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Vorwort

Pu-238-Batterien in Herzschrittmachern und in den in der
Entwicklung befindlichen Blutpumpen machen es erforder
lich das Verhalten freigesetzten Plutoniums und dessen
Ausbreitung vorherzusagen.

In diesem Bericht werden bekannt gewordene Plutoniumfrei
setzungen ausgewertet und die wichtigsten Ergebnisse, so
weit die Folgen genauer untersucht wurden, geschildert.

Der Bericht hat zum Ziel, Daten über das Verhalten des
Plutoniums auf und im Erdboden sowie im Wasser zusammen
zustellen. Die Kontamination der Atmosphäre wird nur dort
behandelt, wo es im Rahmen der Zielsetzung erforderlich schien.

Der Bericht kann nicht vollständig sein, da sicher nicht
alle Unfälle veröffentlicht wurden und in dieser Arbeit
nur ein Teil der erfaßten Literatur zitiert wird.

Die am wichtigsten scheinenden Artikel werden erwähnt und
wesentliche Angaben daraus nach Möglichkeit wörtlich zitiert.



study of Literature on the Diffusion Mechanism of Plutontum

Released

The application of pacemakers driven by plutonium batteries

and development work on a b100d pump cal! for prediction of

the behavior and diffusion of plutonium released, within the

framework of the hazard consideration.

In this report the plutonium releases which have become known

are eva1uated and the essential resu1ts are described as far

as the consequences were studied in more detail.

The report aims at presenting a compi1ation of data on the

behavior of plutonium on and in the soi1 and in water.
,

Atmosphere contamination is only dealt with where it seemed

necessary with a view to the objective pursued.

The report cannot be complete, since, obviously, not 811

accidents have been published and in this work onlv p8rt of

the literature reviewed has been cited.

The artic1es considered the most important ones are mentioned

and significant information is extracted and quoted word for

word as far as possible.
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1. Einleitung

Plutonium in größeren Mengen wurde vermutlich erstmals bei
den Atombombenexplosionen über New Mexico am 16.7.45 und
über Nagasaki am 9.8.45 freigesetzt. Seitdem kam es mehrfach
zu Emissionen von Plutonium durch Brände, Testexplosionen,
Absturz Atombomben tragender Flugzeuge, das Verglühen einer
Plutonium-Batterie und ähnliche Unfälle (s. Tabelle 1). Die
Schätzung über die Gesamtmenge des in der Biosphäre ver
breiteten Plutoniums (global source terms) liegen weit aus
einander. So geben G.P. Dix und T.J. Dobry die bis zum Zei·t
punkt der Einstellung der oberirdischen Atombombentests
freigesetzte Menge Pu-239 zu 300 bis 680 kCi an, für Plu
tonium-238 wird die Menge auf 25 kCi geschätzt (1). Diese
Autoren geben gleichzeitig einen kurzen Überblick über das
Verhalten von freigesetztem Plutonium unter verschiedenen
Bedingungen. E.P. Hardy et al. berichten über Untersuchungen
von Bodenproben, die an 65 verschiedenen Orten, verteilt
über die gesamte Erdoberfläche, genommen und deren Pu-239/240
und Pu-238 Gehalte bestimmt wurden (2,3). Demnach waren auf
der Erdoberfläche bis 1971 insgesamt ca. 320 kCi freigesetztes
Pu-239/240 und ca. 21 kCi freigesetztes Pu-238 abgelagert.

Laborunfälle, nach denen aber das freigesetzte Plutonium so
fort beseitigt werden konnte, oder die überhaupt keine Konta
mination außerhalb von Gebäuden verursacht haben, werden
mehrfach beschrieben (z.B. 4-13), wobei zum Teil die frei
gesetzte Menge und die Größe der kontaminierten Fläche an
gegeben sowie auf die hohen Kosten der Reinigungsarbeiten
hingewiesen wird.

J. Mishima und L.C. Schwendiman untersuchten 46 Zwischen
fälle, die sich in der Industrie zwischen 1952-1967 ereignet
hatten und bei denen Plutonium freigesetzt worden war (14,15).
Ursachen waren in 36 %Explosionen, in 15 %Feuer und in 11 %
Überdruck; 70 %der Unfälle ereigneten sich bei chemischen
Prozessen, 28 %bei der Handhabung und Lagerung und nur 2 %
beim Transport.
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B.R. Fish et ale berechneten die Dosen und das Verhalten
von freigesetztem Plutonium nach einem hypothetischen Un
fall eines Natrium gekühlten schnellen Brutreaktors (16).
Neben dem Ausbreitungsmechanismus (s. Abbildung 1) der
Ärosole werden die chemischen Eigenschaften von Plutonium,
sein Verhalten in wäßrigen Lösungen sowie Plutonium
Inkorporation und deren Folgen behandelt.
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Abbildung 1: (aus 16) Wege, über die der Mensch mit frei
gesetztem Plutonium aus der Umwelt in Be
rührung kommt.

Obwohl neben physikalischen auch die toxischen Eigenschaften
des Plutoniums-238 von denen des Plutonium-239 abweichen
(17,18) werden in der vorliegenden Arbeit überwiegend Plu
tonium-239-Freisetzungen behandelt, da über Plutonium-238
Freisetzungen, bis auf das Verglühen einer Plutonium-238
Batterie in der Luft zu wenig Erfahrungen vorliegen.

Für die Isotopen-Batterien scheint die Verwendung von Puü2
oder daraus hergestell ter Cermets
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aufgrund seiner Eigenschaften, wie z.B. geringe Löslichkeit,
Reaktionsträgheit, hoher Schmelzpunkt etc~ besonders ge
eignet. L.J. Mullins et ale geben Eigenschaften sowie einen
Vergleich einiger Eigenschaften, wie Schmelzpunkte, Leistungs
dichten, Strahlenbelastungen durch y- und Neutronen ver
schiedener Pu-238-Verbindungen an (19). In Tabelle 3 sind
einige Eigenschaften von 238pu02 aufgeführt (20). Bei
Inkorporationen sowohl durch den Magen-Darm-Trakt wie auch
durch Inhalation kann die Gefährdung für Mensch und Tier
durch die Anwendung von Mikrokügelchen oder gepreßtem und
gesintertem Pu02 an Stelle des Pulvers vermindert werden.
In Tabelle 4 sind einige Eigenschaften von Pu02-MikrokUgelchen
angegeben.

In der vorliegenden Arbeit werden die in Tabelle 2 aufge
führten Ereignisse näher diskutiert. Das bei Atombombentests,
Unfällen etc. freigesetzte Plutonium läßt sich in der ganzen
Welt nachweisen. So wurden bei Bodenuntersuchungen an ver
schiedenen Stellen in der Nähe von New York von E.P. Hardy
und P.W. Krey zwischen 2,0 und 2,6 mCi Pu-239/km2 gefunden
(21). Ähnliche Messungen an verschiedenen Stellen in der Nähe
der Euratom-Anlage Ispra, die von M.C. de Bortoli und P.
Gaglione durchgeführt wurden, zeigten 1,2-2,3 mCi Pu-239/km2

(22). Messungen des monatlichen Fallout in der Nähe des Kern
forschungszentrums Karlsruhe zeigen 1-10 pCi/m2 Pu-239/40 im
Niederschlag (120).

Sicherheitsprogramme für Unfälle, an denen Plutonium be
teiligt ist, wurden mehrfach ausgearbeitet; sie sind jedoch
auf spezielle Gegebenheiten zugeschnitten, z.B. auf Unfälle
im Labor (23), bei Feuer (24), beim Absturz eines soeben ge
starteten Raumschiffes (25), mit 238Pu02-Batterien in
Raketen (26,27) o.ä. Für den Fall eines Unglücks beim Tragen
von Herzschrittmachern sind diese Programme nicht anwendbar.
Hier müssen alle Eventualitäten berücksichtigt werden. Man
muß z.B. damit rechnen, daß sich Unfälle sowohl auf dem Erd
boden wie auch auf oder im Wasser und in der Luft ereignen
können. Deshalb sind alle Möglichkeiten zu untersuchen, bzw.
die Erfahrungen hierüber zu sammeln.
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Zusammenstellungen wichtiger Daten und Schutzmaßnahmen beim
Umgang mi t PIut onium wurden von I .. p.. Vaane (23), S.. Lenkei't
(28) veröffentlicht ..



Tabelle 1: Auswahl einiger Unfälle, bei denen Plutonium freig€setzt wurde

Datum Art des Unfalls Menge Plutonium Ort kontaminierte Fläche Lit.
beteiligt freigesetzt innen außen

4 .. 12.. 51 Feuer 1-4 g Hanford Gesamtgebäude nach außen ge- (4)
drungenes Plu-
tonium durch
Löschwasser an
den Boden ge-
spült

16.. 11 .. 51 ttberdruck Richland keine Kontami- (4)
nation der Um-
gebung bemerkt

1 .. 55 Feuer 900 g Richland nicht nach- \Tl

weisbar I

9 .. 55 Feuer 800 g 2,3 f.l.g Rocky Flats nicht nach- (4)
weisbar

9.. 57 Feuer 22 kg Rocky Flats (s. Beschreibung 2.6) (4)

15.. 7 .. 59 Feuer Filtersystem Los Alamos 20.000 dis/min (4)
in direkter
Nachbarschaft
des Gebäudes

31 .. 3 .. 59 Explosion Richland keine erwäh- (4)
nenswerte Kon-
tamination
außerhalb

11 .. 59 Explosion 0,6 g Oak Ridge Gebäude und (4)
Straßen in der
Nachbarschaft
waren kontami-
niert



Tabelle 1: Fortsetzung

Datum. Art des Unfalls Menge PIutonium. Ort kontaminierte Fläche Lit.
beteiligt freigesetzt innen außen

11. 5.61 Überdruck Pu-238 Miamisburg keine Kontami- (4)
nation gefunden

1951-63 Bombentests Nevada Test-
gelände

27.10.64 Explosion 17 g Pu-238 0,5 g Miamisburg keine Kontami- (4)
nation außer-
halb des Gebäu-
des beobachtet

21. 4.64 Verglühen einer -ca. 1 kg Pu-238- über dem Indi- (102-106) (j)
Pu-238-Batterie schen Ozean
in der Atmos-
phäre

15.10.65 Feuer 20 - 30 g Rocky Flats keine ex.-Aktivi- (4)
tät nachge-
wiesen

20. 1.65 kontaminiertes Livermore keine Kontami- (4)
Gas im Abzug nation außer-

halb des Gebäu-
des ailgezeigt

16. 1.66 Flugzeugabsturz Palomares
21. 1.68 Flugzeugabsturz Thule
11. 5.69 Feuer ? Rocky Flats (s. Beschreibung 2.6) (4)
24. 8.69 Abwasser ausge- 2 Ci ex.-Aktivität GfK (11a,12)

laufen 90 %Am-241
10 %Pu-239

April - Leckage in 115 000 Gallonen (435 m3) Hanford Waste aus durch- (119)
Juni 73 Abfalltank mit u.a. ca. 4 Ci Reservation gerosteten Tanks

Plutonium im Erdboden ver-
sicl'lert



Tabelle 2: Die in dieser Arbeit behandelten Unfälle

Datum Ort Art des Ereignisses Untersuchungen

""-J

I

Bodenuntersuchungen

Bodenuntersuchungen

Bodenuntersuchungen
Bodenuntersuchungen

Atombombentest
Atombombenexplosion 500 m über dem
Erdboden
Testexplosionen
a) versehentliche Freisetzungen

aus unterirdischen Explosionen
b) Bombenversuche, atmosphärische

Detonationen
c) "0ne point oder Safety Explosions",

die zur Erforschung zufälliger
Explosionen dienen

Flugzeugunglück, bei dem 4 Atombomben
abstürzten, wovon 2 auf dem Festland
detonierten
Absturz eines mit 4 Atombomben be
ladenen Flugzeugs, bei dem alle
Bomben explodierten, AbsturzsteIle
auf dem Eis

a) Untersuchungen im
Meerwasser

b) Untersuchung von
Flechten, die auf
dem Festland wach-
sen

Mehrere Unfälle in der Plutonium- Bodenuntersuchungen
Produktionsanlage für Waffen
SNAP - 9A (System for Nuclear Auxiliary Luftuntersuchungen
Power) verglüht nach mißglücktem Start
ca. 46 km über dem Indischen Ozean

New Mexico
Nagasaki

Nevada-Testgelände

Rocky Flats

Thule

Palomares

21. 4.64

21. 1.68

1955-69

1951-63

16.1.66

16. 7.45
9. 8.45



- 8 -

Tabelle 3: Eigenschaften von 238Pu02 (20)

Zusammensetzung
Schmelzpunkt
Spezifische Leistung
Leistungsdichte
Dichte
Löslichkeit

Pu°2 '
......, 22300 0 (2400 aus (19))
0,40 W/g; 12,13 Oi/g
4,58 W/cm3 (4,2 aus (19))
11,46 g/cm3

unter Schwierigkeit in
HN03-HF-Lösungen

Tabelle 4: Eigenschaften von 238Pu02-MikrOkÜgelChen'(20)

Dichte
Schüttdichte
Leistungsdichte
Härte
Löslichkeit
Verunreinigungen
Actinidenverunreinigungen
23~

Druckfestigkeit
Schmelzpunkt
Stöchiometrie
Pu-238-Gehalt
Löslichkeit in H20

9,8-10,4 g/cm3 (aus techn.Herstellg.)
6,7 g/cm3

2,7 W/cm3

1163 kg/Jt!lD.2

Auflösung in HN03-HF-Lösung schwierig
0,58 %
0',10 %
1,0 ppm
259 g
2165 0 0
2,00
80,9 %
1,26x10-3 ~g/Tag mm2

2. Kontamination des Erdbodens

Auf dem Erdboden freigesetztes Plutonium kann in situ ver
bleiben, durch Resuspension auf der Oberfläche und in der
Atmosphäre weiter verteilt werden oder in den Erdboden ein
dringen. Als Folge kann Plutonium von Pflanzen aufgenommen
werden und so in die Nahrungsmittelkette gelangen (29).
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J.W. Healy gibt einen Überblick über die Gefahren im Zusammen
hang mit kontaminierten Oberflächen (30). W.H. Langharn et ale
nehmen an, daß die Gefährdung für den Menschen verhältnismäßig
gering ist, solang die Pu-Teilchen auf dem Erdboden abgelagert
bleiben (31). Gefährlich ist die Inhalation von Plutonium wegen
der sehr hohen Absorption in der Lunge, während nach L.H.
Hempelmann et ale angenommen werden kann, daß der Magen-Darm
Trakt eine bemerkenswerte Fähigkeit hat, Plutonium davon abzu
halten in den Körper einzudringen (118).

In einem kurz gefaßten Artikel beschreibt K. Stewart die
Resuspension (32). Die Weiterverbreitung radioaktiven Materials
von kontaminierten Oberflächen wird mit Hilfe des Resuspensions
Faktors K[m-1 ] 'ausgedrückt. Er gibt das Verhältnis der in der
Luft befindlichen Aktivität (~Ci/m3) zur Oberflächenaktivität
(~Ci/m2) an.

Die Aufwirbelung abgesetzter Stäube unter Berücksichtigung der
Teilchengrößenverteilung, der Windbedingungen, der Oberflächen
beschaffenheit u.a. beschreibt R.A. Bagnold (33).

I.S. Jones und S.F. Pond untersuchten den Resuspensionsfaktor
von Plutoniumoxid und -Nitrat für verschiedene Oberflächen
unter Berücksichtigung der Teilchengröße und den Einfluß von
Bewegungen auf die Resuspension (34).

J. Mishima hat in Form einer Tabelle Resuspensionsfaktoren aus
der Literatur zusammengestellt (35). Die Faktoren reichen von
10- 2 -1 ( "t 'lt Mt' ,m' Resuspens10n fe1n ver e1 en a er1als von e1nem
frisch gestrichenen Betonboden in Abhängigkeit von Luft- und
mechanischer Bewegung) bis 10-13 m-1 (Resuspension gealterten
Plutoniums von Wüstenboden durch natürliche Bewegung). "Die
resuspendierte Menge hängt ab von der Oberflächenbeschaffenheit,
vom Einfluß von Bewegungen, von der Teilchengrößenverteilung und
der Betriebsamkeit auf dem Gelände. Der Resuspensionsanteil wird
mit der Zeit durch Verwitterung und Verringerung des feinen
Materials abnehmen".
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~. Mishima und L.C. Schwendimann untersuchten außerdem in
einem umfassenden experimentellen Programm die Freisetzung
von Plutonium bzw. Uran als Plutonium-Simulant in der Luft
bei angenommenen Unfällen (109,110). Menge und Korngrößen
verteilung des Plutoniums in der Luft wurden unter ver
schiedenen Bedingungen, Windgeschwindigkeiten, Temperaturen
mit und ohne Feuereinwirkung etc. gemessen.

Messungen über die Adsorption von Plutonium an Bodenproben
wurden bereits 1957 von D.W. Rhodes durchgeführt (36). "In pH
Bereichen >2 bildet Plutonium Polymere mit positiver Ladung
und wird rasch vom Boden aufgenommen. Die Desorption des
Plutoniums vom Boden ist mit wäßrigen Lösungen anorganischer
Salze schwer durchführbar. An den Erdteilchen bildet sich eine
hohe Plutonium-Konzentration mit geringer Neigung des Plutoniums,
durch das Bodenprofil zu wandern". Das zunächst auf der Ober
fläche abgelagerte Plutonium wird vom Erdboden aufgenommen. liDer
tatsächliche Umfang des Eindringens hängt in erster Linie von
der Art des Erdbodens ab, aber viele andere Faktoren, wie Nieder
schlagsmenge, chemische Form etc. spielen eine Rolle ••• " (21).
So deutet nach E.M. Romney et ale auf dem Nevada Testgelände
"das schnelle Abnehmen der ursprünglich auf der Bodenoberfläche
gemessenen a-Aktivität auf die Abwärtswanderung der Fallout
Teilchen" hin, da liRe suspension praktisch Null war, außer bei
heftigen Böen••• " (37). Im Gegensatz dazu stehen Beobachtungen
auf dem Trinity Fallout-Gelände in New Mexico, wo die Oberflächen
a-Aktivität während eines Jahrzehnts nach Ablagerung nahezu un
verändert blieb (38). Von E.P. Hardy und P.W~ Krey wurde 1970 in
Brookhaven die vertikale Verteilung des Pu-239 aus dem Fallout
bis zu einer Tiefe von 30 cm gemessen. Zwischen 25-30 cm wurden
noch 1 %der Gesamtmenge gefunden (2,21) (Tab. 5).

Tabelle 5: Tiefenverteilung von Pu-239 im Erdboden (aus (2))

Tiefe (cm) mCi Pu-239 Anteil am Gesamt-Pu
pro km2 %

° - 7 1,18 + 3 % 57
7 - 11 0,57 +' 4 % 27

11 - 15 0,23 + 6 % 11
15 - 21 0,07 + 20 % 3
21 - 25 0,02 + 40 % 1
25 - 30 0,01 +' 50 % 1
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An vier anderen Orten in den USA wurden Proben aus Schichten
unterhalb 30 cm analysiert und weniger als 5 %des Gesamt
Plutoniums gefunden (2) (Tab. 6).

Tabelle 6: Pu-239 in Erdschichten unterhalb 30 cm (aus (2))

mOi Pu-239 Anteil des Ge-
Tiefe (cm) samt-Pu unterOrt pro kIi 30 cm

%

Brookhaven, N.Y. ° - 30 2,1 .±. 2 %
30 - 60 0,01.±.100 % 0,5

Denver, Oolorado ° - 30 1,8.±. 2 %
30 - 46 0,050+13 % 2,8

Raleigh, N.O. ° - 30 2,4 .±. 3 %
30 - 41 0,12.±. 15 % 4,8

Vermillion, S.D. ° - 30 2,3 .±. 7 %
30 - 41 0,063.±.18 % 2,7

Weslaco, Texas ° - 30 0,85± 2 %
30 - 41 0,039+38 % 4,4

Die Autoren betonen, daß die Proben nur an Stellen entnommen
wurden, die wenigstens 15 Jahre ungestört waren. Die selben
Autoren untersuchten auch die Plutonium-Eindringtiefe im Erd
boden nahe Rocky Flats (s. 2.6). Auch P.H. Gudiksen et ale
analysierten die Eindringtiefe des Pu-239 in den Boden bis
zu 30 cm in der Nähe vom Lawrence Livermore Laboratory (39).
Da sie aber sogar zwischen 20-25 cm Tiefe noch bis zu 10 %
des über das Gesamtprofil verteilten Pu nachgewiesen haben,
ist anzunehmen, daß die oberste Bodenschicht vor der Probenahme
vermischt worden war. M.C. de Bortoli und P. Gaglione unter
suchten 1966 ebenfalls den Erdboden bis zu einer Tiefe von
20 cm an verschiedenen Stellen in der Nähe der Euratom-Anlage
in lspra und fanden in den oberen 5 cm ca. 60 %und zwischen
15 und 20 cm Tiefe noch knapp 10 %des Gesamt-Plutoniums (22).
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B.F. Hajek untersuchte im Zusammenhang mit der Ablagerung von
Plutonium-Müll aus einer Recuplex-Anlage Diffusion, Auslaugen
durch Grundwasser und Gleichgewichtsverteilung mit dem Grund
wasser von Plutonium und Americium im Erdboden (40). Er kommt
zu dem Ergebnis, daß das Plutonium in sehr geringem Maße
wanderi{, in 2,4x105 Jahren ca. 8,5 cm, so daß "mehrere Halb
wertszeiten erforderlich wären, damit Oberflächen-Plutonium
bis zur gegenwärtigen Grundwasserhöhe wandert". Über ähnliche
Ergebnisse berichtet B.L. Schmalz (111). Demgegenüber fanden
C.W. Christensen und R.G. Thomas Pu noch in über 8 m (28 ft)
Tiefe in einer Tuffsteinschicht (41). Offensichtlich war es
durch Ritzen und Spalte so tief durchgesickert.

Systematische Untersuchungen, die die Bodenbeschaffenheit,
Niederschlagsmenge u.ä. Faktoren berücksichtigen, waren nicht
zu finden. Im Zusammenhang mit der Beschreibung einer geplanten
Umbettung von ca. 100 kg Plutonium-Abfällen im Erdboden in der
Nähe von Hanford werden zwar meteorologische, hydrologische,
geophysikalische u.a. Daten vorgelegt; doch fehlen die Angaben
über den Zeitpunkt der Deponierung, und über die Plutonium-Ver
teilung im Boden (112,113). Anhand der ausgewerteten Literatur
kann angenommen werden, daß Plutonium vom Erdboden aufgenommen
wird, aber nur langsam in tiefere Schichten eindringt. E.M.
Romney et ale nehmen an, daß es wegen der außerordentlich hohen
Absorbierbarkeit von Plutonium an die im Boden vorkommenden
Huminstoffe unwahrscheinlich erscheint, daß Plutonium in ge
löster Form im Boden wandert, sondern nur in Form fester Teil
chen transportiert wird (37). Nach C.W. Francis et ale "existiert
Plutonium im Erdboden hauptsächlich in einer positiv geladenen
polymeren Form und ist fest a:"l Kolloide adsorbiert. Mit wäßrigen
Lösungen anorganischer Salze kann nur wenig bereits angelagertes
Plutonium entfernt werden « 4 %), jedoch verhindern Azetatsalze
die Plutonium-Adsorption im Erdboden und man kann damit große
Mengen adsorbierten Plutoniums extrahieren. Ebenso wurde Plutonium
in Gegenwart verschiedener organischer Lösungsmittel nicht an
Erdteilchen gebunden" (42). J.F. Cline konnte zeigen, daß
Americium, wahrscheinlich als Nitrat, in basischem Boden (Ephrate
Soil) schneller wanderte als in einem sauren Boden (Cinebar Soil)

(43).
Das Löslichkeitsverhalten von Plutonium, welches für dessen Ver
teilung und Wanderung sowohl im Erdboden, wie auch im Wasser
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wesentlich ist, wurde in einer theoretischen Studie von
W.L. Pol zer untersucht (44). Er gibt an, unter welchen Be
dingungen bestimmte Plutonium-Ionen besonders gut löslich
sind, z.B. für Pu3+, PuOH2+, PuO~, Pu02(OH)3 und daß co~-
Ionen wie auch organische Anionen die Löslichkeit des
Plutoniums stark erhöhen.

K.C. Knoll fand, daß Pu mit 0,4M Di-(2-Äthylhexyl)-Phosphor
säure oder mit Essigsäure verschiedener Konzentrationen aus
Bodenproben ausgelaugt werden kann (45). Mit weniger als 10
Säulenvolumen 0, 25M Essigsäure konnten über 50 %des Plu
toniums entfernt werden.

3. Emissionen

Bodenproben und Pflanzen im Gebiet von Zentral- und Nordost
New Mexico, das durch Fallout des ersten Atombombentests am
16.7.45 kontaminiert ist, wurden zu verschiedenen Zeitpunkten
auf Pu untersucht (46,47). Mengen bis zu 0,7 mg/m2 (0,07 mg/
Quadratfuß) wurden 88 Meilen nordöstlich der Detonationsstelle
gefunden. Die größte Flächenbelegung mit 15,38 mg/m2 (1,47 mg/
Quadratfuß) wurde 28 Meilen nordöstlich der Detonationsstelle
gefunden. In 3 Meilen südlich der Detonationsstelle gesammelten
Proben wurde kein Plutonium gefunden. Die Proben waren bis zu
einer Tiefe von 1/2 Zoll entnommen worden.

In der Zeit von 1948 bis 1956 gibt es offenbar keine Anzeichen
für eine Abnahme des Plutonium-Gehaltes des Bodens als Folge
von Erosion (47). Auch Bodenprofile wurden untersucht, ltAb
wärtbewegungen von Pu wurde nur in den zwei Fällen festge
stellt, wo die Oberflächenkontamination relativ hoch warlt.

Eine geringe Anzahl Analysen von pflanzlichem Material zeigte
keinen schlüssigen Beweis für die Pu-Aufnahme durch Pflanzen.

24 Jahre nach der Atombombenexplosion am 9. August 1945 etwa
500 m über dem Stadtgebiet von Nagasaki wUrden im Juli 1969
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Bodenproben an verschiedenen Stellen im Umkreis bis zu
4,4 km vom Zentrum der Explosion untersucht (48,49). Jede
Probe wurde bis zu 10 cm Tiefe ausgehoben. Ober die
Bodenbeschaffenheit und Niederschlagsmenge wird auch in
diesen Berichten nichts ausgesagt.

Diese Proben enthielten noch immer zwischen 1 bis 38 mOi
Pu-239/km2• Die höchste Konzentration wurde in Nishiyama
ca. 2,8 km östlich des Explosionszentrums gefunden. Der
sm Tage der Explosion aus Westen wehende Wind ist für die
hohe Flächenkontamination in diesem Gebiet verantwortlich.
Auch nach dieser langen Zeit ist der Pu-239-Gehalt in
diesen Bodenproben noch ca. 10 mal so hoch wie in Boden
proben, die lediglich ttFallout ti enthalten (--1-3 mOi/km2).
ttDie Ergebnisse •••• zeigen, daß die Kontamination des
Bodens durch Plutonium auf natürliche Weise nicht leicht
entfernt wird tt • Dagegen liegt der Strontium-90-Gehalt nicht
über dem, der in Proben, die nur tlFallout ti enthalten, ge
funden wird .. ttDas kann durch das unterschiedliche Rückhalte
vermögen des Bodens für Strontium und Plutonium bedingt sein
und stimmt mit den mittels Radioindikator erzielten experi
mentellen Werten übereintI.

Bereits 1970 wurde von der ttNevada Applied Ecology Grouptt
ein Programm begonnen, welches das Schicksal des bei den
Tests freigesetzten Plutoniums verfolgen soll (50) .. Dieses
Programm wird wörtlich übersetzt wie folgt beschrieben:

1 .. ) Zusammenstellung und Auswertung von Informationen
über Quellen, Merkmale, Verteilung und Verhalten des
durch nukleare Tests an die Umgebung freigesetzten
Plutoniums.

2.. ) Erfassung und Dokumentation der Verbreitung, Mengen,
Merkmale und Verhalten des auf dem Nevada Testgelände
freigesetzten meßbaren Plutoniums.
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3.) Beschreibung des Umverteilungsgrades für Plutonium
auf dem Nevada Testgelände und in dessen Umgebung
und der zugrundeliegenden Bedingungen, unter Berück
sichtigung der Wege und Geschwindigkeit der Bewegungen
unter besonderer Beachtung seiner Einwirkung auf
Menschen.

4.) Ermittlung und Dokumentation der Auswirkungen, die
Plutoniumablagerungen auf dem Nevada Testgelände und
in dessen Umgebung auf den Menschen haben können.

5.) Bestimmung eventueller Auswirkungen einer Plutonium
Kontamination der Umgebung auf die Pflanzen, Tiere
und Ökologie des Landes.

6.) Beurteilung von Methoden zur Stabilisierung und Be
seitigung des Plutoniums aus der Umgebung und deren
Auswirkung auf die Ökologie dieses Gebietes.

7.) Feststellung der Notwendigkeit zur Entfernung des
Plutoniums aus der Umgebung.

Dieses "Plutonium Environmental Studies Program" arbeitet
spezifisch mit dem Zweck, Umgebungs- und Strahlen-Gesund
heitsprobleme im Zusammenhang mit der Plutonium-Kontamina
tion auf dem Nevada-Testgelände und dessen Umgebung zu
identifizieren und zu bestimmen. Zunächst liegt die Be
tonung auf der Normung analytischer Methoden, der Abgren
zung kontaminierter Flächen, Fragen der, Aufwirbelung und
Umverteilung, Nahrungsmittelketten-Transport und ökologi
schen Auswirkungen.

Um die Plutonium-Verteilung in der Umgebung des Nevada
Testgeländes zu bestimmen und festzustellen, ob Plutonium
durch natürliche Vorgänge wandert, ob Menschen diesem
Plutonium ausgesetzt sind oder werden können, werden Unter
suchungen durchgeführt (80,81). Der Plutonium-Gehalt von
46 Bodenproben wird angegeben und außerdem 2 Profil-Proben
bis zu einer Tiefe von 23 cm untersucht. Plutonium wurde
in den meisten Fällen nur in der obersten Schicht bis zu
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3 cm Tiefe gefunden. Die gefundenen Werte reichen von
130 mCi/km2 bis Untergrund.

Der Erdboden in der Nähe des Nevada Testgeländes ist vul
kanischen Ursprungs, trocken und steinig. Über die Nieder
schlagsmenge wird nichts auögesagt.

Nach dem Aufprall auf den Erdboden von zwei Atombomben aus
einem verunglückten Flugzeug wurden am 16.1.1966 Plutonium~

Mengen von ~500 ~g/m2 im Umkreis bis 80 m an einer Stelle
bzw. bis 65 m an anderer Stelle gefunden (53). Die Wind
geschwindigkeit zur Zeit des Unfalls betrug ca. 56 km/h
(30 Knoten). Über den Einfluß des Windes auf die Plutonium
Verteilung wird an dieser Stelle nichts ausgesagt.

Zur Beseitigung des Plutoniums wurde die oberste Erdschicht
in diesen Gebieten abgenommen und in die USA transportiert.
Alles Land, das mit > 5 ~g/m2 kontaminiert war, wurde bis zu
einer Tiefe von 10 inch (= 25 cm) umgepflügt. Danach wurden
Luftproben gemessen. Diese zeigte keine höhere als durch den
üblichen Fallout verursachte Kontamination. Alle Analysen,
die der Feststellung einer eventuellen Plutonium-Aufnahme der
Einwohner von Palomares dienten, verliefen negativ (53). Über
das Schicksal des verbliebenen Plutoniums ist nichts bekannt.

Die an den Dekontaminationsarbeiten beteiligten Personen
wurden untersucht (54); "Weniger als 20 %von etwa 1600
Personen weisen eine durch Urinuntersuchungen nachweisbare
Plutonium-Gesamtkörperbelastung auf und davon wiederum nur
25 einen Wert zwischen 6 und 67 % der zulässigen Körperbe
lastung. Andererseits wurde in einer Lungengewebsprobe 500 pCi
Plutonium gefunden; die Urinprobe, die noch zu Lebzeiten dieses
Mannes genommen wurde war jedoch negativ gewesen. Dieser Befund
bestätigt Ergebnisse anderer Arbeiten, die über die Unzuver
lässigkeit des Urintests berichten, besonders bei Inhalation
von unlöslichem Plutonium (114,115). Zum Nachweis inkorporierten
Plutoniums wird deshalb der Urintest in Verbindung mit Fäkal-, ,

Untersuchungen und in-vivo-Messungen vorgeschlagen.
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Beim Absturz eines mit vier Atombomben beladenen Flugzeugs
am 21.1.1968 wurden alle vier Bomben beim Aufprall zer
stört und einige Kilogramm Plutonium freigesetzt (53,55).
Das Flugzeug stürzte auf das zugefrorene Meer. Der größte
Teil des Plutoniums konnte auf einer Fläche von ca.
150 m x 700 m, auf der auch die Bombenreste und Flugzeug
teile lagen, wiedergefunden werden. Diese Teile sowie der
stark kontaminierte Schnee wurden eingesammelt und in die
USA transportiert.

Außerhalb dieser Fläche wurdenan zwei weiteren Stellen
Kontaminationen maximal 40 pCi/cm2 = 0,4 Ci/km2 gefunden.
Im geometrischen Mittel wurde ein Wert von 0,4 pCi/cm2 =
4 mCi/km2 berechnet (s. Abbildung 2 und Tabelle 7).

Nach der "Sehr effektiven Reinigung des Unfallplatzes"
wurde angenommen, daß ca. 25 ± 50 % Ci auf dem Eis ver
blieben waren. Im Sommer wurde das Eis nordwärts getrieben.

10 km

• > 500mCi m Pu/km'

~ 50-500-11

~ 5-50 -11
[Z] 0.5-5 -11-

~1lIliiii_<..0.5bJ-:b-.." -(fallout backgr

o Water sampIes
+Bottom -

Abbildung 2: (aus 55) Die Pu-239-Niveaus auf dem Meeres
grund von Thule im August 1968
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Tabelle 7: (aus 55) Pu-239 Ablagerungen auf dem Meeres-
grund, Aug. 1968 in Thule, Grönland

e

Ort nCi/m2

(vergl. Abb. 2) oder
pCi/g Asche mCi/km2 238PU/ 239PU

12 0,10 0,19
14 1,3 3,9

H
17 2,0 .± 0,3 9,7 + 1,4H ....

(J) 19 1,1 0,84~
0

30 16 5 71 .± 20 0,020l::'J .±
32 1,3 + 0,2 5,5 .± 0,9 0,014....
43 0,13 .± 0,01 0,92.± 0,04

55 7,0 67
60 13 120
57 29 112

H 58 130 1300 0,020
(J) 56 11 135~
0

59 16 125l::'J

53 8,4 40
52 72 830
61 52 340

Sein Schicksal und damit auch der Verbleib des Plutoniums
ist unbekannt. Das Wasser, der Seegrund, Muscheln, Krebse,
Zooplankton und Schneefüchse wurden auf ihren Plutoniumge
halt untersucht (55). Zur Ermittlung des auf dem Festland
abgelagerten Plutoniums wurden im Sommer 1968 verschiedene
Arten von Flechten und Pflanzenreste des nahegele genen
Festlandes auf ihren Plutoniumgehalt untersucht (56). Ge
funden wurden zwischen 0,08 und 42,6 pCi/g getrockneter
Substanz. Von insgesamt 23 enthielten 7 Proben, die nahe
oder in Windrichtung von der Absturzstelle entnommen worden
waren, Mengen >1,0 pOi/g. Verglichen wurde mit Untersuchungen,
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die in Alaska durchgeführt wurden und bei denen zwischen
b,15 und 0,53 pCi/g Pu-239/240 in Flechten gefunden wurde.

Die jährliche Niederschlagsmenge in Thule betrug während
der Zeit 1960-1967 durchschnittlich 13 cm, die in Alaska
32 cm.

Um die geographische Verteilung und die Wanderung des Plu
toniums zu verfolgen, führte A. Aarkrog 1970 erneute Unter
suchungen durch (57). Dabei zeigte sich ein verringerter
Plutonium-Gehalt in allen Proben, doch lag der Gehalt noc~

merklich über dem Falloutniveau. Das Plutonium war ca. 10 cm
tief in den Meeresboden eingedrungen und bis zu einem Ab
stand 'von 30 km von der Aufprallstelle noch nachweisbar. Die
noch vorhandene Gesamtplutoniummenge in der Umgebung von
Thule wird auf 20 Ci = 320 g geschätzt.

Die Berichte über die Plutonium-Kontamination in der Nähe
des Rocky Flats Geländes geben stark unterschiedliche
Meinungen wieder (58-73).

Nach einem Feuer am 11.5.1969 in der Anlage konnten 99 %
des Plutoniums wiedergefunden werden (58). Über die abso
lute Menge Plutonium, die in den Brand verwickelt war, wird
nichts gesagt. An anderer Stelle wird ausgeführt, daß ca.
200 mCi Plutonium ausgetreten sind, wovon der größte Anteil
auf den Dächern der Anlage wiedergefunden wurde (59). Man
vermutete, daß das Plutonium durch ein Leck im Dach ausge
treten ist. Nachgewiesen wurde, daß die Feuerwehrmänner
etwas Plutonium nach außen geschleppt haben. Bemerkenswert
ist, daß schon eine Metalltür ausreichte, die weitere Aus
dehnung des Brandes zu verhindern. Nach diesem Unfall wurden
in der Umgebung der Anlage Erd- und Luftproben auf ihren
Plutoniumgehalt untersucht (60,61,62). Die im Umkreis bis
zu 40 Meilen von. der Anlage an 33 Stellen entnommenen Erd
proben enthielten PlutQni~-Ablagerungenbis zu 2000 mCi/km2;
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doch nahm diese hohe Konzentration mit zunehmender Ent
~ernung von der Anlage stark ab (s. Abbildung 3 und Ta
belle 8).

Die Verteilung im Gelände entspricht der in dieser Gegend
während der Jahre 1953 bis 1970 gemessenen durchschnittli
chen Windrichtung aus Nord- bis Südwest. Am 11.5.1969
wehte der Wind jedoch:aus Nordost bis Ost. Es mußte deshalb
angenommen werden, daß die Plutonium-Verseuchung nicht auf
diesen Brand zurückzuführen ist, sondern entweder auf einen
Brand, bei dem am 11.9.1967 22 kg Plutonium in einem Hand
schuhkasten verbrannten (4) und "Geringe Kontamination der
Vegetation festgestellt wurde" (59), oder auf leckende Fässer,
die mit Plutonium verunreinigtes Öl enthielten. Diese Fässer
lagerten von 1958 bis 1968 in der Südostecke der Anlage. Das
erste Leck wurde 1964 entdeckt (60,61,71). Außerdem ist auch
die Möglichkeit nicht auszuschließen, daß ständig geringe
Mengen Plutonium mit den Abgasen ausgetreten sind,doch dürfte
diese Ursache nicht für die so hohe Plutonium-Kontamination
verantwortlich sein. In einem Schreiben an G.T. Seaborg macht
E.A. Martell auf die Gefahren aufmerksam, die mit der Plu
tonium-Kontamination des Geländes verbunden sind und gibt
eine Empfehlung für ein ausführliches Untersuchungsprogramm
(70). Neben anderen Autoren weist auch er darauf hin, daß als
Ergebnis von Inhalationsuntersuchungen die Werte für die zu
lässige Plutoniumkonzentration in Luft um mindestens eine
Größenordnung herabgesetzt werden sollten. H.L. Volchok etal.
untersuchten das "respir,able" Plutonium in dem verae'uchten
Gelände und fanden 1 1/2 Meilen östlich "19 fCi/m3 , mehr als
30 %der m.p.c\ {= maximum permissible concentration) für lös
liches Plutonium, bezogen auf Knochen als kritisches Organ" (71).

Der Boden nahe Rocky Flats ist steinig. Bis zu einer Tiefe
von 20 cm (s. Abbildung 4-6 und Tabelle 8 und 9) wurden Erd
proben entnommen und der Plutoniumgehalt bestimmt. Plu
tonium wurde bis zu einer Tiefe von 13 cm nachgewiesen, wo
bei die Eindringtiefe, offensichtlich in A~hängigkeit von
der Chemie des Bodens sehr variiert (61). An einigen Stellen
befinden sich 50 bzw. 60% des gesamten Plütoniums tiefer als
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Abbildung 3: (aus (61,62)) Dow Rocky Flats Plutonium
Anlage und Umgebung mit eingezeichneten
Probenahmestellen und Isodosenlinien



TABELLE 8 (aus 48) Analysenergebnisse der Untersuchungen von Rocky Flats Erdproben

Ort der Probe- Bodentie!e dpm pro Gramm. Erdboden mCi pro km2

nahme (cm) Pu-239 Pu-238 Pu-239 Pu-238

6 °- 5 171 3,35 1425 27,9
5 - 8 35,8 0,659 482 8,7
8 -10 8,50 0,180 119 2,5

10 -13 1,20 0,0216 16 0,3
13 -15 0,287 0,0056 4 0,08
15 -18 0,290 0,0053 8 0,1

i\)

8 0-6 11,6 0,35 252 7,61 I\)

•6 - 9 6,72 0,131 82,3 1,60
9 -13 0,355 0,0080 7,7 0,17

13 -20 0,745 0,157 46,8 0,99

12 o - 5 2,14 0,0409 46,2 0,88
5 -20 0,0443 0,0053 4,6 0,54-

26 ° - 5 0,0343 0,0022 0,88 0,06
5 -20 0,0136 0,0009 1,7 0,12
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5 cm (s. Abbildung 6), doch wird Bodenbearbeitung als Ur
sache für das tiefe Eindringen vermutet. Unterhalb 13 cm
werden nur 1 %des Pu-239 vermutet.

S.E. Poet und E.A. Martell berichten von späteren Unter
suchungen, für die die Proben nur in der obersten Erdschicht,
bis zu 1 cm Tiefe entnommen wurden (72). "Fast alle Proben
wurden an glatten, ungestörten Stellen, die nicht den Aus
wirkungen von Bewässerung oder Pflügen ausgesetzt waren, ent
nommen.@ ••• Die Plutonium-Kontamination ist hauptsächlich be
grenzt auf die oberen 1 oder 2 cm ll

• Bei einem Vergleich der
Flächenverteilung stimmten "die Ergebnisse dieser Unter
suchungen und die von P@W. Krey und E.P. Hardy (61), wie sie
in Abbildung 3 wiedergegeben sind, ziemlich gut übereinII.
Dagegen wird die insgesamt freigesetzte Plutonium-Menge von
S.E@ Poet und E.A. Martell jedoch wesentlich höher geschätzt.

Geologische, seismische, hydrologische, meteorologische und
ökologische Gegebenheiten dieses Gebietes sind beschrieben (73)

Probe 6

Probe 8

10

10-1

19m Pu-23S Probe 26

gErdbOden
10-2

5 10 15
~ Abstand von ErdoberfläChe (cm)

Abbildung 4: Tiefenverteilung von Pu-239 im Erdboden von
;

Rocky Flats (s. Tabelle 8)
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Abbildung 5: Tiefenverteilung von Pu-238 im Erdboden von
Rocky Flats (Se Tabelle 8)
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Abbildung 6: Tiefenverteilung von Pu-239 im Erdboden
Rocky Flats verglichen mit New York City
(reiner "fallout") (s. Tabelle 9)
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TABELLE 9 (a.us 61) Tiefenverteilung von Plutonium-239 im
Boden

Abstand von der % des Gesamt-Pu in
Ort Erdoberfläche der Schicht

cm 0-20 cm

Rocky Flats o - 5 68
Ort "6" 5 - 8 24
(Lit .. ) 8 - 10 6

10 - 13 1
13 - 18 1

Rocky Flats o - 6 66
Ort "8" 6 - 9 21

9 - 20 13

Rocky Flsts o - 5 39
Ort lt26" 5 - 20 61

New York City o - 2,5 66
(Fallout-Pu) o - 5 81

5 - 20 19

4. Plutonium-Aufnahme von Pflanzen

Das Plutonium aus dem Erdboden kann über Pflanzen oder Tiere
in die Nahrungsmittelkette gelangen. Die Aufnahmefähigkeit
der verschiedenen Pflanzen für Pu-239 ist unterschiedlich und
außerdem noch von verschiedenen Faktoren abhängig, wie z.B.
Art des Bodens, chemische Form des Plutoniums, Teilchengröße
etc. So berichten L~ Jacobson und R. Overstreet bereits 1948
über Versuche, bei denen Plutonium in Zwergerbsen und Gerste
nachgewiesen werden konnte, die auf PuO~+, Pu4+ und Pu3+_
haltigen Böden gezogen worden waren und stellten die höchste
Konzentration in den Wurzeln fest (74).
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_H. Nishita et ale untersuchten die Aufnahme radioaktiver
Zerfallsprodukte durch Nutzpflanzen und die Verteilung der
Isotope innerhalb der Pflanzen (75) .. Sie fanden, "daß die
relative Größenordnung der Aufnahme von Spaltprodukten und
Plutonium durch Pflanzen aus kontaminiertem Erdboden in der
Reihenfolge Sr-89/90>J-131 > Ba-140 >Cs-137, Ru-106, Ce-144,
Y-91 , Pm-147 , Zr-95, Nb-95>Pu-239 abnimmt tt

..

J .. F .. Cline verglich die Aufnahme von Am-241 mit Pu-239 und
fand: "die Konzentration von Am-241 war 20 bis 30 mal größer
als die von Pu-239 im Pflanzengewebe, das auf Mutterboden
gewachsen war, der gleiche Mengen der Radioisotope enthielt"
(43) ..
D.. O.. Wilson und J .. F .. Cline untersuchten inwieweit Pu-239 von
Pflanzen (Gerste) aufgenommen und dadurch aus dem Erdboden
entfernt wird (76).. Sie stelltenfest: "Gerste, die auf ver
schiedenen Böden wächst, nimmt nur geringe Mengen Pb-210 auf,
weniger Pu-239" (vergI .. Tabelle 10) ..

Den Einfluß der Pflanzenart verdeutlichen Versuche von W.. A..
Thomas, die zeigen, daß Bohnen, die auf Curium-haltigem Boden
gewachsen sind, erhebliche Aktivität zeigten, während Gras
unter gleichen Bedingungen gezogen, keine Aktivität zeigte
(77,78). Bemerkenswert geringe Pu-Aufnahme durch Gräser wurden
ebenfalls von S.L .. Cummings und L. Bankert beobachtet, die ein
Verhältnis der Pu-Aktivität 'in Hafer, der auf verschiedenen
Pu-haltigen Böden gezogen worden war zu der des Bodens von
10-4 bis 10-6 analysierten (79), wie auch von W.. Bliss und
L.. Dunn, die im Zusammenhang mit Untersuchungen auf dem Nevada
Testgelände in der auf Pu-verseuchtem Boden gewachsenen Gerste
kein Pu fanden (51) ..

E.. Romney et al .. untersuchten die Plutonium-Aufnahme durch
Klee im Verlauf von 5 Jahren.. "Ladino clover" wurde auf einem
Boden gezogen, der Pu-239 kontaminierten Fallout enthielt
(80,81,37). Die aufgenommene Plutonium-Menge nahm von Jahr
zu Jahr zu (s .. Tabelle 11) .. Dabei können einmal das sich
weiterentwickelnde Wurzelwerk zum anderen aber auch zunehmende
Chelatbildung eine Rolle spielen.



TABELLE 1.0 (aus 76) Aufnahme von Pu-239, Cr-185 und Pb-210 durch Gerste aus drei ver
schiedenen Bodenarten

Isotop Bodenart Bodenaktivität Pflanzenausbeute Konzentration im Gewebe
~Ci/g g nCi/g

Pu-239 Ephrata 10 1,5 .:t 0,02 1,3 + 0,13-
Pu-239 Milville 10 1,5.:t 0,02 0,4 + 0,08-
Pu-239 Cinebar 10 1,0.:t 0,02 2,2 + 0,37-
Cr-185 Ephrata 0,1 1,2.:t 0,1 380 .:t 5 I

Cr-185 Milville 0,1 1,4 .:t 0,1 80 .:t 5 I\)

--...J
Cr-185 Cinebar 0,1 0,8 .:t 0,1 7 .:t 1 I

Pb-21O Ephrata 0,1 1,6.:t 0,02 0,2 .:t 0,02
Pb-21O Milville 0,1 1,8.:t 0,03 0,2 .:t 0,05
Pb-21O Cinebar 0,1 1,0.:t 0,03 0,5.:t 0,05



TABELLE 11 (aus 89) Pu-239 im aufeinanderfolgem.a.en Ernten von "Ladino clover lt (Klee)
der auf kontam1niertem Erdboden unter uGlashaus-Bedingungenlt gewachsen war

Erntezeitraum Ernte Ausbeute
g Trockengewicht

Pu-239 im trockenen Pflanzenmaterial
Zerfall/mn/Ernte d/m/g

1958
1959
1960
1961
1962

66

110
194
310
316

205
737

1377
3565
7142

3,1
6,7
7,1

11,5
22,6

I

I\)
co
I
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Eine steigende Aufnahme von Spaltprodukten und Plutonium
'durch verschiedene Pflanzen mit abnehmendem pR-Wert der
Nährlösung konnten J.H. Rediske et ale beobachten (82).

Der Einfluß von Chelaten auf die Aufnahme von Transuranen
durch Pflanzen wurde mehrfach untersucht. So schreiben z.B.
V.Q. Hale und A. Wallace, daß 'DTPA die Pu-239-Aufnahme
durch Pflanzen vermehrt unddaß Am-241 von Buschbohnen um
nahezu einen Faktor 103 mehr aufgenommen wird, wenn dem
Boden DTPA zugesetzt wurde (83), während EDDHA nur geringen
Einfluß hatte (84). Nach E.M. Romney erhöhte DTPA die Auf
nahme von Pu-239 durch Luzerne wesentlich, während EDDHA
wiederum weniger wirksam war (37).

5. Plutonium im Wasser

Nach J.V. Panesko ist das Verhalten von trockenem Plutonium
oxid-Pulver unter Wassereinwirkung abhängig von der Stoßkraft
der Wassertropfen (85). In jedem Fall, auch unter der Einwir
kung des fein versprühten Wassers einer Sprinkler-Anlage, ver
spritzt zunächst das Pulver, dann bildet sich in der obersten
Schicht ein Sumpf. Durch diesen Sumpf dringt das Wasser nur
noch langsam tiefer in das Pulver ein. Wird dagegen das Pulver
ins Wasser geschüttet~ sinkt es sofort ab oder bildet, wenn
es sich um sehr feines Material handelt, eine Suspension.

Die ersten Meerwasseruntersuchungen und der Nachweis von Plu
tonium im Meerwasser aus dem Fallout wurde von Pillai et ale
1964 durchgeführt (86). Eine Zusammenfassung der Arbeiten bis
1970 über das Schicksal des Plutoniums im Ozean, sowohl in
seichtem Küstenwasser, wo es sich im Schlamm und Sand an
reichert, als auch in tiefen Wasserschichten wurde von V.E.
Noshkin, K.M. Wong et ale gegeben (87,88).

An Hand von Analysen des Plutonium-Gehalts sowohl im Mg&~~sser

als auch in den Ablagerungen konnten V.E. Noshkin und V.T.
Bowen zeigen, daß Plutonium im Meerwasser schneller absinkt
als 90Sr oder 1370s und zwar mit einer Geschwindigkeit von
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392 m bis 70 m im Jahr (89). In den Sedimentproben wurde
,Plutonium bis zu einer Tiefe von ca. 12 cm gefunden. Die
Gesamtmenge des im Meer gemessenen Plutoniums stimmt, je
weils für denselben Breitengrad, gut mit dem aus Erdproben
errechneten Fallout überein. Die Autoren schließen aus
diesen Ergebnissen, daß Plutonium als ein ausgezeichneter
Fallout-Indikator angesehen werden kann.
Untersuchungen über das Verhalten von Pu02 in Meerwasser
wurden unter natürlichen, und auch unter Laborbedingungen
von S.Z. Mikhail und D.A. Kubose durchgeführt (90). Dabei
wurde das Löslichkeitsverhalten bei verschiedenen Tempe
raturen und Drucken und bei unterschiedlichen Salzgehalten
getestet. Bei den Untersuchungen unter natürlichen Be
dingungen wurde festgestellt, daß 70 %der Pu02-Partikel
nach 5 Monaten von aufgewachsener mariner Kruste umhüllt
waren (91). Dadurch wird voraussichtlich der Grad der Lös
lichkeit der Pu-Aktivität aus den Teilchen vermindert,
andererseits stellt sich die Frage, ob sich die Wahrschein
lichkeit, daß die Partikel in die Meeres-Nahrungsmittel
kette aufgenommen werden, erhöht. Nach G.P. Dix und T.J.
Dobry ist die Auflösung von Plutonium in wäßriger Umgebung
abhängig von (1):

1.) der Größe der Plutonium-Oberfläche
2.) der chemischen Zusammensetzung
3.) der Natur der umgebenden Lösung.

Theoretische (44,85,92-94) und Laboruntersuchungen (9~117) be
rücksichtigen besonders das Verhalten von Plutonium in
Wasser in Abhängigkeit vom pR-Wert und der Plutonium-Konzen
tration, vom Ionen-Gehalt und dem Einfluß von Komplex
Agentien. Ebenso wurden Untersuchungen über die Absorption
von Pu02 an das Material des Meeresbodens durchgeführt.

~n Untersuchungsprogramm, das Auskunft über die Fortbe
J"~W~~ von Plutonium in wäßrigen Systemen geben soll, wird
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yon D. Paine et ale angekündigt (96). Die Abhän~igkeiten

von der Wasserbewegung, dem Volumen und der Tiefe der
Wasserbecken, dem pH-Wert, der Temperatur, der gelösten
Sauerstoffmenge und der Leitfähigkeit sollen ermittelt
werden. Wasserpflanzen und tierisches Leben in den drei
Hauptwasserläufen von Rocky Flats sollen untersucht werden.
Doch wurde von D.A. Kubose et ale (91) schon gefunden,
daß Pu02-Partikel auf dem Meeresboden nur sehr gering
fügig wandern.

5.1. Thule

Der Plutonium-Gehalt des Meerwassers wurde an und in der
Nähe der AbsturzsteIle (s. 2.5) im August 1968 untersucht
(55) (vergI. Tabelle 12 und Abbildung 2).

TABELLE 12 (aus 55) Pu-239 Niveau im Meerwasser von Thule,
Zone I, im August 1968

Probenahme- Tiefe der Probenahme- gefundene Aktivität
stelle stelle rm} [ fei/l}

48 2 4,8 .± 0,5
48 180 9,1 .± 1,3

49 2 4,3
49 195 2,1
49 195 4,9

50 2 4,8
50 175 1,7
50 175 3,4

51 2 11,7
51 178 4,4
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Ein Unterschied des Plutonium~Gehaltes im Wasser nahe der
Oberfläche gegenüber dem im Wasser in Bodennähe konnte
nicht gefunden werden. Der Hauptanteil des Plutoniums hat
sich auf dem Meeresboden abgelagert, wo auf einer ellipti
schen Fläche von ca. 30 km2 ungefähr 3 Ci Plutonium ange
nommen werden. Tiere und Pflanzen, die mit dem Meeresboden
in Kontakt kommen, oder sich von mit dem Meeresboden in
Kontakt kommenden Lebewesen ernähren, zeigen einen höheren
Plutoniumgehalt als diejenigen, die im freien Meerwasser
leben. Aus diesen zur Untersuchung der Nahrungsmittelkette
(s. Abbildung 7) dienenden Analysen wurde geschlossen, daß
"keine Proben Plutoniummengen enthielten, die als gefährlich
angesehen werden können für in der Umgebung von Thule oder
in anderen Teilen Grönlands lebende Menschen oder höhe~e

Tiere" (55). Nachuntersuchungen im August 1970 haben gezeigt,
daß der Plutonium-Gehalt in allen Proben gegenüber 1968 ab
genommen hat, aber doch noch bemerkenswert über den Fallout
Werten liegt (57). Beim Unfall freigesetztes Plutonium ist
in den Meeresboden bis zu einer Tiefe von 10 cm eingedrungen
und wurde bis zu 30 km Entfernungvon der Unfallstelle nachge
wiesen.

Von verschiedenen Algen (z.B. Gelidium sp., Zoneira sp.,
Sargossum sp.) und anderen Meerespflanzen konnte gezeigt
werden, daß sie Plutonium aus dem Meeresboden in hohem Maße
aufnehmen (84,97,98). Besonders Braunalgen (Fucus und
Laminaria) scheinen empfindliche Plutonium-Indikatoren des
Meerwassers zu sein (55).

Ebenso nehmen V.E. Noshkin et ale aufgrund ihrer Unter
suchungen an, daß Muscheln ausgezeichnete Plutonium-Indi
katoren sind (99). Sie fanden, daß im Muschelfleisch weniger
Plutonium enthalten ist, als in den Schalen. Auch in den
Skeletten von Fischen wurde mehr Plutonium gefunden, als im
Fleisch. In knorpligen Skeletten von Tieren, die unter
ähnlichen Bedingungen leben, wie solche mit verkalkten
Skeletten war weniger Plutonium enthalten. Dies bestätigt
Untersuchungen von E.E. Ward, daß bei Hummern, die man in,
Pu-239 angereichertes Wasser gesetzt hatte, der Hauptplu-



- 33 -

toniumanteil sich in den Schalen ablagert, während im Fleisch
Und den Weichteilen wesentlich geringere Mengen nachzuweisen
waren (100). Diese Befunde sind wichtig im Hinblick auf die
Plutonium-Aufnahme in die Nahrungsmittelkette (s. Abbildung 7).

__---..__ M22r2sablag2rUngtln

Abbildung 7: (aus (55)) Nahrungsmittelkette in arktischem
Meerwasser

q. Plutonium in der Luft

Ober das Verhalten von Plutonium in Luft sind zahlreiche
Veröffentlichungen bekannt. Durch Verfolgen des Pu-238 aus
dem SNAP-9A Unfall, bei dem eine Pu-238-Isotopenbatterie
verglühte, konnte das Verhalten des Plutoniums in höheren
Luftschichten sehr genau beobachtet werden. Die Wahrschein
lichkeit einer Freisetzung von Plutonium aus Herzschritt
machern in höheren Luftschichten ist gering, deshalb soll
dieses Problem hier nicht weiter untersucht werden. In
bodennahe Luftschichten jedoch kann Plutonium durch Feuer
und Oberhitzungs-Unfälle, wie auch durch Resuspension (s.S•. 9)
gelangen.

J. Mishima und L.G. Schwendiman untersuchten die Freisetzung
von Plutonium in verschiedener chemischer Form beim Erhitzen
bis 10000 0 (14,15) und geben die Gewichtsanteile des Plu-
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toniums an, die nach dem Erhitzen in der Luft verbleiben.
Die Art der Plutonium-Verbindung, Teilchengröße, Geschwin
digkeit des Luftstroms und die Temperatur beeinflussen die
Menge des in der Luft verbleibenden Plutoniums. Ähnliche
Untersuchungen wurden bereits 1963 von K. Stewart beschrieben
(101).

Am 21. April 1964 verglühte, wahrscheinlich in 46 km ~öhe

über dem Indischen Ozean, eine Pu-238 betriebene Batterie,
die ca. 17kPi, das sind ca. 1 kg Pu-238 enthielt (2,3,102-105).
Es wird angenommen, daß die Batterie völlig zerstört wurde,
das Pu-238 verbrannte und die kleinen Partikel verstreut
wurden (105). Untersuchungen zur Lokalisierung des Haupt
anteils und über das Verhalten des Plutoniums in Abhängig
keit von den Jahreszeiten wurden durchgeführt. Aufgrund
dieser Untersuchungen werden ca. 75 %des Pu-238 aus SNAP-9A
in der Stratosphäre des südlichen und nur ca. 20 %in der
Stratosphäre der nördlichen Hemisphäre vermutet (2,105). Die
Verteilung des Pu-238 stimmt überein mit einem Modell, das die
Zirkulation über der nördlichen und südlichen Halbkugel in der
Stratosphäre in Abhängigkeit von den Jahreszeiten beschreibt.

Die Ablagerung von Pu-238 auf dem Erdboden wird aus Be
obachtungen des Pu-238/Pu-239+240-Verhältnissesermittelt.
Die Untersuchungen widersprechen sich insofern, als einer
seits bereits 6 Monate nach dem SNAP-9A-Unfall ein er
höhter Pu-238-Gehalt gefunden wurde (103), während andere
Autoren bis 1966 eine Verschiebung des PU-238/PU-239+240
Verhältnisses nicht klar nachweisen konnten (105-109).
Es wird angenommen, daß sich Mitte 1970 bereits 95 % dieses
Pu-238 auf dem Erdboden abgelagert hatten (2,3).
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7. Zusammenfassung

Im Rahmen der Risikobetrachtung für Herzschrittmacher wunde
die Literatur auf die vorhandenen Erfahrungen über das Ver
halten von freigesetztem Plutonium ausgewertet.

Die gravierendsten Emissionen waren: die Atombombenexplosionen
von New Mexico, Nagasaki und auf dem Nevada-Testgelände, der
Absturz von Atombomben tragenden Flugzeugen über Palomares und
Thule und Unfälle in der Plutonium-Anlage von Rocky Flats.
Im Einzelnen wird das Verhalten von freigesetztem Plutonium
auf und im Erdboden, im Wasser und soweit es einen Pu-238-Un
fall betrifft, auch in der Luft behandelt.

Bekannt sind Untersuchungen des Resuspensionsverhaltens von
Plutonium. Die Resuspension läßt sich für verschiedene Um
weltbedingungen durch Resuspensionsfaktoren beschreiben.
Die Eindringtiefe des Plutoniums in den Erdboden ist in eini
gen Fällen gemessen worden. Danach scheint das Plutonium fest
an das Bodenmaterial gebunden zu werden und nur sehr langsam
zu wandern. Andererseits zeigen Messungen in Tuffsteinboden,
daß offensichtlich durchRitze und Spalte die Kontamination
rasch durchsickert. Es liegen aber keine ausreichenden Unter
suchungen über den Einfluß der physikalischen und chemischen
Beschaffenheit des Plutoniums, des Erdbodens und der Nieder
schlagsmenge vor, wie auch über den Einfluß von Huminsäuren
wenig bekannt ist. Ebenso konnten keine Daten für die vertikale
Wanderung bei hoher Kontaminationsdichte (>1 mg/dm2) gefunden
werden.
Über die Plutonium-Aufnahme durch Pflanzen die mit und ohne
Zusatz von Chelatbildnern auf verschiedenen Böden gezogen
wurden, wird mehrfach berichtet. Aus den Angaben kann man
schließen, daß Gräser Plutonium nur wenig, Blattpflanzen da
gegen mehr aufnehmen. Auch von bestimmten Algenarten wird
Plutonium stärker inkorporiert, es wird sogar vorgeschlagen,
diese Algen als Plutonium-Kontaminationsindikator zu verwenden.
Das Verhalten von Plutonium im Wasser (reines Wasser, Meer
wasser, Flußwasser) wird von mehreren Autoren beschrieben.
Löslichkeits-, Sedimentations~ und Transportverhalten wurden
untersucht.



- 36 -

Summary

Within the framework of the hazard consideration for
pacemakers the literature has been evaluated with respect
tO'experience available on the behavior of plutonium
released.

The most serious emissions had been: the explosions of
atomic bombs in New Mexico, Nagasaki and on the Nevada
test field, the crash of airplanes carrying nuclear bombs
over Palomares and Thule, and accidents taking place in
the plutonium facility of Rocky Flats. It is detailed upon
the behavior of released plutonium on and in the soil, in
water and - as far as an accident involving Pu-238 is
concerned - also in the air.

It is known that investigations have been made into the
resuspension behavior of plutonium. Resuspension can be
described by resuspension factors for various environmental
conditions.

The depth of penetration of plutonium into the soil was
measured in some cases. According to these measurements
plutonium seems to be strongly bound to the soil material
and migrate but slowly. On the other hand, measurements
performed in tufaceous limestone soil show that the
contamination obviously works down quickly through fissures
and gaps. However, sufficient studies are not available
about the influence exerted by the physical and chemical
nature of soil and of plutonium as weIl as about the amount
of precipitations. The influence of humic acid is yet
unknown and data on the vertical migration at a high
contamination density (>1 mg/cm2) could not be found.

Several publications deal with the plutonium uptake by
plants cultivated on various soils with and without addition
of chelating agents. It can be concluded from the indications
that grasses take up little plutonium while the uptake is
higher with foliage plants. Plutonium is, also incorporated
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to a greater extent by specific algae and it is even
suggested to use these algae as an indicator of possible
plutonium contamination.

The behavior of plutonium in water (pure water, seawater,
river water) has been described by several authors. The
studies related to the solubility, sedimentation, and
transport behavior.
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" IResume

Dans le cadre de l'analyse des risques de rytbmeurs cardiques
on a exploit~ la litterature quant aux experiences existantes
sur le comportement du plutonium relache.

Les emissions les plus graves ~taient: les explosions de
bombes atmomiques de New Mexico, de Nagasaki et sur le terrain
d'essai de Nevada, la chute sur Palomares et Thule d'avions
portant des bombes atomiques et des accidents survenus dans
l'installation de plutonium de Rocky Flats. On traite en
particulier du comportement du plutonium relache a la terre,
dans le sol, dans l'eau, et dans la mesure ou il s'agit d'un
accident au Pu 238, dans l'air egalement.

On connalt des etudes sur le comportement de resuspension du
plutonium. Pour differentes conditions de l'environnement, la
resuspension peut etre decrite par des facteurs de resuspension.

, ~ ~ ~

La profondeur da penetration du plutonium dans le sol n'a ete
mesuree que dans certains cas. 11 paralt d'apres ces mesures
que le plutonium est fortement lie a la matiere du sol et ne
se deplace que tras lentement. D'autre part, des mesures
faltes dans du sol de tuf montrent qu'apparemment la contamination
penetre rapidement ~ travers des rainures et des fentes. Mais
on ne dispose pas d'~tudes suffisantes sur l'influence de la
nature physique et chimique du sol et du plutonium ainsi que
da la quantite precipitee, et des connalssances sur l'influence
d'acides humiques font defaut. De meme, on n'a pas pu trouver'
des donnees relatives a la migration verticale ades densites
de contamination elevees ( >1 mg/cm2).

Plusieures publications traltent du captage du plutonium par
des plantes cultivees dans differentes terres avec et sans
addition d'agents chelatants. 11 resulte des indications que
des herbes ne captent que peu de plutonium, mais que par
contre des plantes a feuilles en captent davantage. De m~me,

le plutonium est plus fortement incorpore par certaines
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especes d'algues, et l'on propose meme d'utiliser ces algues
comme indicateur de contamination de plutonium.

Le comportement du plutonium dans l'eau (eau pure, eau de
mer, eau de riviere) est decrit par plusieurs auteurs. Le
comportement au point de vue solubilite, sedimentation et
transport a fait l'objet d'etudese
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