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Zusammenfassung

Die Messungen des Gehalts an Kohlenstoff-14 (**C) im Laub von Bdumen aus der Umgebung von Kernkraft-
werken (Beznau, Gosgen, Leibstadt und Muhleberg), Kehrichtverbrennungsanlagen (KVA Bern), des Paul
Scherrer Instituts und an verschiedenen Standorten der Stadt Basel wurden 2020 weitergefiihrt. Als Refe-
renzwert diente hierbei der “C-Gehalt von Laubbdumen an drei Standorten ohne lokale C-Quellen und
VerdUnnungen, an denen im Jahresverlauf je drei Messungen (im Mai, Juli und Oktober 2020) durchgefiihrt
wurden. Aus diesen neun Messungen resultierte fir 2020 der AC-Referenzwert -1 + 3 %o.

Die 84 auf *C untersuchten Standorte unterscheiden sich um-24%. (W-42, Basel Rosental Strassenseite) bis
maximal +99 (Kernkraftwerk Leibstadt, Fullerfeld) von diesem Referenzwert. In der Stadt Basel lagen die
Hochstwerte bei 5%o (E-8A, Stiicki-Steg) bzw. 1%. (W-06, Voltaplatz). Selbst die Maximalwerte entsprechen
einer zusatzlichen Strahlendosis fiir die Bevélkerung von nicht mehr als 1 uSv (1 pSv = 10° Sievert) in einem
Jahr. Im Vergleich zur natirlichen Strahlenbelastung von ca. 4’000 pSv/a fallen die gemessenen geringfuigigen
Erhéhungen im Berichtsjahr nicht ins Gewicht.

Die beiden Edelgas-Radionuklide Krypton-85 (8°Kr) und Argon-37 (’Ar) werden in der Atmosphére auf na-
turliche Weise nur in sehr geringen Mengen produziert. Zurzeit verharrt die Aktivitdtskonzentration von 83Kr
auf konstantem Niveau. Die aktuellen Konzentrationen von ¥Ar sind praktisch nicht von kinstlichen Quellen
beeinflusst. Beide Isotope verursachen keine signifikante Erhéhung der jahrlichen Strahlendosis.

Kohlenstoff-14 (C)

Die "C-Messungen im Berichtsjahr wurden von den bei-
den Radiocarbonlaboren der Universitat Bern durchge-
fahrt: dem C-Labor der Klima- und Umweltphysik (KUP)
des Physikalischen Instituts und/oder dem Labor zur Ana-
lyse von Radiokohlenstoff mit AMS, LARA (AMS: accele-
rator mass spectrometry) des Departements fir Chemie
und Biochemie.
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Referenzwert

Zwischen 1955 und 1966 wurden im Rahmen von Nukle-
arwaffentests grosse Mengen an "CO, in der Atmosphdre
freigesetzt (so genannter Bomben-Peak). Der "“C-Gehalt
von atmosphdrischem CO, nahm seitdem durch Aufnah-
me von "CO, durch die Ozeane und Verbrennung fossiler,
d. h. "C-freier, Brennstoffe weltweit wieder ab. In diesem
Jahr hat dieser Gehalt zum ersten Mal den als Basis fiir
die Radiocarbondatierung definierten Standardwert fir
das Jahr 1950 geringfligig unterschritten:



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

Auf lokaler Ebene lasst sich eine als «Suess»- oder
«Industrie»-Effekt bekannte Verdiinnung des atmo-
sphérischen *CO, nachweisen. Der von terrestri-
schen Pflanzen durch Assimilation aufgenommene
Kohlenstoff spiegelt in seinem C-Gehalt im Wesent-
lichen den zeitlichen Verlauf der atmosphérischen
1CO,-Konzentration wider.

Radiocarbon-Quellen (KKW und Basel) und-Verdin-
nungen (KVA, Industrie, Autobahnen) kénnen den
1C-Gehalt bei Knospen und Laub von Bdumen, die in
deren Umgebung wachsen, insbesondere wahrend
der Blattwuchsphase beeinflussen. Laub und Knos-
pen eignen sich somit als Monitor von atmosphari-
schem *CO,,.

Die fir diesen Bericht gemessenen *C-Werte wer-
den mit dem Radiocarbonstandard A verglichen:

AMC, . =(MA,, /YA-1)-1'000 [%o] (2)

Tabelle 1:

Sinnvoll ist auch ein Vergleich mit *C-Werten von
Laub, welches von Bidumen ohne lokale *C-Quellen
oder -Verdinnungen stammt. Zu diesem Zweck
wurden an drei landlichen Standorten Buchen- bzw.
Lindenblatter gesammelt. lhr **C-Gehalt wurde be-
stimmt und nach (2) mit “A verglichen (Figur 1). Aus
den resultierenden A*C-Werten wurde fur die Zeit
der Hauptprobenahmen 2020 ein Referenzwert fir
Laub in ungestorter Umgebung definiert. Als Basis
hierzu dienten die im Juni, August und Oktober ge-
sammelten Blatter.

Al“CRef’ soo0 =123 [%]  (3)
Die Differenz
Netto A¥C = AMCProbe - AlACRef, 2020 (4)

weist auf *C-Quellen (Netto A*C > 0) oder -Verdiin-
nungen (Netto A¥C < 0) hin.

Messwerte 2020 und Koordinaten der Referenzstationen fiir Laubmessungen
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AYC-Konzentrationen in Buchen- und Lindenblittern von den Referenzstationen. Die blaue Linie zeigt den bestimmten
Referenzwert wihrend der Vegetationszeit. Kreise :Messungen der KUR Drejecke in der Detailansicht (ab 2017): Messun-
gen des LARA.
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Aufbereitung von Laubproben fiir die **C-Messung

Es kommen zwei unterschiedliche Methoden zur Anwen-
dung:

« 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%o. An belasteten Standorten kénnen die Unterschiede
zwischen den Resultaten der nach den Methoden A und B
aufbereiteten Proben jedoch grosser sein.

Bei der Messung am ganzen Blatt wird der gesamte Koh-
lenstoff erfasst. Diese zwar zeitaufwandigere, aber poten-
ziell genauere Methode B wird vom Radiocarbon-Labor
der KUP in der Regel nur fir Proben von Standorten ver-
wendet, die in den Vorjahren deutlich hohere Werte zeig-
ten bzw. bei denen ein erhéhtes Interesse am Fortfihren
der bestehenden Zeitreihen besteht.

Die Laubprobenahmen im Umfeld der noch im Leistungs-
betrieb befindlichen Kernkraftwerke erfolgten im Allge-
meinen wahrend oder nach der jeweiligen Jahresrevision,
um auch mogliche *C-Abgaben wéahrend des Revisions-
stillstands erfassen zu konnen. Die Messungen erfolg-
ten im Labor zur Analyse von Radiokohlenstoff mit AMS
(LARA) am Departement fir Chemie und Biochemie der
Universitat Bern. Im Allgemeinen wurden ganze Blatter
analysiert (Methode B).

Kernkraftwerk Leibstadt

Die Probenahme im Umkreis des Kernkraftwerks Leibstadt
(KKL) erfolgte am 04. August 2020 gegen Ende des vom
29. Juni bis 10. August 2020 terminierten Revisionsstill-
stands. Es wurden Blatter von Laubbdumen an verschie-
denen Standorten in beiden Hauptwindrichtungen ge-
sammelt und auf ihren "“C-Gehalt hin untersucht.

Das LARA am Departement fir Chemie und Bioche-
mie der Universitdt Bern bereitet sowohl Holz- als
auch Laubproben im Allgemeinen nach Methode B
auf. Zur Ermittlung des Referenzwertes wurde von
beiden Labors Methode A verwendet.

Der *C-Gehalt von Blattern der Referenzstationen
ist im Jahr 2020 gegeniiber dem Vorjahr erneut ab-
gefallen. Mit-1 + 3%o (gerundeter Mittelwert aller
in Tabelle 1 dargestellten Messergebnisse) liegt der
Referenzwert um 3%o. unter dem Wert von 2019.

Netto A™C-Messwerte in der Umgebung des Siedewasserreaktors

14Cim Umfeld der Schweizer
Kernkraftwerke

Leibstadt (KKL) im Jahr 2020. Revisionsabschaltung: 29.06.2020 bis
10.08.2020. Probenahme . 04.08.2020. Die Kreisfldchen sind proportio-
nal zur Erhéhung gegeniber den unbelasteten Referenzstationen.

Gemdss Jahresrlckblick des Eidgenossischen Nu-
klearsicherheitsinspektorats ENSI [1] wurden die
Schweizer Kernkraftwerke im Jahr 2020 sicher be-
trieben, wobei die Anzahl der meldepflichtigen
Vorkommnisse etwas unter dem Durchschnitt der
Vorjahre lag.

Das Kernkraftwerk Miihleberg, dessen Leistungsbe-
trieb am 20. Dezember 2019 eingestellt wurde, gilt
seit dem 15. September 2020 als endgiiltig ausser
Betrieb genommen. Riickbau und Stilllegung sollen
im Jahr 2034 abgeschlossen sein. Die *C-Messun-
gen im Umfeld des Kernkraftwerks werden aber
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auch wahrend des Riickbaus noch einige Jahre fort-
gesetzt.

d; Die Probe wird im Stickstoffstrom pyrolysiert. Dabei kénnen sich
gewisse Kohlenstoffverbindungen verfliichtigen, die somit fur die Ana-
lyse ihres ¥C-Gehaltes verloren sind.

112 BAG Abteilung Strahlenschutz

Figur 3:

Netto A¥C-Hdchstwerte norddstlich (e) und sddwestlich (1) 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.
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Figur 4:
Ortliche Verteilung der Netto A™C-Werte in der Umgebung
des Druckwasserreaktors Gosgen (KKG). Revisionsabschal-
tung: 06.06.2020 bis 24.06.2020. Probenahme. 24.06.2020.
Die Kreisflichen sind proportional zur Erhéhung gegeniiber
den unbelasteten Referenzstationen.
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Netto A¥C-Héchstwerte dstlich (e) und westlich (1) des Kern-
kraftwerkes Gosgen. Standorte : siehe Figur 4. Messungen bis
2016: KUR Messungen ab 2017: LARA
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Figur 6:

Netto A™C-Werte in der Umgebung des Siedewasserreaktors
Miihleberg (KkM) im Jahr 2020. Probenahme: 14.05.2020.
Die Kreisflichen sind proportional zur Erhéhung gegeniber
den unbelasteten Referenzstationen.
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Figur 7:

Netto A*C-Hdchstwerte dstlich (®) und westlich (1\)des Kern-
kraftwerkes Mihleberg seit Messgebinn. Standorte: siehe Fi-
gur 6. Messungen bis 2016: KUR Messungen ab 2017: LARA.

Dabei wurden die z. T. seit 1984 geflhrten Zeitreihen
fortgesetzt. Die hochste C-Konzentration ergab sich
wiederum in ca. 1’000 m Distanz vom KKL in nordostli-
cher Richtung am Standort Fullerfeld (Figur 2). In std-
westlicher Richtung wies der Standort Chlammi die
héchsten 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
hochsten Werten in der jeweiligen Windrichtung. 2020
lag der héchste Messwert nordwestlich des KKL bei 99%o
(Standort Fullerfeld). In stidwestlicher Richtung wurde
2020 am Standort Chlammi mit 37 %o der hochste Wert
gemessen. Der grosste Netto A™C-Wert seit Messbe-
ginn betragt 238 %o und stammt vom Standort Fullerfeld
(2002).
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Kernkraftwerk Gosgen

In Figur 4 sind die Resultate der am 24. Juni 2020 gesam-
melten Blattproben in der Umgebung des Kernkraftwerks
Gosgen (KKG) dargestellt. Die Messwerte liegen deutlich
unter den langjahrigen Mittelwerten. Der hochste C-
Messwert resultierte in diesem Jahr mit einer Erhéhung
von ca. 28%o. am Standort Schachen.

In Figur 5sind die z. T. seit Messbeginn ermittelten hchs-
ten NettoA™C-Werte aufgefiihrt. Werte >100%o0 wurden
in dieser Zeitspanne nie festgestellt. Hochstwerte resul-
tierten in der Regel in dhnlicher Distanz zum Kraftwerk,
jedoch nicht immer in derselben Windrichtung.
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Kernkraftwerk Miihleberg

Im Sommer 2020 wurden im Umfeld des mittler-
weile ausser Betrieb genommenen Kernkraftwerks
Miuhleberg (KKM) zwei separate Probenahmen
durchgeftihrt, um zu prifen, wie sich die Ausserbe-
triebnahme des KKM auf den "“C-Gehalt des Laubs
im Verlauf des Sommers auswirken wirde. Die erste
Probenahme fand am 14. Mai 2020, die zweite am
10. September 2020 statt. Die zweite Probenahme
fuhrte an den meisten Standorten zu etwas niedri-
geren Messwerten.

In Figur 6 sind die Ergebnisse der ersten Probenah-
me dargestellt. Die grosste Erhohung wurde mit
43%o, am Standort M-5 (Schiessplatz) gemessen.
Samtliche im Jahr 2020 gemessenen Proben liegen
deutlich 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 gemes-
senen hochsten Netto A¥C-Werte aufgefiihrt. Die
Messwerte aus dem Jahr 2020 liegen unter dem
langjahrigen Mittel.

Messreihe Ufem Horn

Zuséatzlich zu den oben aufgefihrten Messungen im
Umkreis des KKM wurden von der KUP sechs Mo-
natsproben vom Standort Ufem Horn gemessen, an
dem in der Vergangenheit die hochsten Messwer-
te aufgetreten sind. Die erste Probenahme erfolgte
am 15. Mai 2020, die letzte am 08. Oktober 2020.
Samtliche Messwerte lagen im Bereich zwischen
22%o und 27 %o in guter Ubereinstimmung mit den
beiden Messungen des LARA (24 %o bzw. 26 %o).

Der *C-Gehalt der beprobten Baume scheint sich
also nach der Einstellung des Leistungsbetriebs re-
lativ rasch auf das Niveau von unbelasteten Stand-
orten zuzubewegen.

Paul Scherrer Institut, Zentrales Zwischenla-
ger Wiirenlingen, Kernkraftwerk Beznau
Erstmals wurden die zu diesen Standorten geho-
renden *C-Messungen vollumfanglich im Labor zur
Analyse von Radiokohlenstoff mit AMS (LARA) des
Departements fur Chemie und Biochemie der Uni-
versitdt Bern durchgefihrt. Die Messwerte im Um-
feld des PSI und Zwilag lagen im Jahr 2020 deutlich
Uber den Werten aus den Vorjahren, welche vom
PSI gemessen wurden.

In Figur 9 sind Zeitreihen der Standorte aufgefiihrt,
fur die historisch gesehen die héchsten Messwerte
ermittelt wurden.
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Figur 8:

Netto A™C-Werte in der Umgebung des Paul Scherrer Instituts (PSl),
des Zentralen Zwischenlagers Wiirenlingen (ZWILAG) und des Kern-
kraftwerks Beznau (KKB) im Jahr 2020. Revisionsabschaltung KKB I:
17.04.2020 bis 23.05.2020, KKB Il: 08.08.2020 bis 18.08.2020. Probe-
nahme . 05.05.2020 (PSI und Zwilag) bzw. 04.08.2020 (KKB). Die Kre/s-
Jfldchen sind proportional zur Erhéhung gegeniber den unbelasteten
Referenzstationen.
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Figur 9:

Netto A¥C-Hochstwerte dstlich (2 A) und westlich (® ©) des PS|/ZWiI-
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 PSI.




Kehrichtverbrennungsanlagen
In Bldttern von Bdumen, die am 27.
August 2020 an vier Probenahme-
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haus gesammelt wurden, konnte
keine erhohte *C Konzentration Ui
festgestellt werden.  Samtliche
Messpunkte wiesen Werte auf, die
unter dem Referenzwert von -1%o
lagen. Im Gegensatz zu Blattern,
die im Umfeld der Kernkraftwerke
gesammelt wurden, findet hier im
Stadtgebiet eine Verdiinnung (oder
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statt. Dies ist eine Folge der Abgase
von "C-freien, fossilen Brenn- und
Treibstoffen, welche von den B&u-

men aufgenommen werden (siehe

«Suess»-Effekt weiter oben).

In Figur 10 sind oben die vier Pro-

benahmestellen und darunter die

entsprechenden Messwerte als
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lasteten Referenzstationen darge-
stellt. Figur 10 :

Probenahmestellen und A™C-Messwerte bei der KVA Bern.

Messungen in der Region Basel-Stadt

Auch im Jahr 2020 wurden drei Laubprobenahmen
in Basel durchgefiihrt, wobei die Hauptprobenahme
im Juli stattfand. Im Westen des Stadtgebiets be-
finden 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 von der Firma Veolia
betriebenen regionalen Sondermiillverwertungs-
anlage (RSMVA). Die hochsten am 14.07.2020 ge-
messenen Netto A™C-Werte betrugen westlich des
Rheins 1%o (Voltaplatz, Standort W-06) und 6stlich
5%o (Stlcki-Steg, Standort E-7A). An praktisch al-
len anderen Standorten wurde aufgrund des weiter
oben erwahnten «Suess»-Effekts eine Verdiinnung
der *CO,-Konzentration relativ zu den unbelasteten
Referenzstationen festgestellt, haufig um 6%o oder
mehr (Figur 11, Symbol v).

Auch im franzésischen und deutschen Grenzgebiet
nordlich des Novartis-Werks St. Johann bzw. 6stlich
des RSMVA-Verbrennungsofens wurden keine Erho-
hungen registriert.
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An einigen Standorten wurden Messungen sowohl
in der Blattkohle als auch an unverkohlten ganzen
Blattern durchgefihrt. Die Vergleichswerte sind in
Tabelle 2 dargestellt.

Die Figuren 12 und 13 zeigen die Messergebnisse
seit Messbeginn an ausgewdhlten Standorten. Die
Netto-Messwerte haben sich in den letzten Jahren
auf einem sehr niedrigen Niveau stabilisiert.

Der Riickgang der ™C-Werte gegeniber friiheren
Jahren ist darauf zuriickzufihren, dass Novartis das
bendtigte C zunehmend von externen Zulieferern
bezieht. Im Falle der F. Hoffmann-La Roche AG ist der
Ruckgang mit durchschnittlich deutlich geringeren
Anfangsaktivititen bei den Synthesen zu erkldren.
Westlich des Rheins wurden die historischen Netto-
Hochstwerte (Standorte W-06 und W-10) bereits seit
einigen Jahren nicht mehr erreicht. Dasselbe gilt fiir
die Standorte E-34 und E-36 Ostlich des Rheins: Hier
wurde der 2002 gemessene Hochstwert von 320 %o
(E-36) in den letzten Jahren jeweils deutlich unter-
schritten.
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Netto A¥C-Messwerte fiir Blattproben aus dem Raum Basel.

Tabelle 2:

Im Jahre 2020 gemessene héchste Netto A¥C-Messwerte von Blédttern im Vergleich mit Messungen friherer Jahre (1994 bis 2019)
in Basel éstlich (E-nn) und westlich (W-nn) des Rheins. Am Standort E-42 wurde vor dem Gebadude (Strassenseite) und hinter dem
Gebédude (E-42*, Hofseite) gemessen. W-28 ist stellvertretend fiir das von **C-Quellen weitgehend unbeeinflusste Stadtgebiet.

E-03
E-26
E-34
E-42
E-42*
W-06
W-10A
W-28
W-71
W-72

In der Blattkohle

Im ganzen Blatt

2020 1994-2019 2020 2004 - 2019
Hochster Hochster Hochster Hochster
Netto A“C-Wert | Netto A¥C-Wert | Netto A*C-Wert | Netto A*C-Wert
[%o] [%o] [%o] [%o]

2 197 (2006) - 23 (2007)
-2 169 (1996) = o

-6 106 (1998) -4 173 (2004)
-24 4 (2003) = =

=12 218 (2006) - -

4 438 (1994) 4 172 (2008)
-2 259 (1997) 308 (2005)
G 3 (2007) | -8 -8 (2020)
-8 227 (2008) -3 75 (2009)
=lg) 107 t2008) =5 115 (2010)
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Zeitreihe der Netto A¥C-Werte westlich des Rheins (stlich der KVA). Am Standort W-28 wird die von C unbelastete
Stad'tluft gemessen. Liegen von einem Standort mehrere Messungen vor, so ist der hdchste Netto A¥C-Wert eingetragen.
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Figur 13:

Zeitreihe der Netto A¥C-Werte dstlich des Rheins. Liegen von einem Standort mehrere Messungen vor, so ist der héchste

Netto A¥C-Wert eingetragen.

Edelgas-Radionuklide

Die beiden Edelgas-Radionuklide 8Kr und ¥Ar wer-
den in der Atmosphére auf natirliche Weise nur in
sehr geringen Mengen produziert. ®Kr, freigesetzt
bei der Wiederaufarbeitung von Kernbrennstaben,
konnte sich wegen der vergleichsweise langen Halb-
wertszeit von 10.74 Jahren und den langen Zeiten
zunehmenden Emissionsraten Uber die letzten 40
Jahre inder Atmosphére anreichern. Zurzeit verharrt
die Aktivitdtskonzentration von ®Kr auf konstantem
Niveau. Die aktuellen Konzentrationen von ¥Ar sind
praktisch nicht von kiinstlichen Quellen beeinflusst.
Lokal erhéhte Werte kénnten aber auf nukleare Akti-
vitdten hinweisen. Beide Isotope verursachen keine
signifikante Erhéhung der jahrlichen Strahlendosis.
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Krypton-85 (5°Kr)

Das radioaktive Edelgasisotop ®Kr ist ein Beta-Strah-
ler mit einer Halbwertszeit von 10.74 + 0.02 Jahren.
Naturliches atmosphérisches ®Kr hat seinen Ur-
sprung in dem Einfang kosmischer Neutronen durch
8Kr in der Atmosphéare und durch die Spaltung von
Uran und anderen Aktiniden in der Lithosphare. Die
beiden Prozesse fithren zu einem natirlichen atmo-
spharischen ®Kr-Inventar von etwa 9-10" Bg oder
einer spezifischen Aktivitdatskonzentration von ~0.2
uBg/m? .. Im Gegensatz dazu stammt das derzei-
tige %Kr in der Atmosphire hauptséchlich aus der
Wiederaufarbeitung von Brennstdaben und wird lokal
und zeitlich gepulst freigesetzt. Zurzeit ist die Aufbe-
reitungsanlage in La Hague (F) die weltweit grosste
Emissionsquelle (Figur 14). Durch radioaktiven Zer-
fall nimmt das atmosphéarische Inventar jahrlich um
6.2% ab. Diese Reduktionsrate wurde lange Zeit von
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a) Atmosphdrische 5Kr-Aktivitétskonzentrationen der Stationen Jungfraujoch (37500 m. d. M.), Freiburg /. Br. (276 m. i. M.) sowie
stichprobenartige Messungen in Bern (gemessen durch Uni Bern) (ber die letzten drei Jahre. Die Messungen der Proben von den bei-
den Stationen in Freiburg i.Br. und vom Jungfraujoch wurden am Bundesamt fiir Strahlenschutz (BfS) in Freiburg i. Br. durchgefihrt [2].

b) Langzeitmessreihe der ®Kr-Aktivitdtskonzentration an der Station Freiburg i. Br. gemessen am BfS. Zum Vergleich ist auch
der Verlauf der Emissionsraten der Aufbereitungsanlage von La Hague dargestellt (rote Balken in Einheiten von 10 Bg) [4].

¢) Basisaktivitétskonzentration berechnet als 2 Monatsmittel der wichentlich minimalen *Kr-Werte.

den globalen Freisetzungsraten von #Kr tbertroffen, was
zu einem Anstieg der atmospharischen Basisaktivitatskon-
zentration fihrte (Figur 14, kleines Bild).

In der letzten Dekade ist eine Stabilisierung bei einer Kon-
zentration von 1.4-1.5 Bq/m? . in Mitteleuropa zu beob-
achten [2]. In der Stdhemisphare liegt die Basisaktivitat
wegen praktisch fehlender Emittenten um ca. 15% tiefer
[3]. 8Kr wird an kumulativen Wochenproben gemessen,
die auf dem Jungfraujoch (JFJ) gesammelt und im Edel-
gaslabor des BfS in Freiburg analysiert werden [2] (Fig.
14). Zum Vergleich sind auch die entsprechenden Werte
von Freiburg im Breisgau (D) dargestellt. Die Zeitperioden
von gehduften Aktivitatsspitzen, die den Basiswert bei der
Station Freiburg um bis zu einem Faktor 3 Gbersteigen,
stimmen bei beiden Stationen Uberein mit Zeiten erhoh-
ter Emissionsraten von La Hague [4]. Wegen der erhéhten
Lage der Station JF) wird diese Station aber weniger von
bodennahen Emissionen beeinflusst und weist Aktivitats-
spitzen geringerer Amplitude auf.
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Im 1. Halbjahr 2020 wurden wenige und kleine Aktivitats-
spitzen gemessen, was auf die reduzierten Emissionen
von La Haque zurlckzuflhren ist. Aktivitdtsspitzen und
Emissionen nahmen Anfangs der zweiten Jahreshalfte
wieder zu. Die Basisaktivitdtskonzentration ging im 2020
geringflgig zurlck (Fig. 14c), moglicherweise als Folge
der globalen COVID-Pandemie. Stichproben von Bernluft,
die in wenigen Minuten gesammelt wurden, wurden am
Physikalischen Institut der Universitdt Bern gemessen. Die
Resultate bestatigen den Aktivitdtsbereich und die zeitli-
che Abfolge, die in Freiburg oder auf dem Jungfraujoch
beobachtet wurden. Die durch den #Kr-Untergrundpegel
verursachte jahrliche effektive Dosis betrdgt ca. 11 nSv/
Jahr (8:10° Sv/Bq m? Jahr [5]) und ist damit gering in Re-
lation zur Strahlenbelastung von etwa 3.3 mSv verursacht
durch nattrlich vorkommendes Radon.



Argon-37 (*Ar)

3Ar wird in der Atmosphére durch die Spallations-
reaktion “°Ar(n,4n)¥Ar produziert. Theoretische Ab-
schatzungen der durch kosmische Strahlung erzeug-
ten tropospharischen Gleichgewichtsaktivitat liegen
bei ca. 0.5-2 mBqg/m?_, in guter Ubereinstimmung
mit den Uber die letzten 7 Jahre am haufigsten ge-
messen Werten. Die 3Ar-Aktivitatskonzentration in
der Atmosphare ist damit 1’000 mal kleiner als die
von #Kr und ist deshalb fur die jahrliche Strahlenbe-
lastung nicht relevant.
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Mesures de plutonium et
d’américium dans I'environnement

P. Froidevaux, F. Barraud, C. Pilloud, P.-A. Pittet, L. Pfefferlé, M. Straub
Institut de radiophysique, CHUV, Grand Pré 1, Lausanne

Résumé

Nous avons mesuré le plutonium (Pu) et I'américium (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 com-
patibles avec une contamination provenant essentiellement des retombées des essais nucléaires des années
soixante. Ce dépét est bien fixé dans le sol, comme en attestent les mesures des filtres a air, qui montrent
des activités trés faibles, mais représentatives de la remise en suspension de particules de sol par le vent. Les
mesures des plantes aquatiques prélevées dans les rivieres en aval des centrales nucléaires montrent que
I'activité présente dans les plantes est probablement liée au dépot de particules de sédiments enrichis en Pu
et Am sur les feuilles. Les poissons n‘ont pas présenté d’activité en Pu et Am mesurable au-dessus de la limite
de détection de la méthode. Lactivité en Pu des eaux de rivieres prélevées en aval des centrales nucléaires ne
dépasse pas 4.5 mBg/m3, soit des valeurs trés proches de celles mesurées les années précédentes. L'analyse
détaillée des données en Pu et Am disponibles pour les filtres a air entre 2013 et 2020 montre que l'activité
de l'air (en nBg/m?3) est proportionnelle a la masse de particules de sol présentes sur les filtres (en pg/m?3), ce
qui confirme que I'activité dans I'air provient uniquement de la resuspension de particules de sol, et qu’il n’y

a pas eu de contamination aérienne supplémentaire durant cette période.

Introduction

Le plutonium et I'américium sont deux radioéléments
artificiels dont l'origine dans I'environnement remonte
aux essais darmes nucléaires en atmosphére durant
les années soixante, a différents accidents nucléaires
(Windscale, Tchernobyl, Mayak, Fukushima) ainsi qu’a
des émissions (notamment dans l'eau) autorisées. Ces
deux radioéléments représentent un risque radiologique
s’ils sont incorporés dans 'organisme via I'inhalation ou
a travers la chaine alimentaire. Dans un programme de
surveillance nationale de la radioactivité, on recherche
ces radioéléments dans différents compartiments de
I'environnement, car la mesure de Pu et Am, qui sont
des émetteurs de particules alpha, est trés sensible
(par ex : quelques mBg/kg dans le sol). On possede ainsi
un bon indicateur de contamination possible de I'environ-
nement par l'industrie nucléaire.
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Le plutonium possede une chimie d’oxydoréduction com-
plexe et existe sous des formes physico-chimiques variées
dans I'environnement. En conséquence, déterminer son
comportement géochimique (dont sa mobilité) et sa bio-
disponibilité représente un véritable défi. Laméricium,
existant uniquement sous forme de cation Am3*, se com-
porte plutdt comme un cation Ln3* et est fortement hydro-
lysé aux valeurs environnementales de pH (6-8). L'IRA, sur
mandat de I'OFSP, mesure depuis plus de vingt ans ces deux
radioéléments dans différents compartiments de I'envi-
ronnement a proximité des centrales nucléaires suisses
et dans certains sites de référence. 'image principale
que l'on peut tirer de ces mesures est que la présence de
Pu et Am dans ces échantillons est essentiellement due
aux retombées des essais nucléaires atmosphériques des
années soixante avec, parfois, la présence d'ultratraces
de Pu et d’Am (parfois aussi 2**Cm) dont l'origine peut
étre attribuée aux rejets des centrales nucléaires ou a



des événements particuliers, comme |'éruption du
volcan Eyjafjallajokull en 2010, qui a entrainé du Pu
encore présent dans la stratosphére d{ aux essais
nucléaires jusque dans les couches basses de l'at-
mosphere [1]. Uintégration des dépdts de Pu et Am
dans le sol, dont l'origine sont les essais nucléaires,
donne des rapports isotopiques de 238/239+240p de
0.027 et 2*'Am/239+24%py de 0.42, recalculés pour
'année 2020. 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, poissons, etc.)

Dans ce travail, nous avons déterminé l'activité en
Pu et Am de différents compartiments de I'environ-
nement représentés par le sol, les sédiments de ri-
vieres, l'air, I'eau souterraine et I'eau de riviere ainsi
que les plantes aquatiques et les poissons. Les sites
de prélevements sont principalement les environs
des centrales nucléaires suisses, et plus particuliére-

ment les rivieres dans lesquelles elles rejettent des
effluents liquides radioactifs. 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'améri-
cium dans les différents compartiments de l'environ-
nement sont décrites en détail dans la référence [2].

Résultats et discussion

Le Tableau 1 présente les résultats de mesures
obtenus dans les sols échantillonnés sur l'en-
semble du territoire suisse, avec une focalisation
sur les sites aux environs des centrales nucléaires
suisses. Les activités sont trés proches de celles
obtenues les années précédentes, qui sont en
diminution constante ces vingt derniéres années,
et ne montrent pas de marquage autre que par

Tableau 1:

Activités (Bqg/kg de matiére séche MS) en plutonium et américium dans les échantillons de sol (0- 5 cm) collectés sur le
territoire suisse en 2020 (incertitudes a 95%).

Lleu 239*240Pu 233Pu Z41Am Z41Am/ ZSB*Z“UPU ZBSPU/ 239+Z40Pu
Bq/kg MS Bag/kg MS Bag/kg MS

0.148 + 0.015 0.061 +0.006
Arenenberg 0'131 ; 0.016 0.0049 +0.0023 0.063 +0.006 0.429 +0.059 0.033+0.016
LFT e <LD 0.060 +0.009 0.459 +0.090
Beznau 0.152+0.010 0.0044 +0.0015 0.070 £0.007 0.462 + 0.054 0.029+0.010
0.110+0.010 <LD 0.048 +0.005 0.420+0.036
Coloniass 0.111 +0.013 <LD 0.054 +0.007 0.487 £ 0.087
0.115 +0.016 <LD 0.048 + 0.006 0.435 £ 0.081
0.047 + 0.006
0.093£0.010 <LD 0.050 +0.005 0.535+0.078
» Caslaio 0.090 +0.012 <LD 0.047 £ 0.006 0.539+0.097
0.097 +£0.012 <LD 0.042 +0.006 0.430+£0.083
0.105+0.016 <LD 0.037 +£0.006 0.358 + 0.080
Déniken 0.206 + 0.016 0.0041 +0.0018 0.088 £ 0.007 0.427 £ 0.048 0.020 £ 0.010
0.152+0.013 0.0046 +0.0019 0.070 +0.006 0.458 £ 0.057 0.030+0.010
Glttingen 0.161+0.020 <LD 0.067 +0.007 0.416 + 0.066
0.153+0.017 <LD 0.074 +0.009 0.484 +0.081
0.199 + 0.024 <LD
Leibstadt 0.203 +0.018 0.0053 + 0.0006 0.080 +0.008 0.394 £0.053 0.026 +0.005
0.193 + 0.038 <LD 0.089+0.011 0.461 + 0.107
Meyrin 0.145+0.017 <LD 0.046 +0.005 0.317 £0.052
Miihleberg 0.164 + 0.011 0.0040 + 0.0015 0.086 + 0.007 0.524 +0.054 0.024 +0.009
Posieux 0.193+0.013 0.0049 +0.0017 0.087 +0.008 0.450 £ 0.051 0.025 +0.009
! 0.596 + 0.032 0.017 £ 0.003 0.281 +0.020 0.472 +0.042 0.029 + 0.006
Stabio 0.632 + 0.052 0.019 + 0.005 0.268 +0.018 0.425 +0.045 0.030+0.008
0.598+ 0.033 0.021 + 0.004 0.232+0.018 0.388 +£0.037 0.035 +0.007
Villigen-PSI ©0.171+0.013 0.0043 +0.0018 0.078 £0.007 0.454 +0.053 0.025+0.010
Wiirenlingen 0.163 +0.013 0.0058 + 0.0019 0.073 £ 0.007 0.451 +0.053 0.036 +0.012

0.44 £ 0.04

0.028 £ 0.005

moyenne
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Figure 1.

Activité en a) *9*2%Pu et b) ?*Am, des filtres ¢ air (nBg/m?)
en fonction de la quantité de cendres sur les filtres, exprimée
en ug/m3 pour les années 2013-2020 et djfférentes stations
de prélevement du plateau suisse. En rouge, la valeur d'activité
déterminée sur le mélange des filtres a air de Cadenazzo, du
CERN, de Glittingen, de Klingnau, de Liebefeld et de Posieux
aurant les tempétes de sable du Sahara, du 01.02.2021 au
24.02.2021 (voir encadré ci-contre).

les retombées des essais nucléaires des années soixante.
La mesure du rapport isotopique 238Pu/239*24%py et du
rapport isotopique 2*'Am/239+24°py permet de détermi-
ner l'origine de la contamination par comparaison avec les
mémes rapports des retombées des essais nucléaires des
années soixante. Pour I'année 2020, ces rapports sont de
0.028 + 0.005 pour 238pu/ 239+249py et de 0.44 + 0.04 pour
241Am/ 239+240py, Par comparaison, le combustible irradié
d’une centrale nucléaire montre en général des rapports
238p|)/ 239+240p ot 241Am / 239+240py supérieurs a 1.

Nous avons répété certaines analyses afin d’évaluer la
reproductibilité des mesures pour ce type d’échantillon.
Les résultats montrent que, dans la limite des incerti-
tudes de mesures, les valeurs indiquées pour 239*24%py
sont trés reproductibles entre les aliquotes de mesures
de 50 g chacun. On constate que l'activité en 2*8Pu est
tres difficile a quantifier lorsque I'activité en 239+24°py est
proche ou inférieure a 100 mBqg/kg, ce qui correspond a
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une activité en 238py de seulement 2.8 mBq/kg de sol sec.
De plus, il est nécessaire que tout le processus de sépa-
ration chimique, qui est complexe et comporte au moins
6 étapes sensibles, se déroule avec un rendement total
supérieur a 65% pour étre en mesure de quantifier 2*8pu
pour des activités en 239+24%py d’environ 200 mBg/kg sol
sec. Néanmoins, nous avons pu déterminer 2*3Pu au-des-
sus de la limite de détection pour 12 échantillons de sol
et le rapport moyen 238pu/ 239*240py est de 0.028 +0.005,
soit trés proche de ce qui est attendu pour une contami-
nation provenant uniquement des essais nucléaires des
années soixante. Malgré une forte incertitude, ce rapport
reste donc un excellent indicateur et nous maintiendrons
la mesure de 238Puy dans les sols comme objectif, nonobs-
tant la difficulté de la mesure.

Incursions de sables du Sahara de
février 20219

L'analyse des filtres a air collectés sur les stations de
Cadenazzo, du CERN, de Glittingen, de Klingnau, de
Liebefeld et de Posieux durant les tempétes de sable
du Sahara, du 01.02.2021 au 24.02.2021 a confirmé
que celles-ci nont pas contribué a un apport signifi-
catif de radioactivité dans I'air en Suisse. L‘analyse de
Pu.et Am s’est portée sur un mélange de 24 filtres HV,
collectés sur une semaine chacun, soit un volume de
2°445°127 m3, afin d’obtenir une sensibilité de mesure
suffisante pour pouvoir quantifier ces deux radioélé-
ments indicatifs de fission/activation nucléaire. -

En effet, la zone de tempéte saharienne englobait la
région algérienne de Reggane, ol la France a effectué
quatre essais nucléaires atmosphériques et 13 essais
nucléaires souterrains au début des années soixante.
Cette zone est donc susceptible détre contaminée
par les retombées de ces tirs. Les résultats montrent
que la quantité de particules de sable collectées sur
les filtres était légerement supérieure a ce qui est
habituellement mesuré en Suisse, soit 13.4 mg/m?
(Suisse: 1.9 - 11.8 mg/m?3). Lactivité en 239+24%py
était de 2.34 + 0.20 nBg/m? et celle en **'Am de
1.04 +0.15 nBq/m?>. Ces activités s’intégrent parfaite-
ment parmi celles mesurées habituellement en Suisse,
comme démontré dans la Figure 1. De plus, les rap-
ports isotopiques **2Pu/ *°*24%Py de 0.035 + 0.015 et
241Am / 239+240py; de 0.45 + 0.08 sont trés représenta-
tifs des retombées des essais nucléaires des années
soixante, comme discuté ci-dessus.

% Bien que ne se rapportant pas a l'année 2020, les résul-
tats des mesures des filtres aérosols de février 2021 ont
été inclus dans ce rapport. Les résultats détaillés figureront
également dans le rapport 2021.




Tableau 2:
Activités (nBq/m?’) en %°*%°py dans des filtres @ air de grands volumes collectés en 2020 sur
différents sites en Suisse. Incertitudes a 95 %.

Volume 220Dy

m? nBg/m?
Klingnau 5'516'539 0.57+0.17
Posieux 4'551'283 1.09+0.27
Liebefeld, semestre 1 3'724'306 0.74 £0.32
Liebefeld, semestre 2 3'724'306 0.72 £0.31

<03 n.m?
<03 n.m
<0.7 n.m
<0.6 n.m

a) non mesuré au cause d’'un probléme technique lors de la séparation chimique.

S'il n’y a pas d’émission accidentelle de radioactivité
dans I'atmosphére, l'activité en Pu et Am des filtres
a air refléte la remise en suspension de particules de
sol par abrasion par le vent. Les résultats pour trois
stations de prélevement a haut volume sont présen-
tés dans le tableau 2.

La Figure 1 représente lactivité en nBg/m3 des
filtres a air de différentes stations de prélévement
en Suisse de 2013 a 2020, en fonction de la quan-
tité 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 remises en suspension et collectées par
les filtres. On constate que l'activité mesurée sur
les filtres a air est directement proportionnelle a
la quantité de cendres (exprimée en pg/m?3) conte-
nue sur le filtre. Les deux courbes cernant les points
de mesure indiquent l'intervalle de confiance a
95%, dans lequel les mesures devraient se trou-
ver. Si un point devait figurer significativement hors
de ces limites, il y aurait matiere a investiguer de
maniére plus approfondie la présence d’une éven-
tuelle contamination de l'air ne provenant pas de la
resuspension de particules de sol. Les données de la
Figure 1 confirment que, sur le plateau suisse

ol la déposition de radioactivité suite aux essais
nucléaires est relativement homogéne, I'activité des
filtres a air peut étre estimée a partir de la quantité
de cendres et du volume d‘air prélevé.

Comme les années précédentes, le site de Posieux
montre une activité en Pu légérement plus élevée
(1.09 nBg/m3) que les autres stations. C’est aussi
pour ce site que la quantité de cendres aprés calci-
nation des filtres a air est la plus élevée (7.8 ug/m?3).
Contrairement aux années précédentes, le site de
Liebefeld présente une activité en Pu similaire pour
les deux semestres, malgré une quantité de parti-
cules de 5.5 pg/m? au premier semestre, contre 6.6
ug/m3 lors du second semestre. Les activités sont
par contre comparables a celles des années précé-
dentes (0.6-1.3 nBg/m3).

Les activités des eaux de surface (eaux de riviére) et
eaux souterraines sont présentées dans le tableau
3. Les valeurs d’activité sont tres proches de celles
mesurées en 2019. Lactivité en 23°*24°py des eaux
de surface n’a pas dépassé 4.5 mBg/m3 dans le Rhin
a la station de Pratteln, qui, comme les années pré-
cédentes, présente l'activité en Pu la plus élevée
parmi les stations analysées. Lactivité du #*®Pu est
restée inférieure a la limite de détection dans tous

Tableau 3:
Activités en #%*24%y et 2*Am (mBq/m? ) des eaux collectées en Suisse durant 'année 2020.
(Incertitudes a 95%).
Type Lieu Volume 233:240Dy) Z8py 24Am BIAm/
[ mBg/m? mBg/m? mBg/m? 235:230D))
Rhéne, Chancy 221 1.6+0.7 <14 0.71+0.3 0.43+£0.25
Aar (Hagneck), avril - mai 250 1.4+04 <08 <16
Eau de riviére
Aar (Klingnau), mai et juillet 285 2.7+05 0.5+0.2 2.2+0.5 0.82+0.25
Rhin (Pratteln), janvier - février 290 45+1.0 <13 2.4+0.5 0.54 £0.16
Aarberg, 08.07.2020 160 <15 <15 <18
Eau souterraine | Dottingen, 08.07.2020 165 <1.0 <1.0 <13
Pratteln, 08.07.2020 160 <11 <11 <17
Posieux 1’051 0.82+0.20 <03 0.39+£0.09 0.47 £0.16
Eau de pluie Muhleberg 1’205 0.59+0.18 <0.3 0.42 +0.09 0.71+0.26
Leibstadt 1’080 0.48+0.17 <03 0.30+0.08 0.62 +0.27
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Tableau 4:

Activités (mBq/kg Matiéres Séches - MS) en plutonium et américium de djfférents échantillons aquatiques prélevés en

2020 en aval des centrales nucléaires suisses (Incertitudes a 95%,).

Type Lieu MS 233:200p, 235py 21Am 21Am/
[g] mBa/kg MS | mBg/kg MS | mBg/kg MS 233:240py,
Aar (Hagneck), 02.11.2020 14 33+10 <20 <30
Plantes Aar (Klingnau), 13.11.2020 22 45+ 11 <15 31+9 0.69 +0.26
aquatiques Rhin (Pratteln), 13.11.2020 14.5 28+9 <19 <30 -
Aar (Daniken), 02.11.2020 d4L2) 49+ 14 <25 36+12 0.74 £0.33
Aar (Hagneck), juin 2020 52 43.4+93 <11 26.5+4.9 0.61+0.17
Sédiments Aar (Klingnau), juin 2020 52 51.2+10.4 <11 19.4+3.5 0.38 £0.10
Rhin (Pratteln), juillet 2020 54 81.1+10.7 <7 31.8+5.5 0.39+0.08
Aar (Daniken), 26.06.2020 45 <82 <82 n.m.
— Rhin (Dogern), 22.10.2020 200 <1 <1 <14
Aar (Beznau), 28.06.2020 107 <15 <15 n.m.
Rhin (Leibstadt), 26.06.2020 54 <6 <6 <3

les cas. Lorsqu’elle est quantifiable, I'activité en 24'Am est
toujours plus basse que celle en 239*249py, ce qui confirme
que l'origine de la contamination vient de la contamina-
tion provoquée par les retombées des essais nucléaires
des années soixante.

Dans les eaux souterraines, l'activité en Pu et en Am est
restée inférieure a 1.8 mBg/m?3. Laugmentation du vo-
lume collecté, qui est passé d‘environ 100L a 160L pour
les trois stations a permis d’abaisser la limite de détection
mais n‘a pas permis de quantifier I'activité.

D’une maniéere générale, les résultats montrent qu’il est
nécessaire de prélever au moins 200L d’eau pour étre en
mesure de déterminer les activités en 239+24°py et 24'Am
avec une sensibilité suffisante pour des mesures par spec-
trométrie alpha. Les eaux de pluie ont présenté des activi-
tés quantifiables en 239*24°py et en 24'Am, avec un rapport
d’activité proche, dans les incertitudes de mesures, de ce
qui est attendu pour les retombées des essais nucléaires
des années soixante (env. 0.60 + 0.25). L'activité en 233Pu
est restée inférieure a la limite de détection proche de
0.2-0.3 mBg/m?3.

Les résultats des mesures effectuées sur différents échan-
tillons de I'environnement aquatique collectés en aval des
centrales nucléaires sont présentés dans le Tableau 4.
239+240p et 24'Am sont mesurables au-dessus des limites
de détection dans les sédiments (phase suspendue) de
riviere, dans un rapport d’activité proche de celui des sols
(voir Tableau 1). Les faibles quantités de plantes aqua-
tiques prélevées (14-22 g de masse seche (MS)) est un
obstacle a la quantification systématique de Pu et Am si
le rendement de séparation chimique n’atteint pas 65%,
ce qui n’est pas toujours le cas dans nos mesures. Comme
pour les sédiments, les activités en Pu et Am des plantes
aquatiques sont restées proches de celles des années pré-
cédentes.
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Dans les poissons, aucune activité quantifiable au-dessus
de la limite de détection n’a été mesurée. Dans un cas, le
faible rendement de séparation chimique a abouti a une
limite de détection élevée de 82 mBqg/kg de masse séche.
Dans la station de Dogern, 'augmentation de la masse de
I'échantillon a 200g MS a réduit la limite de détection a
1 mBqg/kg mais n’a toujours pas permis la quantification,
ce qui est en soit réjouissant, car cela signifie un environ-
nement sain du point de vue de la radioactivité artificielle
résiduelle. Pour tous les échantillons aquatiques, 23®Pu est
resté en dessous des limites de détection.

Conclusions

Les mesures de Pu et Am effectuées dans ce travail ont
montré la persistance, a un niveau d’activité trés faible
(<0.650 Bg/kg) de Pu et Am dans les sols de Suisse. Cette
activité est bien fixée dans le sol et résulte des retom-
bées des essais nucléaires atmosphériques des années
soixante. En conséquence, les activités en Pu et Am des
filtres a air n‘ont pas dépassé 1.1 nBg/m3. La masse de
cendre est un bon estimateur de la quantité de particules
de sol remise en suspension dans I'environnement du col-
lecteur d‘air. Plus cette quantité est élevée, plus I'activité
en Pu et Am des filtres a air est élevée, ce qui confirme
que I'on observe bien un phénoméne de remise en sus-
pension du sol par le vent.

Les activités des eaux de surface et des eaux souter-
raines sont similaires aux années précédentes et n‘ont
pas dépassé 4.5 mBg/m3. Pour ces mesures également,
le rapport 2*'Am/239*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 spectro-
métrie alpha.
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Les mesures dans les sédiments en aval des centrales
nucléaires n‘ont pas montré de marquage propre aux
rejets des centrales; I'activité provient également
des retombées des essais nucléaires. Les plantes
aquatiques montrent une activité en Pu compatible
avec le dépdt de particules de sédiments sur la sur-
face des feuilles. Ces activités sont tres similaires a
celles déterminées durant cette derniére décen-
nie sur ces mémes échantillons. Les activités dans
les poissons sont restées en dessous des limites de
détection. Pour ces échantillons également, il est
nécessaire d’augmenter la quantité échantillonnée
si 'on désire quantifier les activités en Pu et Am.
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Dans l'ensemble, toutes ces mesures montrent
qu’il est nécessaire de prélever des masses ou des
volumes importants d’échantillons pour étre en me-
sure 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 actuellement sain en ce
qui concerne la dissémination de ces deux radioélé-
ments fortement radiotoxiques. Une augmentation
significative de ces radioéléments dans l'environ-
nement, liée aux activités de I'industrie nucléaire,
devrait étre ainsi facilement détectée.
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Einleitung

Der Gauligletscher im Berner Oberland ist ca. 6 km lang
und ca. 1 km breit und bedeckt mit seinen Seitenglet-
schern eine Flache von knapp 11 km?2. Bekannt wurde der
Gletscher vor allem durch den Flugzeugabsturz vom 18.
Nov. 1946 einer amerikanischen Douglas C-53 Dakota mit
8 Passagieren und 4 Besatzungsmitgliedern an Bord. Das
Flugzeug setzte unfreiwillig auf einer H6he von 3’350 m
auf dem Gauligrat auf. Sdmtliche 12 Passagiere der Un-
gliicksmaschine konnten schliesslich nach 6 Tagen durch
die Schweizer Luftwaffe gerettet werden. Das Wrack der
C-53 wurde kurz nach der Rettung eingeschneit und ins
Eis eingebettet. Das Wrack wurde durch den Eisfluss
nach unten transportiert. Zwischen 2012 und 2018 ge-
langten immer wieder Trimmerteile an die Oberfldche in
der Ablationszone des Gletschers auf einer Héhe von ca.
2’500 m (Figur 1). Gemass ersten Modellrechnungen des
Gletscherflusses sollte das ganze Wrack dann erst in den
Jahren 2027 bis 2035 ein Kilometer weiter oben zum Vor-
schein kommen?,

Durch die Uberirdischen Nuklearwaffentests der 50iger
und 60iger Jahre gelangten grosse Mengen an kinstlichen
Radionukliden in die Atmosphéare. Durch Niederschlige
gelangten die Radionuklide in chronologischer Reihenfol-
ge in das Gletschereis. Die erste Periode endete mit einer
maximalen Radionuklidkonzentration fir 1958 und die
1 (L. Compagno, 2019)
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zweite fir 1963. Dieses Konzentrationsmuster wurde als
Zeitmarker zur Datierung von Oberflacheneis benutzt. Es
wurden alle 25 - 50 m eine Probe von ca. 1 kg Oberfla-
cheneis in der Ablationszone iber eine Distanz von ca. 2
km genommen. In diesem Bereich wurden gemass einem
ersten Gletscherflussmodell die Radionuklide des Global
Fallout der 60iger Jahre vermutet. Plutonium und Uran
wurden aufkonzentriert und massenspektrometrisch be-
stimmt. Anhand der Resultate konnte dann die Modell-
rechnung des Gletscherflusses angepasst werden.

Probennahme

Im Rahmen des WK 2019 des Abw Lab 1 wurden mehr als
200 Oberfldchenproben entlang 5 Linien in der Ablations-
zone des Gauligletschers genommen. Mit einem Eisfluss-
modell wurden die Zonen berechnet wo Gletschereis aus
den 50iger und 60iger Jahren vermutet wurde. Gemass
diesen Berechnungen wurde im Bereich der Isochronen
von 1954-1967 Proben in einem Abstand von 25m ent-
nommen. Weiter oben und weiter unten wurden Proben
im Abstand von 50 m entnommen (Figur 1). Die obersten
30 cm vom Schmelzeis wurden zuerst weggekratzt. Da-
nach wurde trockenes Eis ausgebohrt und das zerhackte
Eis in 2 L Plastikgefassen gesammelt (Figur 2). Das Eis wur-
de geschmolzen, so dass man pro Probe ca. 1.2 kg Wasser
erhielt.



Figur 1 :
A) Motor und Propeller der Dakota an der Eisoberfidche 2018. B) Dakota wihrend der Rettungsaktion. C) Probennahme-
zonen 2019: Proben wurden im Abstand von 25 m (dunkel schattiert) und 50 m (hell schattiert) entnommen (Figur von G.
Jouvet, 2020).

Probenvorbereitung

Die Proben wurden mit Salpetersdure angesau-
ert (pH 1). 50 ml-Aliquote wurden fir Tritium- und
guantitative Uranbestimmungen entnommen. Die
Tritium Aliquote wurden destilliert und mit Flissigs-
zintillation gemessen. Zum Rest der Proben wurde
60 mg Fe und 300 fg ***Pu als Tracer zugegeben. Pu
und U wurden mit einer Eisenhydroxid Kofallung bei
pH 6 gefallt. Die Féllung wurde in 4.5 M HNO, gel6st
und anschliessend Pu und U mit einer TEVA resp.
UTEVA Saule nacheinander abgetrennt. Pu und U
wurden jeweils mit 20 ml verdiinnter Salpetersaure
eluiert?. Die radiochemischen Ausbeuten lagen nahe
bei 100 %. Pu und U wurden somit 50 mal aufkon-
zentriert.

2 (S. Réllin, 2020)
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Messung mittels ICP-MS

Quantitative U Bestimmungen der geschmolzenen
Eisproben wurden mit dem Element 2 ICP-MS mit
externer Kalibration gemacht. Die Plutonium- und
Uranisotopenmessungen wurden mit dem Neptune
Multikollektor ICP-MS durchgefiihrt. Um die Sensi-
tivitdt zu verstdrken, wurden die Proben mit einem
Aridus Il Desolvator vernebelt. Samtliche Plutonium
Isotope wurden mit SEM Detektoren (Sekundar Elek-
tronen Multiplier) gemessen. Bei den Uranisotopen-
messungen wurde 234U und 226U ebenfalls mit SEM
Detektoren und 23*U und 2*®U mit Faraday Detek-
toren gemessen. Die Sensitivitdt der SEM Detekto-
ren lag bei 150 cps (counts per second) per 1 fg/ml
(1 fg = 1.10-" g) 2*?Pu bei einem Untergrundsignal
von ca. 4 cps. Die hochsten 2*°Pu Signale waren
ca. 9000 cps, was unter Beriicksichtigung eines
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Probennahme mit dem ABC Abw Lab
1, CH-Flugwaffe und Komptenzzentrum
Gebirgsdienst der Armee auf dem Gau-
ligletscher. Pro Probe wurden ca. 2L von
trockenenem und zerhacktem Fis in Plas-
tikgefdssen gesammelt. Die obersten
30 cm Schmelzeis wurde vorher entfernt
(Figur von G. Jouvet, 2020).
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Aufkonzentrierungsfaktors von 50
einer 3°Pu Konzentration von 1°100
fg/kg (2.5 mBag/kg) bezogen auf
Gletschereis entspricht. Die Nach-
weisgrenzen lagen ca. 1’000 mal
tiefer, d.h. bei ca. 1 uBqg/kg **°Pu.
Die Nachweisgrenze von 226U ist vor
allem limitiert durch das Tailing des
238 Signals. Die natrliche Uran-
konzentrationen der Eisproben lag
bei ca. 30 ng/kg 238U im Gletsche-
reis. Die hdchsten 235U / 238U |soto-
penverhiltnisse lagen bei 10, d.h.
ca. 1’000 mal grosser als das Uran-
tailing. Die hochsten 236U Aktivita-
ten lagen bei 1.5 puBqg/kg bezogen
auf Gletschereis.

Resultate

Figur 3 und Figur 4 zeigen die 2*°Pu
und 26U Aktivititen entlang der
5 Linien und als topographische
Ubersicht. Die Aktvititen beider
Nuklide zeigen ein dhnliches Mus-
ter. Die héchste gemessene 239Pu
Konzentration lag bei 2.5 Bqg/kg.
Dies ist ca. drei mal kleiner als die
maximale 2*°Pu Konzentration in
Eisbohrkernen vom Colle Gnifetti.
Die kleinsten %°Pu Konzentratio-
nen lagen knapp Uber der Nach-
weisgrenze bei 1.4 uBg/kg was
600 ag/kg (1 ag = 1.10™ g) ent-
spricht. Diese Konzentrationen
liegen im Konzentrationsbereich
wie sie fur frischen Schnee auf der
Zugspitze (75 - 2’823 ag/kg)* oder
in Wasser vom Val Piora im Tessin
(5 pBg/kg) gemessen wurden®.
Figur 5 zeigt die Aktivitdten von
39py, 238, 3H entlang der Linie 3.
Alle drei Nuklide zeigen eine ma-
ximale Konzentration fir die Pro-
be 246. Die maximale 3H Aktivitdt
betrug 44 TU. Unter der Annahme
dass das Eis von 1963 stammt, er-
halt man fir den Zeitpunkt der
Schneedeposition 1’020 TU. Dies
wadre ca. 3 bis 5 mal kleiner als die
fur mittlere Breitengrade im Jahr
1963 erwartete 3H Aktivitat.

3 (J. Gabrieli, 2011)

4 (K. Giickel, 2017)

5 (F. Luiser. 2009)

Tabelle 1 zeigt die Aktivititen von
39py, 6, 34 und die Isotopenver-
haltnisse von 2%°Pu/23%py, 236/239py
fur die Proben entlang Linie 3. Die
240py /39%py |sotopenverhiltnisse la-
gen im Bereich von 0.14 (+0.01) und
0.259 (+0.005), mit einem Durch-
schnittswert von 0.178 (+0.03). Die-
ser durchschnittliche Wert entspricht
0.176 (+0.004), dem Isotopenverhalt-
nis von Global Fallout von den Nukle-
arwaffentests®. Die 236U/23°Pu Isoto-
penverhéltnisse streuten im Bereich
von 0.14 - 0.81, mit einem Durch-
schnittwert von 0.40 (+0.19). Dieser
Bereich ist dhnlich den Werten die
fur den Austfonna Gletscher in Sval-
bard (0.18 - 1.4)7 und fiir den Eastern
Tien Shan Gletscher in Zentralasien
(0.27 +0.09)8 gefunden wurde.

Im Gegensatz zu den Tiefenvertei-
lungen anhand von Borkernen ist die
Probennahme hier nicht kontinuier-
lich, d.h. je nach Abstand der Isocho-
ren kann es sein, dass die maximale
Konzentration «verpasst» wird. Der
Grund fiir die im Vergleich zu anderen
Gletschern kleineren Maximalkonzen-
trationen kénnte auch eine teilweise
Auswaschung von Radionuklieden
sein, da es sich beim Gauligletscher
um einen temperierten Gletscher
handelt. Das Muster der Aktivititen
hangt stark von der Lage der Isocho-
ren ab. Das kann auch die Ursache
der stark streuenden 236U/?3°Pu Iso-
topenverhéltnisse sein, da Uran sich
moglicherweise ein bisschen anders
als Plutonium verhdlt. Um den Ein-
fluss von Querkontaminationen zu
minimieren, wurden fir die Modell-
rechnungen nur die #°Pu Konzent-
rationen >0.25 mBg/kg verwendet.
Aufgrund der Anzahl der Atomwaf-
fentests erwartet man fir die #°Pu
Aktivitdt ein Maximum im Jahr 1963
und ein weniger gut erkennbares Ma-
ximum flr das Jahr 1958. Es wurde
darum neben dem Peak von 1963
das Minimum zwischen den Peaks
dem Jahr 1960 zugeordnet. Aus Figur
3 ist zu erkennen, dass die Fliessge-
schwindigkeit besonders in der Mitte
6 (PW. Krey, 1976)

7 (C.C. Wendel, 2013)

8 (C. Wang, 2017)
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235py und #°U Aktivitéten entlang der 5 Linien. Der Nullpunkt der x-Achse wurde auf einer Héhe von 2640 m. .M.
gesetzt. Die Aktivititen sind als Distanz der Messpunkte vom Nullpunkt in Meter aufgetragen. Grau schattiert
entspricht der Zone wo Proben alle 25 m entnommen wurden. Vertikal markiert sind die Positionen markiert wo
Fis von 1960 und 1963 identifiziert wurde. Die gestrichelte Linie entspricht 0.25 mBg/kg %**Pu (Figur von G. Jouvet,

2020).

des Gletschers viel hoher als erwartet ist und die
Aktivitatsmaxima darum ausserhalb der Probennah-
mezone mit 25 m Abstand liegen. Anhand der Zeit-
marker wurde das Gletscherflussmodell angepasst.
Gemass der angepassten Modellrechnung wird er-
wartet, dass der Rumpf der C-53 Dakota bereits in
den néchsten Jahren unterhalb der Stelle wo 2018
Trimmerteile gefunden wurde zum Vorschein kom-
men wird®.

Samtliche 200 Eisproben wurden vom ABC Abw
Lab 1 wahrend dem drei wochigen WK aufgearbei-
9 (G. Jouvet, 2020)
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tet und das Plutonium gemessen. Die relativ kleinen
Probenmengen von ca. 1 kg pro Probe erleichterten
die Probennahme, den Transport sowie das Hand-
ling im Labor. Trotzdem lagen die Konzentrationen
von 2*Pu und 2%°U fur praktisch alle Proben tber
der Nachweisgrenzen. Um noch tiefere Nachweis-
grenzen zu erhalten wurde die Aufkonzentrierungs-
methode auch fir Wasservolumen bis zu 20 kg
erfolgreich getestet. Durch den grésseren Aufkon-
zentrierungsfaktor konnten so die Nachweisgrenzen
nochmals um einen Faktor 20 gesenkt werden.

topen und 236U in Eisproben des Gauligletschers
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Topographische Karte des Gauligletschers mit einem Rasterabstand von 1 km. Die 5 Linfen der Probennahme 2019 (L1 — L5) sind als
schwarze Punkte eingetragen. Zusdtzlich sind die Punkte der Probennahme 2018 blau eingetragen. Fir Aktivitéten > 0.25 mBq/kg sind
die Punkte rot markiert, wobei die Grdsse der Punkte der Aktivitit entspricht. Grau markiert ist die Zone wo Proben alle 25 m entnom-
men wurden. P bezeichnet die Stelle wo 2018 Trimmerteile gefunden wurde. Gelb eingezeichnet sind dlie Isochoren des urspringlichen
Modells und pink die aufgrund der ?**Pu Messungen angepassten Modells eingetragen (Figur von G. Jouvet, 2020).
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Figur 5 :
235py, 350 und 3H Aktivititen der Proben entlang der Linie 3 (Figur von S. Réllin, 2020).
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Tabelle 1 :
#py, 236, H Aktivitéten und 2*°Pu/*Pu, 2*°U /% Pu Isotopenverhdltnisse der Proben von linie 3. Es wird die
erweiterte Unsicherheit (k=2) rapportiert. Die °H Aktivititen sind auf das Referenzdatum vom 27.08.2019 korrigiert

(Tabelle von S. Réllin, 2020).
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230 311 0.14+0.01 0.010 £ 0.003 0.30+0.09 <9.8 .8
231 245! 0.19+£0.03 0.016 £ 0.005 0.70£0.22 <9.8 a
232 813 0.21+0.01 0.013 £ 0.004 0.15+0.05 <9.8 i.‘ﬁ
233 97:+:3 0.184 £ 0.009 0.04 + 0.01 0.38+0.11 183+1.0 c
234 101+4 0.175 +£0.007 0.017 + 0.005 0.16 £ 0.05 <9.8 5
235 1134 0.169 + 0.009 0.06 £ 0.02 0.51+0.15 | 12.5+0.7 g
236 1706 0.259 £ 0.005 0.03+£0.01 0.19+0.06 <9.8 o
237 98+4 0.18 £ 0.01 0.07 £0.02 0671020 | 141+0.7 -g
238 1877 - 0.16 £ 0.05 0.81+0.25 <9.8 ::,
239 99 +4 0.178 + 0.006 0.04 +0.01 0.38+0.11 <9.8 8-
240 190+6 0.209 + 0.007 0.07+£0.02 0.36+0.11 11.90.6 (o)
fed
241 382+14 0.152 + 0.006 0.05 £ 0.02 0.14+0.04 | 198+1.0 8
242 90+4 0.177 £ 0.005 0.04 £0.01 0.44+0.13 16.4+0.9 .é
243 440+ 15 0.169 + 0.005 0.15+0.05 0.32+0.10 | 19.4+1.0 .E
244 285+ 10 - 0.13+0.04 0.43+£0.13 231+1.2 g
245 5925824 0.180 + 0.003 0.26 £ 0.08 0.43+£0.13 2513514192, 5
246 2’730+ 90 0.179+0.003 1.7+05 059+0.18 | 441122 o
247 653 +£24 0.184 + 0.004 04+0.1 0.55+0.17 | 36.7+1.8 2
248 1’060 + 36 0.156 + 0.002 05+£0.1 0.44+0.13 16.5+0.9
249 404 + 14 0.168 + 0.004 0.10+0.03 0.23+0.07 <9.8
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