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Zusammenfassung

Die Messungen des Gehalts an Kohlenstoff-14 (**C) im Laub von Bdumen aus der Umgebung von
Kernkraftwerken (Beznau, Gosgen, Leibstadt und Mihleberg), Kehrichtverbrennungsanlagen (Bern und
Thun), des Paul Scherrer Instituts und an verschiedenen Standorten der Stadt Basel wurden 2017 weiter-
gefuhrt. Als Referenzwert diente hierbeider **C-Gehalt von Laubbdumen an drei Standorten ohne lokale
“C-Quellen und-Verdinnungen, an denenim Jahresverlauf je drei Messungen (im Mai, Juli und Oktober
2017) durchgefihrt wurden. Aus diesen neun Messungen resultierte fir 2017 der A¥C-Referenzwert
12 + 3%o.

Die 97 auf **C untersuchten Standorte unterscheiden sich um-25%. (W-72, Basel Brenntag) bis maxi-
mal +146 %o (Kernkraftwerk Leibstadt, Fullerfeld) von diesem Referenzwert. In der Stadt Basel lagen
die Hochstwerte bei 4 %o (E-34, Solitude) bzw. 12 %o (W-23, Gasstrasse). Dies entspricht einer zusatzli-
chen Strahlendosis fur die Bevolkerung von nicht mehr als 2 uSv (1 uSv = 10° Sievert) in einem Jahr. Im
Vergleich zum Grenzwert fir die Strahlenexposition einer Person aus der Bevélkerung durch kiinstliche
Radioaktivitat von 1’000 uSv/a fallen die gemessenen geringfligigen Erhdhungen im Berichtsjahr kaum
ins Gewicht.

Die **C-Messungen an den Baumblattern ermoglichen es die hcheren **C-Abgaben der KKW Leibstadt
und Muhleberg (verglichen mit den KKW Gosgen und Beznau) sowie den Rickgang der *C-Emissionen
in Basel Uber die letzten Jahre aufzuzeigen.

Die beiden Edelgas-Radionuklide Krypton-85 (2°Kr) und Argon-37 (*’Ar) werden in der Atmosphare auf
natirliche Weise nur in sehr geringen Mengen produziert. ®Kr, freigesetzt bei der Wiederaufbereitung
von Kernbrennstdben, konnte sich wegen der vergleichsweise langen Halbwertszeit von 10.8 Jahren
und den lange Zeit zunehmenden Emissionsraten Uber die letzten 40 Jahre in der Atmosphdre anrei-
chern. Zurzeit verharrt die Aktivitatskonzentration von #Kr auf konstantem Niveau. Die aktuellen Kon-
zentrationen von *Ar sind praktisch nicht von kinstlichen Quellen beeinflusst. Lokal erhdhte Werte
kénnten aber auf nukleare Aktivitdten hinweisen. Beide Isotope verursachen keine signifikante Erho-
hung der jahrlichen Strahlendosis.
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7.1 Kohlenstoff-14, Krypton-85, Argon-37

Kohlenstoff-14 (*4C)

Die "C-Messungen wurden in der Regel an einem der beiden Radiocarbonlabore der Universitat Bern durch-
gefihrt: im *“C-Labor der Klima- und Umweltphysik (KUP) des Physikalischen Instituts und/oder im Labor zur
Analyse von Radiokohlenstoff mit AMS, LARA (AMS: accelerator mass spectrometry) des Departements fir
Chemie und Biochemie. Ausnahmen sind erwdhnt.

Referenzwert

Zwischen 1955 und 1966 wurden im Rahmen von Nuklearwaffentests grosse Mengen an *CO, in der Atmo-
sphére freigesetzt (so genannter Bomben-Peak). Zwar nimmt seitdem der **C-Gehalt von atmospharischem
CO, durch Aufnahme von 14CO2 durch die Ozeane und Verbrennung fossiler, d. h. *C-freier, Brennstoffe welt-
weit wieder ab, doch liegt dieser Gehalt gegenwartig immer noch leicht Gber dem als Basis flr die Radiocar-
bondatierung definierten Standardwert fir das Jahr 1950:

1A =(13.56 + 0.07) dpm/gC = (0.226 + 0.001) Ba/gC (1)

Auf lokaler Ebene ldsst sich eine als «Siss»- oder 200
«Industrie»-Effekt bekannte Verdinnung des atmo- 40 S
sphérischen *CO, nachweisen. Der von terrestrischen o A Messungen des LARA (2b 2017)
Pflanzen durch Assimilation aufgenommene Kohlen- 80 % %%
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: S . 320+ O 201 %
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bung wachsen, insbesondere wahrend der Blattwuchs- ¢ 2004 )
phase beeinflussen. Laub und Knospen eignen sich <
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Die fir diesen Bericht gemessenen *C-Werte wer- 1204 :
den mit dem Radiocarbonstandard ™A verglichen:
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14 — (14 ’
AYC, = (MA, /A1) - 17000 [%0]  (2)

40
Sinnvoll ist auch ein Vergleich mit *C-Werten T
von Laub, welches von Bdumen ohne lokale 0+
“C-Quellen oder -Verdiinnungen stammt. Zu diesem 1975 1980 1985 1990 1995 2000 2005 2010 2015 2020
Zweck wurden an drei landlichen Standorten Buchen- i Jahr

Figur 1:

UI’.ld Hindenilatier gesamm4e|t. Uhir 1“.C—Gehal.t wirde ber AYC-Konzentrationen in Buchen- und Lindenbléttern von den Re-
simmt und nach (2) mit * A, verglichen (Figur 1). Aus ferenzstationen. Die blaue Linie zeigt den bestimmten Referenz-
den resultierenden A*C-Werten wurde fur die Zeit der wert wihrend der Vegetationszeit. Kreise: Messungen der KUP
Hauptprobenahmen 2017 ein Referenzwert flir Laub in  prejecke in der Detailansicht (ab 2017): Messungen des LARA.

Tabelle 1:
Messwerte 2017 und Koordinaten der Referenzstationen fiir Laubmessungen unter Verwendung von Methode A durch beide Labore

AMC [%o] _
Ort Labor Koordinaten Baumart/Standort

KUP 19 14 13 Rotbuchen im Wald
Taanwald LARA 19 1| 13 601320/ 186150 938
KUP 12 112 1 10 Rotbuchen auf Krete
Belpberg LARA 10 9 ' 9 606050 / 190800 825
- KUP 13 10 | 13 2 Linden, freistehend
Ballenbuhl LARA 12 1 8 612550/ 192800 852
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ungestorter Umgebung definiert. Als Basis hierzu dienten die Ende Mai sowie im August und Oktober gesam-
melten Blatter.

A“CM oy = 1223 [%]  (3)
Die Differenz

Netto A¥C=AMC - AY¥C (4)

Probe Ref, 2017

weist auf **C-Quellen (Netto AC > 0) oder -Verdiinnungen (Netto A*C < 0) hin.

Aufbereitung von Laubproben fiir die **C-Messung

Es kommen zwei unterschiedliche Methoden zur Anwendung:
« Methode A: *C-Bestimmung nur in der Blattkohle!
< Methode B: *C-Bestimmung im ganzen Blatt

An den Referenzstationen ergaben Messungen an der

* kK [ Blattkohle (Methode A) im Vergleich zu Messungen am
. 100 %o Erhéhung}_ ganzen Blatt (Methode B) Unterschiede von weniger als
4%o. An belasteten Standorten kénnen die Unterschiede

1km zwischen den Resultaten der nach den Methoden A und B

a/'r{_/

aufbereiteten Proben jedoch grosser sein.

Ny £ / 25 “  Bei der Messung am ganzen Blatt wird der gesamte Koh-
lenstoff erfasst. Diese zwar zeitaufwandigere, aber den
lat’i A\ AN . wahren “C-Gehalt der Blatter besser wiedergebende Me-
* thode B wird vom Radiocarbon-Labor der KUP in der Re-
gel nur flr Proben von Standorten verwendet, die in den
Vorjahren deutlich hthere Werte zeigten bzw. bei denen
a2 Y \ ein erhohtes Interesse am Fortflihren der bestehenden
Figur 2: Zeitreihen besteht. Das LARA am Departement fir Chemie
Netto AC-Messwerte in der Umgebung des Siedewasserreaktors —nd Biochemie der Universitit Bern bereitet sowohl Holz-
Leibstadt (KKL) im Jahr 2017. Revisionsabschaltung. 18.09.2017 bis
20.12.2017. Probenahme . 26.09.2017. Die Kreisfldchen sind proportional
zur Erhohung gegendiber den unbelasteten Referenzstationen.

G

dt

als auch Laubproben im Allgemeinen nach Methode B auf.

Der “C-Gehalt von Blattern der Referenzstationen ist im

250 = ‘ Jahr 2017 gegeniber dem Vorjahr erneut abgefallen. Mit
® 12 + 3%o liegt der Referenzwert um 4 %o unter dem Wert
_ ® e von 2016.
g
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1 . 2 - Gemadss Jahresrickblick des Eidgenossischen Nuklearsi-
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950 1995 2000 2005 2010 e cherheitsinspektorats ENSI [1] kam es 2017 in der Schweiz
L zu zwei Reaktorschnellabschaltungen. Im Kernkraftwerk

Flgur 3: Leibstadt musste im Februar eine Reaktorschnellabschal-

Netto A¥C-Hochstwerte norddstlich (e) und sdawestlich (1) des Kern- 5
12 7 r
kraftwerkes Leibstadt. Der Standort Fullerfeld wird seit 1996, derjenige fng maniiall GESERISHE Werden Und i 21122017, il

von Chlagmmi seit 1989 beprobt (Standorte : siehe Figur 2). Messungen bis WEnige T?g'e nach dem Hochfahren im A”SCh'LfSS an die
2016: KUR Messungen ab 2017 LARA. Jahresrevision, kam es im selben Kraftwerk zu einer auto-

matischen Reaktorschnellabschaltung [2].

Das Jahr war zudem gepragt von den langen Unverflgbarkeiten zweier Kernkraftwerke: Beznau 1 war auf-
grund von lang anhaltenden Sicherheitstiberprifungen wahrend des gesamten Jahres nicht am Netz, und das
Kernkraftwerk Leibstadt wurde nach der Hauptrevision im Herbst 2016 erst am 20. Februar 2017 wieder in
Betrieb genommen. Auch im Anschluss an die Hauptrevision 2017 blieb das Kraftwerk mehrere Monate lang

1Di wird im Stickstoffstrom pyrolysiert. Dabei verflichtigen sich gewisse Kohlenstoffverbindungen, die somit fur die Analyse ihres **C-Gehaltes
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Figur 4:

Ortliche Verteilung der Netto A¥C-Werte in der Umgebung
des Druckwasserreaktors Gosgen (KKG). Revisionsabschal-
tung: 04.06.2017 bis 30.06.2017. Probenahme: 27.06.2017.
Die Kreisflachen sind proportional zur Erhéhung gegeniiber
den unbelasteten Referenzstationen.
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Figur 6:
Netto A¥C-Werte in der Umgebung des Siedewasserreak-
tors Miihleberg (KKM) im Jahr 2017. Revisionsabschaltung .
13.08.2017 bis 09.09.2017. Probenahme. 23.08.2017. Die
Kreisflichen sind proportional zur Erhéhung gegendber den
unbelasteten Referenzstationen.
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Figur 5:

Netto A¥C-Hdochstwerte ostlich (e ) und westlich (1\)des Kern-
kraftwerkes Gosgen. Standorte. siehe Figur 4. Messungen
bis 2016: KUP. Messungen ab 2017: LARA

A Ufem Horn (M-15)
@ Schiessplatz (M- 5)
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Figur 7:

Netto A*C-Hochstwerte Ostlich (e ) und westlich (1) des Kern-
kraftwerkes Mihleberg seit Messbeginn. Standorte . siehe Fi-
gur 6. Messungen bis 2016: KURP. Messungen ab 2017: LARA.

ausser Betrieb. Am 18.12.2017 wurde der Reaktor mit verminderter Leistung wieder in Betrieb genommen, bis es
wenige Tage spater zu der oben erwdhnten Schnellabschaltung kam. Bereits am Folgetag ging das Kraftwerk jedoch
ordnungsgemass wieder ans Netz.

Die Laubprobenahmen im Umfeld der Kernkraftwerke erfolgten im Allgemeinen wahrend oder nach der Jahresre-
vision der entsprechenden Kraftwerke, um auch mégliche **C-Abgaben wahrend des Revisionsstillstands erfassen
zu kénnen. Mit Ausnahme der Messungen im Umfeld des Paul Scherrer Instituts und des Zentralen Zwischenlagers
Wirenlingen (ZWILAG), welche vom Paul Scherrer Institut durchgefiihrt wurden, erfolgten die Messungen jeweils
im Labor zur Analyse von Radiokohlenstoff mit AMS (LARA) am Departement fiir Chemie und Biochemie der Uni-
versitat Bern. Im Allgemeinen wurden ganze Blatter analysiert (Methode B, siehe oben).

Kernkraftwerk Leibstadt

Im Sommer 2017 wurden beim Kernkraftwerk Leibstadt (KKL) Blatter an verschiedenen Standorten in beiden
Hauptwindrichtungen gesammelt und auf ihren *C-Gehalt hin untersucht. Damit wurden die z. T. seit 1984 gefihr-
ten Zeitreihen fortgesetzt. Die hochste **C-Konzentration ergab sich wiederum in ca. 1’000 m Distanz vom KKL in
nordéstlicher Richtung am Standort Fullerfeld (Figur 2). In stidwestlicher Richtung wies der Standort Chlammi die
hochsten Werte auf.

Figur 3 zeigt die gemessenen Netto A*C-Hochstwerte der Standorte Fullerfeld und Chlammi seit Messbeginn. Es
sind dies die beiden Standorte mit den traditionell htchsten Werten in der jeweiligen Windrichtung. 2017 lag der
hoéchste Messwert bei 145%o (Fullerfeld). Der grosste Netto A*C-Wert seit Messbeginn betragt 238 %o (2002),
ebenfalls am Standort Fullerfeld. In stidwestlicher Richtung wurde 2017 am Standort Chlammi mit 50 %o ein gering-
flgig hoherer Wert gemessen als am Standort Schiessplatz.
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Kernkraftwerk Gosgen

In Figur 4 sind die Resultate der am 27. Juni 2017 gesammelten Blattproben in der Umgebung des Kernkraft-
werks Gosgen (KKG) dargestellt. Sdmtliche Messwerte liegen nahe bei den langjahrigen Mittelwerten bzw.
darunter. Die hochsten **C-Messwerte resultierten in diesem Jahr mit einer Erhohung von je ca. 22 %o an den
Standorten Soren und Obergdsgen Wald. Der Standort Chrummacher (408 m.i.M.) befindet sich quer zu den
topografisch bedingten Hauptwindrichtungen. Der Messwert dieses Standorts ist praktisch identisch mit den
Werten von unbelasteten Referenzstandorten. Dasselbe gilt im Jahr 2017 auch fur die an einem Waldrand
gelegenen Standorte Gretzenbach und Ei.

In Figur 5 sind die z.T. seit Messbeginn ermittelten héchsten Netto A*C-Werte aufgefiihrt. Werte >100%o
wurden in dieser Zeitspanne nie festgestellt. Hochstwerte resultierten jeweils in dhnlicher Distanz zum Kraft-
werk, jedoch nicht immer in derselben Windrichtung.

Kernkraftwerk Mihleberg

Figur 6 zeigt die Verteilung der Messwerte um das Kernkraftwerk Mihleberg (KKM). Die grosste Erhéhung
wurde am Standort M-5 (Schiessplatz) mit 68 %o gemessen. Die Probenahme erfolgte am 23. August 2017,
d.h. wahrend der jahrlichen Revision des Reaktors.

Die 2017 gemessenen Proben liegen unter den seit Messbeginn im Jahr 1977 registrierten Hochstwerten. Der
mit 116 %o hochste Wert stammt aus dem Jahr 1984. In Figur 7 sind die seit Messbeginn jahrlich gemessenen
hochsten Netto A*C-Werte aufgefihrt. Die

Messreihe Ufem Horn 2017 Messwerte aus dem Jahr 2017 liegen in der

2 | Bandbreite des langjahrigen Mittels.
64.6 63.9

" J I T 62T‘7 67}'8 Zusatzlich zur reguldren jahrlichen Pro-
60 o el D e benahme an den sieben in Figur 6 darge-
- { B21 51T7 stellten Standorten wurde von der KUP
E s0+-JEE-- e — am Physikalischen Institut der Universi-
% ] tat Bern erstmals ein und derselbe Baum
S 40T i (Standort M-15, Ufem Horn) wahrend der
3<, 30 i ®H ©H B ©B ~§& gesamten Vegetationsperiode einmal pro
] Monat beprobt, um die Einlagerung von
20 -l [ - - - 2 1C im Jahresgang zu verfolgen. Gemass
1 Loosli/Oeschger [3] findet die Einlagerung
10 -1l e ]S R e = von *C in die Laubstruktur von Baumen
1 hauptsachlich in den Monaten Mai und
Juni statt. Dies konnte in den vorliegenden

0505 ' 0206 = 0707 ' 11.08 = 0809  06.10
Batu dar Brobenakimia Messungen bestatigt werden. Der Netto

Figur 8 : 14C-Gehalt des Laubs bewegte sich von Mai

Netto A¥C-Messwerte am Standort M-15 (Ufem Horn). Standort. siehe Figur 6. bis September, d. h. nach dem Ausschlagen
des Baumes im Frihjahr bis zum Laubfall

i lm‘unlmu

P
9 0 11

Figur 9 :
Laubproben vom Standort M-15 (Ufem Horn) vom 5. Mai 2017 (A¥C: 54 %o) und 2. Juni 2017 (A*C: 66 %s). Standort: siehe Figur 6.
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im Herbst, in einem relativ engen Rahmen
zwischen 54%o und 66%o (Figur 8). Zum
Vergleich: Die Probenahme fir das LARA
(Figuren 6 und 7) erfolgte zeitlich zwischen
den KUP-Probenahmen im August und Sep-
tember, und der entsprechende Messwert
liegt mit 55%o ebenfalls zwischen den von
der KUP ermittelten Messwerten fir diesen
Zeitraum.

Bemerkenswert ist der relativ hohe Gehalt
an YC schon bei der ersten Messung an
noch sehr jungem Laub, welches bereits An-
fang Mai gepflickt wurde (links in Figur 9).
Der *C-Gehalt des Laubs ist bereits zu die-
sem Zeitpunkt um 54 %o hoher als bei Laub
von unbelasteten Referenzstationen (12 %so).
Moglicherweise handelt es teilweise um *C
aus dem Vorjahr, das in Form von Zucker
in den Wurzeln des Baumes deponiert und
beim Austreiben des Laubs in die Blatter
integriert wurde. Ob eine solche Uberschnei-
dung von einem Jahr zum néachsten tatsach-
lich auftritt, soll im Rahmen von weiteren
Messungen untersucht werden, da dies
vor allem im Hinblick auf den Rickbau des
Kernkraftwerks Mihleberg ab 2020 wichtige
Ruckschlisse erlauben wiirde.

Ab Anfang Juni (rechts in Figur 9) war das
Laub voll ausgebildet. Die auf dem rechten
Blatt sichtbaren so genannten «Gallen» rih-
ren von einem Befall des Baumes mit der
Buchengallmiicke her und wurden vor der
Verarbeitung der Blatter entfernt.

Paul Scherrer Institut, Zentrales
Zwischenlage Wirenlingen,
Kernkraftwerk Beznau

Die zu diesen Standorten gehdérenden
1“C-Messungen in den Blattproben wurden
am Paul Scherrer Institut (PSI) bzw. im La-
bor zur Analyse von Radiokohlenstoff mit
AMS (LARA) des Departements fir Chemie
und Biochemie der Universitat Bern durch-
geflihrt. Die Messungen der Standorte Eien,
Althau, KKB Ost, Bottstein, Flue, Schloss, Bot-
tenberg erfolgten am LARA, die restlichen
Messungen am PSI.

Das Kernkraftwerk Beznau (KKB) war 2017
nur mit reduzierter Leistung im Einsatz: der
seit 2015 ausser Betrieb befindliche Block 1
wurde auch im Jahr 2017 nicht wieder hoch-
gefahren, Block 2 wurde Anfang August fir
Reparaturzwecke einige Tage lang abgeschal-
tet und vom 18.08.2017 bis zum 24.09.2017
im Rahmen der ordentlichen Revision erneut
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Figur 10:

Netto A*C-Werte in der Umgebung des Paul Scherrer Instituts (PSI), des Zen-
tralen Zwischenlagers Wiirenlingen (ZWILAG) und des Kernkraftwerkes Bez-
nau (KKB) im Jahr 2017 (J. Eikenberg, M. Heule, R. Siegwolf, PSI in Zusammen-
arbeit mit der Universitat Bern). Revisionsabschaltung KKB //: 18.08.2017 bis
24.09.2017. Probenahme : 26.09.2017. Die Kreisfldchen sind proportional zur
Erhéhung gegendber den unbelasteten Referenzstationen.
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Figur 11:

Netto A C-Hochstwerte ostlich (- A.) und westlich (® © ) des PSl/ZWILAG so-
wie des Kernkraftwerkes Beznau seit Messbeginn. Standorte: siehe Figur 8.
Messungen bis 2016 KUP (Standort Béttstein) und PSl. Messungen ab 2017 :
LARA (Standort Bottstein) und PSI.
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heruntergefahren. Dies spiegelt sich in den relativ geringen Erhohungen der Netto A*C-Hochstwerte im Um-
feld des KKB wider. Die hochsten Werte wurden am Ufer der Aare gegeniber dem KKB-Geldnde sowie in
nordostlicher Richtung am Standort Wasserkraftwerk gemessen. Der hochste Messwert aus dem Umfeld des
Paul Scherrer Instituts stammt vom Standort Zwilag Ost.

In Figur 11 sind Zeitreihen der Standorte aufgefihrt, fir die historisch gesehen die héchsten Messwerte
ermittelt wurden. Alle hier dargestellten Messungen ausser dem Standort Bottstein (Symbol O) erfolgten
durch das PSI.

Kehrichtverbrennungsanlagen

In Blattern von Baumen, die im Umfeld von Kehrichtverbrennungsanlagen (KVA) gesammelt wurden, konn-
te an keinem Standort eine erhdhte “C-Konzentration festgestellt werden. Samtliche Messpunkte wiesen
AMC-Werte <12 %o auf. Dies als Folge der Abgase aus fossilen Brenn- und Treibstoffen, welche von den B&u-
men im Stadtgebiet aufgenommen werden.

In Figur 12 sind die Messwerte als Kreise dargestellt. Die weisse Kreisflaiche entspricht jeweils der Absenkung
gegenuber den Referenzstationen (siehe «Suess»-Effekt, weiter oben). Diese Absenkung ist vor allem an ei-
ner belebten Strassenkreuzung in Thun (Standort T-13) sowie in Bern in Autobahnnéhe (an den Standorten
B-1 und B-16) besonders ausgepragt und betragt in Thun zum Teil mehr als 12%o.. Dies bedeutet, dass die
“C-Konzentration in diesen stadtischen Umgebungen wieder auf dhnliche Werte wie vor dem so genannten
Bomben-Peak abgefallen ist. An verkehrsarmen Standorten wie im Zentrum des Berner Bremgartenfriedhofs
(B-3) ist die Absenkung deutlich schwacher ausgepragt.

R bl
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Figur 12 :
A¥C-Messungen in der Umgebung der KVA Bern und Thun.

Messungen in der Region Basel-Stadt

Auch im Jahr 2017 fand die Hauptprobenahme in Basel im August statt. Im Westen des Stadtgebiets
befinden sich die Standorte im und um das Novartis-Werk St. Johann, im Osten diejenigen um das Areal der
Firma F. Hoffmann-La Roche, ganz im Norden diejenigen um das Areal der regionalen Sondermdllverbren-
nungsanlage (RSMVA). Die hochsten am 09.08.2017 gemessenen Netto A*C-Werte betrugen westlich des
Rheins +12 %o (Gasstrasse, Standort W-23) und 6stlich +2 %o (Tierpark, Standort E-26). Allfdllige Erh6hungen
der *CO,-Konzentration werden also durch den «Suess»-Effekt in den meisten Fallen mehr als kompensiert,
sodass an praktisch allen Standorten eine Verdiinnung der 'CO -Konzentration relativ zu den unbelasteten
Referenzstationen festgestellt wurde.

Auch im franzésischen und deutschen Grenzgebiet nordlich des Novartis-Werks St. Johann bzw. 6stlich

der RSMVA wurden keine Erhohungen registriert. An 19 Standorten wurden aufgrund des «Suess»-Effekts
Erniedrigungen um 6 %o oder mehr ermittelt (Figur 13, Symbol ¥).
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Im Juni, August und Oktober wurden an ei-
‘ nigen Standorten sowohl in der Blattkohle
als auch an unverkohlten, ganzen Blattern
Messungen durchgefiihrt. Kohlenwasser-
IAutobahn stoffe, die sich bei der Blattverkohlung
moglicherweise verflichtigen widrden,
werden bei der Messung von ganzen Blat-
5 tern vollstandig miterfasst. Da die Messung
%RMX - an ganzen Blattern jedoch zeitaufwandiger
’ L ist, wird sie nur dort angewandt, wo in der
Vergangenheit Hochstwerte aufgetreten
sind oder Interesse an der Fortsetzung der
bisherigen Zeitreihen besteht (siehe Tabel-
le 2).

i
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,émw.wwwumw i 7
.
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Die Figuren 14 und 15 zeigen die Messer-
gebnisse seit Messbeginn an ausgewahlten
Standorten. Die Netto-Messwerte haben
sich auf einem sehr niedrigen Niveau sta-
bilisiert. Der Riickgang gegenuber friheren
Jahren ist darauf zurlickzufihren, dass No-
vartis die *C-Synthese in den letzten Jahren
zunehmend ausgelagert hat. Im Falle der F.
Hoffmann-La Roche AG ist der Rickgang
‘ 100 %o Erhchung 1 - 72: Proben-Standorte mit durchschnittlich deutlich geringeren
WA _ Anfangsaktivititen bei den Synthesen zu
. 79 #he EhiChung \Z,VBZEj;;TEfz::;E:'?;S erklaren. Westlich des Rheins wurden die
X <6 %0 Erhohung 3¢ Fegionale Sondermill historischen Netto—Héchst\.Nerte' (S'taimd-
W Erriledrigung um verbtenAgsaIaEA S IVA orte W-O.6 und W-10) bgre|ts seit e|n|g§n
€ %.0der mehir — Jahren nicht mehr erreicht. Dasselbe gilt
flr die Standorte E-34 und E-36 &stlich des
Rheins: Hier wurde der 2002 gemessene
Hochstwert von 320%. (E-36) in den letzen
Jahren jeweils deutlich unterschritten.

Figur 13 .
Netto A¥C-Messwerte fir Blattproben aus dem Raum Basel.

Tabelle 2:

Im Jahre 2017 gemessene héchste Netto A C-Messwerte von Blattern im Vergleich mit Messungen friherer Jahre (1994
bis 2016) am Standort Basel éstlich (E-nn) und westlich (W-nn) des Rheins. Am Standort E-42 wurde vor dem Gebédude
(Strassenseite) und hinter dem Gebédude (E-42*, Hofseite) gemessen. W-28 ist stellvertretend fur das von *C-Quellen
unbeeinflusste Stadtgebiet.

In der Blattkohle Im ganzen Blatt
2017 1994-2016 2017 2004 - 2016
Hochster Hochster Hochster Hochster
Netto A¥C-Wert | Netto A¥C-Wert | Netto A“C-Wert | Netto A¥C-Wert

[%o] [%o] [%o] [%o]
E-03 -9 197 (2006) - | 23 (2007)
E-26 2 169 (1996) ’ - -
E-34 1 106 (1998) -2 173 (2004)
E-42 -17 4 (2003) ) - = ¢
E-42% -7 218 (2006)
W-06 -4 438 (1994) [ 3 172 (2008)
W-10A -5 259 (1997) | -2 [ 308 | (2005)
Tt -6 (2007) | 9 | .13 | eow)
W-71 -13 227 (2008) -13 75 | (2009)
W-72 t -21 107 (2008) | -15 l 115 } (2010)
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Figur 14 :
Zeitreihe der Netto A¥C-Werte westlich des Rheins (Ostlich der KVA). Am Standort W-28 wird die von **C unbelastete
Stadtluft gemessen. Liegen von einem Standort mehrere Messungen vor, so ist der hochste Netto A C-Wert eingetragen.
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Figur 15 :
Zeitreihe der Netto A“C-Werte éstlich des Rheins. Liegen von einem Standort mehrere Messungen vor, so ist der hochste

Netto A C-Wert eingetragen.

Edelgas-Radionuklide

Die beiden Edelgas-Radionuklide Krypton-85 (¥Kr) und Argon-37 (*’Ar) werden in der Atmosphare auf nattr-
liche Weise nur in sehr geringen Mengen produziert. #Kr, freigesetzt bei der Wiederaufarbeitung von Kern-
brennstaben, konnte sich wegen der vergleichsweise langen Halbwertszeit von 10.76 Jahren und den lange
Zeit zunehmenden Emissionsraten Uber die letzten 40 Jahre in der Atmosphére anreichern. Zurzeit verharrt
die Aktivitdtskonzentration von #°Kr auf konstantem Niveau. Die aktuellen Konzentrationen von *’Ar sind prak-
tisch nicht von kinstlichen Quellen beeinflusst. Lokal erhohte Werte kénnten aber auf nukleare Aktivitdten
hinweisen. Beide Isotope verursachen keine signifikante Erhohung der jahrlichen Strahlendosis.

Krypton-85 (°Kr)

Das radioaktive Edelgasisotop ®Kr ist ein Beta-Strahler mit einer Halbwertszeit von 10.76 + 0.02 Jahren.
Naturliches atmosphaérisches ®Kr hat seinen Ursprung in dem Einfang kosmischer Neutronen durch #Kr in
der Atmosphare und durch die Spaltung von Uran und anderen Aktiniden in der Lithosphare. Die beiden
Prozesse fihren zu einem natdrlichen atmosphérischen #Kr-Inventar von etwa 9-10"'Bq oder einer spezi-
fischen Aktivitatskonzentration von ~0.2 puBg/m’ . Im Gegensatz dazu stammt das derzeitige **Kr in der
Atmosphare hauptsachlich aus der Wiederaufarbeitung von Brennstdaben und wird lokal und zeitlich ge-
pulst freigesetzt. Zurzeit ist die Aufbereitungsanlage in La Hague (F) die weltweit grosste Emissionsquel-
le (Figur 16). Durch radioaktiven Zerfall nimmt das atmospharische Inventar jahrlich um 6.2% ab. Diese
Reduktionsrate wurde lange Zeit von den globalen Freisetzungsraten von #Kr tUbertroffen, was zu einem
Anstieg der atmospharischen Basisaktivitatskonzentration fiihrte (Figur 16, kleines Bild). In der letzten De-
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kade ist eine Stabilisierung bei einer Konzentration von 1.4- 1.5 Bg/m?® . in Mitteleuropa zu beobachten.
8Kr wird an kumulativen Wochenproben gemessen, die auf dem Jungfraujoch gesammelt und im Edelgas-
labor des Bundesamts fur Strahlenschutz (BfS) in Freiburg im Breisgau analysiert werden [4] (Fig. 16). Zum
Vergleich sind auch die entsprechenden Werte von Freiburg im Breisgau dargestellt. Die Zeitperioden von
gehaduften Aktivitatsspitzen, die den Basiswert bei der Station Freiburg um bis zu einem Faktor 3 Ubersteigen,
stimmen bei beiden Stationen Uberein mit Zeiten erhohter Emissionsraten von La Hague [5]. Wegen der
erhohten Lage der Station Jungfraujoch wird diese Station aber weniger von bodennahen Emissionen
beeinflusst und weist Aktivitatsspitzen geringerer Amplitude auf. Im Sommer 2017 war die Aufarbeitungs-
aktivitdat von La Hague hoch, was sich sehr deutlich an den Messwerten von Freiburg, aber auch vom
Jungfraujoch widerspiegelt. In der Berichtsperiode 2017 wurde eine maximale Aktivitdtskonzentration von
4 Bg/m?  in Freiburg gemessen (Sammelzeitraum: 12.06.2017 bis 19.06.2017). Nach dem Emissionsstopp
im Herbst konvergierten die Messwerte jeweils wieder gegen den Basiswert. Die durch den ®Kr-Untergrund-
pegel verursachte jahrliche effektive Dosis betrdgt ca. 11 nSv/Jahr (8:10° Sv/Bg m™ Jahr [6]) und ist damit
gering in Relation zum Grenzwert fir die Strahlenexposition einer Person aus der Bevolkerung durch kiinst-
liche Radioaktivitat von 1’000 uSv/a.

Stichproben, genommen in wenigen Minuten und gemessen am Physikalischen Institut der Universitat Bern,
bestatigen den Aktivitatsbereich, der in Freiburg oder auf dem Jungfraujoch beobachtet wird. So wurde
etwa eine Aktivitatswolke, die Anfangs September in Freiburg und auf dem Jungfraujoch nachgewiesen wur-
de, auch in der Messung in Bern sichtbar. Auch der Basiswerte von 1.4 Bg/m? . stimmt fir die Stationen
Freiburg, Jungfraujoch und Bern Gberein.
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Figur 16 :

Atmosphdrische Kr Aktivitdtskonzentrationen der Stationen Jungfraujoch (3500 m. i. M.), Freiburg i. Br. (276 m. d. M.)
sowie stichprobenartige Messungen in Bern (gemessen durch Uni Bern) iuber die letzten drei Jahre. Die Messungen der
Proben von den beiden Stationen in Freiburg i. Br. und vom Jungfraujoch wurden am Bundesamt fur Strahlenschutz (BfS)
in Freiburg i. Br. durchgefiihrt. Kleines Bild: Langzeitmessreihe der *Kr -Aktivitdtskonzentration an der Station Freiburg .
Br. gemessen am BfS. Zum Vergleich ist auch der Verlauf der Emissionsraten der Aufbereitungsanlage von La Hague dar-
gestellt (rote Balken in Einhejten von 10% Bg) [5]. Seit November 2017 stehen die Emissionsdaten von La Hague dffentlich
nicht mehr zur Verfigung und fehlen daher in der Grafik..
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Argon-37 (*’Ar)

*Ar wird in der Atmosphare durch die Spallationsreaktion “°Ar(n,4n)*’Ar produziert. Theoretische Abschéat-
zungen der durch kosmische Strahlung erzeugten troposharischen Gleichgewichtsaktivitat liegen bei ca.
0.5 - 2 mBq/m?® ,, in guter Ubereinstimmung mit den Uber die letzten 7 Jahre am hiufigsten gemessen
Werten (Fig. 17). Diese Messungen wurden an Luftproben aus Bern durchgefiihrt. Die drei im Jahr 2017 ge-
messen Werte sind konsistent mit der langjahrigen statistischen Verteilung (Fig. 17). Der leicht erhohte Wert
vom 31. Mdrz 2017 ist moglicherweise durch Emissionen vom Kraftwerk Mihleberg oder vom Zyklotron-
Teilchenbeschleuniger am Berner Inselspital beeinflusst. Werte unter 10 mBg/m? . kénnen aber auch na-
tdrlichen Ursprungs sein. Im Vergleich zu #Kr sind die Aktivitdtskonzentrationen von 3’Ar nochmals um einen
Faktor 1’000 geringer und fuhren deshalb zu keiner zusatzlichen Strahlenbelastung.
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Figur 17:
Atmosphdrische ¥Ar-Aktivitatskonzentrationen gemessen an 70 Luftproben, die uber die letzten 7 Jahre in Bern gesam-
melt wurden. Die natiirliche Aktivitdtskonzentration in der Atmosphdre liegt bei 1 mBq/m°’ L Dles ist auch der am héu-
figsten gemessene Wert. Leicht erhdhte Werte von bis zu 10 mBg/m’ s kénnen durch Beitrdge von Boden- oder Strato-
spharenluft verursacht sein. Auch Kernkraftwerke sind potenzielle Emittenten von >Ar.
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7.2 Plutonium et Américium

7.2

Mesures de plutonium et
d’américium dans I'environnement

P. Froidevaux, P.-A. Pittet, F. Barraud, F. Bochud
Institut de radiophysique, CHUV, Grand Pré 1, 1007 Lausanne

Résumé

Nous avons mesuré le Pu et 'Am dans des échantillons de sol, de sédiments, de filtres a air,
de poissons, de plantes aquatiques, d’eau de surface et d’eau souterraine. Les résultats sont
compatibles avec une contamination provenant essentiellement des retombées des essais
nucléaires des années soixante. Ce dépot est bien fixé dans le sol, comme en attestent les
mesures des filtres a air, qui montrent des activités tres faibles. Pour la premiere fois, le ***Cm
a été mesuré au-dessus de la limite de détection dans des filtres a air de grand volume. Les
mesures des plantes aquatiques prélevées dans les rivieres en aval des centrales nucléaires
montrent que l'activité présente dans les plantes est probablement liée au dépot de carbona-
te de Ca ou de particules de sédiments enrichis en Pu sur les feuilles. Les poissons ne présen-
tent pas d’activité en Pu et Am mesurable au-dessus de la limite de détection de la méthode,
I'exception d’un seul échantillon, positif a 2!Am (5.4 mBq/kg ms). Les activités en Pu des eaux
de rivieres prélevées en aval des centrales nucléaires ne dépassent pas 5.5 mBg/m?, soit des
valeurs tres proches de celles mesurées les années précédentes et récemment par AMS dans
deux rivieres du karst jurassien, non impactées par les rejets des centrales nucléaires. Dans
ce rapport, nous analysons aussi les résultats des milieux aquatiques en regard de nos travaux
récents sur la biodisponibilité du plutonium dans les milieux aquatiques telle que déterminée
par la technique de diffusion dans des films minces (DGT).

Introduction

Le plutonium et 'américium sont deux radioéléments artificiels dont l'origine dans I'environnement remonte
aux essais d'armes nucléaires en atmosphere durant les années soixante, a différents accidents nucléaires
(Windscale, Tchernobyl, Mayak) ainsi qu’a des émissions (notamment dans 'eau) autorisées. Ces deux radioé-
l[éments représentent un risque radiologique s’ils sont incorporés dans I'organisme via la chaine alimentaire.

Le plutonium posséde une chimie d’oxydoréduction complexe et existe sous des formes physico-chimiques
variées dans I'environnement. En conséquence, déterminer son comportement géochimique (dont sa mobi-
lité) et sa biodisponibilité représente un véritable défi. Pu peut étre présent simultanément dans ses formes
réduites (+11l et +IV) et oxydées (+V et +VI), bien que les formes Pu(IV) et Pu(V) sont les plus représentées.
Pu(IV) est fortement hydrolysé en Pu(OH)a insoluble mais peut étre remobilisé lors de I'oxydation en Pu(V),
une forme de Pu moins sensible a I'hydrolyse et a I'adsorption sur des particules colloidales. Pu peut éga-
lement former des complexes avec la matiére organique (NOM) dissoute dans I'eau, ce qui va jouer un rble
important dans sa biodisponibilité.
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Depuis 15 ans, la technique de diffusion dans des films minces (DGT) est utilisée pour mesurer la fraction
libre et la fraction labile des complexes de métaux lourds avec la matiere organique (NOM) dans les milieux
aquatiques. Les modeles montrent que la technique DGT permet la mesure intégrée sur le temps de la frac-
tion bio-disponible de ces cations métalliques. Le principe de la technique DGT consiste a exposer dans I'eau
un systeme comprenant un gel-résine capable de fixer les ions métalliques qui auront pu diffuser a travers un
gel de polyacrylamide (APA) contenant plus de 80% d’eau. Cet assemblage imite I'interface entre 'eau et un
systeme vivant, comme les plantes ou des organismes simples. Nous avons récemment adapté cette tech-
nique pour la mesure de la biodisponibilité du plutonium dans les systemes aquatiques d’eau douce [1-4].

Laméricium possede une chimie en tous points similaires a celle des lanthanides et le meilleur analogue
stable pour 'Am(lIl) est I’'Eu(lll). De ce point de vue Am est également facilement hydrolysable mais ne pos-
sede qu’un degré d’'oxydation stable (+III). Comme les Ln(lll), il forme des complexes forts avec des ligands
comme EDTA ou des ligands naturels comme les acides carboxyliques ou le citrate.

Dans ce travail, nous avons déterminé I'activité en Pu et Am de différents compartiments de I'environne-
ment représentés par le sol, les sédiments de riviéres, I'air, I'eau souterraine et I'eau de riviére ainsi que les
plantes aquatiques et les poissons. Les sites de prélevements sont principalement les environs des centrales
nucléaires suisses et plus particulierement les rivieres dans lesquelles elles rejettent leurs effluents liquides.
La compréhension des mécanismes de mobilité et de biodisponibilité du Pu et de 'Am est donc un prérequis
indispensable a I'interprétation de ces données. Pour cela nous avons analysé les résultats de ce travail en
fonction de résultats obtenus récemment sur la biodisponibilité du Pu dans les systéemes aquatiques telle que
mesurée par DGT a l'aide de la spectrométrie de masse par accélération (AMS) adaptée aux actinides, grace a
une collaboration fructueuse avec le laboratoire de physique des faisceaux d’ions de I'ETHZ [4].

Méthodes
Les méthodes d’analyses du plutonium et de I'américium dans les différents compartiments de I'environne-
ment sont décrites en détail dans la référence [5].

Résultats et discussion

Le tableau 1 présente les résultats obtenus dans la mesure des sols échantillonnés sur I'ensemble du territoire
suisse, avec une focalisation sur les sites aux environs des centrales nucléaires suisses. En vue du démante-
lement de la centrale nucléaire de Mihleberg, 7 sites spécifiques autour de la centrale ont été échantillon-
nés et analysés indépendamment. En plaine, les activités en 2°*2°Py ne dépassent pas 300 mBg/kg de sol
sec. Cette activité peut monter jusqu’a 750 mBg/kg dans les alpages d’altitude (ex. Mirren). La mesure du
rapport isotopique 2*Pu/?***?*°Py et du rapport isotopique **!Am/23°*2*°py permet de déterminer l'origine de
la contamination par comparaison avec les mémes rapports des retombées des essais nucléaires des années
soixante. Ces rapports doivent étre proches de 0.03 pour 2*pPu/?¥*2%°Py et de 0.4 pour ?**Am/?39*?*°Py si on
attribue la contamination aux retombées radioactives des essais nucléaires. Le combustible irradié d'une
centrale nucléaire montre en général des rapports *#Pu/?%?%Py et 2'Am/?¥**?*°Py supérieurs a 1. Dans ce
travail, nous avons augmenté la quantité de sol mesurée de 25 a 50 g afin d’étre en mesure de déterminer
238py au-dessus de la limite de détection pour chaque prélévement. Les résultats montrent un rapport isoto-
pique 28Pu/?***%4°%py de 0.027 + 0.005 (n=21) et un rapport !Am/?%*?%°Py de 0.37 + 0.06 (n=23). Ces mesures
confirment que toutes les activités des sols mesurées ont pour origine les retombées des essais nucléaires
des années soixante.

Les activités des filtres a air, autant aux abords des centrales nucléaires que des sites de référence (Posieux et
Liebefeld), sont inférieures a 1.7 nBg/m? pour le 2%*2*°Py et a peine supérieures a 0.8 nBq/m? pour **!Am (Ta-
bleau 2). Ces activités sont trés comparables a celles mesurées en 2016 (max 1.4 nBg/m?). Malgré ces faibles
activités, les méthodes utilisées permettent une détermination assez précise de ces valeurs (incertitudes
<50%). On constate également que la mesure de *®Pu n’est réalisable au-dessus de la limite de détection que
lorsque les volumes d’air analysés sont d’au moins 5 millions de m?.

Lors de la mesure de I'américium dans les filtres a air du plan OFSP 2017, des traces de ?**Cm, dont la

chimie est trés similaire a celle de I'américium, ont été mises en évidence dans 4 des 6 filtres a air analysés
(Figure 1). Les filtres a air impliqués sont tous issus de collecteurs a haut débit dont le volume annuel de
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Tableau 1:

Activités (Bq/kg de matiére séche MS) en plutonium et ameéricium dans les échantillons de sol (0 -5 cm) collectés sur le

territoire suisse en 2017 (incertitudes a 95%).

Lieu Z39+240Pu 238Pu
Bag/kg MS Ba/kg MS

241Am 241Am/ 238Pu/ 2394240Pu
Bq/kg MS 139+240Pu

7.2 Plutonium et Américium

Arenenberg 0.172 +0.012 0.0030 + 0.0002 0.054 +0.006 0.31+0.04 0.017 + 0.001
Beznau ] 0.181+0.019 <0.004 0.076 +0.010 { 0.42 +0.07 <LD
Cadenazzo 0.162+0.011 0.0054 + 0.0002 0.044+0.006 | 0.27+004 | 0.034+0.003
CERN (Meyrin) 0.092 + 0.009 <0.003 0.026 + 0.004 ’ 0.28 £ 0.05 <LD
Gosgen (Daniken) 0.270+0.013 0.0069 # 0.0002 0.115£0011 | 043+004 0.026 +0.002
Guttingen 0.175+0.010 | 0.0054 +0.0015 0.049 + 0.006 ‘ 0.28+0.04 0.031 +0.009
Leibstadt 0.198 + 0.012 0.0057 +0.0016 0.077 +0.009 0.39+0.05 0.029 + 0.009
Miihleberg, Rewag 0.194 +0.012 0.0044 +0.0015 0.079 +0.007 0.41+0.05 0.023+0.008
Muihleberg, Salvisberg 0.206 + 0.013 0.0054 +0.0017 0.085 +0.007 0.41+0.04 0.026 + 0.009
Miihleberg, Ufem Horn 0.176 + 0.012 0.0034 + 0.0013 0.071 + 0.007 0.40£0.05 0.019 + 0.008
Muhleberg, Niederruntigen 0.046 + 0.005 <0.0012 0.015 +0.003 0.34£0.07 <LD
Miihleberg, Oberruntigen 0.305+0.016 | 0.0069 +0.0019 0.092 +0.011 0.30+0.04 0.023 + 0.006
WiHidbiar, Fuchsented 0.181+0.011 0.0048 + 0.0002 0.027 +0.002
0.174+0.021 | 0.0054 +0.0028 0.069 + 0.006 0.39+0.06 0.031+0.017
Miihleberg, KKW 0.152+0.009 | 0.0043 +0.0002 0.064 + 0.006 0.42 +0.05 0.028 + 0.002
Posieux 0.163 +0.010 0.0028 + 0.0002 0.061 + 0.006 0.37+0.05 0.018 +0.001
Villigen (PSI) 0.142+0.010 | 0.0043 +0.0014 0.064 + 0.008 0.45 +0.06 0.031+0.010
Wiirenlingen (ZWILAG) 0.158+0.010 | 0.0039 +0.0001 0.051+0.007 0.320.05 0.025 + 0.002
e 0.084 +0.007 <0.003 <LD
0.150 + 0.012 0.0043 +0.0002 0.067 +0.007 0.44 +0.06 0.029 + 0.003
Stabio 0.351+0.017 0.0118 +0.0042 0.115 +0.010 0.33:003 | 0.034%0.002
Gimmelwald 0.526 + 0.031 0.0141 + 0.0007 0.144 +0.011 0.27£0.03 ’ 0.027 + 0.002
Mirren 0.745 +0.037 0.0206 + 0.0008 0.300 +0.022 0404004 | 0.028+0.002
Fahrni 0.502+0.026 | 0.0134 +0.0028 0.180+0.015 0.36+0.04 [ 0.027 + 0.006
Diesse 0.417+0.0029 | 0.0125 +0.0034 0.179 +0.012 0.43 +0.04 0.030 +0.008

pompage est d’environ 10 fois supérieur a celui des filtres a faible débit. Nous avons alors procédé a I'analyse
de filtres a air a haut débit ne figurant pas dans le plan annuel de mesure (CERN, Gittingen et Cadenazzo),
afin de confirmer ou d’infirmer la présence de ***Cm. Les filtres a air de Cadenazzo ont été analysés en
premier car une contamination en °Ru y avait été observée en automne par I'OFSP. Cette contamination
en Ru avait été confirmée au niveau européen et la source semblait étre située en Russie. Les résultats
des mesures montrent que seuls les filtres a air de Klingnau, Posieux et Liebefeld ont montré la présence de
244Cm. Ce radioélément est issu de la fission nucléaire et est présent dans les barres de combustible irradié.
Il est associé chimiquement a I'américium. Toutefois les activités mesurées sont négligeables (< 0.1 nBg/m?)
et la mise en évidence de ce radioélément au-dessus de la limite de détection a nécessité de pomper plus
de 3.5 millions de m? d’air.

L'activité en 23*24%Py du site de Cadenazzo est environ deux fois plus élevée que celle des autres sites de
Suisse, et ceci pour les deux semestres analysés. Sans apport d’activité par une contamination atmosphé-
rique additionnelle, les activités en Pu et Am des filtres a air sont dues a la resuspension de particules de
sol. Le dép6t de radioactivité lié aux essais nucléaires des années soixante étant plus élevé au Tessin qu‘ail-
leurs en Suisse, il est normal d’observer une activité supérieure dans les filtres a air du Tessin. Pour tous les
filtres, le rapport **Am/?2%°Py moyen est de 0.50 + 0.12 (n=12), ce qui confirme que I'analyse des filtres
a air correspond a I'analyse de particules de sol par resuspension, celui-ci étant proche de 0.4 pour les sols
(Tableau 1). Si on ne tient compte que des filtres dans lesquels le *Cm a été identifié, auquel on ajoute
I'échantillon de Miihleberg, on constate que le rapport *Am/?°*4°Py est plus élevé (0.61 + 0.10, n=5), ce qui
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semblerait indiquer une présence accrue d’**!Am dans les filtres contenant du ?**Cm. Pour les échantillons
restant, le rapport !Am/?°*4%Py est alors de 0.43 + 0.05 (n=7), soit une valeur plus proche de celle détermi-
née sur les sols (Tableau 1). Cette analyse confirme que la présence de ***Cm est associée a celle de ?**Am,
toutefois 'amplitude des incertitudes de mesure ne permet pas d’étre catégorique sur ces conclusions.

Les activités des eaux souterraines et de

S [ riviere sont présentées dans le tableau 3.
a5 Lactivité en 2**2°Py des eaux de surface

’ 60 n‘a pas dépassé 5.5 mBg/m? (Rhin). Elle

5 06 est au maximum de 2.1 mBg/m? pour les
z ' *Am “Am L5 B eaux souterraines (Aarberg). Uactivité du
E i = 7®Pu est restée inférieure a la limite de
3 e détection dans tous les cas. Le rapport
Bl - 20 moyen *!Am/?%*%py est de 0.52 + 0.08
(n=5), indiquant ici aussi que l'origine

0.0 | : : 0 de' Iz? contaminat:ion vi‘ent des gssais nu-
4500 5000 5500 6000 6500 cléaires des années soixante, bien que la

chimie en solution de ces deux éléments

Figure 1 : ‘ o o _ ‘ o ‘ ne soit pas identique et peut provoquer
Spectre alpha de la fraction ameéricium mesuré a partir des filtres a air de Liebefeld du une séparation des éléments.

1¢ semestre. La trace bleue représente un agrandissement des RO/s de?*Am et?*Cm. A noter
que la surface sous le pic de ?“Am ne représente pas lactivité nette, car il faut encore sous- D | o q . karsti
traire la contribution de I'impureté de **Am dans le traceur **Am (env. 0.2%) et de la contri- ans les rivieres des regions karstiques,

bution de *4m dans le traceur **Pu (env. 2.1%), issue de la décroissance de Iimpureté de  PU peut étre présent sous forme de
241py présent dans le traceur?*Pu. complexes carbonatés et de complexes

associés a la matiere organique dissoute.
A partir d’'un pH neutre, I'hydrolyse est
aussi une réaction importante, produisant Pu(OH), insoluble qui s’adsorbe fortement aux colloides orga-
niques ou minéraux. Dans ce travail, la fraction analysée est la fraction filtrée a 0.45 um par une membrane
de filtration lors du prélévement. Cette fraction peut contenir des radioéléments associés a des colloides
organiques ou minéraux ou encore des radioéléments sous forme de complexes de faible poids moléculaires.
De la distribution de ces espéeces dans l'eau va dépendre sa biodisponibilité pour les especes aquatiques
comme les plantes ou les poissons. Les résultats montrent également qu’il est nécessaire de prélever au
moins 200 litres d’eau pour étre en mesure de déterminer les activités en 2 *°Py et **!Am avec une sensi-
bilité suffisante.

Tableau 2:

Activités (nBq/m?) en Pu et Am des filtres ¢ air de grands volumes collectés en 2017 en Suisse. Les filtres hebdomadaires sont
rassemblés pour former un échantillon annuel pour les mesures de plutonium et d’‘ameéricium, ou dans certains cas, un échantillon
semestriel (incertitudes a 95%).

Volume 2394240p 241Am/
m3 an/mS 2390240')“

Leibstadt 381250 1.12+056 | <1.00 0.37+0.17 0.34+0.23 <0.30
Miihleberg 359’580 0.85+0.25 <0.40 ! 0.55+0.19 0.65 +0.29 <0.50
Klingnau 5'307°404 0.45+0.05 | 0.033:0.014 0.28+0.04 0.63+0.12 0.043 +0.017
Posieux 4'805'737 1.72+0.13 0.046 + 0.002 ’ 0.81+0.10 0.47 +0.07 0.093 + 0.005
Liebefeld, semestre 1 3'725'803 0.48 £0.07 <0.06 ‘ 0.35+0.05 0.74+0.15 | 0.094+0.025
Liebefeld, semestre 2 3'900'423 340011 <0.06 ‘ 0.60 + 0.09 0.55+0.10 0.091 + 0.004
Cadenazzo, semestre 1 2'527'931 3.02+0.28 1 <0.10 1 1.32+0.13 0.44 +0.06 <0.07
Cadenazzo, semestre 2 2'144'196 3.59+0.50 } <0.30 ' 1.56+0.14 0.44 £ 0.07 <0.08
CERN, semestre 1 3'071'017 1064011 | <0.06 0.49+0.07 0.46 +0.08 <0.06
CERN, semestre 2 2'211'621 1.24+0.13 ‘ <0.08 | 0.58 +0.10 0.47 +0.10 <0.11
Guttingen, semestre 1 2'267'171 1.07 £0.16 ‘ <0.14 0.51+0.07 0.47 £0.10 <0.07
Guttingen, semestre 2 1'713'482 1.09+0.16 <0.14 0.42 +0.08 0.38 £ 0.09 <0.09
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Tableau 3:
Activités (mBq/n’) en plutonium et américium des eaux collectées en Suisse en 2017
(incertitudes a 95% /'L D=0.1 mBq/m?°).

Type Lieu Volume 239+240p 238py, WA m 2WiAm/
[ mBg/m? mBg/m? mBg/m? 239+240p |

Sgigé'zgggr‘zcgyfoazou 227 1404 <07 0734024 | 065028
Eau de pluie Aar (Hagneck), juillet 230 27404 <09 12+04 0.44+0.17
Aar (Klingnau), juin 80 3./£14 <3 1.8+0.7 0.49+0.28
Rhin (Pratteln), mars 120 5 5eiL7/ <3 2607 0.47 £0.19
Aarberg, 17.08.2017 105 2.1+09 <2 1.2+0.5 0.54+0.31
Eau souterraine Déttingen, 17.08.2017 105 < D! <2 3.2+0.9 <LD
Pratteln, 17.08.2017 110 <2 2 <14 <LD
Venoge
Filtrée 0.45 um 043-34
Eau de riviere Coor 15
(ref. 4) Noiraigue
Filtrée 0.45 um 039-34
Cour 1.3 i

Tableau 4.
Activités (mBq/kg Matieres Séches - MS) en plutonium et américium de différents échantillons aquatiques prélevés en
2017 en aval des centrales nucléaires suisses (incertitudes a 95%, D=1 mBq/kg).

Type Lieu MS 23329py Z8py 21Am 2MAm/
[g] mBg/kg MS | mBa/kg MS | mBag/ke MS 239:240p
Aar (Hagneck), 12.10.17 64.4 54+6 <4 21+4 0.39+0.8
Planes Aar (Klingnau), 12.10.17 29.0 679 =7 2445 0.36 £ 0.08
aquatiques
Rhin (Pratteln), 13.10.17 48.6 57+8 <6 32:+5 0.56£0.12
Aar (Hagneck), aolt 413+5.4 <4 19:6 £32 0.48 £0.10
wibys Aar (Klingnau), mai 60.2+6.4 <4 32.0+43 0.53+0.09
Sédiments
; 61:2& 70 <4
Rhin \Braeln, incts 71596 <4 35.8+6.8 0.50+0.12
Rhin (Dogern), 10.05.17 435 <7 <7 <2 < LD
Rhin (Leibstadt), 19.12.16 263 <9 <9 <4 <LD
Poissons Rhin (Leibstadt), 26.09.17 28.5 <11 <11 <5 <LD
Aar (Beznau), 02.08.17 48.7 <10 <10 5.4 19 <LD
Aar (Muhleberg), 16.08.17 443 <10 <10 <3 <LD

Dans une étude récente des rivieres du karst jurassien [3-4], nous avons montré que la concentration en plu-
tonium mesurée par DGT, CDGT, était équivalente a la concentration en plutonium mesurée dans des échan-
tillons filtrés a 0.45 um dans la source minérale de la Venoge, indiquant que le plutonium était sous une forme
libre ou trés labile dans cet environnement. Ces mesures, réalisées par spectrométrie de masse par accéléra-
tion (AMS) a I'ETHZ, ont donné des valeurs entre 0.43 et 3.4 mBg/m? dans les échantillons filtrés a 0.45 um,
pour une moyenne a 1.35 mBg/m? (n = 10). Ces activités dépendaient fortement du régime de la riviere. La
concentration moyenne intégrée mesurée par DGT était de 1.5 mBq/m?* (n = 8). C__, représente donc une va-
leur moyenne plus réaliste que les valeurs mesurées ponctuellement, grace a I'effet intégratif du prélevement
DGT (entre deux et trois semaines). Les mesures effectuées dans la fraction filtrée a 0.45 um des eaux de la
Noiraigue, qui contiennent jusqu’a 20 ppm de matiere organique dissoute, donnent des résultats entre 0.39 et
3.4 mBg/m3, pour une moyenne a 2.1 mBg/m? (n = 4), soit des valeurs comparables a celles de la Venoge.
Toutefois, les mesures DGT donnent une valeur moyenne C_ de 1.3 mBa/l (n = 3), soit seulement 60% de
la valeur moyenne des échantillons filtrés. Cette observation est a mettre en relation avec la présence de
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matiére organique, qui va former des complexes avec le Pu. Bien que labiles [3], ces complexes vont diffuser
moins rapidement que les ions libres a travers le gel du systéme DGT, montrant ainsi une biodisponibilité
moindre. D’'une maniére générale, les activités mesurées par AMS dans les eaux de la Venoge et de la Noi-
raigue sont tres proches des activités mesurées par spectrométrie alpha dans ce travail (voir Tableau 3).

Les rivieres étudiées dans ce travail sont toutes fortement carbonatées et on peut s'attendre a trouver Pu
sous forme de complexes carbonatés, ou alors associés a la matiere organique dans des complexes relative-
ment labiles, comme dans les deux rivieres étudiées ci-dessus. Dans ce cas de figure, le mécanisme d’absorp-
tion de Pu par les plantes aquatiques consiste en un dépot de carbonate de Ca enrichi en Pu [4]. On constate
en effet que les activités en Pu des plantes aquatiques, tres similaires a celles mesurées I'année précédente,
sont supérieures a celles des poissons. En ce qui concerne ces derniers, un seul échantillon a produit une
activité en Américium mesurable, toutes restées inférieures a la limite de détection (Tableau 4). Le rapport
moyen 21Am/?***2°py pour les sédiments et les plantes aquatiques est de 0.47 + 0.08 (n=6). Bien que les
chimies du plutonium et de I'américium en solution ne soient pas similaires et puissent produire une sépa-
ration de ces deux éléments, ce rapport proche de celui observé dans les sols indique que la contamination
tire son origine des essais nucléaires des années soixante.

Conclusions

Les mesures de Pu et Am effectuées dans ce travail ont montré la persistance, a un niveau d’activité trés
faible (< 0.75 Bg/kg) de Pu et Am dans les sols de Suisse. Cette activité est bien fixée dans le sol et résulte
des retombées des essais nucléaires atmosphériques des années soixante. En conséquence, les activités en
Pu et Am des filtres a air n‘ont jamais dépassé 1.7 nBg/m?, mis a part pour le site de Cadenazzo, au Tessin,
ou la déposition moyenne d’activité due aux essais nucléaires est supérieure a la moyenne suisse. Le rapport
isotopique moyen ?!Am/#°*%°py des filtres a air est identique a celui des sols, dans les limites des incerti-
tudes de mesures, ce qui confirme que l'origine de la contamination est liée aux essais nucléaires des années
soixante et a la resuspension de particules de sol. En 2017, nous avons mis en évidence pour la premiere
fois la présence de **Cm dans certains filtres a air; pour cela toutefois, il est nécessaire de pomper au moins
3.5 millions de m? d’air. Ces activités, ainsi que celles de Pu et Am, sont toutefois négligeables en termes de
santé publique.

Les activités des eaux de surface et les eaux souterraines sont similaires aux années précédentes et n‘ont pas
dépassé 5.5 mBg/m?3. Pour ces mesures également, le rapport *!Am/2**2%%Py indique les essais nucléaires des
années soixante comme origine de la contamination.

Les mesures dans les sédiments en aval des centrales nucléaires n‘ont pas montré de marquage propre aux
rejets des centrales; l'activité provient également des retombées des essais nucléaires. Les plantes aqua-
tigues montrent une activité en Pu compatible avec la présence de dépo6t carbonaté enrichi en Pu sur la sur-
face des feuilles et/ou avec le dépot de particules de sédiments sur la surface des feuilles. Ces activités sont
tres similaires a celles déterminées durant cette derniere décennie sur ces mémes échantillons.

Enfin, la technique DGT appliquée au plutonium dans une étude distincte de celle-ci apporte des avantages
certains dans la mesure intégrée de I'activité lors du prélevement, réalisé sur deux ou trois semaines, ainsi
que des informations cruciales sur la spéciation du plutonium, notamment de son interaction avec la matiere
organique dissoute.

Dans lI'ensemble, toutes ces mesures montrent qu’il est nécessaire actuellement de prélever des masses
ou des volumes importants d’échantillons pour étre en mesure de déterminer le plutonium et I'américium
au-dessus des limites de détection de la spectrométrie alpha. Ce point est rassurant et montre que I'envi-
ronnement en Suisse est relativement sain en ce qui concerne la dissémination de ces deux radioéléments
fortement radiotoxiques.
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