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Die Plutonium-Alpha-Aktivitit von Lebensmitteln

Von O. Frindik und J. F. Diehl

Einleitung

In einer vorausgehenden Mitteilung 1) wurde tliber die
Gesamt-Alpha-Aktivitdt von Lebensmitteln berichtet.
Ferner wurde dargelegt, daB die Uberwachung der
Lebensmittelradioaktivitat kiinftig in verstirktem
Malfe die bei der Gewinnung von Kernenergie verwen-
deten und erzeugten Radionuklide beriicksichtigen
sollte. Die Bestimmung der Gesamt-Alpha-Aktivitit
kann zwar eine ja—nein Aussage iber die Konta-
mination durch Alphastrahler liefern, sie erméglicht
jedoch bei einem positiven Befund keine Aussage iiber
das Vorhandensein bestimmter Radionuklide. Von den
alphastrahlenden Nukliden kommt vor allem den ver-
schiedenen Isotopen des Plutoniums Bedeutung zu —
sowohl wegen dessen steigender Bedeutung bei der
Kernenergiegewinnung als auch wegen seiner beson-
deren Giftigkeit.

Die Lebensmittel in der BRD wurden bisher weder
routineméBig, wie in den USA 2), noch in nennenswer-
tem Umfang vereinzelt auf Plutonium untersucht. In
der vorliegenden Arbeit wird iiber Plutoniumbestim-
mungen an einigen Einzellebensmitteln und an Ge-
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samtdidt berichtet. Um die allgemeine Lage besser
beurteilen zu kénnen, wurden einige weitere biologi-
sche Proben untersucht und die Ergebnisse den an
Lebensmitteln gefundenen gegeniibergestellt.

Da der Plutoniumpegel in biologischem Material un-
serer Umwelt aullerordentlich niedrig ist, erlaubt nur
eine besonders empfindliche MeBmethode den Nach-
weis. Das hier beschriebene Verfahren gestattet noch
die Erfassung von ca. 5 fCi (d. h. 5 - 10-15Cj) 23¢Pu, ent-
sprechend 9 - 1018 g Plutonium.

Material und Methode

Die fiir die Untersuchungen ausgewdhlten Einzel-
lebensmittel wurden in haushaltsiiblicher Weise ge-
reinigt, und der eBbare Anteil wurde bei 400° C Ofen-
temperatur wie beschrieben %) trocken verascht. Wei-
zen wurde nur gewaschen, Kartoffeln wurden gepellt,
Apfel und Birnen nach dem Waschen und Abtrocknen
entkernt. Tdgliche Gesamtnahrung wurde in der be-
schriebenen Weise gesammelt!), homogenisiert und
im hochtourigen Mixer mit den Getrdnken vermengt.
Kiefernnadeln wurden direkt von Baumen gepfliickt
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und ungewaschen in der gleichen Weise verascht wie
die Lebensmittel. Die Aschen wurden gesiebt (0,315 mm
Maschenweite); vorhandene Siebriickstinde wurden
gemahlen und erneut gesiebt.

Von den fiir die Pu-Bestimmung erprobten analyti-
schen Methoden 4-8) hat sich fiir Lebensmittel die von
Schiittelkopf 7) beschriebene als am geeignetsten er-
wiesen. Sie ist hochspezifisch fiir Plutonium und ist
am wenigsten matrixabhingig. Auch diese Methode
mubte jedoch in einigen Punkten modifiziert werden.
Insbesondere fiihrte die NaBveraschung mit HNO; (zur
Entfernnung von kleinsten Kohlenstoffresten aus der
vorherigen Trockenveraschung) bei Kernobstaschen zu
heftigen Abbrénden beim Eindampfen.

Kurz zusammengefalB3t besteht die Methode aus folgen-
den Schritten: Abtrennung aller sdureldslichen Mine-
ralstoffbestandteile der Asche und trockene Nachver-
aschung des unléslichen Restes bei 600 bis 700° C; Ab-
rauchen der Kieselsdure mit FluBsidure; bei calcium-
reichen Proben anschlieBend eine Phosphatfédllung.

Bei der Methode nach Talvitie ®) werden Uran und Tho-
rium nur mit unterschiedlichem Erfolg von Plutonium ab-
getrennt. Die gemeinsame elektrolytische Abscheidung
fiihrt zu einer erhohten Selbstabsorption des Mefiprapa-
rates und verursacht eine wesentlich schlechtere Auflésung
des Alphaspekirums.

Als innerer Standard wurde Plutonium-236 verwendet.
Die Biosphire ist praktisch frei von diesem Isotop, das
eine relativ kurze Halbwertszeit (2,8 Jahre) besitzt. Der
zu analysierenden Probe in gewiinschter Menge zuge-
setzt, 146t sich dieses Isotop von den bereits in der
Natur vorkommenden anderen Plutoniumisotopen
durch Alpha-Spektrometrie gut unterscheiden. Zweck-
dienlicherweise sollte die Aktivitit von Plutonium-236
und die des zu analysierenden Isotops bis herab zu un-
gefdhr 1 pCi etwa gleicher Gréfenordnung sein. Bei
Zusatz zu geringer Aktivitdten sind zu lange Mel3-
zeiten erforderlich. Die Pu-236-Standards wurden vor
ihrer Verwendung alphaspektrometrisch auf ihre Rein-
heit gepriift.

Durch Verwendung von 23Pu als innerem Standard
entfillt die Bestimmung der chemischen Ausbeute in
den verschiedenen Schritten des Analysenganges. Bei
der Vielzahl der zu analysierenden Lebensmittel und
der unvermeidlichen Matrixabhingigkeit der Ergeb-
nisse ist dies eine grofie Erleichterung. Die Berechnung
der Aktivitit (A) des gesuchten Plutoniumisotops ver-
einfacht sich durch die Anwendung der bekannten
236Py-Aktivitit auf einen Peakflichenvergleich mit
den notwendigen Korrekturen:

(G £ fo) —(Ug * fye) — (K * fr)
(I xf)— (Urxfw)

A = (S * f5)

wobei G die Bruttoimpulszahl des zu bestimmenden
Isotops, U die Impulszahl des Untergrundes im Spek-
tralbereich von G, K die Impulszahlerhéhung von G
(verursacht durch die Zugabe von 2%6Pu), S die Aktivi-
tdt des Standards von 236Pu, I seine Gesamtimpulszahl
und f (mit Indices) die jeweilige Streuung bedeuten.
A wird in Aktivitdiseinheiten von S ausgedriickt. Im
Bereich niedriger Aktivitdten ist die Fehlerrechnung
Voraussetzung fiir eine sinnvolle Interpretation der so
berechneten Aktivititswerte.

Zur Herstellung von mdoglichst quantitativen und
selbstabsorptionsfreien MeBpriaparaten wurde das Plu-
tonium elektrolytisch in konischen Plexiglaszellen mit
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montierbarem Boden (Kathode) abgeschieden. Als ka-
thode dienten kreisrunde walzpolierte austenitische
Edelstahlplittchen (18 %o Cr, 8 %o Ni), die vorher che-
misch gereinigt und elektrolytisch poliert?) wurden.
Die Anode war stets aus poliertem Platinblech, nicht
rotierend, aber mindestens von 5fach griflerer aktiver
Fldche als die Kathode. Als Elektrolyt wurde Am-
moniumsulfat verwendet 1%). Die aktive Priparatfliche
betrug 1,1 em?, die Stromdichte 0,5 A/cm? und die
Elektrolysedauer 2 Stunden.

Die Elektrolyseprdparate wurden mit einem Ober-
flachensperrschichtzdhler (Ortec CA-028-400-100, mit
450 mm? aktiver Fliache) mit angeschlossenem ladungs-
empfindlichen Vorverstirker, Linearverstidrker und
400-Kanal-Analysator alpha-spektrometriert. Alle Ge-
rate wurden sorgfiltig geerdet. Der Detektor befand
sich in einer Vakuumkammer mit von Sill 1) emp-
fohlener Luftmenge (entsprechend 12 wug/cm? Ab-
sorber) zur Verhinderung von Detektorkontaminatio-
nen durch RiickstoBkerne. Der Detektor-Préparat-Ab-
stand betrug meistens 0,8 £ 0,4 mm zur Erreichung
des hochstmoglichen Zihlerwirkungsgrades von 33,0
+ 0,5 %, ermittelt mit Hilfe von 239Pu, wobei wir den
Luftdruck nicht liber 20 mm Hg steigen lieflen. Bel
hoéherem Druck wurde eine merkliche Peakdrift fest-
gestellt. Nur bei Energieeichungen oder Ausmessung
von aktiveren (> 1 nCi) Priparaten wurde ein griBe-
rer Abstand verwendet. Ebenfalls zur Verhinderung
der Detektorkontamination wurde an das Priparat in
Bezug auf den Detektor eine Spannung von — 9 V ge-
legt.

Die Giite eines Plutoniumpriparates ergibt sich in
erster Linie aus der Halbwertsbreite seines Spektrum-
peaks. Die mittlere Plutonium-236-Halbwertsbreite
betrug 55 bis 75 keV bei Routineprdparaten und bei
ca. 0,8 mm Prédparat-Detektor-Abstand. Bei VergroBe-
rung des Abstandes auf 10 mm verbesserte sich die
Halbwertsbreite um ca. 15 keV.

Die beschriebene Methode wurde an standardisierten
Eichsubstanzen (Seetang ,Seaweed AG-I-1¥ der
IAEA) iiberpriift. Die gefundenen Werte wichen um
weniger als 1 %o von den Sollwerten ab.

Ergebnisse und Diskussion

Aufler dem seltenen primordialen Plutonium-244 in
Bastnaesit ist auf der Erde nur eine unbedeutende
Menge an natiirlichem, durch Neutroneneinfang ge-
bildeten Plutonium-239 zu finden 12 13), Das z. Z. in
biologischem Material auffindbare Plutonium ist mit
Sicherheit fast ausschlieBlich menschlicher Genesis, und
zwar stammt das meiste 239Pu/240Pu aus den Nuklear-
waffen und das meiste 23¥Pu aus einer vergliihten
Satellitenbatterie 14). Plutonium-239 und -240 differie-
ren in der Alpha-Strahlenenergie etwa um 10 keV.
Das Auflésevermégen des verwendeten Halbleiter-
detektors betrigt bestenfalls 21 keV Halbwertsbreite,
d. h. die beiden Alpha-Strahler sind unter diesen Be-
dingungen nicht zu unterscheiden. Da sie fiir unsere
Betrachtungen so gut wie gleichwertig sind, wird im
Folgenden nur der viel hiufigere Partner #?Pu ge-
nannt. g

Der Nullratenwert betrug im Spektralbereich des
2%Pu-Peaks 0,04 * 0,02 Impulse in der Stunde, Die
daraus resultierende Nachweisgrenze, definiert als der
2 o-Fehler der Nettorate?®), betrug (bei 30 Stunden
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MefBzeit, 75 /o chemischer Ausbeute und 33 % Ziahler-
wirkungsgrad des Detektors) etwa 6 fCi pro MeB-
prdparat. Um im Einzelfall die jeweilige Nachweis-
grenze zu ermitteln, mulB fiir jeden MeBwert (z. B. bei
Einzellebensmitteln, Tab. 1) der angegebene 1 o-Fehler
verdoppelt werden. Nur Werte, die iiber der so defi-
nierten Nachweisgrenze liegen, sind als statistisch ge-
sichert und somit als ein MaB fiir das Vorhandensein
von Plutonium-239 anzusehen. Demnach wurden nur
in wenigen Proben signifikante Plutoniumgehalte ge-
funden (Tab. 1 und 2).

Das Plutonium findet gliicklicherweise keinen leichten
Eingang in die biologische Kette. Pflanzenwurzeln wei-

sen Plutonium mit einem Diskriminierungsfaktor von
104—10%15) zurtick — das Plutonium verharrt an der
Epidermis der Wurzeln. Ahnliche Verhiltnisse herr-
schen auch an der Blattoberfldche bzw. an allen AuBlen-
flachen der Pflanze. Unter diesen Umstidnden iiber-
rascht es nicht, dafl zwar in Weizen und in ungeschil-
ten Apfeln und Birnen Plutonium gefunden wurde,
nicht dagegen in gepellten Kartoffeln (Tab. 1).

Auch vom tierischen Organismus wird Plutonium
schwer resorbiert. Von den untersuchten Lebensmitteln
tierischer Herkunft zeigte nur eine Probe von Rinder-
leber einen leicht erhthten Plutoniumgehalt (Tab. 1).

Tabelle 1
Plutoniumaktivitdten von Lebensmittelaschen sowie daraus berechnete Aktivitdt pro kg Frischgewicht. Die Angaben
stellen EinzelmeBwerte mit der Standardabweichung (1 0) nach Poisson dar, inklusive MeBfehler. 1 fCi (femto-Curie)
= 10-* pCi = 10-'% Ci. Nur die mit * gekennzeichneten Werte liegen {iber der 2 o-Nachweisgrenze. n.n. = nicht nach-
weisbar (A < 0).

Produkt Aktivitdat in Aktivitdt in
k fCi fCi/k i i
Pzigren (nur eBbarer Herkunft (Erntejahr) Cilg Asche Ci/kg Frischgewicht
i Anteil) 239 4 200Pyy 298Py 239 + 240y 298Py

1 Rinderleber Linkenheim (1973) 1711 3025 56 = 36 98 + 82
Rinderleber Linkenheim (1973) 1219 6,2+ 3,6 39 + 62 200 + 120
Rinderleber Linkenheim (1973) 0,4 %51 n.n 13+ 170 n.n.
Rinderleber Linkenheim (1973) 3,8+ 1,0% n.n 120 + 31* n.n,

2 Rindfleisch Linkenheim (1973) n.n. n.n. n.n, n.n,
Rindfleisch Linkenheim (1973) 0,714 21+24 26 + 21 32136

3 Rindfleisch Karlsruhe (1973) n.n. n.n n.n. n.n.
Rindfleisch Karlsruhe (1973) 02+13 n.n 217 n.n.
Rindfleisch Karlsruhe (1973) n.n, n.n n.n. n.n.

4 Weizen Eggenstein (1972) 49+39 48+56 68 + 54 67 + 78

5 Weizen Eggenstein (1971) 45+ 17" 15222 73 + 28* 24 + 36
Weizen Eggenstein (1971) L2 15 n.n. 20 £ 24 n.n,

6 Kartoffeln Liedolsheim (1971) 02+ 04 0,01£08 2+4 01%8
Kartoffeln Liedolsheim (1971) 0,5t 0,5 n.n, 55 n.n.
Kartoffeln Liedolsheim (1971) n.n. n.n. n.n. n.n,

7 Apfel Liedolsheim (1971) 1,7+ 0,3* n.n. 4,9 + 0,9% nn.
Apfel Liedolsheim (1971) 8,6 £ 2,0 7.2, 208 25 * 5,8* 21 + 6,4*

8 Birnen Leopoldshafen (1973) 1,7:241,1 0,8 +2.2 14+ 9,2 6,71 18
Birnen Leopoldshafen (1973) 1,6 + 0,5% n.n. 13 £ 4,1* n.n,

Tabelle 2

Plutoniumaktivititen von biologischen Proben. Die MeBfehlerangaben stellen den 1 o¢-Fehler nach Poisson dar.
Als Nachweisgrenze gilt der 2 o-Fehler. Nur die Werte fiir Rinderblut liegen unterhalb der Nachweisgrenze.
(*) fCi/kg Trockengewicht.

1 il A f Aktivitdt in
§ Aktivitdt in fCi/g Asche £Ci/kg Frischgewicht
Probe Herkunft (Jahr) -E’._' 230 + 200py 238pyy 239 + 240py 238py
S< | +Stand.- | TMeB- | +stand.- fM}?B' +Stand.- | +Stand.-
4N abr. fehler Bl ehler aFr: Ahur
Kiefern- Leopoldshafen (1972) 9 370 % 280 £:25 140 *+ 200 12 3400 * 2600 | 1300 + 1800
nadeln
Kiefern- Hockenheim (1972) 1 90 +6 6 +2 1700 110
nadeln
Kiefern- Bad Bergzabern (1972) 1 130 i B | 24 +35 3300 610
nadeln
Tabak Staffort (1972) 1 14 +4 8 4 3300* 1900*
Misch- Menzenschwand (1972) 2 330+ 130 + 42 302 +11 8200 + 3200 | 750 * 50
bewuchs
Rinderblut Rockenhausen (1973) 2 1,505 +0,8 08112 £ 1.7 20+ 6,6 10+ 16
Rinderblut Karlsruhe (1972) 5 |33+L28 +26 32+47 +3,9 45 + 38 44 + 64
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Die Menge des sich aus der Atmosphére auf Pflanzen
absetzenden Plutoniums hingt von der Oberfldachen-
struktur der Pflanzenteile und von der Expositionszeit
ab. Es war zu erwarten, dafl Kiefernnadeln durch ihre
groBe spezifische Oberflache und die mehrjahrige Ex-
position einen im Vergleich zu Lebensmitteln erheb-
lich héheren Plutoniumgehalt aufweisen. Die gefun-
denen Werte (Tab. 2) liegen erheblich iiber dem
2 o-Wert des MeBfehlers. Die Standardabweichungen
der Mittelwerte sind jedoch sehr hoch und lassen sich
nur aus der Inhomogenitdt des Probenmaterials er-
kldren. Das kiinstliche Plutonium befindet sich seit
hochstens 30 Jahren in der Umwelt und hat seine
ideale Verteilung sehr wahrscheinlich noch nicht er-
reicht. Es liegt als hochgegliihtes Dioxid vor, das eine
schwerldsliche Keramik darstellt — der Hauptgrund,
warum der VerteilungsprozeB3 insbesondere fiir die
grobere Falloutkérnung noch nicht abgeschlossen
ist 16:17), Anscheinend sind derartige Plutoniumpar-
tikel auch in den Kiefernadelproben enthalten gewe-
sen: Ein und dieselbe gesiebte und homogenisierte
Asche wies in vier Serienanalysen plotzlich die drei-
fache Aktivitdt der restlichen drei auf. Der umgekehr-
te Fall, daBl ein Wert aus einer Serie vom Mittelwert
bedeutend nach unten ausriBl, wurde nicht beobachtet.

Wegen seines vieldiskutierten Polonium-210-Gehaltes
wurde in die Reihe der biologischen Proben (Tab. 2)
auch Tabak einbezogen. Der Plutoniumgehalt der un-
tersuchten Probe liegt jedoch, wenn man die Aktivitit
auf das kg Frischgewicht bezieht und die groBen Blatt-
oberflichen berlicksichtigt, nicht nennenswert iiber
demjenigen der Lebensmittel (Tab. 1). Hinsichtlich der
Probe ,Mischbewuchs aus Menzenschwand®“ mul3 er-
wihnt werden, daB sie neben diversen Grisern einen
ziemlich hohen Anteil an Tannenzweigen enthielt. Rin-
derblut wurde aus folgenden Griinden untersucht: Er-
stens enthélt das Blut relativ viel Eisen, welches in
der Plutoniumanalytik storend wirkt, und zweitens
handelt es sich hier um eine biologische Probe, die
wahrscheinlich nur 16sliches Plutonium enthilt. Da
grobkornige Falloutpartikel auszuschlieBen sind, koén-
nen Aktivitdtsschwankungen in diesem Fall nur der
Analytik zugeschrieben werden. Die Messungen an
Rinderblut geben also einen Hinwets darauf, wie hoch
die unter ungiinstigen Bedingungen (hoher Eisenge-
halt) zu erwartenden experimentell bedingten Fehler
sind.

Um die gesamte Plutoniumaufnahme durch die Nah-
rung beurteilen zu koénnen, wurde von vier erwach-

senen Testpersonen je eine Woche lang die gesamte
Tagesration auf Plutonium untersucht. Bei der Probe-
nahme wurde darauf geachtet, daB alle Lebensmittel
qualitativ und quantitativ den tatsdchlich verzehrten
entsprachen. Die einzelnen Rationen wurden téglich
untersucht und die Ergebnisse zusammengefal3t
(Tab. 3). Mit Ausnahme des einen in der Tabelle auf-
gefiihrten Maximalwertes flir Plutonium-239 und 240
und des aus einer anderen Probe stammenden Maxi-
malwertes von Plutonium-238 blieben alle anderen
Werte unter der Nachweisgrenze. In 45 %o der Proben
konnte tberhaupt kein Plutonium-239/240-Peak und
in 75 9% kein Plutonium-238-Peak gefunden werden.
Dieses Ergebnis entspricht den in den Vereinigten
Staaten gemessenen Werten 2). Bei einer gréfleren
Analysenzahl wurde dort ein Maximalwert von (18,1
+ 8.1) fCi/Tag bei einem Gesamtmittel von (7,0 £ 1,6)
fCi/Tag gefunden. Das mit der Nahrung aufgenom-
mene Plutonium wird jedoch nur zu einem geringen
Bruchteil resorbiert. Der von der ICRP (International
Commission on Radiological Protection) angenommene
Absorptionsfaktor betrdgt 3 - 10-5, was bei dem Maxi-
malfall von 100 £Ci in der Nahrung (Person A, Tab. 3)
eine tdgliche Resorption von (3 = 1) - 10® fCi oder
(3 £ 1) aCi Plutonium-239 bedeuten wiirde (1 aCi oder
atto Curie = 10718 Ci).

Die Plutonium-Ausbeute in den einzelnen Stufen des
Analysenganges wurde mit Hilfe von zugesetztem Plu-
tonium-236 bestimmt (Tab. 4). Die Untersuchungen
wurden an Gesamt-Tagesrationen durchgefiihrt. Die
Ergebnisse zeigen, dafl in dem Aktivitdtsbereich von
ca. 1 pCi und bei MeBzeiten von etwa 1 Tag bereits
die zdhlstatistische Streuung nach Poisson bedeutend
ist. Hinzu kommen die anderen Fehler wie die der
MeBgerite, Eichlosungen usw. Um die chemische Me-
thode bzw. auch die Veraschung auf Ausbeute iiber-
priiffen zu konnen, wurde den Aschen der diversen
Tagesrationen vor dem  chemischen Aufschlul bzw.
dem Homogenisat der Gesamtnahrung vor der Ver-
aschung Plutonium-236 zugesetzt. Die Ausbeuten sind
mit den von anderen Autoren, wenn auch mit anderen
Probematerialien und Arbeitsmethoden erzielten, ver-
gleichbar 7: 9. 18),

Da in der Offentlichkeit in jiingster Zeit Radioaktivi-
titsangaben wiederholt falsch interpretiert wurden,
sehen wir uns veranlafBt festzustellen, dafl die Erfas-
sung des derzeitigen Plutoniumgehalts der Lebensmit-
tel notwendig ist, um die Basis zu schaffen, auf der es
nach Jahren oder Jahrzehnten mdglich sein wird, ex-

Tabelle 3
Pro Tag (d) und Person (p) aufgenommene Gesamtnahrung mit Getrinken sowie deren Plutoniumaktivititen. Die
Probenahme von den vier Testpersonen (A—D) erfolgte tdglich iiber sieben Tage gegen Ende 1972.
(*) nach log-Transformation berechnete Werte. 1 fCi = 10 pCi = 10-% Ci,

Gesamtaufnahme (mit Getrinken) Ascheaktivitdt in fCi/g Gesamtaufnahme in fCi/d.p.
FEfaon in keg/d.p. in Asche/d.p. 28 & 240py 28Py 239 + 240py 28py
A 2.7 £05 58 % 25 ity 3 0,04 £ 0,1 100 + 130 2t6
B 2,6 0,6 2817 0,07 £0,2 05%08 2+6 13.£23
C 2,21 0,6 21t 4 0,5+0,86 0,03 £ 0,07 11+ 14 0,6 +15
D 2,0 £0,2 21+ 2 0,2+0,2 1,2t 26 515 25 +5
Gesamt- + 0,6% SEE i S L + 40*
mittel 28 e A0 0,6+ 1,2 iz 1e g g
Mittlerer MeBfehler (1 o) £09 +2,0 t 24 + 56
Maximaler Einzelwert (+ 1 ¢ MeBfehler) 5,3:4:1.5 5,9 % 2,0
Probenanteil ohne meBbare Aktivitit 45 %y 75 %o
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Tabelle 4
Bestimmung der Pu-Ausbeute der einzelnen Arbeitsstufen in % mit Hilfe von zugesetztem ?*Pu als innerem Standard.
Die Fehlerangaben entsprechenn 1 o.

Veraschung der Gesamtnahrung (mit 235Pu) *

Chemischer Trennungsgang

G
7/

Elektrolytische Abscheidung

*

Alphaspektrometrische Aktivitdtsbest.

perimentell zu kontrollieren, ob die zunehmende Nut-
zung der Kernenergie zu erhdhter Plutoniumkonta-
mination der Lebensmittel flihrt oder nicht. Die Tat-
sache, dal wir bei einigen der untersuchten Proben
einen Plutoniumgehalt im femto-Curie-Bereich fest-
stellen konnten, ist kein Grund zur Beunruhigung,
sondern ein Zeichen der sehr hohen Nachweisempfind-
lichkeit der verwendeten Analysenmethode und MeB-
gerite. Alle gefundenen Werte liegen im Bereich des-
sen. was aus der Literatur liber die Kontamination der
Biosphidre durch Kernwaffenversuche (23Pu/240Pu)
bzw. Satellitenbatterien (2*Pu) bekannt ist.

Zusammenfassung

Die Plutoniumgehalte einiger Einzellebensmittel sowie von
Gesamttagesrationen (einschlieBlich der Getrinke) von er-
wachsenen Versuchspersonen wurden bestimmt. Zu diesem
Zweck wurden alle Proben bei 400° C trockenverascht, mit
2¥%Pu als innerem Standard versetzt und die Pu-Isotope
nach elektrolytischer Abscheidung alpha-spektrometrisch
bestimmt. Von 28 Tagesrationen lag nur bei einer Probe
der **Pu- und **Pu-Wert und bei einer weiteren der
8pu-~-Wert oberhalb der Nachweisgrenze von 6 fCi pro
Probe. Bei den Einzellebensmitteln tierischer Herkunft
wurde in einer Rinderleber ein Plutoniumgehalt gefunden,
der als statistisch gesichert betrachtet werden kann. Bei
Lebensmitteln pflanzlicher Herkunft wurden in einzelnen
Fillen mefibare Plutoniumgehalte in ungeschilter Roh-
ware (Apfel, Birnen, Weizen) gefunden. In allen Fillen
lag die gemessene Plutoniumaktivitit im Bereich dessen,
was aufgrund der derzeitigen Kontamination die Bio-
spihre durch Kernwaffenversuche (2*¥*Pu/2%Pu) und Satel-
litenbatterien (**Pu) zu erwarten war.

Summary

The plutonium contents of some foodstuffs and of total
daily diets (including beverages) of adults were determi-
ned. For this purpose all samples were dry-ashed at
400° C, mixed with 23%Pu as an internal standard, and
the Pu-isotopes were estimated by means of alpha-spectro-
metry. Only in one of the 28 daily rations was a 2**Pu/
*#Py-value and in another one a 2»Pu-value found that
was above the detection limit of 6 fCi. Of the individual
foodstuffs of animal origin only one of four beef liver
samples had a plutonium content that can be considered
as statistically significant. Some unpeeled foodstuffs of
vegetable origin (apples, pears, wheat) also showed a
measurable plutonium content. In all instances the
measured plutonium activity was within the range that
was to be expected due to the present contamination of
the biosphere by nuclear tests (3¥*Pu/?*Pu) and by satellite
batteries (**Pu).

104

Mittlere 22€Pu-Ausbeute R2.8 92,6 98,1
+ + 1
Ausbeutestreuung (Standardabw, ) -18,9 -13,2 -9,8
Davon der mittlere Gesamtmeffehler 3 3,8 2 4,4 -5,1
+ +
Davon die mittl, zdhlstatist. Streuung 4 2,9 =31 -3,7
Probenzahl (N) 5 10 7
Résumé

On a déterminé les teneurs en plutonium de quelques pro-
duits alimentaires ainsi que celles de rations journaliéres
complétes (y compris les boissons) d’adultes servant de
sujets d’expérience. Dans ce but, on a réduit en cendres a
400° C tous les échantillons, on les a mélangé avec **Pu
comme standard intérieur et on a déterminé les isotopes
Pu par alpha-spectrométrie apres séparation électroly-
tique. Parmi les 28 rations journaliéres, dans une d’elles la
valeur du *¥Pu et du 2*Pu, dans une autre la valeur du
8Py se situaient au-dessus de la limite de décélement de
6 fCi par échantillon. Parmi les produits alimentaires de
provenance animale, on a trouvé dans un foie de boeuf une
teneur en plutonium qui peut étre considérée comme sta-
tistiquement garantie. Parmi les produits alimentaires
d’origine végétale, on a trouvé dans quelques cas des
teneurs en plutonium mesurables dans des produits crus
non épluchés (pommes, poires, blé). Dans tous les cas,
l'activité de plutonium mesurée se situait dans le domaine
auquel on peut s’attendre du fait de la contamination
actuelle de la biosphére par les essais d’armes nucléaires
(2%*Pu/24°Pu) et les piles des satellites. (**Pu).
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