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4.1

Radioaktivitat in der Luft und im Niederschlag

P. Steinmann, S. Estier, P. Beuret, G. Ferreri, A. Gurtner, T. Marti, M. Miiller

Sektion Umweltradioaktivitat, URA / BAG, 3003 BERN

Zusammenfassung

Die Messungen der Uberwachung der Radioaktivitét
in der Luft und im Niederschlag haben im Jahr 2013
keine erhdhten Werte gezeigt, welche eine Gefahr-
dung der Gesundheit der Bevélkerung dargestellt
hatten. In diesen Umweltkompartimenten U(ber-
wiegt der Anteil an natlrlicher Radioaktivitat deut-
lich. Dank der grossen Empfindlichkeit der verwen-
deten Messmethoden konnten trotzdem kleinste
Spuren von kinstlichen Radionukliden auf den Ae-
rosol-Partikeln nachgewiesen werden. Im Wesentli-
chen handelt es sich dabei um '3Cs, welches noch
aus den alten Ablagerungen wahrend der Atom-
waffenversuche der 50-er und friihen 60-er Jahren
und des Reaktorunfalles von Tschernobyl stammt.
Alle gemessenen Konzentrationen von kiinstlichen
Gamma- und Alpha-Strahlern liegen um viele Gros-
senordnungen tiefer als die entsprechenden Immis-
sionsgrenzwerte aus der Srahlenschutzverordnung
(Strsv).

Im Niederschlag, d.h. in Regen und Schnee, wurden
2013 mit Ausnahme von Tritium und sporadischen
Spuren von *¥Cs keine klnstlichen Radionuklide
nachgewiesen. Die Tritiumkonzentrationen in der
unmittelbaren Umgebung von Tritium-verarbei-
tender Industrie erreichten im Maximum 5% des
Immissionsgrenzwertes der StrSV fir offentlich
zugangliche Gewaédsser. Beim '¥’Cs lagen auch die
héchsten Konzentrationen um mindestens einen
Faktor 1'000 unterhalb des Immissionsrenzwertes.

Luft

Probenahme und Messung

Das BAG sammelt Aerosolpartikel mit sogenann-
ten High-Volume-Samplern (HVS) an 6 Statio-
nen in der Schweiz (siehe Tabelle 1). Bei den HVS
Stationen wird fortlaufend Luft gefiltert (rund
100'000 m3 pro Woche). Einmal in der Woche wer-
den die Filter gewechselt und zur Analyse ans BAG
gesandt. Im Labor werden sie zur Messung vorbe-
reitet und wahrend 2 Tagen auf einem HPGe-Gam-
maspektrometer gemessen. Die lange Messzeit ist
notig, weil die Konzentration der radioaktiven Stoffe
sehr tief ist. Anschliessend werden die Messresul-
tate in der Datenbank validiert und gleichzeitig auf
www.bag.admin.ch/hvs veréffentlicht.

Ziel der HVS Messungen ist nicht die schnelle Alar-
mierung (dafiir gibt es Radair, MADUK und NADAM)
sondern der Nachweis von kleinsten Spuren, die
von den anderen Messsystemen nicht detektiert
werden. Die Erfahrung, besonders im Jahr 2011
nach dem Reaktorunfall in Fukushima-Daiichi, hat
gezeigt, dass fir eine glaubwiirdige Information der
Bevolkerung und von offentlichen Institutionen eine
prazise Messung der tatsachlich vorhandenen Ra-
dioaktivitat unverzichtbar ist.

Neben den HVS-Filtern betreibt das BAG Mittelvolu-
men-Filter (MV), welche ein 10 bis 20 Mal geringe-
res Luftvolumen filtrieren und damit entsprechend
héhere Nachweisgrenzen haben. Die MV-Sammler
sind zur Uberwachung der Kernkraftwerke bei Gos-
gen, Leibstadt, Miihleberg und PSI/Beznau statio-
niert, wobei der letztgenannte vom PSI betrieben
und gemessen wird. Ein weiterer MV-Sammler steht
fiir die Uberwachung der freien Atmosphére bei der
Hochalpinen Forschungsstation Jungfraujoch. Die
Filter der MV-Sammler werden wd&chentlich ge-
wechselt und als Monatsprobe (4 - 5 Filter) gam-
maspektrometrisch gemessen.
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Tabelle 1:
HVS-Stationen des BAG

CAD 203 m | Cadenazzo Landwirtschaft Referenzstation fiir die Alpensiidseite

CERN 428 m | Meyrin Landwirtschaft, Stadtnédhe | Ndhe CERN, zur Erfassung eventueller Abgaben aus
den Beschleunigern

GUT 440 m | Gittingen Landwirtschaft, Bodensee | Referenzstation fiir das ostliche Mittelland

KLI 315 Klingnau landlich, Stausee im Einflussbereich der KKW Beznau und Leibstadt

LBF 560 Koniz stadtisch, Agglomeration am Standort des BAG

POS 640 Hauterive FR Landwirtschaft Referenzstation flir das westliche Mittelland

Kiinstliche Radioisotope in der Luft

Als einziges kinstliches Radioisotop war im Jahr
2013 das '¥Cs regelmassig nachweisbar (siehe
Fig. 1). Dies allerdings in sehr geringen Konzent-
rationen von einem bis zwei Millionstel des Grenz-
wertes oder weniger. Die héchsten Werte von bis
zu 5 uBg/m3 wurden im Dezember fiir die Station
Cadenazzo gemessen (der Grenzwert fir *3’Cs ist
3'300'000 uBg/m?3). Etwas hohere 3’Cs Konzentra-
tionen in den Wintermonaten sind typisch fir alle
HVS-Stationen und sind wahrscheinlich durch auf-
gewirbelte Bodenpartikel in der vegetationsarmen
Zeit erklarbar. Weil die Béden im Kanton Tessin
nach Tschernobyl starker kontaminiert wurden als
im Mittelland erklart diese Hypothese auch die et-
was hoheren Werte der Station Cadenazzo.

Beim HVS CERN konnten im Berichtsjahr keine Spu-
ren von ?*Na nachgewiesen werden (typische Nach-
weisgrenze: 70 uBg/m3). Messbare Spuren von
diesem Radioisotop (125 und 150 pBg/m3) wurden
dagegen in 2 Filtern aus Klingnau festgestellt. Auch
diese Werte liegen deutlich unterhalb des Immissi-
onsgrenzwertes von 100 Bg/m?3 (d.h. die Messwer-

te betragen ca. 1 Millionstel des Grenzwertes). Die
Halbwertszeit von 2*Na ist 15h und die berechneten
Aktivitaten beruhen auf der Annahme einer tber die
gesamte Sammelzeit konstanten Konzentration in
der Luft.

Beim 3! lagen 2013 alle gemessenen Werte unter-
halb von 1 uBg/m3.

Plutonium- Isotope wurden 2013 an zwei Sammel-
proben von HVS-Filtern der Station Liebefeld be-
stimmt - eine Probe mit Filtern vom Frihling und
eine Probe mit Filtern vom Winter. Die Summe der
Alphastrahler 23%Pu, 23°Pu, 24°Pu und 2*Am ergab
0.8 nano-Becquerel pro m?3 Luft (nBg/m?3) im Winter
und 1 - 5 nBg/m3 im Frihling. Diese Konzentrati-
onen der kiinstlichen Alphastrahler sind sind sehr
tief und liegen wie beim *3’Cs Gréssenordnung eine
Million Mal tiefer als der Immissionsgrenzwert. Er-
wahnenswert ist auch, dass die Konzentrationen
von kinstlichen Radionukliden in Stratospharenluft
bis zu tausend Mal héher sein kénnen als in der
bodennahen Luft. Die Erklarung dafir ist die lange
Aufenthaltsdauer von kleinsten Aerosolpartikel mit
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Figur 1:

137Cs Konzentrationen bei allen HVS Stationen flir das Jahr 2013.
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Radionukliden von den oberirdischen Atomwaffen-
tests (Referenz 1).

Die Resultate der MV-Filter in der Umgebung der
Kernkraftwerke zeigen keine erhohten Werte im
Vergleich zu den HVS-Filtern und werden im Kapitel
8.5 naher besprochen.

Natiirliche Radioisotope in der Luft

Die 2013 auf den HVS Filtern gemessenen Radio-
isotope sind fast ausschliesslich nattrlicher Her-
kunft. Das langlebige Radonfolgeprodukt 2:°Pb und
das kosmogene, in hohen Schichten der Atmo-
sphare gebildete 7Be sind vorherrschend. Die Kon-
zentration von 2%Pb lag im Ublichen Bereich von
0.1 bis 1.4 mBg/m3 (Mittelwert 0.5 mBg/m?3);
die Konzentrationen fiir 7Be schwankten zwischen
0.7 und 7.3 mBg/m?3 (Mittelwert 3.0 mBg/m3).

Neben 7Be ist in kleinsten Spuren von meist we-
niger als einem pBg/m3 das ebenfalls kosmogene
22Na nachweisbar. Die Figur 2 zeigt fiir jeden Monat
die Verteilung der Be Konzentrationen aller Statio-
nen im Vergleich mit dem langjahrigen Jahresver-
lauf. Dieser Vergleich zeigt, dass im Frihling 2013
(Marz bis Mai) der erwartete Anstieg der Be Kon-
zentrationen ausblieb. Der Friithling 2013 zeichnete
sich meteorologisch durch einen ,Sonnenarmuts-
Rekord" aus (siehe MeteoSchweiz-Klimabulletin
Jahr 2013). Das fehlende Erwarmen der tiefen Luft-
schichte hatte offenbar zur Folge, dass in diesem
Frihling der Austausch zwischen der oberen Tro-
posphdre und bodennaher Luft relativ schwach war
und dass so nur wenig 7Be reiche Luft an die Erd-
oberflache gelangte. Die Sonnearmut des Friihlings
wurde im ,extrem sonnigen Hochsommer" (Meteo-
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Figur 2:

Boxplot der monatlichen ’Be Konzentrationen bei allen
HVS Stationen. Die Box umfasst 50 % aller Messwerte, die
horizontale Linie in der Box entspricht dem Mittelwert und
die ,whiskers" gehen zu Minimum und Maximum. Die aus-
gefiillten Boxen gelten flir die langjéhrigen Monatsmittel
(1994-2011) [Referenz 2].

Schweiz-Klimabulletin) ausgeglichen. Durch die ho-
hen Sommertemperaturen verstarkte sich die kon-
vektive vertikale Durchmischung der Troposphére
stark, so dass nun 7Be aus den hohen Schichten
bis nach unten gelangte und die ’Be Messwerte ein
Ubliches Niveau erreichten. Weiter fallt in Figur 2
auf, dass im Dezember deutlich héhere 7Be Kon-
zentrationen gemessen wurden, als aufgrund des
langjahrigen Mittels erwartet werden konnte. Dies
wiederum passt zu den im Klimabulletin von Me-
teoSchweiz berichteten ,Dezember-Sonnenschein-
rekorden®.

Als weiteres natirliches Radioisotop findet sich in
den HVS Filtern oft auch 4°K (Fig. 3). Es fallen die
etwas hoheren Werte der Station Posieux auf, ver-
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Figur 3:
90K Konzentrationen bei allen HVS Stationen im Jahr 2013.
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ursacht durch lokale Einflisse der dortigen land-
wirtschaftlichen Forschungsstation (z.B. erhoéhte
Resuspension von Bodenpartikeln; eventuell er-
hohter Eintrag von Dungerstaub durch entspre-
chende Arbeiten in der Nahe des Luftfilters). Inter-
essant sind die beiden hdchsten “°K Werte in Fig. 3:
Sie wurden bei der Station Liebefeld an den Filtern
der Woche mit der Neujahrsnacht 2012 und 2013
gemessen. Das Kaliumnitrat aus dem Feuerwerk
hinterlésst also seine Spuren in den Filtern dieser
stadtnahen Station.

Niederschlag

Messungen von Gammastrahlern

Im Berichtsjahr 2013 wurde an folgenden Sammel-
stationen kontinuierlich Niederschlag gesammelt
und monatlich gammaspektrometrisch gemessen:
Umgebung der Kernkraftwerke Mihleberg, Leib-
stadt, Gosgen und Beznau, Umgebung PSI/ZWILAG
sowie Posieux FR, Gittingen TG, Cadenazzo TI,
Cernier NE und Davos GR. Mit Ausnahme von spo-
radischen Spuren von '3’Cs (alle Werte kleiner als 1
mBq/l) konnten in Regen und Schnee keine kinst-
lichen Radioisotope nachgewiesen werden. Zur Er-
innerung: der Immissionsgrenzwert der StrSV flr
137Cs in Offentlich zuganglichen Gewadssern liegt bei
16 Bq/l. Fur das natlrliche ’Be wurden Werte zwi-
schen 0.1 und 2.2 Bqg/l gemessen. Diese Resultate
werden auch in Kapitel 8.5 besprochen.

Tritium-Messungen

Fir die Niederschlagsproben der Referenzstationen
Posieux, Guttingen und Cadenazzo lagen praktisch
alle Tritiumkonzentrationen unterhalb der Nach-
weisgrenze von 2 Bg/l. Zwei Messwerte aus Posi-
eux lagen mit 2 und 2.6 Bq/l knapp daruber. Die-
se beiden Werte liegen geringfligig oberhalb der
natlrlichen Tritiumkonzentrationen in Regen von
0.1 - 0.6 Bqg/l. Als Ursache kommen immer noch
vorhandenes Tritium aus den Atomwaffenversuchen
der friihen 60-er Jahre oder Spuren von Tritium aus
der Industrie in Frage.

Tritium-Messungen an Regenproben aus der Um-
gebung der Kernkraftwerke, dem PSI und dem
ZWILAG ergaben ebenfalls meist Messwerte unter-
halb der Nachweisgrenze von 2 Bgq/l, wobei auch
hohere Werte auftraten, mit einem Maximum von
23 Bg/l im November beim PSI. Alle gemessenen
Konzentrationen liegen sehr deutlich unterhalb der
gesetzlichen Grenzwerte (siehe Kapitel 8.5).

Hohere Tritiumwerte - aber immer noch sehr klar
unterhalb der Grenzwerte - zeigte die Uberwachung

von Tritium-verarbeitender Industrie. Nahe bei
den betroffenen Standorten in Teufen AR und Nie-
derwangen BE enthalt das Regenwasser zwischen
8 und 680 Bg/l Tritium mit einem Mittelwert von
rund 100 Bg/l. Die Hochstkonzentration entspricht
rund 5% des Immissionsgrenzwertes der StrSV fur
offentlich zugangliche Gewdasser und sind damit et-
was tiefer als in friiheren Jahren. Ausfihrlicher wer-
den die Tritium-Resultate in Kapitel 9.3 besprochen.

Referenzen
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4.2
RADAIR

S. Estier, P. Beuret, G. Ferreri, A. Gurtner, T. Marti, M. Miiller, P. Steinmann
Section Radioactivité de I’'environnement, URA / OFSP, 3003 BERN

Résumé

Les résultats des mesures de la radioactivité dans
I'air réalisées en continu par le réseau automatique
de surveillance RADAIR exploité par I'Office Fédéral
de la Santé Publique n’ont mis en évidence aucune
valeur susceptible de représenter un danger pour
la santé de la population. Dans ce compartiment
environnemental, la radioactivité d’origine naturelle
domine nettement, et aucune activité p d’origine
artificielle supérieure a la limite de détection de
50 a 150 mBg/m?3 n’a été enregistrée en 2013 par
les collecteurs d'aérosols. Les concentrations d't3!1
gazeux sont elles aussi restées inférieures aux li-
mites de détection de 50 - 60 mBg/m?.

Introduction

L'OFSP exploite trois réseaux de surveillance de la
radioactivité dans l'air. Le premier se compose de
collecteurs d’aérosols a moyen débit (40 m3/h) et
est principalement dédié a la surveillance des cen-
trales nucléaires (Gosgen-Déniken, Leibstadt et
Mihleberg), ainsi qu‘a la surveillance de sites en
altitude (Jungfraujoch). Le deuxiéme, d’une tres
grande sensibilité, est constitué de collecteurs
d’aérosols a haut débit (env. 500 m3/h) situés a Po-
sieux/FR, Cadenazzo/TI, Guttingen /TG, au CERN/
GE et a Klingnau/AG. Finalement, I'OFSP gére les
11 stations automatiques de surveillance de l'air
composant le réseau RADAIR.

Ces réseaux se distinguent par leur sensibilité et
leur rapidité de réponse (intervalle de temps entre
le début de la période de collection et la disponibili-
té des résultats de mesure) et remplissent des réles
bien distincts. Dans le cas des collecteurs d’aéro-
sols a haut débit, la période de collection s’éléve a
1 semaine. Les filtres sont ensuite envoyés par poste
puis mesurés en laboratoire. Le délai pour I'obten-
tion des résultats est donc de quelques jours. En
revanche, les limites de détection sont trés faibles,
env. 0.5 uBg/m3 pour le *3’Cs. Ces installations per-
mettent ainsi d’évaluer les niveaux réels de radioac-
tivité présents dans I'environnement. Les résultats
des mesures des filtres aérosols des collecteurs a
haut débit sont détaillés au chapitre 4.1.

Le réseau RADAIR, quant a lui, est un systéme
d’alerte dont I'objectif est de permettre une détec-
tion rapide d’une éventuelle hausse significative de
la radioactivité dans l'air: les aérosols sont ainsi
collectés et mesurés en continu sur des filtres dé-
roulants et les résultats sont collectés par la cen-
trale de gestion des données toutes les 30 minutes.
Le présent chapitre détaille les résultats des me-
sures enregistrées par le réseau RADAIR au cours
de I'année 2013.

4.2 RADAIR - @OFSP 2014
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Principe de mesure

Le principe de mesure part de I'hypothése que
les activités o totales mesurées dans I'environne-
ment sont d’origine naturelle, a savoir qu'elles pro-
viennent du gaz radon émanant du sol ainsi que de
ses produits de filiation. A cette activité o naturelle

(A, = A,) est, en tout temps, associée une acti-
vité B naturelle, B . Le rapport entre les activités
A = A, et B, est supposé constant pour une sta-

tion donnée et est noté F. Il est appelé facteur de
compensation o/B.

En cas d’incident libérant de la radioactivité dans
I’'atmosphére, I'activité p totale mesurée, compren-
dra, en plus de la part naturelle, une contribution
d’origine artificielle que nous cherchons a détermi-
ner. L'activité p artificielle moyenne normée (B,,),
qui constitue la véritable grandeur d’intérét, est
ainsi calculée a l'aide d’un algorithme de compen-
sation qui soustrait la part naturelle de l'activité
B(B,.. = A./F) a l'activité p totale (B,,) mesurée:

Bm = Btot_ ( Atot/ F)

Une alarme est déclenchée si la valeur de I'activité g
artificielle calculée dépasse un seuil prédéfini.

Dans la pratique, toutefois, il apparait que le fac-
teur F n'est pas véritablement constant pour une
station donnée mais fluctue (en moyenne entre
0.65 et 0.85) quotidiennement ainsi qu'en fonction
de la saison et des conditions météorologiques.

Jusqu'en 2011, une valeur constante du facteur
F, dépendante du site et modifiée périodiguement
par un administrateur systéme était utilisée. Des
2012, les moniteurs ont été progressivement équi-
pés d'un nouveau logiciel permettant d’adapter en
permanence ce facteur F pour prédire au mieux

la composante naturelle du rayonnement B (B,,,)
en tenant compte des fluctuations saisonniéres
et quotidiennes du site de mesure. Le but étant,
d’'une part d’automatiser la mesure le mieux pos-
sible et d'autre part d’améliorer la sensibilité. Pour
cela, le moniteur effectue la moyenne glissante des
n (n>10) derniers rapports pour autant que ce
dernier soit compris entre des valeurs seuils
(0.6 et 0.9). Ce rapport moyen donnera le facteur
F ., avec lequel la concentration B artificielle de la
mesure en cours sera calculée.

Les moniteurs FHT59S, appelés aussi moniteurs o,
sont aujourd'hui tous équipés de la nouvelle version
du logiciel de mesure avec compensation automa-
tique du facteur a/f (F,). Ce nouveau principe de
calcul offre un abaissement de la limite de détec-
tion, jusqu’a un facteur 2 suivants les sites, par
rapport a la méthode manuelle. Une autre consé-
quence de ce nouveau principe est la diminution du
nombre des pré-alarmes de niveau 1, c'est-a-dire
des dépassements de la concentration B actuelle
d’origine naturelle > 5 Bg/m?3, en particulier lors de
brusques variations de la concentration alpha. Si la
méthode automatique de compensation ne donnait
pas satisfaction sur une certaine période, la mé-
thode manuelle de compensation existe toujours.
Les administrateurs peuvent en effet gérer manuel-
lement les données directement depuis la centrale
a l'aide d'un logiciel. Celui-ci permet entre autre de
recalculer la concentration béta artificielle moyenne
avec un autre facteur de compensation que celui
d’origine (voir Figure 1).

Les modifications apportées en 2013

L'ensemble du systéme RADAIR (moniteurs et ser-
veurs) fonctionne avec satisfaction. Durant deux

[ o2 T

| MW

La concentration béta artificielle moyenne manifestement sous-
compensée suite a une descente brusque de la concentration
alpha.

Figure 1:

[———

Compensation de la concentration béta artificielle moyenne dans
la période entre les curseurs.

Exemple de recalcul de la concentration béta artificielle moyenne avec un nouveau facteur o/p.
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Les graphiques a, b, e et f montrent les concentrations alpha totales (d’origine naturelle) mensuelles moyennes et maxi-
males ainsi que le nombre de mesures selon la force du vent enregistrées en 2013 aux stations de Béle, Genéve-Meyrin,
Jungfraujoch et Vaduz. Les graphiques ¢, d, g et h représentent les histogrammes des concentrations béta artificielles
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compensées obtenus en 2012 et 2013 a ces mémes stations.
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ans, l'acquisition, la gestion et le stockage des don-
nées se sont faites en paralléle avec l'ancienne et
la nouvelle centrale sur deux serveurs distincts. Les
tests de conformité se sont avérés concluants, c’est
pourquoi l'ancien serveur, qui fonctionnait depuis
2003, a été désactivé en juin 2013.

Les données RADAIR sont déja disponibles sur
internet a I'adresse www.radair.ch, mais en 2014
elles seront également été intégrées a la plate-
forme internet Radenviro (www.radenviro.ch), don-
nant accés a tous les résultats des mesures de la
radioactivité dans I'environnement effectuées dans
le cadre de la surveillance coordonnée par I'OFSP.

Les résultats de mesure

Collecteurs d’aérosols o/:

La figure 2 montre les concentrations o naturelles
mensuelles moyennes et maximales relevées en
2013 aux stations de Bale, de Genéve-Meyrin,
du Jungfraujoch et de Vaduz ainsi que les histo-
grammes des concentrations B artificielles obtenues
aprés compensation.

Les concentrations o maximales enregistrées dans
les différentes stations (cf graphiques a, b, e, f de
la figure 2) dépendent de la nature géologique du
sol et de I'environnement ainsi que des conditions
météorologiques. Pour une station donnée, ces va-
leurs maximales fluctuent au cours de I'année, d’un
facteur 2 a 3.

Les différences marquées entre concentrations
maximales et concentrations moyennes reflétent
les importantes fluctuations diurnes-nocturnes de
radioactivité naturelle passant de 5 a 50 Bg/m?
(en 24 heures) suivant les sites (graphiques a,b,f
de la figure 2). Il faut savoir que le phénomeéne
d’inversion thermique limite la dispersion verticale
du radon et de ses produits de filiation qui s’accu-
mulent prés du sol durant la nuit. A remarquer que
lorsque le rapport entre les concentrations maxi-
males et moyennes est petit, c’est la concentration
moyenne qui reste relativement grande car il n'y a
pas ou peu de résorption de cette inversion ther-
mique et les émetteurs o et B restent piégés au
niveau du sol sans étre mélangés a de l'air frais.
On observe ce phénoméne durant les mois ou il
fait froid dans les basses couches de I'atmosphére,
c'est-a-dire de novembre a février, par conséquent,
la concentration o reste relativement élevée durant
le jour. A l'inverse, dans les stations de montagne
comme au Jungfraujoch, les concentrations en
radon sont tres faibles, en moyenne de l'ordre de

3 - 4 Bg/m3. La contribution provient essentielle-
ment de la plaine, soit avec les vents thermiques,
soit avec les vents dominants. Sur le graphe "e"
de la figure 2, on observe un maxima relativement
élevé au mois de février qui est d{i au passage d’un
front chaud, puis froid a travers la Suisse avec un
vent dominant balayant les aérosols des basses
couches. Sur la méme figure, les maximas de juillet
et aolt sont, quant a eux, plutét dus a des courants
thermiques locaux. Notons encore, d’'une maniere
générale, que les concentrations naturelles les plus
faibles se rencontrent durant les mois de mai et juin
ol d’une part, les précipitations sont plus consé-
quentes (lessivage des aérosols) et d'autre part, le
brassage des masses d’air est plus important (phé-
nomene de dilution).

Plus les fluctuations de radioactivité naturelle sont
importantes, plus une contribution supplémentaire
d’origine artificielle est difficile a mettre en évidence
et donc plus la limite de détection de la concentra-
tion B artificielle sera élevée. Suivants les sites, on
observe ainsi un rapport d’environ 300 a 500 entre la
limite de détection des concentrations B artificielles
et les valeurs maximales des concentrations «. La
présence irréguliere du radon et de ses produits
de filiation sur le sol suisse est ainsi responsable
des différences notables observées en fonction des
sites dans les limites de détection de la radioacti-
vité p d’origine artificielle. Les histogrammes de la
concentration B (graphiques ¢, d, g, h de la figure
2) montrent ces limites. Malgré |'application d'un
facteur de compensation adéquat, encore amélioré
grace a l'algorithme automatique de compensa-
tion, des incidents de radioactivité plus petits que
150 mBg/m?3 pour les stations de plaine et plus
petits que 50 mBqg/m?3 pour les stations d‘altitude
ne sont pas décelables. A noter que le nombre de
mesures réalisées au cours de l'année n’est pas
identique pour chaque moniteur. Afin de faciliter la
comparaison des histogrammes entre eux, le pour-
centage de mesure (par rapport au nombre annuel
total de mesures effectuées par le moniteur) est
indiqué en ordonnée, plutét que le nombre absolu
de mesures.

De maniére générale, les limites de détection
ont diminué avec l'installation du programme de
compensation automatique des concentrations
B. Les histogrammes des concentrations B artifi-
cielles moyennes normées enregistrés en 2012
et en 2013 montrent ces diminutions. En 2012,
plusieurs moniteurs n'étaient pas encore équipés
et la compensation s'effectuait de maniére ma-
nuelle: les fortes fluctuations diurne-nocturne de
5 a 50 Bg/m? contraignaient a avoir un facteur de
compensation sensiblement plus bas afin d’éviter



Division Radioprotection Radioactivité de I'environnement et doses de rayonnements en Suisse 2013

Bellinzona
3000 + - e
g-m-E-E-E-E-E-E-E-E 100
" 2500 4 B 2013 Limite de
o détection: | gg
2 2000 m Cumul 2013 3
3 7 40 mBg/m
€
160—
€ 15004 / L
[}
o
140
£ 1000+
z
500 A 420
N (= o 1 o E— 0
-0.15 -0.10 -0.05 0.00 0.05 0.10 0.15
Distribution de la concentration de 31 (Bq/m3)
Figure 3:

Fribourg
2000 )/‘ g-uu-usssusd 100
n Ea 1 ‘ Limite de
g s N détection: - 80
o 15004 ™ Cumul 2013 ] 3
GEJ | 1 | 50 mBg/m
& ‘ ] ] 160~
= | ‘ S
£ 1000+ | L l —
c | Jf ‘ 440
S /
z [ |
500 4 | } 120
04 = ' l 1l = 0
-0.15 -0.10 -0.05 0.00 0.05 0.10 0.15

Distribution de la concentration de 3!I (Bg/m3)

Histogrammes de la concentration moyenne du *3!I des stations de Bellinzona et de Fribourg en 2013.

de fausses alarmes dues a une compensation insuf-
fisante; I’histogramme était alors décentré vers les
valeurs négatives.Notons pour terminer qu’aucune
activité p d’origine artificielle supérieure a la limite
de détection n’a été enregistrée par les collecteurs
a/B en 2013.

Collecteur de 3I:

Les moniteurs de Bellinzona, de Fribourg, de Ge-
néve-Meyrin et du PSI mesurant l'iode gazeux (*31I)
n‘ont pas décelé de valeurs supérieures a leur limite
de détection (50 -60 mBg/m?3) au cours de l'année
2013. Actuellement, les débits de tous les moni-
teurs sont identiques, de l'ordre de 10 m3/h. La
figure 3 montre I’'histogramme de la concentration
moyenne du 3! enregistré dans les stations de Bel-
linzona et de Fribourg. L'histogramme du moniteur
de Fribourg contient moins de données que celui de
Bellinzona, car le moniteur d’iode a d( étre arrété
durant 52 jours (Voir chap. des pannes). Ce méme
histogramme montre un nombre élevé de valeurs
proches de zéro (gaussienne au sommet plat) suite
aux seuils de comptage faiblement décentrés par
rapport a la ligne gamma de la source d’étalonnage.

Les moniteurs d’aérosols et d’iode de Fribourg ont dii étre arrétés
durant 52 jours & cause de travaux de réfection du toit du bati-
ment.

Figure 4: Pannes

Disponibilité du systéme

Grace a un entretien suivi, le taux de bon fonction-
nement des moniteurs s’est situé en 2013 entre
90 et 98% pour la plupart des stations (collecteurs
d'aérosols et d'iode inclus). A noter que les périodes
d’arrét des moniteurs pour entretien sont égale-
ment compris dans cette statistique.

Les moniteurs situés au Jungfraujoch, a Fribourg
et a Weissfluhjoch ont fait exception. Le premier
a da étre arrété durant 43 jours a cause d’un dis-
fonctionnement de la carte mere du PC de contrdle,
le deuxiéme durant 52 jours a cause de travaux de
réfection du toit du batiment. Quant au troisiéme,
les mesures du moniteur de Weissfluhjoch ont di
étre invalidées du 17 juillet au 10 octobre, a cause
de I'endommagement de la ligne d’aspiration suite
a la réfection de I’étanchéité du toit. Ainsi, I’air me-
suré a été un mélange d‘air intérieur et extérieur du
batiment (voir figure 4).

D’une maniere générale, les pannes les plus cou-
rantes ont été, dans l'ordre de fréquence: le posi-
tionnement incorrect des filtres lors du changement
de ces derniers, des pannes de climatisation des
locaux, quelques pannes de secteurs et de commu-
nication.

Du 17 juillet au 10 octobre (85 jours), les mesures du moniteur de
Weissfluhjoch ont di étre invalidées & cause de I'endommagement
de la ligne d‘aspiration suite a la réfection de I’étanchéité du toit.
Ainsi, I'air mesuré a été un mélange d‘air intérieur et extérieur du
batiment.
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4.3

Uberwachung der Radioaktivitit der Luft

mit Militarflugzeugen

M. Miiller, S.Estier

Sektion Umweltradioaktivitat, URA / BAG, 3003 BERN

Zusammenfassung

Mittels zwei an Militarflugzeugen montierten Sam-
melgeraten werden in 8000 bis 12’000 m Hohe
Aerosolpartikel gesammelt. Im Falle einer Radioak-
tivitatsfreisetzung kann somit im Idealfall die Nukli-
dzusammensetzung bereits bestimmt werden, be-
vor sich die Radioaktivitat auf Boden und Pflanzen
absetzt. Das Einsatzkozept sieht im Normalfall 6
Flige pro Jahr vor, im Ereignisfall kénnen nach Abs-
prache zusétzliche Sammelfliige durchgefiihrt wer-
den.

Vorgeschichte

In den 60er-Jahren wurden von den Grossmach-
ten (USA, Grossbritannien, der damaligen UdSSR,
spater auch von Frankreich und China) zahlreiche
Kernwaffenversuche (zuerst A-Bomben spater auch
H-Bomben) in der Atmosphdre durchgefiihrt. Die-
se fuhrten zu einem deutlichen Anstieg der kiinstli-
chen Radioaktivitat in Luft und Niederschlagen und
als Folge davon auch in Boden, Pflanzen und Nah-
rungsmitteln. Die damalige KUER (Eidg. Kommissi-
on zur Uberwachung der Radioaktivitédt) wurde be-
reits in den 50er-Jahren vom Bundesrat beauftragt,
ein Uberwachungsnetz fiir die Radioaktivitdt von
Luft und Niederschldagen aufzubauen, um Behérden
und Bevdlkerung laufend Gber die Umweltradioak-
tivitat und die daraus resultierenden Strahlendosen
informieren zu kénnen.

Bei Kernwaffenexplosionen sowie auch bei Unfallen
in Kernanlagen erfolgt die Freisetzung der Radioak-
tivitat zum gréssten Teil in die Atmosphare, und die
radioaktive Wolke wird je nach Art der Freisetzung
in einer gewissen Hohe mit dem Wind verfrachtet.

Im Ernstfall (d.h. bei einem Kernwaffeneinsatz oder
einem schweren Kernkraftwerk-Unfall) missen die
Einsatzorgane rasch iber allféllige Schutzmassnah-
men fiur die Bevolkerung entscheiden kénnen. Es ist
deshalb notwendig, Zusammensetzung (Nuklidvek-
tor), Ausmass und Lage einer solchen radioaktiven
Wolke maglichst friihzeitig zu erfassen, bevor sich
deren Radioaktivitat auf Boden und Pflanzen abla-
gert. Dies fuhrte dazu, dass in den 60er-Jahren in
Zusammenarbeit der KUER mit den damaligen Flug-
zeugwerken Emmen Sammelgerate entwickelt und
im Windkanal kalibriert wurden, welche ermdglich-
ten, mittels Militarflugzeugen Aerosolproben aus bis
zu 12’000 m Hohe zu sammeln (Fig. 1&2) um her-
nach deren Radioaktivitat im Labor mittels Gamma-
Spektrometrie quantitativ zu analysieren. Ebenfalls
ab Mitte der 60er-Jahre wurden am Physikinstitut
der Universitat Freiburg die ersten Ge(Li)-Detekto-
ren in Betrieb genommen, die flir solche Messungen
vom Labor der KUER fiir die Analyse von Luftfiltern
benutzt werden konnten.

Ab dem Jahr 2000 war ein Einsatz mit den Sammel-
geraten der ersten Generation nicht mehr maéglich,
da die Tiger-Flugzeuge liber eine andere Aufhan-
gevorrichtung verfligen; zudem zeigte sich auch,
dass die seit rund 30 Jahren eingesetzten Gerate
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Figur 1 & 2:
Hoéhenluftfilter-Aggregate montiert an den beiden Fliigeln eines Tiger sowie Detail-Aufnahme eines Sammelgerétes.

einer Uberholung bedurften. Mit dieser Erneuerung
und Anpassung sowie der erneuten Flugzulassung
wurde RUAG Aerospace (die Nachfolgerin der Flug-
zeugwerke Emmen, die die Gerdte damals gebaut
hatte) beauftragt. Seit 2004 sind die Gerate wieder
einsatzbereit und flugerprobt.

Sammlung der Proben

Die Probenahme der Aerosolpartikel erfolgt mit
Hilfe von Luftfiltern, welche in einem Sammelag-
gregat unter dem Fliigel eines Tigers F-5F/E befes-
tigt werden. Die Gerate kénnen vom Piloten fern-
gesteuert gedffnet und geschlossen werden, was
eine Probenahme unter vorgewdahlten Bedingungen
(bzgl. Flughdhe, Flugroute, Dauer, Geschwindigkeit)
ermoglicht. Die Gerate wurden im Windkanal kalib-

riert, sodass bei bekannter Flughéhe, Geschwindig-
keit und Flugdauer beprobte Luftmenge (kg) ermit-
telt werden kann.

Die Flughdhe kann vom Auftraggeber gewahlt wer-
den, je nachdem, ob bei einem Ereignis die radio-
aktive Wolke bis in die Stratosphare aufsteigt. Im
Normalfall sind 6 Sammelfliige pro Jahr vorgese-
hen, wobei seit Anfang 2010 Hin- und Riickflug ab-
wechslungsweise (ber resp. unter der Tropopause
erfolgen. Die Hohe der Tropopause wird taglich mit
einem Ballonflug durch MeteoSchweiz in Payerne
ermittelt.

Die Fluggeschwindigkeit betragt normalerweise
etwa 0.8 Mach. Bei einer durchschnittlichen Flug-
dauer von 20 bis 30 Minuten liegt die beprobte Luft-
menge somit zwischen 2’000 und 4’000 kg.

/A 7Be (oberhalb TP) /\137¢s (oberhalb TP)

H 7Be (unterhalb TP)

W 137cg (unterhalb TP)

B 1311 partikelgebunden (unterhalb TP)

@ 134c5 (unterhalb TP)

1000

100 4

-
o
T

o
N

0.01

spezifische Aktivitét der Aerosolproben [mBqg/kg Luft]

Figur 3:
’Be— , 134Cg— ,

2013

137Cs— und partikelgebundene 31[- Messwerte in mBq/kg Luft in den Jahren 2010-2013.
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Als Filtermaterial wird ein Zellulosefilter (Sorte
0048, Art. Nr. 348987) von Whatman mit den Di-
mensionen 555 x 526 mm verwendet. Nach der
Beprobung wird der Filter zur Analyse halbiert und
eine Halfte mit einer hydraulischen Presse mit 25
Tonnen zu einer Tablette von 63 mm Durchmesser
und ca. 10 mm Dicke gepresst. Die andere Hélfte
dient als Riickstellprobe sowie gegebenenfalls fiir
weitere Analysen.

Der Vorteil dieses Uberwachungsverfahrens ist der
erhebliche Zeitgewinn im Falle eines Ereignisses mit
einer Radioaktivitatsfreisetzung, indem der Nuklid-
vektor bereits bestimmt werden kann, bevor sich
die Radioaktivitat aus der Luft auf Boden und Pflan-
zen abgesetzt hat.

Messung der Proben

Die Messung erfolgt im Labor mittels hochauflo-
sender Gammaspektrometrie, wobei nach 1-2 Ta-
gen Messzeit flr '¥’Cs eine Nachweisgrenze von
0.01 - 0.05 mBqg/kg Luft erreicht wird. Anschlie-
ssend kénnen an den Filtern weitere Untersuchun-
gen, z.B. radiochemischer oder massenspektrome-
trischer Art durchgefiihrt werden.

liegt der Medi-
kosmogenen Ra-
Tropopause bei

letzten vier Jahre
an der Konzentration des
dionuklids 7Be oberhalb der
124 mBqg/kg. Bei den Messungen 1km un-
terhalb der Tropopause liegt der Median bei
19 mBg/kg. Als Vergleich seien hier die Werte von
P. Winiger [1] bis [4] (Werte von 1960/1970) er-
wahnt, die fir ’Be im Mittel bei 100 mBqg/kg bzw.
20 mBqg/kg 1’000 m Uber bzw. unter der Tropopause
liegen.

Uber die

Der grosste Teil der '3Cs-Konzentrationen lag
im Jahr 2013 unter der Nachweisgrenze von
0.01 - 0.05 mBqg/kg. In Figur 3 deutlich sichtbar
sind die nach dem Reaktorunfall Fukushima (Marz
2011) gemessenen 31 Konzentrationen, welche je-
doch infolge der Halbwertszeit von 8 Tagen schon
kurze Zeit spater nicht mehr messbar waren. Auch
das Radionuklid *3**Cs konnte 2012 und 2013 nicht
mehr nachgewiesen werden.

Quellen:

[1] P. Winiger, O. Huber und J. Halter: Halbleiter-
messungen von Fallout. Helv. Phys. Acta, Vol. 41/5,
pp. 645-649 (1968).

[2] P. Winiger, O. Huber und J. Halter: Rechenme-
thoden zur Analyse von Halbleiterspektren. Helv.
Phys. Acta Vol. 42/7-8, pp. 901-902, (1969).

[3] P. Winiger, O. Huber und J. Halter: Rechenme-
thoden zur Analyse hochaufgeléster g-Spektren
und ihre Anwendung auf Spaltfragmentgemische.
Helv. Phys. Acta, Vol. 43/6, pp. 693-712 (1970).

[4] P. Winiger, O. Huber, J. Halter und B. Michaud:
Konzentrationsmessungen von 7Be, '¥Cs und jun-
gen Spaltfragmenten an der Tropopause. Tellus Vol.
28/5, 434-441.
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Radioaktivitat in aquatischen Systemen

M.S. Brennwald - Eawag, Gruppe Umweltisotope, Abteilung W+T, 8600 Diibendorf

A. Liick, J. Beer - Eawag, Gruppe Radioaktive Tracer, Abteilung SURF, 8600 Dibendorf
M. Zehringer - Kantonales Laboratorium Basel-Stadt, Postfach, 4012 Basel

S. Estier - Bundesamt flir Gesundheit, Sektion Umweltradioaktivitat, 3003 Bern

A. Schmidt - Bundesanstalt fliir Gewasserkunde, D-56068 Koblenz

Zusammenfassung

In den Wasser- und Partikelproben von Aare und
Rhein wurden hauptsachlich die Radionuklide >*Mn,
58Co und ®°Co nachgewiesen, welche vorwiegend aus
Abgaben vom Kernkraftwerk Miihleberg stammen.
Weiter wurde 37Cs gefunden, welches zum grdssten
Teil vom Tschernobylunfall stammt. Vereinzelt erga-
ben die Analysen der Wasserproben héhere Werte
als aufgrund der Abgaben der Kernkraftwerke zu
erwarten ware. Dies ist vermutlich auf den Eintrag
von Radionukliden durch Erosion des Bodens und
Resuspension von Sedimenten zuriickzufiihren. Als
Folge der seit einigen Jahren reduzierten Abgaben
von *8Co und %°Co der Kernkraftwerke lagen die Ak-
tivitaten insbesondere bei Klingnau und Pratteln
haufig unter der Bestimmungsgrenze. In Stichpro-
ben von Schwebstoffen im Rhein bei Weil (D) wur-
den im Weiteren die kurzlebigen Radionuklide *3I
und *7Lu gefunden, welche in der Nuklearmedizin
eingesetzt werden. In Fischen waren keine kiinstli-
chen Radionuklide nachweisbar. In Wasserpflanzen
wurde regelmdssig “°K sowie sporadisch 3*Mn, >8Co,
60Co, *37Cs und 3! gefunden. Analysen des Grund-
wassers bei Aarberg, Déttingen und Pratteln erga-
ben keine Hinweise auf eine Infiltration kinstlicher
Radionuklide aus der Aare bzw. dem Rhein.

Ziele

Die meisten kinstlichen Radionuklide gelangen di-
rekt Uber Einleitung von Abwadassern oder indirekt
Uber den Niederschlag in den Wasserkreislauf. Das
Ziel der kontinuierlichen Uberwachung der Radioak-
tivitat in aquatischen Systemen ist, frithzeitig Ande-
rungen in den Abgaben der entsprechenden Betrie-
be zu erkennen und die Gesamtaktivitdt, welche die
Schweiz verlasst, zu bilanzieren.

Methoden

Die kumulierten Radionuklidabgaben der Kernkraft-
werke werden mittels Wasserproben an verschiede-
nen Standorten entlang von Aare und Rhein erfasst
und Uberwacht (Figur 1). Die Station Hagneck liegt
stromabwarts des Kernkraftwerks Miihleberg an der
Mindung der Aare in den Bielersee. An der Sta-
tion Klingnau weiter stromabwarts werden zusatz-
lich die Abgaben der Kernkraftwerke Godsgen und
Beznau Uberwacht. An der Station Pratteln wer-
den schliesslich auch die Abgaben des Kernkraft-
werks Leibstadt berlicksichtigt. Komplementar zu
den Wasserproben aus Rhein und Aare werden bei
Hagneck, Klingnau und Pratteln auch regelmaéssig
Schwebestoffproben gesammelt. Zusatzlich werden
sporadisch auch Grundwasser-, Fisch—-, und Was-
serpflanzenproben untersucht. Die Aktivitaten der
Radionuklide in allen Proben werden an der Eawag
mittels Gammaspektrometrie bestimmt.
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Standorte der Stationen zur Uberwachung der Radionu-
klidabgaben aus den Kernkrafwerken Miihleberg (KKM),
Gosgen (KKG), Beznau (KKB) und Leibstadt (KKL) und
sonstigen industriellen oder medizinischen Betrieben.

Chancy
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Die Wasserproben aus Aare und Rhein bei Hagneck,
Klingnau und Pratteln werden als grossvolumi-
ge, monatliche Sammelproben entnommen. Ent-
sprechend dem jeweiligen Abfluss werden pro Tag
automatisch zwischen 20 und 40 Proben genom-
men, was monatliche Sammelproben zwischen
50L und 200L ergibt. Die mittleren Abflussmen-
gen der drei Stationen waren 2013 bei Hagneck
ca. 190 m3/s, bei Klingnau ca. 620 m3/s und bei
Pratteln ca. 1'190 m3/s. Zur Bestimmung der mo-
natlichen Fracht der Radionuklide in Aare und Rhein
werden die Radionuklide in den Sammelproben
durch eine Eisenhydroxidfallung aufkonzentriert.
Danach wird das Fallungsprodukt getrocknet, und
darin die Aktivitaten der betreffenden Radionuklide
bestimmt. Die Radionuklid-Fracht ergibt sich dann

|

104IIIIIII|L1L111II

lingnau |

aus dem Produkt der gemessenen Aktivitdt und der
wahrend der Sammelperiode abgeflossenen Was-
sermenge.

Bei den Stationen Diepoldsau und Rekingen am
Rhein werden die Radionuklide bei der Aufbereitung
der Wasserproben nicht angereichert. Dasselbe gilt
fur die Wasserproben aus Rhone und Ticino, die von
der Sektion Umweltradioaktivitat (URA) des Bun-
desamtes flir Gesundheit betreffend Gammaaktivi-
tat iberwacht werden.

Die Schwebestoffproben werden mit Hilfe von Se-
dimentfallen als monatliche Sammelproben ge-
sammelt. Die Fisch- und Wasserpflanzenproben
(ohne Wurzeln) werden unmittelbar stromabwaérts

Monatliche Frachten der im Wasser gelésten Radionuklide **Mn, 56Co, ¢°Co und *3’Cs an den drei Stationen bei Hagneck,
Klingnau und Pratteln im Vergleich mit den kumulierten Abgaben der flussaufwérts gelegenen Kernkraftwerke. Die Mess-
werte wurden nur dann eingezeichnet, wenn die Bestimmungsgrenze der jeweiligen Messung (blaue Stufenlinie) erreicht
wurde. Die Fehlerbalken zeigen den Standardmessfehler der Fracht.
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der Kernkraftwerke entnommen, wobei die Fische
filettiert und die Wasserpflanzenproben gereinigt
werden, um eine Partikelkontamination mit Radio-
nukliden zu vermeiden. Die Sediment-, Fisch- und
Wasserpflanzenproben werden vor der Analyse ge-
friergetrocknet. Die spezifische Aktivitat dieser Pro-
ben wird in Bezug auf das Trockengewicht angege-
ben.

Die 3H-Aktivitat in der Aare und im Rhein wird an
den Stationen "oberhalb Mihleberg", Brugg und
Weil am Rhein durch die Sektion URA/BAG (Bestim-
mungsgrenze 2 Bq/L), an der Station Diepoldsau
durch die Bundesanstalt flir Gewdsserkunde in Kob-
lenz (D) mittels elektrolytischer Anreicherung (Be-
stimmungsgrenze 0.17 Bqg/L), und an der Rhein-
Uberwachungsstation Weil (D) durch das Kantonale
Labor Basel Stadt (Bestimmungsgrenze 1 Bq/L)
bestimmt.

Das Amt fir Umweltschutz Basel-Stadt entnimmt
bei der internationalen Rheinliiberwachungsstation
Weil (D) zudem monatlich Schwebstoff-Stichpro-
ben. Dabei wird Uber Zeitrdume von 0.3 bis 4 Ta-
gen Rheinwasser aus der Querprofilmischung ent-
nommen, wovon die Schwebestoffe abzentrifugiert
werden. Die Schwebstoffe werden gefriergetrock-
net, gemahlen und danach gammaspektrometrisch
analysiert. Aus den so bestimmten spezifischen
Aktivitaten und dem monatlichen Abfluss bei Ba-
sel werden die monatlichen Radionuklidfrachten auf
suspendierten Partikeln abgeschatzt. Dabei ist zu
beachten, dass diese Hochrechnung mit einer gro-
ssen Unsicherheit behaftet ist, da sie auf der An-
nahme beruht, dass die tber 0.3 - 4 Tage gesam-
melten Stichproben reprdsentativ flir den ganzen
Monat sind und die Abgaben der Kernkraftwerke
kontinuierlich erfolgen, was beides nicht der Fall ist.

Die Eawag beprobt sporadisch die Grundwasser-
strome bei Aarberg (Pumpwerk Rémerstrasse 11, in
der Ndhe der Uberwachungsstation Hagneck), bei
Dottingen (Pumpwerk Unterwald, in der Néhe der
Uberwachungsstation Klingnau) und bei der Uber-
wachungsstation Pratteln (Pumpwerk BW16 der
Hardwasser AG). Dabei werden die Radionuklide
aus 100 L Grundwasser analog zu den Flusswasser-
proben vor der Analyse angereichert und analysiert.

Ergebnisse

Figur 2 zeigt die monatlichen Frachten der im Was-
ser geldsten Radionuklide >*Mn, %8Co, ¢°Co und 3¥’Cs
bei den Stationen Hagneck, Klingnau, und Pratteln.

Die aus den Abgaben von **Mn, %8Co und ¢°Co der
flussaufwarts gelegenen Kernkraftwerke berechne-
ten Frachten sind bei allen drei Stationen nahezu
identisch, weil diese Nuklide Giberwiegend aus dem
Kernkraftwerk Miihleberg stammen. Aufgrund einer
Abgabe von 38 MBq **’Cs des Kernkraftwerks Bez-
nau im April ist die berechnete *3’Cs-Fracht bei der
Station Kingnau in diesem Monat nahezu 10 mal
héher als der Uber die restlichen Monate berechne-
te Mittelwert.

54Mn, %8Co und %Co wurden nur in den Proben der
Station bei Hagneck gefunden, wo die Verdiinnung
der Abgaben aus dem Kernkraftwerk Mihleberg
am geringsten ist. Die Messwerte bei Hagneck
stimmen generell ungefahr mit den Abgaben des
Kernkraftwerks Muhleberg Uberein, die im August
und September aufgrund der Revision am gross-
ten waren. Im Oktober und November Ubersteigen
die gemessenen %°Co-Frachten die Abgaben jedoch.
Dies diirfte mit einer verstarkten Resuspension von
Sedimentmaterial z.B. bei Bauarbeiten im Hagneck-
kanal zusammenhdngen. Bei den weiter stromab-
wérts gelegenen Probenahmestellen liegen alle
Messwerte aufgrund der zunehmenden Verdiinnung
und der Sedimentation von suspendierten Partikeln
im Bielersee und dem Klingnauer Staubecken unter
der Bestimmungsgrenze.

Wie bereits in friiheren Jahren sind die beobachte-
ten 13’Cs-Frachten auch dieses Jahr grésser als die
Abgaben der Kernkraftwerke. Dies ist auf die Remo-
bilisierung von *¥’Cs vom Tschernobylunfall zurtick-
zufiihren. Insbesondere in den Monaten mit hohem
Abfluss und entsprechend hoher Erosion des Bo-
dens und Resuspension aus dem Sediment wurden
systematisch erhdhte *37Cs-Aktivitaten gefunden.

35 T = . : ‘ :
‘ Rhein bei Weil am Rhein (D) ‘ |
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3H-Aktivitatskonzentration (Bag/L)

Figur 3:

3H-Aktivitdtskonzentration im Rhein bei Weil am Rhein (D).

4.4 Radioaktivitat in aquatischen Systemen - @BAG 2014

67



Abteilung Strahlenschutz Umweltradioaktivitét und Strahlendosen in der Schweiz 2013

4.4 Radioaktivitat in aquatischen Systemen - @BAG 2014

68

Beim Tritium zeigten die Wasserproben aus der
Aare oberhalb des Kernkraftwerkes Miihleberg tiefe
3H-Aktivitatskonzentrationen unterhalb der Bestim-
mungsgrenze (2Bg/L). Die 3H-Aktivitatskonzen-tra-
tionen in den monatlichen Sammelproben von der
Aare bei Brugg Weil lagen ebenfalls unterhalb der
Bestimmungsgrenze, ausser in den Monaten April
(8.0 Bg/L) und Mai (7.1 Bg/L). In dieser Zeit gab
das Kernkraftwerk Gésgen, wie jedes Jahr, Tritium-
haltiges Wasser ab, was zu erhéhten Tritiumkon-
zentrationen im Flusswasser fihrte (siehe Kapitel
8.5). Die 3H-Aktivitatskonzentrationen der taglichen
Rheinwasserproben von Weil (D) ist in Figur 3 dar-
gestellt. Die 3H-Konzentration schwankt generell im
Bereich von 5 - 10 Bg/L. In den Monaten Méarz und
April wurden jedoch als Folge der 3H-Abgaben des
Kernkraftwerkes Gosgen deutlich hohere Werte (bis
32 Bg/L) beobachtet.

Ausser den oben diskutierten Radionukliden wurden
keine weiteren kiinstliche Radionuklide nachgewie-
sen, wohl aber nattirliche wie 7Be, 4°K und 2'°Pb.

Langfristige Entwicklung der Radionuklid-
abgaben und Frachten in Aare und Rhein

Figur 4 zeigt die den zeitlichen Verlauf der Abgaben
von 3*Mn, %8Co, ¢°Co und *3’Cs aller Kernkraftwerke
wdahrend den Jahren 2000 - 2013. Als Folge der
Revisionen der Kernkraftwerke sind die Abgaben
jeweils im Sommer/Herbst am grossten. Uber die
Jahre betrachtet haben die Abgaben von >¢Co, °Co
und *¥Cs bis ca. 2008 tendenziell abgenommen.
Danach ist jedoch keine systematische Verdnde-
rung mehr erkennbar.

In friheren Jahren konnte anhand der gemesse-
nen Frachten der im Wasser geldsten Radionuklide
eine Bilanzierung der monatlichen und jahrlichen
Aktivitaten erstellt werden. In den letzten Jahren
lagen die Messwerte aufgrund der geringeren Ab-
gaben jedoch vermehrt unterhalb der spezifischen
Bestimmungsgrenzen. Deshalb ist auch fir das Jahr
2013 eine Quantifizierung der Jahresgesamtfracht
anhand der monatlich Gberwachten Radionuklid-
frachten nicht sinnvoll.

Um die Bestimmungsgrenze fiir die kiinftige Uber-
wachung zu verringern, hat die Eawag gemeinsam
mit der Rheiniberwachungsstation Weil (D) ein
neues Probenahmesystem erarbeitet. Die Bestim-
mungsgrenze ist wesentlich durch das Volumen der
monatlichen Sammelproben bestimmt, welches mit
dem aktuell eingesetzten Beprobungssystem auf
200L begrenzt ist. Das neue System soll es ermdg-
lichen, Partikel, Schwebstoffe und geldste Radionu-
klide aus Sammelproben mit einem Wasservolumen
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Figur 4:

Jahres— und Monatsmittel der Abgaben von >*Mn,
%8Co, ®°Co und *¥Cs aus den Kernkraftwerken wé&hrend
2000-2013 (Summe der Abgaben aller Kernkraftwerke).

von 1'000 - 2'000 L abzutrennen. Das neue System
befindet sich seit Anfang 2014 an der Rheinliberwa-
chungsstation Weil im Testbetrieb.

Partikelproben

Die meisten der von den Kernkraftwerken abgege-
benen Radionuklidspezies lagern sich an suspen-
dierte Partikel im Wasser an. Der Partikeltransport
tréagt somit wesentlich zur Verfrachtung der Ra-
dionuklide bei. Insbesondere werden Radionuklide
durch sedimentierende Partikel aus dem offenen
Wasser entfernt. Umgekehrt kdnnen Radionuklide
durch Resuspension des Sediments auch wieder zu-
riick ins offene Wasser gelangen.

Die spezifischen Aktivitaten von >*Mn, %8Co und ¢°Co
in den Partikelproben der Stationen bei Hagneck
widerspiegeln die saisonale Variation der Abgaben
aus dem Kernkraftwerk Mihleberg (Figur 5). 6Zn
war aufgrund der geringen Abgaben nur in einer
einzigen Partikelprobe nachweisbar. Bei der Stati-
on Klingnau wurden nur noch sporadisch geringe
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Figur 5:

Spezifische Aktivitdten von *Mn, 58Co, 5°Co, 37Cs und %°Zn in den monatlichen Partikelproben aus den Sedimentfallen bei
Hagneck, Klingnau und Pratteln im Vergleich mit den kumulierten Abgaben der stromaufwérts gelegenen Kernkraftwerke
und dem Abfluss. Die Messwerte wurden nur dann eingezeichnet, wenn die Bestimmungsgrenze der jeweiligen Messung
erreicht wurde (typische Bestimmungsgrenzen fiir alle Nuklide in der Figur: 0.5 - 0.9 Bqg/kg). Die Fehlerbalken zeigen
den Standardmessfehler der spezifischen Aktivitdten. Bei Pratteln wurde in keiner Probe **Mn oder ¢°Zn nachgewiesen.
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spezifische Aktivitaten von >*Mn und ¢°Co, aber kein
58Co und %°Zn beobachtet. Dies ist auf die Sedimen-
tation insbesondere im Bielersee und dem Kling-
nauer Staubecken zurlickzuflihren. Bei Pratteln
wurde in keiner Partikelprobe >¢Co, °Co, '3’Cs oder
54Mn nachgewiesen.

Bei 3’Cs findet man keine Ubereinstimmung zwi-
schen Messungen und Abgaben. Zudem nimmt die
spezifische 3’Cs-Akivitdt der Partikelproben nicht
wie bei %65°Co oder **Mn mit dem Abstand vom
Kernkraftwerk Miihleberg ab. In Ubereinstimmung
mit den oben diskutierten Frachten des im Wasser
geldsten *37Cs ist dies durch die Mobilisierung von
137Cs vom Tschernobylunfall durch Bodenerosion
und Sedimentresuspension erklarbar.

Figur 6 zeigt die aus den Stichproben bei Weil (D)
abgeschatzten Frachten von 5*Mn, %Co und ¥7Cs
auf Schwebestoffen. 5*Mn und Co wurden nur spo-
radisch und vor allem in der zweiten Jahreshélfte
nachgewiesen, was durch die erhéhten Abgaben
der Kernkraftwerke in diesem Zeitraum (Figur 5)
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Monatliche Frachten von **Mn, ¢°Co, 13’Cs, *3I und *’’Lu auf
Schwebestoffen bei Weil am Rhein. Die Frachten wurden
aus den Messergebnissen der Stichproben abgeschétzt,
welche (ber kurze Zeitrdume (ca. 1 Tag pro Monat) ge-
sammelt wurden.

bedingt sein konnte. In allen Stichproben wurde
137Cs gefunden. Der Vergleich der '¥Cs-Messwerte
mit den Abgaben der Kernkraftwerke zeigt wieder-
um, dass **’Cs primar dem Tschernobylunfall zuge-
ordnet werden kann. Zusatzlich zu den relativ lang-
lebigen Radionukliden konnten in den Stichproben
von Weil (D) auch die kurzlebigen Radionuklide 31
(Halbwertszeit: 8 Tage) und '7Lu (Halbwertszeit:
6.7 Tage) nachgewiesen werden (ebenfalls Figur 6),
welche in der Nuklearmedizin eingesetzt werden.

Fische

Im Jahr 2013 wurden Fische jeweils unmittelbar
stromabwarts der vier Kernkraftwerke untersucht:

m Mihleberg: Alet, gefangen am 22.8.2013
m Gosgen: Alet, gefangen am 11.10.2013
m Beznau: Barbe, gefangen am 13.10.2013
m Leibstadt: Alet, gefangen am 26.8.2013

Bei allen Fischproben wurde natlrliches “°K gefun-
den (400 - 700 Bg/kg). Kinstliche Radionuklide
wurden keine nachgewiesen.

Wasserpflanzen

Uber das Jahr 2013 wurden in der Aare bei Hagneck
sieben Wasserpflanzenproben entnommen und
analysiert. In drei dieser Proben wurde *3'I nachge-
wiesen (5 - 37 Bg/kg). In einer Probe wurde >*Mn
(149 £ 4 Bg/kg), *®Co (168 £ 5 Bqg/kg) und %°Co
(501 £ 12 Bqg/kq) gefunden. Diese Probe wurde
im September nach der Revision des Kernkraft-
werks Mihleberg entnommen. In den restlichen
Proben wurden keine kiinstlichen Radionuklide
gefunden. In allen Proben wurde %K gemessen
(330 - 630 Bg/kg).

Grundwasser

Die Grundwasserproben von Aarberg, Déttingen und
Pratteln wurden alle am 30.10.2013 entnommen.
Es wurden keine kinstlichen Radionuklide nachge-
wiesen (Bestimmungsgrenze ca. 0.4 mBq/L).
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Allgemeine Uberwachung

Neben den Uberwachungsstationen stromabwérts
von Kernkraftwerken wurden auch Wasserproben
aus dem Rhein bei Diepoldsau und bei Rekingen
untersucht. Aus wochentlichen (Diepoldsau) und
zweiwochentlichen (Rekingen) Sammelproben wur-
den vierwoéchentliche Mischproben hergestellt. In
diesen Mischproben wurden keine Radionuklide
nachgewiesen. Dies ist u.a. auf die hohen Bestim-
mungsgrenzen zurlickzufiihren, die sich durch die
fehlende Radionuklidanreicherung bei der Aufberei-
tung dieser Proben ergeben.

Bei Diepoldsau schwankten die 3H-Konzentrationen
in den 12 Uber das Jahr verteilten Sammelproben
im Bereich von 0.7 - 1.0 Bqg/L.

Wasserproben aus dem Ticino (bei Contone) und
aus der Rhone (bei Porte-du-Scex/VS sowie bei
Chancy/GE) werden monatlich am BAG untersucht.
Ausser Spuren von *¥’Cs, das aus alten Ablagerun-
gen stammt konnten keine kiinstlichen Radionuklide
nachgewiesenwerden. Als*3’Cs-Konzentrationwurde
1.8 = 0.7 mBg/L in der Rhone bei Porte-du-Scex
gemessen. Die monatlichen Messungen von Tri-
tium im Ticino und in der Rhone ergaben durch-
wegs Aktivitaten unterhalb der Bestimmungsgrenze
(2 Ba/L).
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Einleitung

Im Januar 2013 verdffentlichten Forscher der Uni-
versitat Genf eine Untersuchung zu Sedimentker-
nen aus dem Bielersee und berichteten Uber leicht
erhdhte Casium-137-Gehalte (**’Cs) in Sediment-
schichten, die sich um das Jahr 2000 abgelagert
hatten (Referenz 1). Die Autoren mutmassten,
dass dieses *¥Cs aus einer nicht deklarierten Ab-
gabe aus dem Kernkraftwerk Mihleberg stamme
und betonten im gleichen Zuge die Wichtigkeit
des Seewassers fiir die Trinkwasserversorgung der
Stadt Biel. Im Juli nahm die Sonntagspresse diese
Aussagen auf und sorgte damit fir Verunsicherung
bei Anwohnerinnen und Anwohnern und in politi-
schen Kreisen. Von Behdrdenseite wurde darauf
hingewiesen, dass das KKW Mihleberg um den
besagten Zeitpunkt tatsachlich eine leicht erhéhte
137Cs-Abgabe hatte, welche im vom BAG veréffent-
lichten Jahresbericht ,Umweltradioaktivitdat und
Strahlendosen in der Schweiz 1999" dokumentiert
ist und innerhalb der bewilligten Abgabelimiten lag.

Im Sommer 2013 entnahmen die Eawag (ein For-
schungsinstitut im ETH-Bereich) und das Schwei-
zerische Institut fir ABC-Schutz (LABOR SPIEZ)
weitere Sedimentkerne aus dem Bielersee und un-
tersuchten die einzelnen Sedimentschichten auf Ra-
dioaktivitat. Diese Studie ist inzwischen abgeschlos-
sen und bestatigt die Existenz einer *’Cs-Spitze
(Peak), der den veroffentlichten Abgaben von 1999
aus dem KKW Miihleberg zugeordnet werden kann.
Neben *37Cs und Cobalt-60 (¢°Co) wurde an einigen
der Sedimentkerne auch Plutonium gemessen. Die
Verteilung des Plutoniums zeigt, dass dieses Ra-

dionuklid ausschliesslich durch die oberirdischen
Atomwaffenversuche in den friihen 60-er Jahren
freigesetzt wurde.

Auf Grund der gemessenen Aktivitdten kann eine
gesundheitliche Gefdahrdung durch kinstliche Ra-
dioisotope im Sediment und auch im Trinkwasser
aus dem Bielersee ausgeschlossen werden.

Sedimentkerne als Archive

Anhand von Sedimentkernen lasst sich die Ge-
schichte eines Sees rekonstruieren: Jedes Jahr la-
gert sich eine neue Sedimentschicht auf dem See-
grund ab. Die einzelnen Schichten sind in einem
Tiefenprofil sehr gut erkennbar. Eine Alters-Tiefen-
beziehung ergibt sich durch zwei in allen Kernen
deutlich erkennbare *3’Cs Eintrage:

m ein jungerer Eintrag als Folge des Reaktorunfal-
les von Tschernobyl im Jahr 1986 sowie

m ein alterer Eintrag aufgrund der oberirdischen
Kernwaffentests in den friihen 60er Jahren, mit
einem Maximum im Jahre 1963.

Bereits 1998 konnte die Eawag aufzeigen, dass es
im Bielersee zwischen den in praktisch allen Seen
vorhandenen **Cs Eintrdgen von 1986 und 1963
zusétzliche, lokale 37Cs Eintrage aufgrund von Ab-
gaben des Kernkraftwerkes Mihleberg gab. Zudem
konnte auch vom Kernkraftwerk Mihleberg abge-
gebenes °Co nachgewiesen werden (Referenzen 2
und 3).
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Probenahme und Aufarbeitung

Der Bielersee besteht aus zwei von Siidwesten nach
Nordosten ausgerichteten Becken, die durch eine
schmale Halbinsel, die St. Petersinsel, getrennt sind
und sich spédter zu einem weiteren, gemeinsamen
Becken vereinen. Das Becken sidlich der St. Peter-
sinsel wird von der Aare bzw. dem Aare-Hagneck-
Kanal gespeist. Am Ufer der Aare, flussaufwarts be-
findet sich das seit 1972 betriebene Kernkraftwerk
Mihleberg, welches Wasser der Aare zur Kihlung
verwendet.

Am 17. und 18. Juli 2013 wurden an den tiefsten
Stellen der drei Becken des Bielersees Sediment-
kerne entnommen (Abbildung 1). Drei der Kerne
(je einer pro Standort) wurden von der Eawag un-
tersucht, drei weitere Kerne vom LABOR SPIEZ, in
Zusammenarbeit mit der Hochschule Ravensburg-
Weingarten und dem geographischen Institut der
Universitat Bern.

7 »
. & iam

‘ Sandort 2
(38m) ’

Y

Abbildung 1:
Karte des Bielersees mit den Beprobungsstandorten des
Jahres 2013. Karte: Swisstopo.

Fir die gammaspektrometrische Messung von *¥Cs
und °Co wurden die Proben gefriergetrocknet, ho-
mogenisiert und anschliessend in Polystyroldosen
eingewogen. Zusatzlich wurden die Proben mas-
senspektrometrisch auf Plutonium (?3°Pu und 24°Pu)
untersucht. Dazu wurden sie verascht und mit ei-
nem Schmelzaufschluss aufgeldst.

Messresultate

In den Abbildungen 2 - 4 sind Fotos der langs auf-
geschnittenen Sedimentkerne zu sehen. Gut er-
kennbar ist eine hell-dunkel Laminierung. Die Ab-
bildungen 2 - 4 zeigen die Messresultate der am
LABOR SPIEZ untersuchten Sedimentkerne; die
Abbildung 5 zeigt die Ergebnisse der an der Eawag
analysierten Kerne. In den Diagrammen sind die
entsprechenden Aktivitdatskonzentrationen bezlig-
lich des Trockengewichtes dargestellt. Die '*’Cs Tie-
fenprofile aller Kerne zeigen deutlich die Eintrage
aufgrund des Reaktorunfalles von Tschernobyl im
Jahr 1986 und der Atomwaffentests der 60-er Jah-
re (Maximum 1963) sowie den jeweils exponentiell
abnehmenden Eintrag aus dem Einzugsgebiet des
Sees.

Ebenfalls gut zu erkennen sind die erhdhten *3’Cs
Eintrdge durch die bewilligten Abgaben des KKW
Mihleberg. In Ubereinstimmung mit den Angaben
der Kraftwerksbetreiber (Referenz 4) zeigen die
Sedimentkerne erhohte *3’Cs Konzentrationen fir
die Jahre 1976, 1979, 1982 und 1999. Die grdsste
Abgabe durch das KKW Mihleberg fand im Jahre
1976 statt und ein entsprechender Peak ist in allen
Sedimentkernen zu finden. Die Abgaben von 1979
und 1982 sind deutlich in den Sedimentkernen des
Standortes 1 (tiefstes Becken) und Standortes 3
(Becken auf der Seite der Aaremiindung) zu erken-
nen. Beim Standort 3 (hinter der St. Petersinsel)
sind diese Eintrdge weniger gut ersichtlich. Der
von den Genfer Forschern gefundene %3’Cs-Peak
um das Jahr 2000 konnte in funf der sechs neu-
en Sedimentkerne nachgewiesen werden. Unter
Berlicksichtigung der Unsicherheit der Datierung
(2000 £ 2 Jahre) kann diese Erhéhung mit den vom
KKW Mihleberg deklarierten erhéhten Abgaben fir
das Jahr 1999 erklart werden.

Die Tiefenverteilungen der Plutoniumisotope zei-
gen nur den direkten Eintrag aufgrund der ober-
irdischen Kernwaffentests in den spaten 50-er und
den friihen 60-er Jahren sowie einen verschleppten
Eintrag von Bomben-Plutonium welches damals in
den Bbéden abgelagert wurde und spater durch Ero-
sion in den See gelangte (Abbildungen 2 - 4). Ein
zusatzlicher Eintrag durch das KKW Mihleberg ist
nicht zu erkennen. Dass alles Plutonium von den
Kernwaffenversuchen stammen muss, wird auch
durch das Isotopenverhéltnis von 24Pu /2**Pu be-
statigt (rechte Spalte in den Figuren 2 - 4). Ein Wert
von 0.18 fir das #9Pu /23°Pu Verhaéltnis ist typisch
fur den globalen Ausfall nach den Kernwaffentests.
Fur Plutonium aus dem Reaktor des KKW Mihleberg
wirde man ein hoheres Isotopenverhaltnis erwar-
ten.
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Bielersee, BL13-1a
137¢cs Bg/kg 60co Bq/kg 239y, Bg/kg 240py Bq/kg 240py / 239y at ratio
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Abbildung 2:
Tiefenverteilung kiinstlicher Radionuklide am Standort 1 (BL13-1a)

Bielersee, BL13-2d
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Abbildung 3:
Tiefenverteilung kiinstlicher Radionuklide am Standort 2 (BL13-2d)
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Bielersee, BL13-3d

60co Bg/kg
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Abbildung 4:
Tiefenverteilung kiinstlicher Radionuklide am Standort 3 (Kern BL13-3d)
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Tiefenverteilungen von *3’Cs in den zweiten an jedem der Standorte 1-3 entnommenen Kerne
(Kerne BL13-1C, BL13-2E und BL13-3E). Beim Kern von Standort 3 fehlen die obersten Zentimeter.
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Sediment-Tiefe [cm]
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B Atombomben (56%)
B KKW Miihleberg (32%)
M Tschernobyl (12%)
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1963

ins Sediment eingelagertes 137Cs

Abbildung 6:

Sedimentkern aus dem Bielersee (Standort 1) mit Zuordnung der Herkunft des kiinstlichen Radioisotopes %7Cs.
Dargestellt ist die urspriinglich im Sediment eingelagerte Menge an '3’Cs. Aufgrund der Halbwertszeit von 30 Jahren ist
inzwischen ein Teil des *3’Cs in den unteren Schichten bereits zerfallen. Die Spitzen sind aber immer noch erkennbar

(siehe Abbildungen 2 - 5).

Im Unterschied zu den Sedimenten von Seen ohne
Kernkraftwerke an den Zuflissen (etwa Thuner-
und Brienzersee; Referenz 5) kann in den Sedi-
menten des Bielersees ¢°Co nachgewiesen werden.
Aufgrund der relativ kurzen Halbwertszeit von ¢°Co
(5.3 Jahre) nehmen die Aktivitatskonzentrationen
mit der Tiefe schnell ab. Die zerfallskorrigierten
80Co Aktivitatskonzentrationen (%°Co korr in den
Abbildungen 2 - 4) zeigen jedoch, dass der Eintrag
von °Co aus dem Kernkraftwerk Mihleberg in jin-
gerer Zeit deutlich zuriickgegangen ist.

Die Abbildung 6 versucht die Eintrdage von *3¥Cs
in den Bielersee den verschiedenen Quellen zuzu-
ordnen. Dargestellt ist das zerfallskorrigierte *3’Cs
Tiefenprofil von Standort 1 (Kern 1C), wobei der
radioaktive Zerfall von *3’Cs rechnerisch zurtckkor-
rigiert wurde. Ebenfalls korrigiert ist der Einfluss
der teilweise etwas unterschiedlichen Dichte des
Sediments. Es ist also die urspriingliche Aktivitat
pro Sedimentvolumen angegeben. Anders ausge-
driickt: die Abbildung 6 zeigt fir jede Sediment-
schicht, wie gross der zur Zeit der Sedimentbildung
urspriingliche Totaleintrag von *¥Cs war und wie
dieser sich auf die verschiedenen Beitrage verteilt
hat.

Vor der Inbetriebnahme des KKW Mihleberg 1972
ist alles *’Cs den oberirdischen Atomwaffentests
zuzuordnen. Auch nach dem Ende der Atomwaffen-
tests ist durch die Erosion von Bodenmaterial im
Einzugsgebiet weiterhin etwas Atomwaffen-137Cs
in die Seesedimente gelangt. Dieser ,verschlepp-
te" Anteil lasst sich anhand der Plutoniummes-
sungen gut abschatzen: Fir Plutonium betrug der
.verschleppte® Eintrag in den Bielersee im Jahr
1972 15% vom Maximalwert des Jahres 1963 und
im Jahr 1986 noch 5% vom Maximum. Ein analoger
Verlauf wurde folglich fiir das 1*’Cs aus Atomwaf-
fen angewendet. In den 70-er Jahren stammte im
Bielersee der Grossteil des '3Cs aus den bewillig-
ten Abgaben des KKW Miihleberg. Diese Eintrage
errechnen sich fir die Sedimentschichten vor dem
Reaktorunfall in Tschernobyl (1986) aus der Diffe-
renz zwischen Gesamt-Cs-137 und Atomwaffen-
137Cs. Im Jahr 1986 stellte der schon wiederholt
erwdhnte Reaktorunfall in Tschernobyl die wich-
tigste *’Cs Quelle dar. Auch fiir dieses Ereignis
muss ein verschleppter Eintrag durch Bodenerosion
beriicksichtigt werden. Fiir 1986 und die Jahre da-
nach wurden dem KKW Miihleberg '¥’Cs-Eintrége
proportional zu seinen Abgaben zugeordnet, unter
Verwendung des Verhéltnisses von ,Eintrag ins Se-
diment / Abgabe KKW" aus den 70er-Jahren.
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Das Ergebnis dieser Abschatzung (Abbildung 6)
zeigt, dass lGber den gesamten Zeitraum betrachtet
etwas mehr als die Halfte des **’Cs im Bielersee-
Sediment seinen Ursprung in den Atomwaffentests
hatte. Das KKW Mihleberg ist flir knapp einen
Drittel des insgesamt im See abgelagerten **’Cs
verantwortlich. Der Rest (rund ein Achtel) ist dem
Reaktorunfall in Tschernobyl zuzuordnen. Die Ab-
schatzung zeigt auch, die Eintrdge von 1999 nur
wenige Prozente des Gesamteintrages von ¥Cs
ausmachten.

Keine gesundheitliche Folgen durch

137Cs im Bielersee

Trotz der zusatzlichen Quelle durch das KKW
Mihleberg sind die *3’Cs Konzentrationen im Bie-
lersee-Sediment nicht héher als in anderen Seen
vergleichbarer Grosse (Brienzersee, Thunersee,
Vierwaldstéattersee; Referenz 5). Die Seen im Tes-
sin, welche starker vom Fallout aus Tschernobyl be-
troffen waren, weisen sogar erheblich gréssere *37Cs
Konzentrationen auf (Referenz 6). Die hdchste im
Bielersee-Sediment gemessene 3’Cs Konzentration
betrdagt 200 Bg/kg. Rechnet man die durchschnitt-
liche Konzentration bis zu einer Sedimenttiefe von
70 cm ergeben sich knapp 50 Bg/kg. Betrachtet
man nur die obersten 20 cm des Sediments, so ist
der Durchschnitt unter 20 Bg/kg **’Cs. Diese Werte
liegen deutlich unterhalb des Grenzwertes fiir *3Cs
in Lebensmitteln von 1'000 Bg/kg. Fir die mensch-
liche Gesundheit stellt *3’Cs in den Bielersee-Sedi-
menten deshalb keine Gefdahrdung dar.

Bleibt noch die Frage nach einer mdglichen Kon-
tamination von Trinkwasser. Die Abgabelimiten von
Radioaktivitat an die Flisse durch die Kernkraftwer-
ke sind so gewahlt, dass aufgrund der Verdinnung
durch das Flusswasser die Grenzwerte fur Trinkwas-
ser eingehalten werden. Eine Uber mehrere Monate
verteilte Abgabe von 10 GBq *¥’Cs, wie sie im KKW
Muhleberg wahrend des Jahres 1999 stattgefunden
hat, fihrt in der Aare zu Konzentrationen, die ein
Vielfaches unterhalb des Toleranzwertes fiir Trink-
wasser von 10 Bg/L *3’Cs liegen und natiirlich noch
klarer unterhalb des Grenzwertes von 1'000 Bg/L
Trinkwasser. Diese gerechneten Verdiinnungen
wurden in einer Studie der Eawag durch Messun-
gen bestatigt (Referenz 2). Zusatzlich bestimmt die

Eawag die Radioaktivitat in der Aare bei Hagneck

seit 1998 an kontinuierlich gesammelten Monats-
proben. Fir das Jahr 1999 zeigen diese Messungen
Hochstwerte von 2 mBg/L *3’Cs - ein Faktor 5'000
unterhalb des Toleranzwertes. Bedenkt man wei-
ter, dass ein grosser Teil des **’Cs in der Aare an
Partikel gebunden ist und somit entweder im See
sedimentiert oder bei der Trinkwasseraufbereitung
zuriickgehalten wird, ist klar, dass nie eine Gefahr-
dung der Gesundheit durch **’Cs in Trinkwasser aus

dem Bielersee bestand. Diese Aussage gilt auch fir
frihere Jahre, wie die 1970-er Jahre, wo die jahr-
lichen Abgaben durch das KKW Mihleberg bis zu
sechs Mal hoher waren als 1999, oder die 1960-er
Jahre mit den noch héheren Eintragen aufgrund der
oberirdischen Atomwaffenversuche.
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Résumé

Nous avons prélevé des échantillons de sol
(0 - 5 cm) et d'herbe sur différents sites en Suisse,
notamment aux abords des centrales nucléaires.
Dans certains cas, des mesures de spectrométrie
in-situ ont également été réalisées. Les résultats
montrent que le niveau d’activité artificielle dans le
sol et I’'herbe est resté faible et au niveau des an-
nées précédentes. Les activités des radioéléments
habituellement observés dans les échantillons de
sol comme conséquence des essais d’armes ato-
miques réalisées en atmosphére dans les années
soixante sont inférieures a 1 Bqg/kg pour le plu-
tonium, I'américium et au maximum de quelques
Bg/kg pour le °Sr. Le niveau d’activité en ¥Cs
est plus variable et dépend de la contribution de
I'accident de la centrale nucléaire de Tchernobyl et
peut atteindre au Tessin, région particulierement
touchée par les retombées de l'accident, jusqu’a
273 Bqg/kg (env. 48 Bg/kg au maximum sur le pla-
teau suisse). Les activités en °°Sr sont restées tres
similaires a celles observées les années précédentes
et sont plus élevées en altitude et au Tessin que sur
le reste de la Suisse. Ces variations dans les sols se
refletent au niveau des herbes, avec des activités
en %9Sr supérieures dans les herbes de montagne
(jusqu’a 10 Bg/kg MS) et du Tessin (*¥Cs jusqu’a
15 Bqg/kg MS).

Introduction

Le plan de prélevement d’échantillons de sol et
d’herbe de I'OFSP pour la mesure de la radioactivité
a pour but la surveillance des centrales nucléaires
suisses ainsi que l'analyse de sites de référence,
hors influence des rejets potentiels des centrales.
L'étude de l'impact de l'accident de Tchernobyl, no-
tamment au Tessin, constitue également un but de
ces mesures. La couche de sol analysée est celle
de 0 - 5 cm de profondeur, car elle contient I'es-
sentiel de la zone racinaire, appelée la rhizosphére,
pour la plupart des espéces de plantes constituant
I'hnerbe a brouter. L'herbe analysée est prélevée
en général directement sur la surface de sol pré-
levé, ce qui permet l'établissement de facteurs
de transfert sol-herbe. Actuellement en Suisse,
la radioactivité artificielle des sols et de I'herbe a
pour origine les retombées radioactives globales
des essais atmosphériques d’armes atomiques
(e.g. %°Sr, ¥Cs, Pu, Am) ainsi que du dépot prove-
nant de I'accident de la centrale nucléaire de Tcher-
nobyl (surtout t37Cs).

Dans ce travail, nous avons déterminé l'activité des
émetteurs gamma (e.g. ¥’Cs) et du °Sr dans des
échantillons de sol et d’herbe prélevés aux abords
des centrales nucléaires suisses et sur certains sites
de référence. Le but est de comparer les valeurs
obtenues sur les sites des centrales avec celles ob-
tenues sur les sites de référence ainsi que de com-
parer les valeurs obtenues avec celles des années
précédentes. De plus, nous avons procédé a une
étude détaillée des sols sur lesquels sont cultivés
des salades, aux alentours de la centrale nucléaire
de Leibstadt.
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Résultats et discussion

Les résultats des mesures de la radioactivité dans
le sol sont présentés dans le Tableau 1. Avec des
activités situées entre 220 et 685 Bqg/kg, le “°K est
I'émetteur gamma dominant. Le ¥’Cs est I'unique
émetteur gamma artificiel mesuré, avec des activi-
tés variant entre 4 et 275 Bqg/kg. Les sites de pré-
levement du Tessin, significativement plus conta-
minés lors de l'accident de Tchernobyl en 1986, ont
les valeurs d’activité les plus élevées (jusqu'a 275
Bg/kg). Les sites d’altitude prés de Thoune ont des
activités intermédiaires (15 - 35 Bqg/kg) alors que
les sites de plaine, notamment prés des centrales
nucléaires ont les activités les plus faibles (2 - 16

Tableau 1:

Activité du “°K, 137Cs, 99Sr, Pu et Am dans des sols (0-5 cm) prélevés en Suisse en 2013 (Bqg/kg matiére séche, < 2mm).

Bg/kg). Le site d’Arenenberg, en Suisse orientale,
est le site de plaine le plus contaminé en 37Cs (48
Bqg/kg); en effet cette région a subi de fortes pré-
cipitations juste aprés |'accident de Tchernobyl. Les
sites aux abords des centrales nucléaires sont bien
représentés dans les prélevements et ne montrent
pas de marquage supplémentaire en 3’Cs d{ aux
rejets. La mesure de °Sr dans les sédiments pré-
levés en aval des centrales confirme l'absence de
marquage (< 0.5 Bg/kg, n=3). Les activités en °Sr
de ces sédiments sont comparables a celles des
sédiments prélevés en 2012 dans la Broye, hors
impact des centrales nucléaires suisses (< 0.7 Bg/
kg, n=3).

Canton / Lieu n oK °0Co . :1*'Cs 137Cs °Sr 239%230py 2AmMm
AG (voisinage KKB) 2 387 -462 | <0.6 | <0.6 | 14.7 - 18.5| 0.97 £ 0.22 0.13 = 0.01 0:.05 £ 0.01
AG (KKB in-situ) 2 320 - 350 10.8 - 12.0

AG (PSI) 1 407 £ 45 <08 [ <0.8 13.6 £ 1.6 0.52 £ 0.15 0.09 £ 0.01 0.04 £ 0.01
AG (PSI in-situ) 1 310 + 32 7.8 £ 1.0

AG (ZWILAG) 1 390 = 43 <0.7 | <0.6 119 £ 1.4 0.57 £ 0.13 0.11 £ 0.01 0.04 = 0.01
AG (ZWILAG in-situ) 1 320 £ 34 8.2« 1.0

AG (vois. KKL) 4 387 -458 | <0.7 | < 0.7 10,5 = 12.9| 0.70 £ 0.15 0.17 9,01 0.06 + 0.01
AG (KKL in-situ) 4 330 - 360 7.0 = 12,1

AG/SO (vois. KKG) 4 392 -446 | <08 | <08 | 10.3 - 17.7| 0.65%* 0.15 0.17 £ 0.02 0.09 = 0.01
AG/SO (KKG in-situ) 4 290 - 320 6.7 = 10.7

BE (voisinage KKM) 4 333-716 | <0.9 | <0.8 4.8 - 14.7| 1.13+£0.14 0.08 £ 0.01 0.03 £ 0.01
BE (KKM in-situ) 4 | 220-560 5.5 - 11.1

BE (Mdrren) V 1 507 +42 | <05 |<0.6 | 34.1 £4.1 5.05 +£1.82 0.40 = 0.02 0.14 + 0.01
BE (Gimmelwald) 2 1 240 £ 21 <08 | <10 | 24.8 = 3.1 2.30 + 0.32 0.35 = 0.02 0.15 + 0.01
BE (Fahrni) » 1 392 + 33 <05 [<0.5 16.3 + 2.0 2.51. £ 0.75 0.28 + 0.02 0.12 £ 0.01
BE (Diesse/Jura) 1 419+ 36 | <05 |<0.5 13.0 = 1.6 1.01 £ D.22 0.39 + 0.02 0.17 £ 0.01
BL (Sissach) 1 640 + 18 < 0.1 26.0 £ 1.0 3.40 £ 0.69

FR (Posieux) 1 392 £ 45 <1.0 | <0.9 5.7 & 1.0 0.78 £ 0.19 0.08 = 0.01 0.03 £ 0.01
FR (Posieux in-situ) 1 330 + 47 4.2 = 0.8

GE (Vois. CERN) 5 414 -488 | <0.9 | <0.8 4.1 - 15.2| 0.55-0.98 0.04 - 0.08 0.02 - 0.04
GE (CERN in-situ) 5 310 - 340 2.1 -~ 5.2

TG (Guttingen) 1 435+48 | <09 | <0.9 16.3 £ 1.9 0.43 + 0.18 0.10 + 0.010 0.05 + 0.01
TG (Guttingen in-situ) 1 260 = 28 9.3 £ 1.2

TG (Arenenberg) 1 380+12 | <04 | <05 | 48.0 = 1.0 0.52 + 0.13 0.10 £ 0.01 0.05 £ 0.01
TI (Centovalli) 1 634 £ 69 < 0.8 |172.0 £ 28.0| 28.0 £ 5.50

TI (Leventina) 1 478 + 68 < 0.6 9.5 £ 2.0 9.0+ 1.8

TI (Malcantone) 1 644 + 73 < 1.0 |103.0 + 10.0| 18.0 % 3.6

TI (Stabio) 1 630 £ 69 < 1.0 | < 1.0 |273.0 = 28.0

TI (Stabio in-situ) 1 550 + 57 152.0 £ 15.0

TI (Cadenazzo) ) | 683+74 [ <09 <09 | 722 7.6 0.88 = 0.19 0.06 = 0.01 0.01 + 0.05
TI (Cadenazzo in-situ) 1 580 + 60 59.6 = 6.1

Ti (Caslano) 1 584 + 63 | <0.8 |<0.8 | 90.6 + 9.4

Ti (Caslano in-situ) 1 500 £ 52 54.7 £ 5.6
n = nombre d’échantillons; ¥ Alpage (Alp Allmendhubel); 2 Vallée; * en plaine.
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Tableau 2:

Activité du °Sr dans les sédiments prélevés en aval des
centrales nucléaires suisses Suisse en 2013 (Bg/kg ma-
tiere seche, < 2mm) et les sédiments prélevés au point
de rejet du systéme de drainage de l'ancienne centrale
nucléaire de Lucens en 2012.

Lucens 80m rejet 0.25 = 0.15
Lucens 10m rejet 0.67 £ 0.13
Lucens 30m rejet amont 0.30 + 0.08
Pratteln < 0.5
Klingnau < 0.5
Hagneck 0.36 £ 0.12

L'analyse des activités du °°Sr mesurées dans les
sols du plateau suisse durant ces 40 derniéres an-
nées montre que l'activité en °Sr dans les sols n’a
cessé de décroitre depuis I'adoption du traité d’in-
terdiction des essais nucléaires en atmosphére en
1963. Le temps de résidence du °°Sr dans la couche
0 - 5 cm du sol, estimé a partir de ces données, est
de 14 ans. Il est de 13.5 ans dans I’'herbe. Le temps
de résidence représente le temps nécessaire pour
que la moitié de l'activité en 2°Sr disparaisse du
compartiment environnemental considéré, a savoir
le sol ou I'herbe. Il est tres similaire dans le lait et
les vertébres humaines (Froidevaux et al. 2010),
ce qui montre bien le lien existant entre le com-

Tableau 3:
’Be, “°K, ¥7Cs et °Sr dans des échantillons d’herbe prélevés en Suisse en 2013 (Bg/kg de matiére séche). Pour les
échantillons uniques, la valeur et I'incertitude sont indiquées (a £ b). Si plusieurs échantillons ont été mesurés la gamme

des valeurs est donnée ( a- b).

partiment «sol» qui est le réservoir de °Sr déposé
lors des retombées globales des essais nucléaires,
et les autres compartiments mesurés également
annuellement que sont I'herbe, le lait et les ver-
tebres humaines.

Les résultats des mesures de radioactivité dans
I’herbe sont présentés dans le Tableau 3. Comme
pour le sol, les prélevements sont réalisés pour
comparer les mesures aux abords des centrales a
celles de sites de référence. Nous pouvons faire les
mémes constatations que les années précédentes,
soit que les activités du ¥’Cs et du °Sr de I'herbe
sont trés basses en plaine et prés des centrales
nucléaires pour ces deux radioéléments anthropo-
génique, qui sont les seuls mesurables au-dessus
de la limite de détection. Dans les sites de plaine,
les activités de °°Sr ne dépassent pas 1 Bq/kg;
elles augmentent avec l'altitude des sites de pré-
levements, avec des activités jusqu’a 10 Bg/kg de
°0Sr dans I'herbe de I'alpage de Miirren. Les herbes
du Tessin, dont certains sites sont également situés
en altitude, présentent les activités les plus élevées
en 1¥Cs (jusqu’a 15 Bg/kg) et parfois aussi du °Sr
(jusqu’a 8 Bg/kg). Comme dans le sol, I'activité en
%Sr dans I'herbe a constamment diminuée depuis
I'adoption du traité d’interdiction des essais nu-
cléaires atmosphériques.

Canton/Lieu n 134Cs ‘

AG (Voisinage KKB) 4 161 - 303 708 - 1'414 < 2.0 <18 [ <13 -05+04 0.88 - 1.58

AG (PSI-ZWILAG) 2 125 - 460 645 - 1'450 <14 | <1.2 | <13 -12%0.5 1.53 + 0.13

AG (PSI-OASE) 2 186 - 251 926 - 1'177 <18 | <15 | <12 - 0.8%£0.7 1.45 £0.12

AG (Voisinage KKL) 8 75 - 331 510 - 1'520 <17 | <15 (<11 -2.0£0.6 1.32 - 1.82

AG/SO (Voisinage KKG) 8 107 - 326 873 - 1'585 <20 | <15 | <13-11%0.6 0.99 - 1.42
g BE (Voisinage KKM) 8 97 - 438 461 - 1'372 <3.0 | <3.0 < 3.0 0.51 - 1.24
2 BE (Mtrren) ¥ il 166 + 26 428 + 37 <0.7 | <0.5 0.91 £ 0.16 9.30 + 1.30
g BE (Gimmelwald) ? 1 204 £ 32 1'100 + 95 <1.0 | <0.7 0.57 £ 0.14 1.59 £ 0.29
G BE (Fahrni) 2 171 - 260 1'010 - 1'180 <1.0 | <0.7 [<0.28 £ 0.29 £0.1 3.67 - 5.27
! BE (Diesse/Jura) 2 121 - 260 1'120 - 1'290 <1.0 | <0.7 < 0.70 0.31 - 0.85
§ BL (Sissach) 1 1'100 + 34.0 <0.1 1.6 £ 0.51 1.60 + 0.30
g GE (Voisinage CERN) 5 170 - 272 790 - 1'224 <3.0 | <25 < 2.60 0.73 - 1.06
= FR (Posieux) 2 176 - 287 991 - 1'140 <19 | <15 < 1.90 1.23 + 0.08
© TG (Glttingen) 2 178 - 184 1'157 - 1'282 <20 | <15 [<1.70 - 0.7 £ 0.4 1.18 + 0.10
é TG (Arenenberg) 1 265 £ 12 1'069 + 27 <05 | <05 2.1 £ 0.6 0.41 = 0.07
3 TI (Centovalli) 1 184 + 36 674 £ 79 <28 14.5 £ 3.1 14.0 £ 1.70
g TI (Leventina) 1 169 £ 21 792 + 61 <1.3 1.4 £ 0.7 3.80 = 0.50
‘g TI (Malcantone) 1 278 £ 36 1'400 £ 110 <1.4 1.1+ 0.7 8.10 £ 1.00
% TI (Cadenazzo) 2 97 - 302 1'110 - 1485 <20 | <20 | <2.0-33%0.8 1.39 - 5.61
& TI (Stabio) 1 143 + 22 516 + 68 <21 | <19 1.6 £ 1.1
: TI (Caslano) 1 184 + 24 659 + 78 <20 | <20 < 2.0

n = nombre d’échantillons; » Alpage (Alp Allmendhubel); 2 Vallée;  en plaine.
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Analyse des sols aux alentours de la cen-
trale nucléaire de Leibstadt

Depuis plus de 15 ans, nous analysons le °°Sr dans
des salades cultivées aux alentours de la centrale
nucléaire de Leibstadt. Les activités sont situées
entre 6 et 10 Bq/kg de masse séche. Depuis 2009,
nous analysons également le °°Sr dans des produits
frais du marché de Lausanne, dont des salades.
L'activité du °°Sr dans celles-ci ne dépasse pas
1 a 2 Bg/kg de masse séche. Nous avons donc
voulu comprendre pourquoi les salades de Leibs-
tadt contenaient 5 a 10 fois plus de %Sr alors que
les sols du voisinage de Leibstadt examinés dans
le cadre du plan de prélevement ne montrent pas
d’activité de °°Sr supérieure a 2 Bg/kg, soit une
activité tout-a-fait normale pour le plateau suisse.
Nous avons donc collecté les sols directement asso-
ciés aux cultures de salades et de pommes-de-terre
et mesuré I'activité en 2°Sr, 239+240py, 238py et 24Am.
Les résultats sont présentés dans le tableau 4.

Tableau 4:

Activité en Bq/kg de °°Sr, 23°+240py et #**Am dans les sols
(< 1mm) prélevés aux environs de Leibstadt en 2013.

L' 9osr 239+240Pu 241Am
ieu

(GLVAK)) (Bq/kg) (GLVAKC))
Sol salade
Leibstadt 3.80 £ 0.40 |0.260 £+ 0.020 [0.107 £ 0.010
Sol salade
Dogern 1.10 £ 0.13 | 0.180 £+ 0.026 [0.077 + 0.008
Sol pommes-
de-terre 4.30 £ 0.30 |0.188 + 0.024 | 0.077 + 0.008
Dogern
Sol pommes-
de-terre 1.03 £ 0.15 |0.200 £+ 0.015 | 0.075 *+ 0.008
Dogern

On constate que les sols sur lesquels poussent
les salades et les pommes-de-terre prélevées
a Leibstadt et Dogern contiennent des activités
supérieures en 28Sr, plutonium et américium par
rapport aux sites de plaine. Toutefois, ces activi-
tés présentent trés exactement les mémes rap-
ports isotopiques 238Pu/?*°+240py=0.033 + 0.007
et 241Am/239+2490py=0.41 + 0.03 que les retombées
des essais nucléaires des années soixante. On peut
donc conclure de ces mesures que l'activité supé-
rieure des salades de Leibstadt est due a un sol
plus actif par rapport aux sites de plaine, mais sans
apport de la centrale de Leibstadt. Il est possible
que l'adjonction de sol organique (tourbe) dans les
sols de culture soit la cause de I'augmentation de
I'activité en radioéléments artificiels de ce sol. En
effet, I’exploitation de tourbiéres étant interdite en
Suisse, la tourbe provient d’exploitations étran-
géres, notamment de I'est de I'Europe, dont les sols
sont notoirement plus contaminés en radioéléments

artificiels. Cette petite étude démontre également
qu’il est trés important de maitriser toutes les
étapes du prélévement et de la mesure lorsque I'on
veut tirer des conclusions de résultats de mesures.
Notamment, lors de l'interprétation de résultats de
mesures de végétaux, il n‘est pas seulement indis-
pensable d’en connaitre la classification phylogéné-
tique mais également d’avoir une connaissance des
propriétés physico-chimiques principales du sol,
comme le pH, la CEC et la minéralogie (Guillaume
et al. 2012).

Conclusions

Les activités de °°Sr et de 3’Cs dans les sols et
les herbes en Suisse en 2013 sont similaires a
celles mesurées les années précédentes. Aucune
augmentation d’activité n‘a été constatée, ni aux
abords des centrales nucléaires, ni dans les sites
de référence. Les sites de montagne et certains
sites du Tessin présentent des activités de %°Sr et
de 3Cs supérieures a celles mesurées sur les sites
de plaine, centrales nucléaires comprises. L'acci-
dent de la centrale nucléaire de Tchernobyl est par
contre encore responsable d’'un marquage assez
important en 3’Cs dans des échantillons de sol et
d’herbe de certains sites de prélevement du Tessin.

Les activités de 9°Sr relativement plus élevées
des salades prélevées a Leibstadt par rapport aux
salades prélevées au marché de Lausanne (et
cultivées alentours) sont bien dues a un sol plus
contaminé par le %Sr, le plutonium et I'américium.
Toutefois, les rapports isotopiques de ces radioélé-
ments montrent que I'augmentation de ces activi-
tés n’est pas due a un apport supplémentaire par la
centrale nucléaire de Leibstadt.
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4.7

Risikoabschatzung zum Eintrag von Uran aus
Dungern ins Grundwasser in der Schweiz

H. Surbeck
Nucfilm GmbH, CH-1792 Cordast

Zusammenfassung

Eine Abschdatzung des mdglichen Uraneintrags
durch Dinger ins Grundwasser in der Schweiz ist
mit grossen Unsicherheiten behaftet. Fir Nieder-
schlagsmengen, Evapotranspiration und Oberfla-
chenabfluss gibt es zwar zuverlassige Daten, die
Variationsbreite ist aber recht gross. Fir die Infilt-
ration wurde der Wert von 600 £ 200 I/m? und Jahr
verwendet.

Der Urangehalt der Phosphatdiinger (mg U /kg P,0,)
erstreckt sich nach neueren Messungen iber 2
Grossenordnungen. Die Haufigkeitsverteilung zeigt
3 deutlich unterschiedliche Populationen. Etwa
30% der Proben enthalten kaum Uran, etwa 20%
sehr viel. Fir die Abschatzung des Eintrags wur-
de die mittlere Population beniltzt. Sie weist eine
lognormale Verteilung auf. Verwendeter Wert:
250 £+ 100 mg U /kg P,0O..

Grosse Unsicherheit besteht auch beim tatsachli-
chen aktuellen Einsatz von Mineraldlingern. Der ge-
wahlte Wert von 35 + 12 kg P,0./ha und Jahr ist
sehr wahrscheinlich héher als der aktuelle Eintrag,
berlcksichtigt aber, dass friihere Eintrage mdgli-
cherweise durch die Bodenbearbeitung remobili-
siert werden kénnen. Er bericksichtigt indirekt zu-
satzlich, dass Uran auch aus organischen Diingern
stammen kann.

Mit den obigen Schatzwerten ergibt sich, dass im
Mittel 1.5 pg U/l im Grundwasser aus dem Eintrag
von uranhaltigem Mineraldiinger stammen kénnten.

Die Summe der relativen Unsicherheiten betragt
ca. 100%. Damit ergibt sich ein geschéatzter Beitrag
der Mineraldiingung in der Schweiz zum Urangehalt
des Grundwassers von < 0.1 bis 3 ug U/I.

In diesem Bereich liegen, je nach Region, 50% bis
Uber 90% der Messwerte in Schweizer Grundwas-
sern. Das heisst aber nicht, dass diese Urankonzen-
trationen anthropogenen Ursprungs sind. Das heisst
nur, dass geogener und anthropogener Beitrag in
der gleichen Gréssenordnung liegen kdonnten.

Man sollte auch nicht vergessen, dass Uran natir-
licherweise im Boden vorhanden ist. Auch dieses
Uran kann mobilisiert werden und ins Grundwasser
gelangen - besonders in landwirtschaftlich genutz-
ten Boden. Gleichzeitig ist klar, dass die vorliegende
generelle Abschatzung eine genaue Untersuchung
im Einzelfall nicht ersetzt, wenn ein Verdacht auf
erhdhten Eintrag von Uran aus Diingern besteht.
Uberméssiger Einsatz von stark uranhaltigen Diin-
gern, ungunstige Bodenverhdltnisse oder plotzli-
ches Auswaschen von (ber lange Zeit akkumulier-
tem Uran sind Faktoren, die lokal durchaus zu einer
starkeren Belastung von Trinkwasser fithren kénn-
ten.
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Einleitung

Um das Jahr 1990 gab es in der Schweiz Uberle-
gungen dazu, ob Uran in Phosphatdiingern zu einer
nicht tolerierbaren Strahlungsbelastung beim Um-
gang mit diesen Dilngern fithren kdnnte (BUWAL
1991). Im Fokus stand dabei weniger die mdgliche
Belastung des Grundwassers als vielmehr die Ar-
beitssicherheit.

Das Thema Uran im Grundwasser wurde in der
Schweiz 2005 wieder aktuell, nach Artikeln im Ge-
sundheitstipp, zuerst tber Uran in Mineralwdssern
und dann aber Uran in Trinkwdssern (Gesundheits-
tipp 2006). Vorerst wurden erhdhte Werte aller-
dings nur der Natur angelastet.

Ab etwa 2011 erreichte dann die ,Uran im Trinkwas-
ser aus Dinger"-Diskussion aus Deutschland auch
die Schweiz. Ausléser dieser Diskussion in Deutsch-
land waren vor allem Publikationen mit nicht immer
nachvollziehbaren Annahmen Uber den Einsatz von
uranhaltigen Phosphatdiingern (Kratz & Schnug
2006, Knolle 2009). Eine Anfrage im Deutschen
Bundestag (Deutscher Bundestag 2009) flhrte
dann zum generellen Angriff auf uranhaltige Din-
ger (Schnug 2012). Daraufhin gab die Kommission
Bodenschutz beim Umweltbundesamt eine Empfeh-
lung ab fiir eine Kennzeichnungspflicht ab 20 mg U
/kg P,O. und fur ein Verbot von Dingern mit mehr
als 50 mg U /kg P,O. (Umweltbundesamt 2012).

Eine Marktkontrolle an 2011/2012 in der
Schweiz  erhobenen Diingerproben bestétig-
ten im wesentlichen die in Deutschland gefun-
denen Werte. Der Bericht erwdhnt explizit die
von obiger Kommission empfohlene Limite von
50 mg U /kg P,O,. Sie wird bei 17 der 24 Proben
Uberschritten (siehe unten).

Es gibt in Deutschland inzwischen aber auch einige
Publikationen zu diesem Thema, die den geogenen
Eintrag von Uran ins Grundwasser wieder starker
berlicksichtigen und darauf hinweisen, dass allein
schon die Tatsache, dass Landwirtschaft betrieben
wird und Phosphor in den Boden eingebracht wird
die Mobilitat von Uran erhéhen kann (Dienemann &
Utermann 2012, Kiefer & Fischer, Hinrichsen 2013).

Der vorliegende Bericht prasentiert die Fakten fir
die Schweiz.

Gesetzliche Grundlagen, Trinkwasser-
hoéchstwerte

Ein Grenzwert fir Uran im Trinkwasser ist fiir die
Radioaktivitat im Anhang 6 der Fremd- und Inhalts-
stoff-Verordnung (FIV) festgelegt. Fir Radionuklide
der Uran- und Thoriumreihe, Gruppe I (***Ra, ?Th,
234y, 23U, 28U) qilt fir flissige Lebensmittel ein
Grenzwert von 10 Bq/I.

99.9

99.8

99
98

Uran in Schweizer
Grundwassern

95

90

80

® NAQUA-trend 2005, n=51

® vs, n=113

70

Summenhaufigkeit [ % ]

® GR Diss. Deflorin, n=360
® G_Tipp, n=221

50

@ TI_06, n=630

30

1 pg U/l = 12.4 mBq 238u/1

20

T A A
10 '25‘ 50

1.5 ug U/l 3 pg U/I

Figur 1:

Uran-Konzentrationen in Schweizer Grundwéssern. NAQUA-trend: Nationale Grundwasserbeobachtung NAQUA, Modul
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TREND 2005, BAFU (2009), Surbeck (2007); VS und TI_06: private Mitteilung KL-VS und KL-TI; GR Diss. Deflorin:

Deflorin (2004); G_Tipp: Gesundheitstipp (2006).
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(Z%U + 28U) Lockergesteins-Grundwasserleiter
Poren-, z.T. Kluftgrundwasserleiter

Uranaktivitaten 2005 \Z,}‘} Grundwasserleitertyp

pi O < 50 mBg/!I
8 © > 50 - 100 mBqg/! Kluft-, z.T. Porengrundwasserleiter
9 @ > 100 - 200 mBg/I Kluft-Grundwasserleiter
5 ® > 200 mBg/! Karst-Grundwasserleiter
G
1
Figur 2:

R&umliche Verteilung der Uran-Aktivitét im Jahr 2005. Nationale Grundwasserbeobachtung NAQUA, Modul TREND, Bun-
desamt fiir Umwelt (BAFU 2009).

Figur 3:
R&umliche Verteilung der Daten fiir die Kantone VS und GR (Surbeck et al. 2006).
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[U] pa/l )
[] keine Quelle

I keine Proben

Figur 4:

Rdumliche Verteilung der Uran-Aktivitdten im Trinkwasser der Schweiz (Haldimann 2012, Stalder et al. 2012).

Die Limite bezieht sich auf die Summe der Radionu-
klide der Gruppe I. 22*Ra ist in Schweizer Trinkwds-
sern bisher nie mit Aktivitaten tber 0.1 Bg/l fest-
gestellt worden und Th ist hochstens in sehr sauren
Wadssern l6slich. Solch saure Wdasser werden aber
nicht als Trinkwasser genutzt. Daher-missen nur
die Uranisotope beriicksichtigt werden. Falls kein
angereichertes Uran vorliegt, macht das 23°U nur
etwa 5% der Gesamtaktivitat aus. Die bisherigen
Messungen an Schweizer Trinkwdssern haben ge-
zeigt, dass das 2**U weitgehend im Gleichgewicht
mit dem 238U auftritt. Daher entspricht die Limite
von 10 Bg/I je 5 Bq/l 238U und 5 Bqg/I 2**U. Chemisch
sind das etwa 400 pg U/l (1 pg U/l = 12.4 mBq
238 /|).

In der Fremd- und Inhaltsstoffverordnung, FIV, ist
das Uran neu auch in der Liste der toxischen Metalle
mit einem Grenzwert von 30 pg U/l in Trinkwasser
und Mineralwasser aufgelistet. Bezlglich der Radio-
aktivitat entspricht das je 0.37 Bg/l 23U und 0.37
Bqg/I 234U.

Im internationalen Vergleich liegen diese 30 pg U/I
gleich hoch wie in den USA und entsprechen der
aktuellen WHO Empfehlung. Deutlich tiefer ist mit
10 ug U/I der Grenzwert in Deutschland (giltig seit
dem 1.11.2011).

Urankonzentrationen in Schweizer
Grundwassern

Figur 1 zeigt die Haufigkeitsverteilungen der Uran-
konzentrationen im Grundwasser fir verschiede-
ne Messkampagnen in der Schweiz. Die hochsten
bisher in der Schweiz in Trinkwasser gemessenen
Urankonzentrationen wurden im Rahmen einer
Masterarbeit in der Gegend von Saxon gefunden
(ca. 160 ug U/Il, Granges 2009). Die hochsten in
Grundwasser allgemein in der Nahe des Lyssbachs
bei Bern (ca. 400 ug U/I, Schmidt 2013). Beim
letztgenannten Standort handelt es sich allerdings
um Drainagewasser, das moglicherweise von einer
Deponie beeinflusst ist.

Daten aus Deutschland zeigen ahnliche Haufigkeits-
verteilungen der Urankonzentrationen im Grund-
wasser wie in der Schweiz (Knolle 2009, Diene-
mann & Utermann 2012, Hinrichsen 2013, Kiefer &

" Fischer 2013)

Die teilweise in Fig. 1 und 2 dargestellten Proben
der 50 Messstellen der Nationalen Grundwasserbe-
obachtung NAQUA, Modul TREND wurden in Zusam-
menarbeit mit dem Bundesamt fiir Umwelt 2005,
2007/2008 und 2012 vom Bundesamt fir Gesund-
heit auf Uran analysiert (BAFU 2009, Steinmann
& Estier 2013). Die Ergebnisse der massenspekt-
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rometrischen Messungen von 2007/2008 und von
2012 liegen sehr nahe beieinander. Die mit Alpha-
Spektrometrie erhaltenen Werte von 2005 scheinen
ein wenig hdher zu sein. Auf jeden Fall zeigen diese
Messungen keine Zunahme Uber die letzten 8 Jah-
re. Es ist auch kein klarer Zusammenhang zwischen
der landwirtschaftlicher Nutzung und Urankonzen-
tration zu sehen. So werden im landwirtschaftlich
stark genutzten Mittelland nicht systematisch hohe-
re Werte gemessen (Figur 2) und die Mediane der
Messstellen mit Hauptbodennutzung "Ackerbau"
sowie Hauptbodennutzung "Siedlung und Verkehr"
sind vergleichbar (BAFU 2014).

Auch in Fig. 3, die die raumliche Verteilung der U-
Konzentrationen im Grundwasser der Kantone VS
und GR zeigt, liegen die hohen Werte nicht in land-
wirtschaftlich genutzten Gebieten, sondern dort wo
sie aufgrund der Geologie zu erwarten sind.

Ein etwas anderes Bild zeigen Uran-Messungen an
Trinkwasserfassungen des Kantons Bern. Hier wur-
den die héchsten Werte im Mittelland festgestellt
und nicht bei den Fassungen im Alpenraum oder im
Jura (KL BE, 2013).

Die Figur 4 zeigt die raumliche Verteilung der Uran-
konzentrationen in Trinkwasser flr einen grossen
Teil der Schweiz als Wert pro Gemeinde. Leider ver-
unmdglicht diese Darstellung einen Vergleich mit
geologischen Daten oder der Landnutzung.

Niederschlag in der Schweiz,
Oberflachenabfluss, Evapotranspiration,
Infiltration

Die mittlere jahrliche Niederschlagsmenge im
Schweizer Mittelland liegt bei etwa (1000 £ 200)
mm, der Oberfldchenabfluss und die Evapotranspi-
ration bei je etwa 200 mm (BAFU, 2013). Damit
verbleiben fiir den Infiltrationsanteil der Grundwas-
serneubildung (600 £ 200) mm pro Jahr. Dieser
aufgrund der Daten aus dem Hydrologischen Atlas
der Schweiz berechnete Wert stimmt recht gut mit
den Annahmen der EAWAG (Von Gunten, 2000) fiir
die ganze Schweiz Uberein (250 bis 500 mm pro
Jahr). Fir die Abschdtzung des Uraneintrags wird
fur die Infiltration der Wert von (600 £ 200) mm
pro Jahr benutzt.

Geogene Uranquellen

Uran ist in Gesteinen und damit auch in den Bdden
allgegenwartig. Neben Vererzungen (Gillieron 1988)
finden sich in der Schweiz auch grossflachig erhdhte
Urankonzentrationen. Im Schweizer Mittelland be-
trifft das neben dem uranreichen Quartargeschie-
be aus den Alpen vor allem Gebiete, bei denen der
Ubergang von der Unteren Siisswassermolasse zur
Oberen Meeresmolasse nahe der Oberfléache liegt.
Hier finden sich zahlreiche Tier- und Pflanzenreste
mit stark erhéhten Urankonzentrationen. Das Uran
wurde zur Zeit der Ablagerung unter anoxischen
Bedingungen angereichert. Die Erosion hat im Lauf
der letzten Millionen Jahre diese Schichten in den
Bereich untiefer, sauerstoffreicher Grundwasser ge-
bracht. Dadurch wird das Uran wieder mobil und
mit dem Grundwasser transportiert (Schott & Wie-
gand 2003). Das ist auch eine mogliche Erkldrung
flr die deutlich erhéhten Urankonzentrationen im
Trinkwasser in einem Streifen Seeland - Neuenbur-
gersee - Genfersee (Fig. 4).

Die stark erhéhten Urankonzentrationen im Grund-
wasser im Wallis und im Kanton Graubliinden (De-
florin & Surbeck 2003, Deflorin 2004, Surbeck et
al. 2006) finden sich vor allem in Gebieten mit be-
kannten Verrucano-Vorkommen. Der Verrucano,
ein klastisches Sediment aus dem Permokarbon
weist hdufig erhéhte Urankonzentrationen auf (Gil-
lieron 1988).

Uran kann aber auch aus véllig durchschnittlichen
Boden ins Grundwasser gelangen. Im landwirt-
schaftlich genutzten Oberboden in der Schweiz fin-
den sich ca. 3 mg U/kg (hergeleitet aus Estier &
Gurtner, 2013). Das entspricht auch dem Mittelwert
in anderen Gegenden Europas (Dienemann & Uter-
mann 2012). Wird auch nur 0.1% dieses Urans pro
Jahr aus einer 10 cm dicken Schicht ausgelaugt so
ergibt das bereits etwa 0.5 bis 1 ug U/l im Sicker-
wasser.

Unter besonderen Bedingungen kann natirliche
Urananreicherung auch in Gebieten ohne speziell
uranreiche Gesteine zu sehr hohen Konzentrationen
von Uran in Boden fihren. Ein Beispiel dazu fin-
det sich im Dischmatal wo sich in einem nattrlichen
L~hotspot® Urankonzentrationen von beinahe 1000
mg U /kg T.S. gemessen werden konnten (Regen-
spurg, 2010).
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Anthropogene Uranquellen

Mineraldiinger

Sedimentdre Phosphate zeigen haufig erhdhte
Urankonzentrationen: "there is a natural and una-
voidable connection between phosphate mining and
radioactive material. It is because phosphate and
uranium were laid down at the same time and in
the same place by the same geological processes
millions of years ago. They go together. Mine phos-
phate, you get uranium" (Profitt 1995). Eruptive
Phosphate enthalten dagegen nur wenig Uran. Der
Uberwiegende Teil des zu Phosphatdiinger verarbei-
teten Rohphosphats stammt aber aus sedimentaren
Lagerstdtten. Eine ausfiihrliche Darstellung zum
Uran in Rohphosphaten und in Mineraldiingern fin-
det sich in IAEA 2003.

Urankonzentrationen in den in der Schweiz
gehandelten Mineraldiingern

BUWAL (1991) erwahnt Messungen an Mineraldiin-
gern durch das Paul-Scherrer Institut (PSI) und
durch die Sektion Ueberwachung Radioaktivitdt des
BAG (SUeR). Das PSI findet einen Mittelwert von
100 mg U/kg, bezogen auf die Trockensubstanz
(T.S.). Die damals nicht publizierten Messungen der
SueR ergaben flr 23 Proben einen Mittelwert von
670 Bq 2*®U/kg, das entspricht 53 mg U/kg T.S. Der
Maximalwert der SUeR-Messungen betrug 1965 +
430 Bq #*8U/kg (dies entspricht 158 + 35 mg U/kg
T.S.).

Die Kantonalen Laboratorien Bern, Zirich und Ba-
sel haben Messungen an 24 Mineraldiinger-Pro-
ben, die 2011 und 2012 erhoben wurden, durch-
gefiihrt. Diese Messungen entstanden im Rahmen
einer Marktkontrolle der kantonalen Vollzugsstellen
Chemikaliensicherheit in Zusammenarbeit mit dem
Bundesamt fiir Landwirtschaft (BLS). Die Resultate
sind in Fig. 5 zu sehen. Die Uran-Aktivitdaten liegen
im Bereich dessen, was auch in Deutschland ge-
messen wurde (Kratz & Schnug 2006, Deutscher
Bundestag 2009, Dienemann & Utermann 2012,
Bundesumweltamt 2012).Es wird daher angenom-
men, dass die KL BS Daten reprasentativ fiir in Eu-
ropa gehandelte Mineraldiinger sind. Der Urange-
halt dieser Proben (mg U/kg P,0,) in Fig. 5 erstreckt
sich Uber 2 Grossenordnungen. Die Haufigkeitsver-
teilung zeigt 3 deutlich unterschiedliche Populatio-
nen. Etwa 30% der Proben enthalten kaum Uran,
etwa 20% extrem viel. Fir die Abschatzung des
Eintrags wurde die mittlere Population benutzt. Sie
weist eine lognormale Verteilung auf. Verwendeter
Wert: (250 + 100) mg U/kg P,O.. Dieser Bereich
entspricht der Summenhé&ufigkeit zwischen 30%
und 80 %.

Mineraldiinger Schweiz, Proben 2011/2012, Analyse durch KL-BS
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Figur 5:
Hé&ufigkeitsverteilung der Uran-Konzentrationen in 2011 /
2012 in der Schweiz erhobenen Phosphatdiinger-Proben
(private Mitteilung KL-BS).

Organische Diinger

Fir organische Handelsdiinger, Klarschlamm und
Hofdlinger liegen fir die Schweiz keine Daten zum
Urangehalt vor. Messungen in Deutschland zeigten,
dass Klarschlamm und Hofdiinger maximal 8 mg U/
kg P,O, enthalten (Dienemann & Utermann 2012).
Seit 2003 darf in der Schweiz der Klarschlamm
nicht mehr auf die Felder ausgetragen werden. Im
Moment entfallen daher allféllige Eintrage von Uran
aus dem Klarschlamm. Es gibt aber Bemihungen,
wegen der drohenden Verknappung von Phosphor,
den im Klarschlamm enthaltenen Phosphor riickzu-
gewinnen (Ludwig 2009). Es gibt aber noch keine
Messungen des Urangehaltes in diesem Recycling
Phosphor.

Einsatz von Phosphatdiingern in der Schweiz
Der Phosphatbedarf der verschiedenen Kulturpflan-
zen ist sehr unterschiedlich. Diese grossen Unter-
schiede wurden bis etwa 1990 kaum bertiicksichtigt.
Es herrschte die Meinung vor, dass kaum zu viel
ausgebracht werden kénne. Zunehmender Preis-
druck und insbesondere die Auflagen fir die Aus-
richtung von Flachenbeitragen (Integrierte Produk-
tion) haben zu einem Umdenken gefiihrt. In den
letzten Jahren haben zusatzlich die strengen Aufla-
gen flr Bio-Labels zu einer weiteren Senkung des
Mineraldliingerverbrauchs gefuhrt.

Wurden 1980 noch 20'500 Tonnen Phosphor in der
Form von Mineraldiingern importiert waren es 2002
nur noch 6'000 Tonnen (Spiess 2005). Bei einer of-
fenen Ackerflache von 270'000ha in der Schweiz
2010 (Erdin 2010) entspricht das etwa 22 kg P/ha
und Jahr. Diese Menge wird auch von Dienemann &
Utermann 2012 fir Deutschland angenommen. In
den letzten Jahren ist der Mineraldliingerverbrauch
in der Schweiz noch einmal zurliickgegangen und
liegt fir 2012 bei rund 4'500 t P (BLW, 2013).
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Die Dingungsnormen der Agroscope (GRUDAF =
Grundlagen fir die Dingung im Acker- und Futter-
bau) sind je nach Kultur unterschiedlich. Die Band-
breite geht von 10 kg P/ha fiir Zwischenfriichte bis
zu 52 kg P/ha fur Futterriiben und liegt bei Getreide
bei ungefahr 25 kg P/ha. Nach Flisch (2013) liegt
der aktuelle durchschnittliche Phosphoreintrag in
der Schweiz bei ca. 30 kg P/ha und Jahr, wobei der
Anteil der Mineraldiinger aber nur noch ca. 5 kg/ha
betragt. Dieser Anteil war friiher 3 bis 4 mal héher.

Geschatzt liegt daher der jahrliche Phosphoreintrag
Uber Mineraldiinger in der Schweiz bei (15 £ 5) kg
P/ha. Das entspricht (35 + 12) kg P,O/ha und Jahr.
Dieser Wert ist wahrscheinlich héher als der aktu-
elle Eintrag, berilcksichtigt aber, dass friihere Ein-
trdge maglicherweise durch die Bodenbearbeitung
remobilisiert werden kénnen. Er bertcksichtigt in-
direkt zusatzlich, dass Uran auch aus organischen
Dingern stammen kann.

Geochemie des Urans

Uran kommt hauptsdchlich in zwei Oxidationsstufen
vor, U(IV) und U(VI). U(IV) bildet nur sehr schlecht
wasserldsliche Verbindungen und dominiert un-
ter anoxischen Bedingungen. Bei Anwesenheit von
Sauerstoff liegt das Uran vorwiegend als UO,?*
(Uranyl) vor. Uranyl bildet mit Karbonat, Phosphat,
Nitrat und Sulfat leicht I6sliche Komplexe. Von be-
sonderer Bedeutung flir den Transport im Wasser
sind ungeladene oder negativ geladene Uranyl-Kar-
bonat Komplexe, da sie im Boden kaum adsorbiert
werden. Details zur anorganischen Geochemie des
Urans finden sich bei Gascoyne 1992 und zahlreiche
Referenzen dazu bei Gainon 2006.

In biologisch aktiver Umgebung, wie das in land-
wirtschaftlich genutzten Béden der Fall ist, gentgt
es aber nicht, nur anorganische Prozesse zu be-
trachten. Allein schon die Huminsduren sind sehr
effiziente Komplexbildner und kénnen so die Los-
lichkeit von Metallen erhéhen. In den letzten Jahren
konnte auch gezeigt werden, dass Bakterien Uran
sowohl binden als auch mobilisieren kénnen (Wang
et al. 2013). Insbesondere bei der Mobilisierung un-
ter anoxischen Bedingungen spielt dabei die Anwe-
senheit von Phosphor eine entscheidende Rolle. Ge-
bunden an extrazelluléres Material kann Uran auch
in kolloidaler Form und damit weitgehend unbeein-
flusst vom Redoxzustand transportiert werden.

Zusammengefasst heisst das, dass die Anwesenheit
von Sauerstoff, CO,, Phosphat, Nitrat und eine bio-
logisch aktive Umgebung die Lslichkeit von Uran
deutlich erhéhen kénnen. Das sind Bedingungen,
die typisch fiir einen landwirtschaftlich genutzten

Boden sind. Dienemann & Utermann 2012 weisen
daher darauf hin, dass allein schon die Tatsache,
dass ein Boden landwirtschaftlich genutzt wird zu
erhéhten Urankonzentrationen im Sickerwasser
fihren kann.

Abschatzung des Eintrags von Uran lber
Mineraldlnger ins Grundwasser in der
Schweiz

Die fur die Abschatzung benutzten und in den vor-
herigen Kapiteln begriindeten Wertebereiche fir die
Schweiz sind:

m Infiltration (IN): 600 £ 200 mm pro Jahr =
(6 £ 2) x10°8 | pro ha und Jahr.

m Phosphoreintrag tiber Mineraldiinger (PE):
35 % 12 kg P,O, pro ha und Jahr

m Urankonzentration der Mineraldiinger (CU):
250 £ 100 mg U/kg P,O,

Unter der Annahme, dass eine vollstéandige Auslau-
gung erfolgt, betragt damit die U-Konzentration im
Sickerwasser = (PExCU) / IN = 1.5 ug U/I.

Die Summe der relativen Unsicherheiten betragt
ca. 100%. Damit erscheint folgendes Schlussresul-
tat flr den geschatzten Beitrag der Mineraldiingung
zum Urangehalt des Grundwassers in der Schweiz
als gerechtfertigt: < 0.1 bis 3 ug U/I.

In diesem Bereich liegen, je nach Region, 50% bis
tiber 90% der Messwerte in Schweizer Grundwas-
sern. Das heisst nun aber nicht, dass die Urankon-
zentrationen anthropogenen Ursprungs sind. Das
heisst nur, dass geogener und anthropogener Bei-
trag in der gleichen Gréssenordnung liegen kénn-
ten.

Diese Abschatzung beruht auf durchschnittlichen
Wertebereichen fiir die verwendeten Parameter und
dirfte 80 % der Félle abdecken. Gleichzeitig ist klar,
dass genaue Untersuchungen von Einzelfdllen bei
Verdacht auf erhéhten Eintrag von Uran aus Din-
gern durch diese Abschatzung nicht ersetzen wer-
den. Uberméssiger Einsatz von stark uranhaltigen
Diingern, unglinstige Bodenverhaltnisse oder plotz-
liches Auswaschen von Uber lange Zeit akkumulier-
tem Uran aus Diinger sind durchaus Faktoren, die
lokal zu einer starkeren Belastung von Trinkwas-
ser fuhren kénnten. Aufgrund der Komplexitat der
Vorgange bei der Auswaschung von Uran aus dem
Boden besteht zu diesem Thema noch grosser For-
schungsbedarf.
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