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Messung von Spezialnukliden
Mesures de nucléides spéciaux
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Zusammenfassung

Die Messungen des Gehalts an Kohlenstoff-14 (**C) im Laub von Bdumen aus der Umgebung von Kern-
kraftwerken (Beznau, Gosgen, Leibstadt und Muhleberg), Kehrichtverbrennungsanlagen (KVA Bern),
des Paul Scherrer Instituts und an verschiedenen Standorten der Stadt Basel wurden 2018 weiter-
geflhrt. Als Referenzwert diente hierbei der **C-Gehalt von Laubbdumen an drei Standorten ohne
lokale *C-Quellen und-Verdiinnungen, an denen im Jahresverlauf je drei Messungen (im Mai, Juni
und Oktober 2018) durchgefiihrt wurden. Aus diesen neun Messungen resultierte fiir 2018 der A*C-
Referenzwert 10 + 3 %o.

Die 96 auf *C untersuchten Standorte unterscheiden sich um-26%o (W-72, Basel Brenntag) bis maxi-
mal +94 %o (Kernkraftwerk Leibstadt, Fullerfeld) von diesem Referenzwert. In der Stadt Basel lagen die
HOchstwerte bei 4 %o (E-34, Solitude) bzw. 12%. (W-23, Gasstrasse). Dies entspricht einer zusatzlichen
Strahlendosis fiur die Bevolkerung von nicht mehr als 1 pSv (1 puSv = 10° Sievert) in einem Jahr. Im
Vergleich zur naturlichen Strahlenbelastung von ca. 4°000 puSv/a fallen die gemessenen geringfigigen
Erhéhungen im Berichtsjahr nicht ins Gewicht.

Die beiden Edelgas-Radionuklide Krypton-85 (®Kr) und Argon-37 (3’Ar) werden in der Atmosphare auf
natirliche Weise nur in sehr geringen Mengen produziert. Zurzeit verharrt die Aktivitdtskonzentra-
tion von #Kr auf konstantem Niveau. Die aktuellen Konzentrationen von *’Ar sind praktisch nicht von
kinstlichen Quellen beeinflusst. Beide Isotope verursachen keine signifikante Erhéhung der jéhrlichen
Strahlendosis.

Kohlenstoff-14 (*4C)

Die C-Messungen wurden in der Regel an einem der beiden Radiocarbonlabore der Universitdt Bern durchgefihrt:
im *C-Labor der Klima- und Umweltphysik (KUP) des Physikalischen Instituts und/oder im Labor zur Analyse von Ra-
diokohlenstoff mit AMS, LARA (AMS: accelerator mass spectrometry) des Departements fir Chemie und Biochemie.
Ausnahmen sind erwahnt.
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Referenzwert

Zwischen 1955 und 1966 wurden im Rahmen von Nuklear-
waffentests grosse Mengen an *CO, in der Atmosphére frei-
gesetzt (so genannter Bomben-Peak). Zwar nimmt seitdem
der *C-Gehalt von atmosphérischem CO, durch Aufnahme
von *CO, durch die Ozeane und Verbrennung fossiler, d. h.
HC-freier, Brennstoffe weltweit wieder ab, doch liegt dieser
Gehalt gegenwadrtig immer noch leicht Uber dem als Basis
fur die Radiocarbondatierung definierten Standardwert fur
das Jahr 1950:

A, =(13.56 £ 0.07) dpm/gC = (0.226 + 0.001) Bq/gC (1)

Auf lokaler Ebene ldsst sich eine als «Suess»- oder
«Industrie»-Effekt  bekannte Verdinnung des atmo-
sphédrischen **CO, nachweisen. Der von terrestrischen
Pflanzen durch Assimilation aufgenommene Kohlen-
stoff widerspiegelt in seinem C-Gehalt im Wesent-
lichen den zeitlichen Verlauf der atmosphérischen
'CO,-Konzentration.

Radiocarbon-Quellen (KKW und Basel) und-Verdiinnungen
(KVA, Industrie, Autobahnen) kénnen den **C-Gehalt bei
Knospen und Laub von Baumen, die in deren Umgebung
wachsen, insbesondere wéhrend der Blattwuchsphase be-
einflussen. Laub und Knospen eignen sich somit als *C-Mo-
nitor.

7.1 Kohlenstoff-14, Krypton-85, Argon-37
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Figur 1:

A¥C-Konzentrationen in Buchen- und Lindenbldttern von den Re-
Jferenzstationen. Die blaue Linie zeigt den bestimmten Referenz-
wert wéhrend der Vegetationszeit. Kreise:Messungen der KUR

Dreijecke in der Detailansicht (ab 2017).: Messungen des LARA.

Die fur diesen Bericht gemessenen C-Werte werden mit
dem Radiocarbonstandard *A verglichen:

AYC

Probe (MAProbe / 14A0— 1) - 1000 [%c] (2)
Sinnvoll ist auch ein Vergleich mit *C-Werten von Laub, welches von Bdumen ohne lokale **C-Quellen oder
-Verdiinnungen stammt. Zu diesem Zweck wurden an drei landlichen Standorten Buchen- bzw. Lindenblatter
gesammelt. lhr **C-Gehalt wurde bestimmt und nach (2) mit *A  verglichen (Figur 1). Aus den resultierenden
AY¥C-Werten wurde fir die Zeit der Hauptprobenahmen 2018 ein Referenzwert fiir Laub in ungestorter Um-
gebung definiert. Als Basis hierzu dienten die im Mai, Juni und Oktober gesammelten Blatter.

A¥C

Ref, 2018

=10+3 [%] (3)
Die Differenz

Netto A*C = A¥C - A¥C (4)

Probe Ref, 2018

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

Aufbereitung von Laubproben fir 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 Blattkohle (Methode A) im Vergleich zu Messungen am
ganzen Blatt (Methode B) Unterschiede von weniger als 4%.. An belasteten Standorten kdnnen die Unter-
schiede zwischen den Resultaten der nach den Methoden A und B aufbereiteten Proben jedoch grosser sein.

1 Die Probe wird im Stickstoffstrom pyrolysiert. Dabei verflichtigen sich gewisse Kohlenstoffverbindungen, die somit fur die Analyse ihres **C-Gehaltes
verloren sind.
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Tabelle 1:

Messwerte 2018 und Koordinaten der Referenzstationen fiir Laubmessungen unter Verwendung von Methode A durch beide Labore

A™C [%o]

ol
8 11

Koordinaten

Baumart/Standort

KUP , , .
Taanwald LARA 8 9 3 601’320/ 186’150 938 Rotbuchen im Wald
KUP 14 9 9 , ,
Belpberg LARA 5 6 10 606’096 / 190’600 825 Rotbuchen auf Krete
. KUP 12 12 9 ) , . .
Ballenbihl LARA 10 12 3 612’550/ 192’800 852 2 Linden, freistehend

Bei der Messung am ganzen Blatt wird der gesamte Kohlenstoff erfasst. Diese zwar zeitaufwandigere, aber
potenziell genauere Methode B wird vom Radiocarbon-Labor der KUP in der Regel nur fir Proben von Stand-
orten verwendet, die in den Vorjahren deutlich hohere Werte zeigten bzw. bei denen ein erhdhtes Interesse
am Fortfiihren der bestehenden Zeitreihen besteht.

Das LARA am Departement fiir Chemie und Biochemie der Universitdt Bern bereitet sowohl Holz- als auch
Laubproben im Allgemeinen nach Methode B auf. Zur Ermittlung des Referenzwertes wurde von beiden La-

bors Methode A verwendet.

Figur 2:
Netto A*C-Messwerte in der Umgebung des Siedewasserreaktors
Leibstadt (KKL) im Jahr 2018. Revisionsabschaltung: 17.09.2018 bis
13.10.2018. Probenahme: 17.10.2018. Die Kreisflichen sind proportio-
nal zur Erhéhung gegeniiber den unbelasteten Referenzstationen.
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Figur 3:

Netto A¥C-Hdchstwerte norddstlich (e) und sidwestlich (b) des Kern-
kraftwerkes Leibstadt. Der Standort Fullerfeld wird seit 1996, derjenige
von Chlémmi seit 1989 beprobt (Standorte. siehe Figur 2). Messungen bis

2016: KUP. Messungen ab 2017: LARA.

2020

112 BAG Abteilung Strahlenschutz

Der C-Gehalt von Blattern der Referenzstationen ist im
Jahr 2018 gegeniiber dem Vorjahr erneut abgefallen. Mit
10 + 3%eo (gerundeter Mittelwert aller in Tabelle 1 darge-
stellten Messergebnisse) liegt der Referenzwert um 2 %o
unter dem Wert von 2017.

14C im Umfeld der Schweizer Kernkraftwerke

Gemass Jahresrickblick des Eidgendssischen Nuklear-
sicherheitsinspektorats ENSI [1] wurden die Schweizer
Kernkraftwerke im Jahr 2018 sicher betrieben. Es kam zu
einer einzigen automatischen Schnellabschaltung, und
zwar im Kernkraftwerk Muhleberg (KKM) am 18. Marz
2018 aufgrund einer Frischdampfisolation im Rahmen
eines monatlichen Pumpentests. Darlber hinaus wurde
Beznau 1, das alteste KKW der Schweiz und eines der él-
testen der Welt, im Marz 2018 nach einer dreijahrigen
Stillstandszeit und aufwandigen Untersuchungen am Re-
aktordruckbehélter wieder ans Netz genommen.

Die Laubprobenahmen im Umfeld der Kernkraftwerke
erfolgten im Allgemeinen wahrend oder nach der Jahres-
revision der entsprechenden Kraftwerke, um auch maogli-
che ¥C-Abgaben wahrend des Revisionsstillstands erfas-
sen zu kdnnen. Mit Ausnahme der Messungen im Umfeld
des Paul Scherrer Instituts und des Zentralen Zwischen-
lagers Wirenlingen (ZWILAG), welche vom Paul Scherrer
Institut durchgefihrt wurden, erfolgten die Messungen
jeweils im Labor zur Analyse von Radiokohlenstoff mit
AMS (LARA) am Departement fiir Chemie und Biochemie
der Universitat Bern. Im Allgemeinen wurden ganze Bl&t-
ter analysiert (Methode B, siehe oben).



7.1 Kohlenstoff-14, Krypton-85, Argon-37

Kernkraftwerk Leibstadt

Im Sommer 2018 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 gefuihrten Zeitreihen fortgesetzt. Die héchste *C-Konzentration ergab sich wiederum in
ca. 1000m Distanz vom KKL in nordoéstlicher Richtung am Standort Fullerfeld (Figur 2). In sidwestlicher
Richtung wies der Standort Chlammi die héchsten Werte auf.

Figur 3 zeigt die gemessenen Netto AMC-Hoéchstwerte der Standorte Fullerfeld und Chlammi seit
Messbeginn. Es sind dies die beiden Standorte mit den traditionell hochsten Werten in der jeweiligen
Windrichtung. 2018 lag der hochste Messwert bei 94 %o (Fullerfeld). Der grosste Netto A*C-Wert seit
Messbeginn betragt 238 %o (2002), ebenfalls am Standort Fullerfeld. In sidwestlicher Richtung wurde
2018 am Standort Chldmmi mit 55%o der hochste Wert gemessen.

Kernkraftwerk Gosgen

In Figur 4 sind die Resultate der am 27. Juni 2018
gesammelten Blattproben in der Umgebung des
Kernkraftwerks Gosgen (KKG) dargestellt. Samtliche
Messwerte liegen nahe bei den langjéhrigen Mittel-
werten bzw. darunter. Die héchsten *C-Messwerte
resultierten in diesem Jahr mit einer Erhéhung von
ca. 39%o am Standort Schachen.
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In Figur 5 sind die z. T. seit Messbeginn ermittel-
ten hochsten Netto A¥C-Werte aufgefihrt. Werte
>100%o wurden in dieser Zeitspanne nie festgestellt.

Hochstwerte resultierten in der Regel in dhnlicher % <6% Erhshung

Distanz zum Kraftwerk, jedoch nicht immer in der- e
v 3 1km
selben Windrichtung. ;
Figur 4:

Ortliche Verteilung der Netto A™C-Werte in der Umgebung des
Druckwasserreaktors — Gosgen  (KKG).  Revisionsabschaltung :
02.06.2018 bis 24.06.2018. Probenahme: 27.06.2018. Die Kreisfld-
chen sind proportional zur Erhéhung gegendiber den unbelasteten
Referenzstationen.

Kernkraftwerk Muhleberg

Figur 6 zeigt die Verteilung der Messwerte um das
Kernkraftwerk Mdihleberg (KKM). Die grosste Er-
héhung wurde am Standort M-5 (Schiessplatz) mit
91 %o gemessen. Es wurden zwei Messreihen durch-
gefiihrt: eine erste Probenahme fand am 28. Juni
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Die 2018 gemessenen Proben liegen unter den seit
Messbeginn im Jahr 1977 registrierten Hochstwer-
ten. Der mit 116%o hochste Wert stammt aus dem
Jahr 1984.

Figur 5:

Netto A¥C-Héchstwerte dstlich (o) und westlich (1) des Kernkraft-
werkes Gdosgen. Standorte: siehe Figur 4. Messungen bis 2016: KURP.
Messungen ab 2017: LARA

In Figur 7 sind die seit Messbeginn jéhrlich gemessenen hochsten Netto A¥C-Werte aufgefiihrt. Die
Messwerte aus dem Jahr 2018 liegen in der Bandbreite des langjahrigen Mittels.

Zusatzlich zur reguldren jahrlichen Probenahme an den sieben in Figur 6 dargestellten Standorten
wurde von der KUP am Physikalischen Institut der Universitat Bern ein und derselbe Baum (Standort
M-15, Ufem Horn) wahrend der gesamten Vegetationsperiode einmal pro Monat beprobt, um die
Einlagerung von *C im Jahresgang zu verfolgen. Der Netto “C-Gehalt des Laubs bewegte sich von Mai
bis September, d. h. nach dem Ausschlagen des Baumes im Frihjahr bis zum Laubfall im Herbst, im
Bereich zwischen 70%o und 105 %o (Figur 8).
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Netto A*C-Werte in der Umgebung des Siedewasserreaktors Mih-
leberg (KKM) im Jahr 2018. Revisionsabschaltung. 19.08.2018 bis
11.09.2018. Dargestellt sind die jeweils hochsten Werte aus beiden
Messreihen. Probenahmen. 28.06.2018 und 19.09.2018. Die Kreis-
fldchen sind proportional zur Erhéhung gegeniiber den unbelasteten
Referenzstationen.
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Figur 7:
Netto A¥C-Hochstwerte Ostlich (®) und westlich (1 )des Kernkraftwer-
kes Miihleberg seit Messgebinn. Standorte : siehe Figur 6. Messungen
bis 2016: KUP. Messungen ab 2017: LARA.
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Figur 8 :

Netto A¥C-Messwerte am Standort M-15 (Ufem Horn). Standort. sie-
he Figur 6.
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Bemerkenswert ist der relativ hohe Gehalt an **C schon bei
der ersten Messung an noch sehr jungem Laub, welches be-
reits Anfang Mai gepflickt wurde. Der **C-Gehalt des Laubs
ist bereits zu diesem Zeitpunkt um tber 80%o hoher als bei
Laub von unbelasteten Referenzstationen. Moglicherweise
handelt es sich 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 Uberschneidung von einem Jahr zum nichsten tat-
sachlich auftritt, soll im Rahmen von weiteren Messungen
untersucht werden, da dies vor allem im Hinblick auf den
Rickbau des Kernkraftwerks Muhleberg ab 2020 wichtige
Ruckschlisse erlauben wirde.

Paul Scherrer Institut, Zentrales Zwischenlager
Wiirenlingen, Kernkraftwerk Beznau

Die zu diesen Standorten gehdrenden “C-Messungen in den
Blattproben wurden am Paul Scherrer Institut (PSI) bzw. im
Labor zur Analyse von Radiokohlenstoff mit AMS (LARA) des
Departements fir Chemie und Biochemie der Universitit
Bern durchgefihrt: Messungen der Standorte Eien, Althau,
KKB Ost, Bottstein, Flue, Schloss, Bottenberg erfolgten am
LARA, die restlichen Messungen am PSl.

Im Kernkraftwerk Beznau (KKB) sind seit Mérz 2018 wieder
beide Reaktorblécke im Betrieb, nachdem die Betreiberin
Axpo nachgewiesen hatte, dass die im Stahl des Reaktor-
druckbehdlters von Block | gefundenen Einschlisse keinen
negativen Einfluss auf die Sicherheit haben und dieser Nach-
weis vom Eidgendssischen Sicherheitsinspektorat (ENSI) ak-
zeptiert worden war. Dennoch wurden im Umfeld des KKB
niedrigere Netto AC-Werte als in den drei Vorjahren festge-
stellt. Selbst am Ufer der Aare gegenlber dem KKB-Geldnde
wurde keine signifikante Erhohung der Netto AMC-Werte
gemessen. Der héchste Messwert aus dem Umfeld des Paul
Scherrer Instituts stammt vom Standort Zwilag Ost.

In Figur 10 sind Zeitreihen der Standorte aufgefiihrt, fur die
historisch gesehen die héchsten Messwerte ermittelt wur-
den. Alle hier dargestellten Messungen ausser dem Standort
Bottstein (Symbol ©) erfolgten durch das PSI.

Kehrichtverbrennungsanlagen

In Blattern von Baumen, die im Umfeld der Kehrichtver-
brennungsanlage (KVA) Bern Forsthaus gesammelt wurden,
konnte keine erhéhte **C-Konzentration festgestellt werden.
Samtliche Messpunkte wiesen Werte auf, die unter dem
Referenzwert von 10%o lagen. Im Gegensatz zu Blattern, die
im Umfeld der Kernkraftwerke gesammelt wurden, findet
hier im Stadtgebiet eine Verdiinnung (oder Absenkung) der
1“C-Konzentration gegeniiber den Referenzstationen statt.
Dies ist eine Folge der Abgase von **C-freien, fossilen Brenn-
und Treibstoffen, welche von den Baumen aufgenommen
werden (siehe «Suess»-Effekt weiter oben).

In Figur 11 sind die Messwerte als Kreise dargestellt. Die
Grosse der Kreisflache spiegelt die Verdinnung wider, d.
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Figur 9:

Netto A¥C-Werte in der Umgebung des Paul Scherrer Instituts (PSl),
des Zentralen Zwischenlagers Wirenlingen (ZWILAG) und des Kern-
kraftwerkes Beznau (KKB) im Jahr 2018 (M. Heule, R. Siegwolf; PSI in
Zusammenarbeit mit der Universitit Bern). Revisionsabschaltung KKB
/:01.01.2018 bis 01.03.2018, KKB //: 26.06.2018 bis 09.07.2018. Pro-
benahme: 17.10.2018. Die Kreisflichen sind proportional zur Erhéhung
gegendiber den unbelasteten Referenzstationen.
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Figur 10:

Netto A C-Héchstwerte dstlich (B A ) und westlich (® ©) des PSl/ZWI-
LAG sowie des Kernkraftwerkes Beznau seit Messbeginn. Standorte:
siehe Figur 10. Messungen bis 2016: KUP (Standort Béttstein) und PSI.
Messungen ab 2017 LARA (Standort Bottstein) und PS.
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h. je grosser die Kreisflache, desto grosser der
Einfluss fossiler Brenn- und Treibstoffe auf den
14C-Gehalt der Baumblatter des jeweiligen Stand-
orts. Die Verdlinnung ist in der Nahe von stark be-
fahrenen Strassen (Standorte B-1, B-12 und B-16)
besonders deutlich. Dort ist die **C-Konzentration
wieder auf dhnliche Werte wie vor dem so
genannten Bomben-Peak abgefallen. Im Zentrum
des Berner Bremgartenfriedhofs (B-3), abseits der
Hauptverkehrsachsen, ist die Absenkung schwa-
cher ausgepragt.

Messungen in der Region Basel-Stadt
Auchim Jahr2018 wurden drei Laubprobenahmen
in Basel durchgeflihrt, wobei die Hauptprobenah-
me im August stattfand. Im Westen des Stadtge-
biets 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 regiona-
len Sondermiillverbrennungsanlage (RSMVA). Die
héchsten am 15.08.2018 gemessenen Netto A™C-
Werte betrugen westlich des Rheins-2 %o (Novartis
Bau 27, Standort W 10A) und &stlich +2 %o (Dreiro-
senanlage, Standort E-06). Allfillige Erhéhungen
der *CO,-Konzentration werden also durch den
«Suess»-Effekt mehr als kompensiert, sodass an
praktisch allen Standorten eine Verdinnung der
CO,-Konzentration relativ zu den unbelasteten
Referenzstationen festgestellt wurde.

Auch im franzésischen und deutschen Grenzge-
biet nordlich des Novartis-Werks St. Johann bzw.
ostlich der RSMVA wurden keine Erhéhungen
registriert. An zahlreichen Standorten wurden
aufgrund des «Suess»-Effekts Erniedrigungen um
6%o oder mehr ermittelt (Figur 12, Symbol v).

Im Juni, August und Oktober wurden an einigen
Standorten sowohl in der Blattkohle als auch an
unverkohlten ganzen Blattern Messungen durch-
gefuihrt (vgl. Seite 114). Die Vergleichswerte sind
in Tabelle 2 dargestellt.

Die Figuren 13 und 14 zeigen die Messergebnis-
se seit Messbeginn an ausgewahlten Standorten.
Die Netto-Messwerte haben sich auf einem sehr
niedrigen Niveau stabilisiert. Der Rickgang der
14C-Werte gegentber friheren Jahren ist darauf
zurlckzufihren, dass Novartis das bendtigte *4C
zunehmend von externen Zulieferern bezieht. Im
Falle der F. Hoffmann-La Roche AG ist der Ruick-
gang mit durchschnittlich deutlich geringeren
Anfangsaktivitditen bei den Synthesen zu erkla-
ren. Westlich des Rheins wurden die historischen
Netto-Hochstwerte (Standorte W-06 und W-10)
bereits seit einigen Jahren nicht mehr erreicht.
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Figur 11 :

A¥C-Messungen in der Umgebung der KVA Bern.

ot

15.08.2018

11

28

v

100 %o Erhohung

. 50 %o Erhohung
x < 6 %o Erhohung

Erniedrigung um

6 %o oder mehr T

1km

Figur 12 :
Netto A¥C-Messwerte fiir Blattoroben aus dem Raum Basel.

1-72: Proben-Standorte
im Text:
z.B. E-2 = 6stlich des Rheins
W-2 = westlich des Rheins

* Regionale Sondermiill-
verbrennungsanlage RSMVA
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Dasselbe gilt fir die Standorte E-34 und E-36 Gstlich
des Rheins: Hier wurde der 2002 gemessene HOchst-
wert von 320%o (E-36) in den letzten Jahren jeweils
deutlich unterschritten.

Edelgas-Radionuklide

Die beiden Edelgas-Radionuklide ®Kr und *’Ar werden
in der Atmosphére auf natirliche Weise nur in sehr
geringen Mengen produziert. ®Kr, freigesetzt bei der
Wiederaufarbeitung von Kernbrennstdben, konnte
sich wegen der vergleichsweise langen Halbwertszeit
von 10.76 Jahren und den lange Zeit zunehmenden
Emissionsraten tber die letzten 40 Jahre in der Atmo-
sphédre anreichern. Zurzeit verharrt die Aktivitdtskon-
zentration von %Kr auf konstantem Niveau. Die aktuel-
len Konzentrationen von *Ar sind praktisch nicht von
kiinstlichen Quellen beeinflusst. Lokal erhohte Werte
konnten aber auf nukleare Aktivititen hinweisen.
Beide Isotope verursachen keine signifikante Erho-
hung der jahrlichen Strahlendosis.

Krypton-85 (5Kr)

Das radioaktive Edelgasisotop ®Krist ein Beta-Strahler
mit einer Halbwertszeit von 10.76 + 0.02 Jahren. Na-
tirliches atmospharisches ®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 Lithosphéare. Die bei-
den Prozesse fiihren zu einem natdirlichen atmospha-
rischen &Kr-Inventar von etwa 9-10* Bq oder einer
spezifischen Aktivitdtskonzentration von ungefahr
0.2 uBg/m3Luft. Im Gegensatz dazu stammt das der-
zeitige %°Kr in der Atmosphére hauptséchlich aus der
Wiederaufarbeitung von Brennstidben und wird lokal
und zeitlich gepulst freigesetzt. Zurzeit ist die Aufbe-
reitungsanlage in La Hague (F) die weltweit grosste
Emissionsquelle (Figur 15). Durch radioaktiven Zerfall
nimmt das atmospharische Inventar jahrlich um 6.2%
ab. Diese Reduktionsrate wurde lange Zeit von den
globalen Freisetzungsraten von ®Kr Gbertroffen, was
zu einem Anstieg der atmospharischen Basisaktivi-
tatskonzentration fihrte (Figur 15, kleines Bild).

In der letzten Dekade ist eine Stabilisierung bei einer
Konzentration von 1.4 - 1.5 Bq/m3Luft in Mitteleuropa
zu beobachten. #Kr wird an kumulativen Wochenpro-
ben gemessen, die auf dem Jungfraujoch gesammelt
und im Edelgaslabor des Bundesamts fiir Strahlen-
schutz (BfS) in Freiburg im Breisgau analysiert wer-
den [2] (Fig. 15). Zum Vergleich sind auch die entspre-
chenden Werte von Freiburg im Breisgau dargestellt.
Die Zeitperioden von gehduften Aktivitdtsspitzen,
die den Basiswert bei der Station Freiburg um bis zu



7.1 Kohlenstoff-14, Krypton-85, Argon-37

Tabelle 2:

Im Jahre 2018 gemessene héchste Netto A¥C-Messwerte von Blattern im Vergleich mit Messungen fritherer Jahre (1994
bis 2017) am Standort Basel éstlich (E-nn) und westlich (W-nn) des Rheins. Am Standort E-42 wurde vor dem Gebdude
(Strassenseite) und hinter dem Gebédude (E-42%*, Hofseite) gemessen. W-28 ist stellvertretend fir das von **C-Quellen
unbeeinflusste Stadtgebiet.

In der Blattkohle Im ganzen Blatt
2018 1994-2017 2018 2004 - 2017
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 -2 197 (2006) - 23 (2007)
E-26 -12 169 (1996) - =
E-34 -10 106 (1998) = 173 (2004)
E-42 17 4 (2003) - :
E-42%* -8 218 (2006) = o
W-06 -6 438 (1994) -5 172 (2008)
W-10A -2 259 (1997) -9 308 (2005)
W-28 -7 -6 (2007) -16 -13 (2013)
W-71 -23 227 (2008) -10 75 (2009)
W-72 -17 107 (2008) =23 115 (2010)

500
o W-02 —e—W-28
400 + e \W-05 > W-7
— —2&— W-06 e W-71
=X 300 v W-08 « W-72
© —e—W/10/10a
|
<
S 200
=]
9]
< 100
0_
T T T T T T T » T T T T T
1994 1998 2002 2006 2010 2014 2018
Figur 13 : Jahr

Zeitreihe der Netto AYC-Werte westlich des Rheins (stlich der KVA). Am Standort W-28 wird die von **C unbelastete
Stadtluft gemessen. Liegen von einem Standort mehrere Messungen vor, so ist der héchste Netto A C-Wert eingetragen.
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Figur 14 :

Zeitreihe der Netto A C-Werte Ostlich des Rheins. Liegen von einem Standort mehrere Messungen vor, so ist der hdchste
Netto A¥C-Wert eingetragen.
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einem Faktor 3 Ubersteigen, stimmen bei beiden Stationen tberein mit Zeiten erhéhter Emissionsraten von
La Hague [3]. Wegen der erhohten Lage der Station Jungfraujoch wird diese Station aber weniger von boden-
nahen Emissionen beeinflusst und weist Aktivitatsspitzen geringerer Amplitude auf. In der Berichtsperiode
2018 wurde eine maximale Aktivitdtskonzentration von 3.7 Bq/m? . in Freiburg gemessen. Der héchste Wert
auf dem Jungfraujoch lag bei 2.3 Bq/m? . Im Herbst konvergierten die Messwerte jeweils wieder gegen den
Basiswert, was auf eine verringerte Aufarbeitungsaktivitat hindeutet. Die durch den #Kr-Untergrundpegel
verursachte jahrliche effektive Dosis betragt ca. 11 nSv/Jahr (8:10° Sv/Bq m=3 Jahr [4]) und ist damit gering in
Relation zur Strahlenbelastung von etwa 1.1 mSv verursacht durch natirlich vorkommendes Radon.

Stichproben, genommen in wenigen Minuten und gemessen am Physikalischen Institut der Universitdt Bern
bestatigen den Aktivitatsbereich und die zeitliche Abfolge der in Freiburg oder auf dem Jungfraujoch beob-
achtet wird. Die Aktivitatswolke, die Anfang Oktober in Freiburg und auf dem Joch nachgewiesen wurde, ist
auch in der Messung in Bern sichtbar. Da die Luftproben in Bern in kurzer Zeit genommen werden, ist die
Verdiinnung mit weniger belasteter Luft geringer, was in diesem Fall zu einem Maximalwert von 4.8 Bq/m?
fuhrte. Der Basiswert von 1.4 Bq/m? . simmt fur die Stationen Freiburg, Jungfraujoch und Bern Gberein.

4 | ; | |
J | ! | I
1 m
3 il 13
| i[{t 5
- [ i l 6
s { Pl 2
50 1 [ ' = )
. : I
] “ & )
453 0 ® S
] T F [ T T [
] 1970 1980 1990 2000 2010 =
Q
I T
< ) C%
— Jungfraujoch =
’y .
- 5 Freiburg | =
e =
g g
I 3
¥ L
: :
—
=
-4
-3
L 2
] Emissionen La Hague -1
0.0 L Bl . 0
2016 2017 2018
Figur 15 :

Atmosphdrische 5°Kr Aktivitdtskonzentrationen der Stationen Jungfraujoch (3500 m. 4. M.), Freiburg /. Br. (276 m. i. M.)
sowie stichprobenartige Messungen in Bern (gemessen durch Uni Bern) iber die letzten drei Jahre. Die Messungen der
Proben von den beiden Stationen in Freiburg i. Br. und vom Jungfraujoch wurden am Bundesamt fir 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 Einheiten von 10°° Bg) [3]. 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)

37Ar wird in der Atmosphére durch die Spallationsreaktion *°Ar(n,4n)*Ar produziert. Theoretische Abschét-
zungen der durch kosmische Strahlung erzeugten tropospharischen Gleichgewichtsaktivitat liegen bei ca.
0.5 - 2 mBqg/m? ., in guter Ubereinstimmung mit den tber die letzten 7 Jahre am haufigsten gemessenen
Werten. Diese Messungen wurden an Luftproben aus Bern durchgefihrt. Die drei im Jahr 2018 gemessen
Werte sind konsistent mit der langjahrigen statistischen Verteilung (Figur 16). Im Vergleich zu 8Kr sind die
Aktivitdtskonzentrationen von ¥Ar nochmals um einen Faktor 1000 geringer und fihren deshalb zu keiner
zusatzlichen Strahlenbelastung.
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Figur 16:

Atmosphdrische *’Ar-Aktivitdtskonzentrationen gemessen an 70 Luftproben, die iber die letzten 8 Jahre in Bern gesam-
melt wurden. Die natirliche Aktivitdtskonzentration in der Atmosphdire liegt bei 1 mBq/m’,, v Dies Ist auch der am héu-
Jigsten gemessene Wert. Leicht erhhte Werte von bis zu 10 mBg/m?, . kénnen durch Beitrége von Boden- oder Strato-

Ly

sphdrenluft verursacht sein. Auch Kernkraftwerke sind potenzielle Emittenten von ¥ Ar.
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7.2

Mesures de plutonium et
d’américium dans l'environnement

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

Résumé

Nous avons mesuré le Pu et 'Am dans des échantillons de sol, de sédiments, de filtres a air, de pois-
sons, 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 soixan-
te. Ce dépot est bien fixé dans le sol, comme en attestent les mesures des filtres a air, qui montrent
des activités tres faibles, mais représentatives de la remise en suspension de particules de sol par le
vent. Les mesures des plantes aquatiques prélevées dans les riviéres en aval des centrales nucléaires
montrent que l'activité présente dans les plantes est probablement liée au dép6t de carbonate de Ca
ou de particules de sédiments enrichis en Pu sur les feuilles. Les poissons ne présentent pas d’activité
en Pu et Am mesurable au-dessus de la limite de détection de la méthode, a I'exception d’un seul
échantillon de grande masse, positif a *Am (0.72 mBg/kg ms). Les activités en Pu des eaux de riviéres
prélevées en aval des centrales nucléaires ne dépassent pas 3.5 mBg/m?, soit des valeurs trés proches
de celles mesurées les années précédentes et récemment par AMS dans deux riviéres du karst juras-
sien, 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). Nous proposons que cette technique soit utilisée dans le cadre de la surveillance des milieux
aquatiques lors des opérations de démantélement d’installations nucléaires.

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, Fukushima) ainsi qu’a des émissions (notamment dans 'eau) autorisées. Ces deux radioéléments représentent
un risque radiologique s’ils sont incorporés dans l'organisme via I'inhalation ou a travers la chaine alimentaire.

Le plutonium possede une chimie d'oxydoréduction complexe et existe sous des formes physico-chimiques variées dans
I'environnement. En conséquence, déterminer son comportement géochimique (dont sa mobilité) et sa biodisponibilité
représente un véritable challenge. LOFSP mesure depuis plus de vingt ans ces deux radioéléments dans différents com-
partiments de I'environnement a proximité des centrales nucléaires suisse et dans certains sites de référence. 'image
principale que I'on peut tirer de ces mesures est que la présence de Pu et Am dans ces échantillons est essentielle-
ment due aux retombées des essais nucléaires atmosphériques des années soixante avec, parfois, la présence d’ultra-
traces de Pu et d’Am (parfois aussi 2**Cm) dont l'origine peut étre attribuée aux rejets des centrales nucléaires ou a des
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événements particuliers, comme I'irruption du volcan Eyjafjallajékull en 2010, qui a entrainé du Pu encore
présent dans la stratosphére d aux essais nucléaires jusque dans les couches basses de I'atmosphére [1].
Lintégration des dépots de Pu et Am dans le sol, dont I'origine sont les essais nucléaires, donne des rapports
isotopiques de 2%¥23%+240py de 0.027 et 241Am/2392240py de 0.40, recalculés pour I'année 2018. On verra au cours
de ce rapport que ces indicateurs de contamination sont parfaitement respectés pour les sols, avec quelques
variations liées aux larges incertitudes et au fractionnement des éléments pour certains types d’échantillons
(eaux, plantes aquatiques, poissons, etc.).

Depuis 15 ans, la technique de diffusion dans des films minces (DGT) est utilisée pour mesurer la fraction
libre et |a 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 systéeme 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 I'eau
et un systéme vivant, comme les plantes ou des organismes simples. Nous avons récemment adapté cette
technique pour la mesure de la biodisponibilité du plutonium dans les systéemes aquatiques d’eau douce [2-5]
et concluons qu'’il s’agit d’'une technique d’avenir pour I'échantillonnage passif des actinides dans les milieux
aquatiques, notamment aux abords des centrales nucléaires en exploitation ou en cours de démantelement.

Dans ce travail, nous avons déterminé l'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 prélévements sont principalement les environs des centrales
nucléaires suisses, et plus particulierement les rivieres desquelles elles puisent I'eau de refroidissement des
réacteurs. 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.

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, 6].

Résultats et discussion

Le tableau 1 présente les résultats obtenus dans la mesure des sols échantillonnés sur 'ensemble du ter-
ritoire suisse, avec une focalisation sur les sites aux environs des centrales nucléaires suisses. En vue du
démantelement de la centrale nucléaire de Mihleberg, sept sites spécifiques autour de la centrale ont été
échantillonnés et analysés indépendamment. Les activités sont trés proches de celles obtenues les années
précédentes et ne montrent pas de marquage autre que par les retombées des essais nucléaires des années
soixante. La mesure du rapport isotopique 2*Pu/?**?%°Py et du rapport isotopique **Am/2****°py permet de
déterminer l'origine de la contamination par comparaison avec les mémes rapports des retombées des es-
sais nucléaires des années soixante. Ces rapports doivent étre proches de 0.027 pour 23¥pu/23%24py et de
0.40 pour 2*Am/23%+240py sj on attribue la contamination aux retombées radioactives des essais nucléaires. Le
combustible irradié d’une centrale nucléaire montre en général des rapports 23pu/?32+240py et 41 Am/23%+240py
supérieurs a 1. Ces mesures confirment que toutes les activités des sols mesurées ont pour origine les retom-
bées des essais nucléaires des années soixante. On constate également que les activités mesurées sont tres
basses et que parfois, le 2*®Pu ne peut étre quantifié au-dessus de la limite de détection. En effet, 2*®Pu est
présent avec une activité équivalente a 1/30 de celle de 2%%%°Py, ce qui est trés faible et seul un rendement
de séparation chimique lors de I'analyse supérieur a 75% permet de le quantifier sur une aliquote de 50 g de
cendres de sol.

S’il n"y a pas d’émissions de radioactivité dans I'atmosphere, comme par exemple lors de situations acciden-
telles, I'activité en Pu et Am des filtres a air reflete la remise en suspension de particules de sol par érosion
par le vent. Au cours des 20 derniéres années, toutes les mesures de 'OFSP concernant les filtres a air ont
montré uniquement ce phénomene, a I'exception du site du Weissfluhjoch, ot nous avions constaté une
contamination du site et des installations de pompage/filtration par le ! Am. Cette contamination provenait
de I'incinération de déchets boisés de la station météo du Weissfluhjoch contenant des détecteurs d’incen-
die a 'américium [7].
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Tableau 1:

Activités (Bg/kg de matiére seche MS) en plutonium et américium dans les échantillons de sol (0- 5 cm) collectés sur le
territoire suisse en 2018 (incertitudes a 95%).

Bg/kg MS Bag/kg MS Bag/kg MS 22210p)
Beznau 0.167 £ 0.015 <0.004 0.065 + 0.005 0.39 +0.05 <LD
Cadenazzo 0.066 + 0.006 0.0022 £ 0.0009 0.039 + 0.006 0.57+0.11 0.033+0.014
CERN (Meyrin) 0.111 + 0.008 0.0032 £ 0.0009 0.049 £ 0.002 0.44 +0.04 0.028 £ 0.002
Gosgen (Déniken) 0.224+0.015 | 0.0050+ 0.0017 0.109 +0.015 0.49+0.07 0.023 +0.008
Glttingen 0.185 £0.017 0.0049 + 0.0019 0.074 +0.008 0.40 +£0.06 0.026 £0.011
Leibstadt 0.201 +0.016 0.0047 +0.0015 0.083 +0.010 0.41+0.06 0.023 +0.002
Muhleberg, Rewag 0.165 +0.013 0.0040 £+ 0.0013 0.060 + 0.005 0.36 £0.04 0.024 +0.008
Mdhleberg, Salvisberg 0.149 +0.013 0.0054 £+ 0.0015 0.067 +£0.010 0.45+0.08 0.036 +0.010
Miihleberg, Ufem Horn 0.179 £ 0.020 < 0.0050 -0.078 +0.012 0.44 £ 0.08 <LD
Muhleberg, Niederruntigen 0.027 £ 0.007 < 0.0040 0.014 +0.001 0.52+0.14 <LD
Mihleberg, Oberruntigen 0.262 + 0.017 0.0050 + 0.0003 0.101 + 0.008 0.39 £ 0.04 0.019 £ 0.002
Muhleberg, Fuchsenried 0.129 £0.011 < 0.0040 0.042 +0.009 0.33+0.08 <LD
Muhleberg, KKW 0.145 +0.012 < 0.0043 0.040 + 0.009 0.28 £0.07 <LD
Posieux 0.206 + 0.019 0.0054 + 0.0003 0.078 £0.012 0.38+0.07 0.026 +0.003
Villigen (PSI) 0.133 £0.013 0.0044 £ 0.0019 0.052 +0.008 0.39+£0.07 0.033 £0.015
Wirenlingen (ZWILAG) 0.171+0.012 0.0041 £+ 0.0016 0.065 +0.007 0.38+0.04 0.024 +0.010
Caslano 0.104 + 0.007 0.0035 + 0.0012 0.050 + 0.006 0.48 + 0.06 0.034 £ 0.012
Stabio 0.536 £0.027 0.0153 £ 0.0006 0.300 £ 0.020 0.56 +0.05 0.029 + 0.002

0.42 +0.07

0.027 + 0.005

moyenne (n=13)

(n=18)

La Figure 1 représente l'activité en nBg/m? des filtres a air de différents sites en fonction de la quantité
de cendres, normalisée au volume, obtenue lors de la calcination des filtres collectés sur I'année en cours
(environ 52 filtres). Cette grandeur est une bonne approximation de la quantité de particules de sol remis en
suspension et collectée par les filtres. On constate que l'activité mesurée sur les filtres a air est directement
proportionnelle (r>= 0.92) & la quantité de cendres (exprimée en pg/m?) contenue sur le filtre. Ce résultat

confirme que, sur le plateau suisse ou la déposition
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de radioactivité suite aux essais nucléaires est rela-
tivement homogéne, l'activité des filtres a air peut
étre estimée a partir de la quantité de cendres.

L'activité en 2*!Am est également quantifiable sur
les filtres a air (Tableau 2). Le rapport isotopique
é MAM/?*2Py moyen de 0.59 + 0.21 nBg/m?3,
proche de la valeur 0.40 malgré une incertitude
voisine de 50%, confirme que ce radioélément pro-
vient également de la remise en suspension de par-

0

Figure 1 :

Activité en #9*?%py des filtres a air (nBq/m’) en fonction de la quantité de
cendres sur les filtres a air exprimée en ug/m?’.

a

10 ticules de sol.

microg/m?

Comme en 2017, le site de Posieux montre I'activité
en Pu la plus élevée (1.51 nBg/m?3). C’est aussi pour
ce site que la quantité de cendres apres calcination

des filtres a air est la plus élevée (8.7 ug/m?). De
maniére similaire aux années précédentes, le site de Liebefeld présente une activité en Pu plus élevée lors
du deuxiéme semestre, car le préléevement est effectué principalement durant la saison séche. La quantité
de particules remises en suspension est de 6.8 pg/m?, contre seulement 5.3 pg/m? pour la saison humide.
L‘activité la plus faible est observée pour le site de Mihleberg (0.36 nBg/m?) avec une quantité de particules
de sol remises en suspension également la plus faible (1.9 ng/m?). Nous n‘avons pas pu mettre en évidence
la présence de 2*®Pu, car cette mesure nécessiterait la collection de plus de 5°000°000 de m3 dair.
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Tableau 2:

Activités (nBg/n7’) en Pu et Am des filtres a air de grands volumes collectés en 2018 en Suisse. Les filtres heb-
domadaires sont rassemblés pour former un échantillon annuel pour les mesures de plutonium et d‘américium,
ou dans certains cas, un échantillon semestriel (incertitudes a 95%).

25 dapjy #Am/

nBg/m? 232:2940Dn
Leibstadt 553’678 0.46+0.16 <0.30 <0.25 <LD
Mihleberg 583903 0.36+0.12 <0.30 0.34+0.10 0.96 + 0.43
Klingnau 4'900'485 0.79+0.11 <0.08 0.36+0.06 0.46 +0.09
Posieux 4'123'244 1.51° 017, <0.10 0:91:+0.19 0.60+0.10
Liebefeld, semestre 1 3'444'067 0.48 +0.06 <0.05 0.21+0.04 0.45+0.10
Liebefeld, semestre 2 3'244'707 0.88 +0.10 <0.07 0.45 +0.06 0.51+0.09

0.59+0.21
)

moyenne

Les activités des eaux de surface (eaux de riviere) et eaux souterraines sont présentées dans le tableau 3. Les
valeurs d’activité sont trés proches de celles mesurées en 2017. Lactivité en 2***?*°Pu des eaux de surface n‘a
pas dépassé 3.5 mBg/m? (Aar). Elle est restée inférieure a 4 mBg/m? pour les eaux souterraines. Toutefois,
pour les eaux souterraines, seuls 105L ont été collectés, ce qui ne suffit en général pas a mesurer le Pu au-
dessus de la limite de détection avec une méthode radiométrique comme la spectrométrie alpha (utilisée
dans ce travail). Uactivité du 2*®Pu est restée inférieure a la limite de détection dans tous les cas. Lorsque
21Am a été mesuré au-dessus de la limite de détection, le rapport **Am/?°*24°Py est resté proche de 0.40,
indiquant ici aussi que l'origine de la contamination vient des essais nucléaires des années soixante, bien que
la chimie en solution de ces deux éléments ne soit pas identique et peut provoquer un fractionnement des
éléments.

D’une maniére générale, les résultats montrent qu’il est nécessaire de prélever au moins 200L d’eau de sur-
face ou souterraine pour étre en mesure de déterminer les activités en 2**2%°py et *!Am avec une sensibilité
suffisante pour des mesures par spectrométrie alpha. Nous recommandons ainsi qu’un volume d’au moins
200L soit collecté par site en 2019.

Dans le Tableau 3, nous comparons également les valeurs obtenues dans ce travail par spectrométrie alpha
avec les valeurs obtenues dans une étude spécifique de deux rivieres de I'arc jurassien [5]. Lors de ce travail,
I'échantillonnage était effectué par pompage de 50L d’eau de riviére filtrée a 0.45 um et par DGT. Les mesures
de 2*°Pu et *°Pu ont été réalisées par spectrométrie de masse par accélération a 'ETHZ, une méthode beau-
coup plus sensible que la spectrométrie alpha pour ces radioéléments. On constate que I'échantillonnage
par pompage résulte en des activités situées dans un intervalle de valeurs comprises entre 0.39 et 3.9 mBq/
m? pour les deux riviéres, alors que I'échantillonnage par DGT produit des résultats entre 1.3 et 1.5 mBg/m?
pour les deux sites, soit des valeurs intermédiaires. La technique DGT est une technique d’échantillonnage
qui moyenne l'activité sur la période d’exposition du systéme DGT dans I'eau (2-3 semaines dans ce travail).
Nous pensons que I'échantillonnage passif d’espéces bio-disponibles est une méthode plus représentative
pour estimer le risque que représentent les actinides présents dans les systémes aquatiques. En moyennant
I'activité sur une longue période, il permet également d’intégrer des pics d’activité qui pourraient passer
inapergus, lorsqu’ils se produisent en dehors des périodes de pompage. En conséquence, cette technique
pourrait étre particulierement utile et efficace pour la surveillance des milieux aquatiques lors du démante-
lement d’installations nucléaires.

Les résultats des mesures effectuées sur différents échantillons de I'environnement collectés en aval des
centrales nucléaires sont présentés dans le Tableau 4. Le %*2%0py et I'*?Am sont mesurables au-dessus des
limites de détection dans les plantes aquatiques et les sédiments (phase suspendue) de riviere. Les valeurs
d’activité obtenues sont trés proches de celles mesurées en 2017 pour ces deux types d’échantillons. Les
rapports isotopiques **Am/?¥24py observés sont proches de 0.40, indiquant dans ce cas également une
contribution trés majoritaire des retombées des essais nucléaires des années soixante. Pour tous les échan-
tillons, 2¥Pu est resté en-dessous des limites de détection.
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Tableau 3:
Activités (mBq/m?’) en plutonium et américium des eaux collectées en Suisse en 2018

(incertitudes a 95%).
Volume 239+240Pu Z“Am/
[1 mBg/m? 239240p,
52%?’2523?%09_2018 248 1.0£03 <07 <07 <LD
Eau de riviere Aar (Hagneck), janvier 220 2.2+05 <0.7 <9.0 <LD
Aar (Klingnau), mars 220 3.5+0.8 <1.0 16+04 0.47+0.16
Rhin (Pratteln), mai- juin 205 2.4+0.6 <0.8 1.8+0.1 0.76 +0.20
Aarberg, 20.06.2018 105 %1.3 «13 <14 <LD
Eau souterraine Déttingen, 20.06.2018 105 <14 <1.4 <18 < LD
Pratteln, 20.06.2018 105 <83 <83 <15 <LD
Venoge (réf. 5)
Filtrée 0.45 um 50 043-34
Eau de riviéere Coar sl
Noiraigue (réf. 5)
Filtrée 0.45 um 50 0.39-3.4
Cour 13
Posieux 1'048 <8.0! <8.0Y <13 <LD
Eau de pluie Mihleberg 850 <8.0Y <8.0Y <16 <LD
Leibstadt 1’044 <05 <0.5 0.25 £ 0.07 <LD

1 Nous avons eu un probléme de calcination imparfaite des résines et obtenu un rendement de séparation chimique bas.

Tableau 4:
Activités (mBq/kg Matieres Séches - MS) en plutonium et américium de djfférents échantillons aquatiques prélevés en
2018 en aval des centrales nucléaires suisses (incertitudes a 95%).

239+240Pu ZSBPu 241Am 241Am/
mBa/kg MS mBa/kg MS mBg/kg MS 2391240pyy
Aar (Hagneck), 17.10.2018 80.4 42+5.0 &3 17+£0.7 0.41+£0.05
i Aar (Klingnau), 17.10.2018 106 31+30 <14 13420 0411007
aquatiques
Rhin (Pratteln), 17.10.2018 51 102+10 <5 36+2.0 0.35+0.04
Aar (Hagneck), janvier 315+ 3.9 <3 12.24:3:0 0.39+0.10
Sédiments Aar (Klingnau), juin 459+5.2 <3 23.6+4.0 0.51+0.10
Rhin (Pratteln), mai 70.3+6.5 <3 458+5.6 0.65+0.10
Aar (Gosgen), 05.10.2017 33.4 <10 <10 £'5 <LD
Rhin (Leibstadt), 16.07.2018 212 <2 <D 0.73+0.02 <LD
Aar (Muhleberg), 23.06.2018 61.5 <40 <40 <20 <LD
Poissons
Aar (Gosgen), 28.11.2018 32.9 <56 <56 <76 <LD
Aar (Beznau), 14.08.2018 48.4 n.a n.a «26 <LD
Rhin (Leibstadt), 05.12.2018 33.0 n.a n.a <69 <LD

Dans les poissons, seules des traces de 2*Am ont été mesurées dans un échantillon dont la masse séche était
presque 10 fois supérieure a ce que I'on recoit au laboratoire habituellement. La valeur mesurée n’était que
de 0.73 mBqg/kg de masse séche. L'activité en 2**24°Pu est resté en-dessous de la limite de détection. Ceci
indique qu’il est absolument nécessaire d’obtenir un échantillon le plus grand possible pour étre en mesure
de quantifier les actinides tels que Pu et Am dans ce type d’échantillon.

Conclusions

Les mesures de Pu et Am effectuées dans ce travail ont montré la persistance, a un niveau d’activité trés
faible (< 0.536 Bqg/kg) de Pu et Am dans les sols de Suisse. Cette activité est bien fixée dans le sol et résulte
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des retombées des essais nucléaires atmosphériques des années soixante. En conséquence, les activités en
Pu et Am des filtres a air, issues de la remise en suspension de particules de sol, n‘ont pas dépassé 1.5 nBq/
m3. Le rapport isotopique moyen 24Am/23+24py des filtres a air est identique a celui des sols, dans les limites
des incertitudes de mesures, ce qui confirme que l'origine de la contamination est liée aux essais nucléaires
des années soixante et a la remise en suspension de particules de sol. Ce fait est encore confirmé par la nor-
malisation de l'activité des filtres a air par rapport a la masse de cendre obtenue apres calcination des filtres.
La masse de cendre est un bon estimateur de la quantité de particules de sol remise en suspension dans
I'environnement du collecteur d’air. Plus cette quantité est élevée, plus 'activité en Pu et Am des filtres a air
est élevée, ce qui confirme que I'on observe bien un phénomeéne de remise en suspension du sol par le vent.

Les activités des eaux de surface et des eaux souterraines sont similaires aux années précédentes et n‘ont pas
dépassé 3.5 mBg/m?. Pour ces mesures également, le rapport *!Am/?%24°Py indique les essais nucléaires des
années soixante comme origine de la contamination. Les mesures confirment également qu’il est nécessaire
de collecter plus de 200L d’eau pour fournir des résultats en-dessus de la limite de détection de la mesure
par spectrométrie alpha. De ce point de vue, un échantillonnage par systéme passif (DGT) suivi d’une mesure
par spectrométrie de masse par accélération serait une solution plus représentative pour évaluer I'exposition
a ces radioéléments. Dans le cas de la surveillance de I'environnement aquatique lors de démantélement
d’installations nucléaires, I'échantillonnage par DGT aurait I'avantage d’intégrer également les pics d’activité
qui pourraient passer inapergus lors d’un échantillonnage ponctuel par pompage.

Les mesures dans les sédiments en aval des centrales nucléaires n‘ont pas montré de marquage propre aux
rejets des centrales; 'activité provient également des retombées des essais nucléaires. Les plantes aqua-
tiques montrent une activité en Pu compatible avec la présence de dépdt carbonaté enrichi en Pu sur la sur-
face des feuilles et/ou avec le dépdt de particules de sédiments sur la surface des feuilles. Ces activités sont
trés similaires a celles déterminées durant cette derniére décennie sur ces mémes échantillons. Les activités
dans les poissons sont restées en-dessous des limites de détection a I'exception de ***Am dans un échantillon
pour lequel nous avons regu une quantité environ 10 fois supérieure a I'habitude. Pour ces échantillons éga-
lement, il est nécessaire d'augmenter la quantité collectée si I'on désire quantifier les activités en Pu et Am.

Dans I'ensemble, toutes ces mesures montrent qu’il est nécessaire 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 l'environnement en
Suisse est actuellement sain en ce qui concerne la dissémination de ces deux radioéléments fortement radio-
toxiques. Une augmentation significative de ces radioéléments dans I'environnement, liée aux activités de
I'industrie nucléaire, devrait étre ainsi facilement détectée.

Remerciements
Nous remercions I'OFSP, les laboratoires cantonaux et I'EAWAG pour le prélévement des échantillons.

Références

[1] Corcho Alvarado et al. Nature Communications, 2014, 5, article n® 3030.

[2] Cusnir et al. A DGT Technique for Plutonium Bioavailability Measurements. Environ. Sci. Technol. 2014, 48,
10829-10834.

[3] Cusnir et al. Speciation and Bioavailability Measurements of Environmental Plutonium Using Diffusion in
Thin Films. JoVE-J. Visual. Exp. 2015, e-53188.

[4] Cusnir et al. Probing the kinetic parameters of Pu-NOM interactions in freshwaters using the DGT tech-
nique. Environ. Sci. Technol. 2016, 103, 5103-5110.

[5] Cusnir et al. Evidence of plutonium bioavailability in pristine freshwaters of a karst system of the Swiss Jura
Mountains. Geochim. Cosmochim. Acta. 2017, 206, 30-37.

[6] Luisier et al. A new method for the determination of plutonium and americium using high pressure micro-
wave digestion and alpha-spectrometry or ICP-SMS. J. Radioanal. Nucl. Chem. 2009, 281,425-432.

[7] Corcho Alvarado et al. (2008) Chapitre 7.2: Mesure de plutonium et daméricium dans I'environnement.
Rapport «Radioactivité de I'environnement et doses de rayonnements en Suisse», OFSP, 2009.

Radioactivité de I'environnement et doses de rayonnemment en Suisse 2018 125.






	Messung von Spezialnukliden = Mesures de nucléides spéciaux

