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Transurane in der Umgebung zweier Nuklearanlagen in der Elbmarsch - Widerlegung
einer im GSF-Jahresbericht 1999 behaupteten Deutung als Kernwaffenfallout

Zusammenfassung

Neuere Messungen an Dachbodenstaub aus der Elbmarsch in der Umgebung des Kernkraft-
werks Kriimmel und der Kernforschungsanlage GKSS' bestdtigen, dass sich dort Transurane
befinden, die sich weder mit altem Kernwaffenfallout, noch als Relikte des Tschernobylunfalls,
noch als Kombination von Auswirkungen beider Quellen erkldren lassen.

Einleitung

Die im Jahr 1998 mittels y-Spektroskopie und Plutonium-o-Analysen ausgefiihrten Messungen
an Hausstaubproben aus der Elbmarsch (1) wurden von mir als Nachweis eines Eintrags von
Transuranen interpretiert, der nur von den dort vorhandenen kerntechnischen Anlagen stam-
men kann. Herr Dr. Kirchner aus Bremen vertrat daraufhin die Meinung, dass die gemessenen
Kontaminationen eindeutig auf die allenthalben aufzufindenden Relikte des Kernwaffenfallouts
zuriickzufiihren seien (2). Demgegeniiber gab die Physikalisch-Technische Bundesanstalt
(PTB) Braunschweig in einer Pressemitteilung bekannt, die ElbmarschmeBwerte seien mit
Tschernobylemissionen in Einklang (3). Damit begab sie sich scheinbar in Widerspruch zu An-
gaben der Strahlenschutzkommission (SSK), die nach dem Tschernobylereignis mitteilte, dass
der Plutoniumeintrag in Deutschland durch den Unfall gering sei (4). Diese Einschitzung be-
ruht u.a. auf Messungen der Gesellschaft fiir Strahlen- und Umweltforschung (GSF) an siid-
deutschen Boden, in denen sich die Beitridge der Plutoniumisotope 238 und 239/240 gegeniiber
denen des Kernwaffenfallouts als unwesentlich darstellten (5).

Im kiirzlich erschienenen Jahresbericht der GSF fiir 1999 ist niedergelegt, durch Messungen
des Instituts fur Strahlenschutz sei die behauptete Kontamination mit Plutonium und Americi-
um in der Umgebung des AKW Kriimmel als aus dem globalen Fallout von Kernwaffen herriih-
rend identifiziert worden. Verwiesen wird dabei auf die kontinuierliche Bestimmung der Nukli-
de Casium 137 (Cs 137), Strontium 90 (Sr 90), Plutonium 238 (Pu 238) und Plutonium
239+240 (Pu 239/240) in Luft und Niederschlag (6).

Unsere Interpretation der Messungen von 1998 stiitzte sich insbesondere auf die vergleichs-
weise hohen Americium 241 (Am 241)-Konzentrationen im Dachbodenstaub aus der Elb-
marsch und auf Befunde tiber das Isotop Plutonium 241 (Pu 241), das von der GSF und ande-
ren deutschen Laboren u. W. im interessierenden Zeitraum nicht bestimmt worden ist. Da je-
doch die meisten Am 241-MeBwerte aus der Elbmarsch nur wenig oberhalb der Nachweis-
grenze lagen und nur qualitative Aussagen tiber den Beitrag von Pu 241 méglich waren (1, 7),
wurden weitere Messungen veranlaB3t, bei denen Am 241 alphaspektrometrisch und der Beta-
strahler Pu 241 ebenfalls quantitativ und mit hoher Empfindlichkeit bestimmt wurden.

' Ges. f. Kernenergieverwertung in Schiffbau u. Schifffahrt Geesthacht




Nachmessungen iiber Transurane in Elbmarschproben und Dachbodenstaub aus Kon-
trollregionen 1999/2000

Mit weiteren Messungen iiber Transurane in Dachbodenstaub wurde das Henryk Nie-
wodniczanski-Institut fiir Kernphysik in Krakau betraut. Die Finanzierung iibernahm wiederum
die Biirgerinitiative gegen Leukéimie in der Elbmarsch. Die Nuklide Pu 238, Pu 239/240, Am
241 und Cm 244 wurden nach radiochemischer Trennung alphaspektrometrisch nach der Me-
thode von (8) mit Modifikationen entsprechend (9) bestimmt und das Isotop Pu 241 betaspek-
trometrisch (10). Das Labor ist mit diesen Spezifikationen in der internationalen Literatur aus-
gewiesen und nimmt an Ringversuchen der IAEA teil.

8 Proben des vormals gesammelten und 1998 vermessenen Dachbodenmaterials aus der
Samtgemeinde Elbmarsch und von Kontrollorten wurden nach Krakau geschickt und trugen
die gleiche Bezeichnung (,,Marschacht 2 usw.) wie in der vorangehenden MeBserie (1). Hinzu
kamen zwei neue Kontrollproben.

Das Material lag teils als Originalstaub und teils als Asche vor, letzteres wurde allerdings in
Krakau nachgegliiht (dadurch erkldren sich z. Teil die hheren MeBwerte in der neuen MeBse-
rie). Die Probenmengen betrugen 20-50 g. Gammastrahlende Spaltprodukte wurden bei dieser
MeBserie nicht bestimmt.

Die Bestimmung von Cm 244 ergab in siamtlichen Proben Werte unterhalb der Nachweisgren-
zen von <0,01 - <0,2 Bq/kg. Die tibrigen Ergebnisse sind in Tabelle 1 niedergelegt:

Elbmarsch

Die Ortsteile Marschacht und Tespe der Samtgemeinde Elbmarsch liegen am niedersachsischen
Elbufer direkt gegeniiber dem Kernkraftwerk Kriimmel und der Kernforschungsanlage GKSS
innerhalb 4 km Entfernung von beiden Anlagen.

Vergleichsorte

AuBler von den weit entfernten Regionen Bremen (Haus Baujahr 1957) und Aurich (Alter ca.
10 Jahre) wurde Dachbodenstaub aus néiher gelegenen Orten gemessen. Der Staub aus Aden-
dorf bei Liineburg (ca. 14 km entfernt von Kriimmel) stammt aus dem Zeitraum nach 1992.
Lineburg (Haus Baujahr 1963) liegt ca. 20 km entfernt und Scharnebeck bei Liineburg ca. 14
km. Das Alter des Staubes aus Scharnebeck ist nicht bekannt.

In Tab.1 sind zum Vergleich auch die 1998 ermittelten Konzentrationen aufgefiihrt, ferner die
vormaligen MeBwerte tiber Cs 137.

Die neuen Ergebnisse tiber die alphastrahlenden Transurane (auBer Cm 244) sind auch in der
Abb.1 dargestellt.



Tab.1 Transurane in Dachbodenstaub aus Elbmarsch und Kontrollorten, gemessen Okt.99-Jan.00
im Labor Kraukau
Werte in Klammern: MeBlwerte Labor Oldenburg und/oder Labor Bremen 1998

Angaben in Bg/kg Asche

Probe Cs 137 Pu 238 Pu 239/240 Pu 241 Am 241 MeBlabor
1998
Elbmarsch
Marschacht 2 0,07240,013 1,3440,11 4,540,1 |0,88+0,10
(32£2%)  1(0,02510,020*%) |(0,636+0,026*) |(>6*)  |(0,60+0,09%) |(Bremen)
Marschacht 3 0,189+0,015 5,8610,31 15,340,2 |10,7+1,2
(242+12) (2,940,7) (Oldenburg)
(71+4%) (0,90+0,08*) | (Bremen)
Marschacht 4 0,04610,004 0,9340,05 2,540,1 |2,140,6
(59,310,6) (0,740,5) (Oldenburg)
Tespe 2 0,04240,007 0,7940,06 3,610,1 10,34%0,10
(152+1) (<2,1) (Oldenburg)
(92+5%)  [(0,1240,05) (0,84+0,05) (0,30+0,08*) | (Bremen)
Tespe 3 0,065+0,007 1,32+0,07 2,540,1 |3,8+0,5
Bauj. ca.1900 |(144+0,6) (0,5+0,3) (Oldenburg)
Vergleichsorte
Adendorf 0,041+0,007 0,77+0,06 2,840,1 |0,10+0,06
b. Liineburg
Bremen 0,076+0,010 1,42+0,09 2,640,1 [0,65+0,12
Baujahr 1957 | (88+3%) (1,140,5%*) (2,4+0,4%%) (<0,3%) (Bremen)
Grossefehn 0,038+0,005 1,05+0,06 2,340,1 |0,16+0,13
bei Aurich
Liineburg 0,003+0,003 0,1440,01 <0,1 <0.03
Baujahr 1963 | (25,5+0,3) (<0.9) (Oldenburg)
Schammebeck 0,023+0,006 0,28+0,03 3,240,1 |<0,01
b. Lineburg | (11,240,2) (<0,84) (Oldenburg)

| Elbm./Kontr.

23

28

2,6

19

*) Messungen auf unveraschte Originalmenge bezogen
*¥) Messung verworfen wegen zu geringer Ausbeute!

Mittelwerte aus Messwerten des Krakauer Labors. Bei der Mittelwertbildung wurden bei Ergebnissen
unter der Nachweisgrenze die halbe Nachweisgrenze eingesetzt.




Abb.1 Alphastr. Transurane in Dachbodenstaub, MeBwerte Okt. 99 - Jan.00 (Labor Krakau)
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Ausschlufl eines nennenswerten Tschernobylbeitrags

Die Auffassung der PTB, die Elbmarschkontaminationen konnten durch Tschernobyl erklart
werden, fiihrt in der Tat zu Widerspriichen, denn die aufgefundenen Absolutmengen an Pu 238
und Pu 239/240 sind durch die Ergebnisse der PTB in Berlin und Braunschweig nicht erklér-
bar. Thre Messungen in Luft sind sehr empfindlich. Um 10-20 g Probenmasse zu erhalten, sau-
gen sie 1,5 Millionen cbm Luft durch einen Filter und erhielten im Tschernobyljahr fiir Pu
239/240 eine mittlere Konzentration von 11 mBq/g = 11 Bg/kg (3, 11).

Anhand der gleichzeitig gemessenen Cs 137-Konzentrationen in Luft 1aBt sich ableiten, dass
dadurch keine Plutoniumablagerungen erzeugt werden konnen, wie sie auf den Dachboden
beobachtet wurden. Von der PTB wird angegeben, dass das Verhiltnis der Nuklide Pu
239/240 zu Cs 137 in den Luftaerosolen im Tschernobyljahr 3,5 107 betrug (11). Das korre-
spondiert mit Angaben der SSK, die fiir dieses Verhaltnis einen Wert im Bereich von 10” ab-
leitetete (4). Die groBte Cs 137-Konzentration fiir Dachbodenstaub ergab sich bei den nach-
gemessenen Proben mit 242 Bqg/kg fiir Marschacht 3 (Tab.1). Wiirde man diese ausschlieBlich
auf einen Tschernobyleintrag zuriickfiihren, so konnte die tschernobylbedingte Konzentration
von Pu 239/240 im Dachstaub hochstens 0,8 10 Bq/kg betragen. Gemessen wurden in der
Elbmarsch aber Werte von 0,79 bis 5,86 Bq/kg (Tab.1) und damit das mehr als 100-fache.

In den folgende Jahren sank die Plutoniumkonzentration in Luft um mehr als das 30fache und
das Verhiltnis Pu 239/240 zu Cs 137 stieg in Braunschweig und Berlin auf etwa 1,5 107 an
(11). In entsprechenden Messungen der GSF in Neuherberg (bei Miinchen) liegt das Verhéltnis
nach Tschernobyl in etwa der gleichen Hohe (6). Die verbliebenen Nuklidkonzentrationen
werden auf resuspendierten Bodenstaub zuriickgefiihrt.

Nimmt man an, dass die untersuchten Dachbdden in der Elbmarsch nur resuspendiertes
Pu 239/240 von Tschernobyl enthielten, so konnten mit dem angegebenenen Faktor von 1,5
10 maximal 23 % eines erhaltenen MeBwerts (fiir die Probe Tespe 2) erklirt werden (16 %




fur Tespe 3 und <10% fiir die Proben Marschacht 2-4). Eine solche Annahme ist aber unreali-
stisch, da samtliche Dachboden im Tschernobyljahr 1986 schon aufnahmeféhig waren, weil wir
wegen des Betriebsbeginns des Kernkraftwerks Anfang 1984 nur entsprechend alte Hauser
untersucht haben (1). Daher kann man davon ausgehen, dass der hohere Tschernobylbeitrag
durch die Luftkonzentration im Zeitraum unmittelbar nach dem Unfall geliefert wurde.

Aus diesen Uberlegungen folgt, dass der Tschernobylbeitrag an Plutonium in den Elbmarsch-
proben zu vernachlassigen ist und anhand der gemessenen Nuklidrelationen die Frage geklirt
werden kann, ob es sich um reinen Kernwaffenfallout und/oder andere Quellen handelt.

Betrachtungen zur Herkunft der Transurane im Dachbodenstaub der Elbmarschhiuser

In den 5 Elbmarschproben der neuen Mefserie wurde ein Mittelwert von 3,6 Bq/kg fur
Am 241 festgestellt und damit eine im Durchschnitt 19-fach hohere Konzentration vorgefunden
als in den Kontrollen (Tab.1, Abb.1). Letztere erreichten in keinem Einzelfall einen Wert ober-
halb von 1 Bg/kg (1). Die Aufsichtsbehorde in Kiel hatte als Entgegnung auf unsere Behaup-
tungen Ergebnisse von 4 weiteren Dachbodenstduben in Deutschland vorgelegt, die ebenfalls
keine hoheren Konzentrationen aufwiesen. Zwei davon stammten aus Messungen des TUV
Energie und Systeme, Miinchen, von 1998. In einer Staubprobe aus einem Dachraum eines
Miinchner Wohnhauses wurde eine Am 241-Konzentration zwischen 0,5 und 1 Bg/kg be-
stimmt, die 2. Messung an Dachstaub aus Lauchdorf bei Bad Wérishofen (Kirche) lag bei 0,25-
0,75 Bq/kg. Aus Norddeutschland stammen 2 Messungen durch das Bundesamt fiir See-
schiffahrt und Hydrographie, die ebenfalls 1998 ausgefiihrt wurden (Angaben in Bg/kg):

Cs 137 Pu 239,240 Pu 238 Am 241
1) 20 J. alter Heuboden 50,1+0,4% 0,173+5,7 % 0,007+16,6 % 0,084+6,4 %
bei Itzehoe
2) Haus von 1995 in 5,02 % 0,056+12 % <0,003 0,025+21 %
Wedel/Holstein

Es bestitigt sich somit die von uns behauptete ungewohnlich hohe Kontamination durch Am
241 1in der Elbmarsch, die in den Hdusern Marschacht 3 und 4 sowie Tespe 3 vorliegt (Abb.1).
Marschacht und Tespe sind auch die Ortsteile der Samtgemeinde Elbmarsch, in denen die mei-
sten Leukédmiefille aufgetreten sind (12).

AuBler durch die erhohte Am 241-Konzentration zeigt sich die von der iiblichen Falloutbela-
stung abweichende Kontamination durch Transurane in der Elbmarsch anhand des Verhiltnis-
ses der Radionuklide.

Das Aktivitdtsverhaltnis Pu 238/239,240 betragt nach Literaturangaben fiir Bombenfallout

3,5 %, s. z.B. (13). Der SNAP-Unfall 1964 mit einer Freisetzung von Pu 238 in die Atmosphi-
re fihrte in der nordlichen Hemisphére nach (14) zu einem Verhiltnis von 3,6 % (Miinchen 3,1
%; Roskilde 3,6 %). Gemessen wurden in Deutschland in Boden Verhiltnisse von ca. 3 % (15)
bzw. 3,7+0,33 % (16). Messungen in Italien lieferten nur ein Verhiltnis von 2,93 % (17). Die
entsprechenden Relationen in der Elbmarsch zeigen demgegeniiber keine signifikanten Abwei-
chungen und auch nicht gegeniiber den Kontrollen (Spalte 2, Tab.2).




Tab.2 Relationen fiir Transurane in Dachbodenstaub Okt.99-Jan.00 (Labor Krakau)
Vergleich mit Erwartungswerten fiir das Jahr 1998

Probe Pu 238 Pu 241 Pu 241 Am 241
Pu239/240 Pu239/240 Am 241 Pu239/240
Elbmarsch
Marschacht 2 0,054 3.4 5,1 0,66
Marschacht 3 0,032 2.6 1,4 1,8
Marschacht 4 0,049 2,7 1,2 23
Tespe 2 0,053 4,6 10,6 0,43
Tespe 3 0,049 1,9 0,66 2.9
Mittelwert 0,040 2,8 1,6 1,8
Vergleichsorte
Adendorf 0,053 3,6 28 0,13
Bremen 0,053 1,8 4.0 0,46
Grossefehn 0,036 2.2 14,4 0,15
Lineburg 0,021 <0,7 na* <0,2
Scharnebeck 0,082 11,4 na.x <0,04
Mittelwert 0,049 3,0 0,26

*) nicht angebbar

Einige extreme Abweichungen zeigen sich jedoch in den anderen Verhéltnissen. Das Plutoniu-
misotop 241 als Mutternuklid von Am 241 hat nur eine Halbwertszeit von 13,2 Jahren. Kurz
nach der Bombenexplosion betragt das Verhéltnis Pu 241/Pu 239,240 etwa 15:1 (18); das sich
aus dem Pu 241 bildende Am 241 miite 1998 etwa in einem Verhdltnis 0,3-0,4 verglichen mit
Pu 239,240 vorliegen (18,19,20,21). Im Bombenfallout miiite das Verhaltnis Pu 241/Pu
239,240 im Jahr 1998 etwa 2:1 betragen (22), das Verhaltnis Pu 241/Am 241 ca. 5:1.

Wie Tab.2 zeigt, stimmen insbesondere die Proben Marschacht 3 und 4 sowie Tespe 3 im Ver-
haltnis Am 241/Pu 239,240 nicht mit Waffenfallout iiberein (Spalte 5, Tab.2), da sich deutlich
mehr Am 241 als Pu 239,240 zeigt, wihrend in Waffenfallout nur 30-40 % Am-Aktivitdt im
Vergleich zu diesen Plutoniumisotopen vorhanden sein dirfte. Dieser Unterschied wird auch
durch die Vergleichsmessungen bestitigt, deren Verhéltniswert stets unter 0,5 liegt, wie auch
bei den o.g. Staubproben aus Norddeutschland 1998. Durch Resuspension vom Boden ist eine
solche Umkehrung des Verhiltnisses Am 241/Pu 239,240, wie sie in Elbmarschhausern beob-
achtet wird, auch nicht zu erkliaren. In Schweizer Béden wurden 1998 Mef3werte von 0,33-
0,64 fur dieses Verhiltnis gemessen und damit dem Bombenfallout zugeordnet (23).

Diskussion und Schlufifolgerung

Das in den Elbmarschproben gemessene Verhiltnis Pu 238 zu Pu 239/240 (1) wurde von ver-
schiedenen Institutionen als Beweis daflir angesehen, dass es sich bei den Kontaminationen um
Waffenfallout handele und nicht um Reaktorfallout. Offenbar ist es auch das Argument, wel-
ches die GSF fiir ihre 0.g. Behauptung geltend macht. Dieser Parameter ist jedoch als Ent-
scheidungkriterium tiber die Herkunft ungeeignet, da das Isotopenverhéltnis bei Reaktorbrenn-
stoff von der Zusammensetzung und dem Abbrand abhangt und auch entsprechend niedrige
Werte moglich sind (1, 7).




Bereits in der ersten MeBserie (1) hatte sich in den Elbmarschproben eine zu hohe Am 241-
Konzentration gezeigt, um als Waffenfallout eingeordnet zu werden. In den wenigen Plutoniu-
manalysen hatte sich zudem ein unpassend groBes Verhéltnis von Am 241 zu Pu 239/240 erge-
ben.

Die deutlich erhéhte Am 241-Konzentration in der neuen Mef3serie und die Zusammensetzung
der Elbmarschtransurane beziiglich der anderen Nuklide - unter AusschluB} von Tschernobyl-
fallout -bestitigen, dass es sich dort nicht um Umweltbelastungen aus den bekannten Ursachen
handeln kann. Vielmehr ist von einer Zusatzquelle in der Nahe auszugehen. Ausgangspunkt
unserer Suche nach Transuranen in der Elbmarsch waren die in eigenen Messungen und den
Unterlagen der Betreiber und der Aufsichtsbehorde aufgefundenen Umgebungskontaminatio-
nen durch Spalt- und Aktivierungsprodukte (1, 7, 12) und die Feststellung, dass im Kraftwerk
Kriimmel extrem hohe KithImittelleckagen in den Sicherheitsbehélter erfolgten, auBBerdem die
in Bewohnern der Elbmarsch festgestellten Chromosomenstorungen, die sehr deutliche Hin-
weise auf einen Beitrag durch inkorporierte a-Strahler geben (12). Uber die Herkunft der er-
hohten Transuraneintrage konnen dennoch derzeit nur Vermutungen angestellt werden, zumal
die jetzigen MeBwerte keine genaueren SchluBfolgerungen tber den Zeitpunkt der Emissionen
gestatten. Auch ubersteigt es die Moglichkeiten externer Beobachter oder einer Biirgerinitiati-
ve, die zugrundeliegenden Vorginge zu erforschen, dies wire die Aufgabe der Aufsichtsbehor-
de.

Die Aufsichtsbehorde in Kiel hatte unter finanzieller Beteiligung des niedersachsischen Sozial-
ministeriums ebenfalls genauere Messungen in Auftrag gegeben, deren Ergebnisse u. W. seit
Anfang des Jahres vorliegen. Das an der Universitit Mainz eingesetzte massenspektrometri-
sche MeBverfahren gestattet die getrennte Erfassung aller Plutoniumisotope. Es miite daher
fur die Herkunfisanalyse der beobachtbaren Transurane in der Elbmarsch besonders geeignet
ein. Eine Information der Kommissionen zur Aufkldrung des Leukdmievorkommens in der
Elbmarsch ist bisher nicht erfolgt.

1. Schmitz-Feuerhake, I.: Bericht iiber Plutoniumbestimmungen in der Elbmarsch vom 20.11.1998, Strahlen-
telex Nr. 286-287, 3. Dez. 1998, S. 2

2. Kirchner, Priv.-Doz. Dr. Gerald: Stellungnahme zum Gutachten zu Plutonium-Emissionen des KKK, Auto-
rin; Frau Prof. Dr. Schmitz-Feuerhake. Universitit Bremen, 9.12.1998

3. Physikalisch-Technische Bundesanstalt: Plutonium in der Umwelt. Presseerkldrung vom 8.12.1998, Braun-
schweig PI 28/98

4. Bundesminister fiir Umwelt, Naturschutz und Reaktorsicherheit (Hrsg.): Auswirkungen des Reaktorunfalls

in Tschernobyl auf die Bundesrepublik Deutschland. Veréffentlichungen der Strahlenschutzkommission

Band 7, Stuttgart, New York 1987

Gesellschaft fiir Strahlen- und Umweltforschung Neuherberg, GSF-Bericht 16/1986

GSF-Forschungszentrum fiir Umwelt und Gesundheit, Neuherberg: Jahresbericht 99, Miinchen 2000

Strahlentelex Nr. 298-299, 3. Juni 1999, S. 6-7

LaRosa, J.J. et al.: Radiochemical methods used by the IAEA’s laboratories at Seibersdorf for the determi-

nation of *Sr, '*'Ce and Pu radionuclides in the environment samples collected for the International Chern-

obyl project. J. Environm. Radioactivity 17 (1992) 183-209

9. Mietelski, J.W., Was, B.: Plutonium from Chernobyl in Poland. Applied Radiat. Isotopes 46 (1995) 1203-
1211

10. Mietelski, J.W., Dorda, J., Was, B.: Pu-241 in samples of forest soil from Poland. Applied Radiat. Isotopes
50 (1999)

11. Kolb, W.: Der Plutonium-Gehalt der Aerosole der bodennahen Luft in Berlin im Zeitraum von 1985 bis
1992. In Winter, M., Wicke, A.: Umwelt, Radiodkologie, Strahlenwirkungen. 25. Jahrestag. Fachverband f.
Strahlenschutz, Binz 28.-30.9.1993, FS-93-67-T

12. Schmitz-Feuerhake, 1., Dannheim, B., Heimers, A., Oberheitmann, B., Schréder, H., Ziggel, H.: Leukemia
in the proximity of a German boiling water nuclear reactor: evidence of population exposure by chromoso-
me studies and environmental radioactivity. Environ. Health Persp. 105, Suppl.6 (1997) 1499-04

0 =1 O Lh




13. Eisenbud, M.: Environmental Radioactivity. Academic Press, San Diego 1987

14.Hardy, E.P., Krey, P.W., Volchok, H.L.: Global inventory and distribution of fallout Plutonium. Nature 241
(1973) 444-445

15. Bunzl, K., Kracke, W.: Soil to plant transfer of ****°Pu, Z*Pu, *"' Am, *’Cs and *Sr from global fallout in
flour and bran from wheat, rye, barley and oats, as obtained by ficld measurements. Sci. Total Environm. 63
(1987) 111-124

16. Bunzl, K., Kracke, W.: Cumulative deposition of '*'Cs, *Pu, ?*****Pu and **' Am from global fallout in
soils from forest, grassland and arable land in Bavaria (FRG). J. Environm. Radioactivity 8 (1988) 1-14

17. Cigna, A.A. et al.: Environmental study of fallout Plutonium in soils from the Piemonte region (North-West
Italy). J. Environ. Radioactivity 5(1987)71-81

18. Global atmospheric Pu-239 und Pu isotopic ratios for 1959-1970, US AEC Report HASL-273 (1973) 3
zitiert nach (22)

19. Bunzl, K., Kracke, W.: Soil to plant transfer of »**2*’Pu, Z*Pu, > Am, *’Cs and *’Sr from global fallout in
flour and bran from wheat, rye, barley and oats, as obtained by ficld measurements. Sci. Total Environm. 63
(1987) 111-124

20. Ryan, T.P., Mitchell, P.L. et al.: Low-level **'Pu analysis by supported-disk liquid scintillation counting. In
Noakes, J.E. et al. (Eds.), Liquid scintillation spectrometry 1992. RADIOCARBON 1993, 75-82

21.Krey, E.P. et al.: Mass isotopic composition of global fall-out Plutonium in soil. IAEA 1976, 671-678

22. Hakanen, M., Jaakkola, T., Korpela, H.: Simultaneous determination of *'Pu, ***Pu and *****’Pu in low
activity environmental samples. Nucl. Instr. Meth. 223 (1984) 382-385

23.Froidevaux, P., Geering, J.-J., Valley, J.-F., Volkle, H.: Plutonium und Americium in der Umwelt. Metho-
den und Ergebnisse von Messungen in der Schweiz in 1998. Strahlenschutzpraxis 3/99, 31-33

Prof. Dr. Inge Schmitz-Feuerhake

Anlage S. 9: Angaben des Henryk Niewodniczanski-Instituts fiir Kernphysik, Krakau, iber die
angewendeten Mefverfahren




ANNEX - Mecthod of measurements

Dissolution (based in general on the J.J.LaRosa et. al. 1992, , JER, vol. 17, p. 183, with modifications):

1. samples in PTFE beakers, added: 5 ml Im HNOs, tracers (**Pu, '**Gd - both on the level of 10 mBq per
sample), 70 ml HF, heated for 4 h,

evaporated, 30 ml HF added and evaporated to dryness,

three times S0 ml conc. HNO; added, evaporated to dryness,

50 ml conc. HCI added, heated for 20 minutes, 2 g boric acid added, evaporated to dryness,

50 ml HNO3 added, evaporated to 10 ml, 100 ml double distilled water added, heated,

after cooling centrifuged, filtrated (paper filter) and converted to glass beakers.
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Separation (based in general on the J.J.LaRosa et. al. 1992, , JER, vol. 17, p. 183, with modifications - Mietelski
&Was, ARI, 1995):

1 ml of hydrazine added, heated for 10 minutes,

30 ml of conc. HNO; added, heated for 30 minutes,

5 g NaNO, added, heated for 20 minutes,

converted to 200 ml of 8M HNO;,

anion exchange procedure,

resin: DOWEX 1x8 200-400 mesh (Fluka), originally chloric form, converted to nitric form by passing 50
ml of 2M HNO; and then 50 ml of 8M HNO;,

columns: ¢ipner =4 mm, h=100 mm.

after passing the column: Am in effluent, Pu on the column,

Th washed out the column by 50 ml conc. HCI,

Pu stripped off the column by 25 ml1 0.1 M HCI + 0.1 M HF,

Pu alpha spectrometric source prepared by NdF; co-precipitation method,
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Am fraction:

10. co-precipitation from solution with oxalates at pH=3

11. after digestion of oxalates (600°C) dissolution in hot HNOs. ~
12. co-precipitation of iron hydroxide at pH>9

13. re-purification from traces of Th (DOWEX 1x8), columns and resin as above.
14. anion exchange procedure (acid-methanol solutions, DOWEX 1x8)

15. NdF3 co-precipitation source

Pu-241:

16. Pu alpha source dissolved in hot conc. HNO;+boric acid,

17. evaporated to almost dryness, dissolved in 2 ml 1 M HNO; filtered
18. converted to LS vial, 10 ml Wallc HiSafe3 added.

Counting method:

Pu-239:

Pu-236 tracer used, Spectrometer Silena AlphaQuattro, close geometry, det. Canberra PIPS, 450 mm?, source 15
mm diameter

spectra evaluation: ALF software (Mietelski, 1993), sums in ROI corrected for background, Pu-238 corrected for
tail of Pu-236.

Pu-241

Spectrometer Wallac 1414-003 Guardian, alpha/beta discrimination ON (PSA=120), Pu alpha emitters
(Pu239+240 +Pu-238+Pu-236) play role of tracer (Mietelski, Dorda and Was, ARI, 1999), tritium protocol and
quenching library used for Pu-241 calculations. Activity of alpha emitters determined from net alpha peak area
using ALF software.

Am-241

Gd-148 tracer used, Spectrometer Silena AlphaQuattro, close geometry, det. Canberra PIPS, 450 mm?, source 15
mm diameter

spectra evaluation: ALF software (Mietelski, 1993), sums in ROI corrected for background.



