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7USAMMENFASSUNG

Ziel der Untersuchungen war es, in einem Storfallmodell mit
Kontamination der Erdoberfldche fir verschiedene oberfldchennahe
B6den aus der Umgebung des Salzstockes bei Gorleben mdglichst
realistische Aussagen ilber die Ausbreitungsgeschwindigkeit der
Radionuklide von Strontium, Jod, Cdsium und Cer zu erhalten.

Zu diesem Zweck wurden filr die Radionuklide in S&ulenversuchen
die Retardationsfaktoren (Rd-Werte) an ungestdrten Bodenproben
und in Schiittelversuchen (Batch-Verfahren) die Verteilungs-
koeffizienten (Kd-Werte) an gestdrten Bodenproben bestimmt.

Die Adsorptionsisothermen der Radionuklide waren wegen der sehr

geringen Konzentration (Tracer-Bereich) linear, so daB bei den
Sdulenversuchen der bekannte lineare Zusammenhang zwischen Rd-
und Kd-Werten vorausgesetzt werden konnte. Daher war es mdglich,
die auf relativ einfache Weise ermittelten Kd—Werte aus batch-
Versuchen mit den Kd—Werten aus den sehr aufwendigen Sdulen-
versuchen zu vergleichen und zu priifen, ob die batch-Versuche

die S&dulenversuche ersetzen konnen.

Die Auswahl der B&den erfolgte in dem Bestreben, die Profile zu
erfassen, die nach bisheriger Erfahrung eine relativ hohe Durch-
ldssigkeit fir Wasser und Radionuklide aufweisen und im Stand-
ortgebiet weit verbreitet sind. Auf diese Weise erhdlt man eine
konservative Abschdtzung der Ausbreitungsgeschwindigkeit. Die

ausgewdhlten B&den waren:

a) weide- bzw. forstwirtschaftlich genutzte B&den:
1 Ranker auf Flugsand von Trebel
2 Podsol auf Flugsand aus dem Gorlebener Forst
3 Braunerde auf Talsand von Briinkendorf;

b) landwirtschaftlich genutzte Ackerbdden:
4 Podsol aus Gorleben

5 Parabraunerde aus Eschweiler.

Von den B8den 1-3 wurden ca. 1 m lange Bodensdulen (@ 3o cm)
méglichst ungestdrt ausgestochen, ins Labor transportiert und
in periodischen Abstdnden kilinstlich beregnet. Die hydraulischen
Eigenschaften der Bodensidulen (Abstandsgeschwindigkeit, Wasser-
gehalt, Dispersionskoeffizient) wurden durch Verwendung von

Tritium-markiertem Regenwasser bestimmt. Dann wurden die
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Radionuklide auf die Oberfliche der Sdulen aufgebracht und ihre
Ausbreitung im Boden mit einem Gammastrahlen-Scanner von auBen
verfolgt. Aus der Tiefenverteilung der Radionuklide wurden mit
Hilfe theoretischer Ausbreitungsmodelle die Retardationsfaktoren
der Radionuklide berechnet. Hierzu wurde im Fall eines Zwei-
schichtenbodens ein mathematisch exakt ldsbares Ausbreitungs-
modell entwickelt, fir Bdden mit mehreren Schichten wurde ein
numerisches Modell, das nach der Methode der finiten Differenzen
arbeitet, verwendet. Mit diesen Modellen lassen sich auch l&nger-
fristig Vorhersagen liber die Ausbreitung von Radionukliden im

Boden machen.

An den gleichen Probenahmestellen wurden auch aus den einzelnen
Horizonten gr&Bere Mengen Bodenmaterial fiir Schiittelversuche
entnommen. Flir diese B8den und die Ackerb&den 4 und 5 aus Gorle-
ben bzw. Eschweiler wurden nach einem sorgfdltig erarbeiteten
Standardverfahren die Kd-Werte gemessen. Um den EinfluB der
Diingung auf die Sorption der Radionuklide zu erfassen, wurden
bei den Ackerbdden und den Ah—Horizonten der anderen B&den die
Kd—Werte auch bei Zugabe von Kalium- und Kalziumionen gemessen.
Bei den Schiittelversuchen nach dem Standardverfahren wurden
folgende Ergebnisse erhalten: Die Nuklide Cs und Ce werden im
allgemeinen stdrker von den untersuchten Bdden sorbiert als Sr
und J. Dies gilt insbesondere fiir die BC- und C-Horizonte, bei
denen die Kd—Werte von Sr und J um 1 cm3/g liegen, wdhrend die
Kd-Werte von Cs und Ce die Gr&B8enordnung 100 oder sogar 1000
cm3/g haben. Bei den O- und Ah—Horizonten ist auch die Sorption
von Sr und J h&her - die Kd—Werte liegen zwischen 10 und 100
cm3/g - jedoch meist nicht so hoch wie die von Cs und Ce, deren
Kd-Werte mehr als 1000 cm3/g erreichen (Kd—Ce in den O-Horizonten
Zwischen den drei Probenahmestellen in Gorleben bestehen keine
gravierenden Unterschiede, was die Gr&Benordnung der Kd-Werte

fiir ein Nuklid anbelangt,

Bei den Ackerbdden ist die Sorption der Radionuklide etwas hoher,
jedoch in derselben GrdRenordnung wie bei den Ah-Horizonten. Bei
Zugabe der Fremdionen Kalium und Kalzium zeigten sich die stdrk-
sten Einfliisse bei Sr, dessen Kd—Wert mit steigender Fremdionen-
konzentration sehr stark abnimmt. In Zhnlicher Weise wird auch

die Sorption von Cs durch Zugabe von K- und in geringerem Ausma8
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durch Ca-Ionen erniedrigt. Erwartungsgemdf wird die Sorption von
J, da als Anion vorhanden, weder durch Ca- noch durch K-Ionen
wesentlich beeinfluBt. Bei Ce ist in erster Linie ein EinfluB

von Ca-Ionen zu bemerken, weniger von K-Ionen.

Bei den Sdulenversuchen wurden zundchst die hydrodynamischen

Parameter der Bodensdulen bestimmt, Die Abstandsgeschwindigkeiten
betrugen 6,0-9,8 10_8
ten 2,4-8,5 1072
0,03-0,09 m und die Wassergehalte 0,13-0,23, Die Retardations-
faktoren Rd’
Modells aus den Tiefenverteilungen der Nuklidaktivitdten berechnet

m/s, die scheinbaren Dispersionskoeffizien-

m2/s, die Dispersionsldngen (Dispersivité&ten)
die mit diesen Parametern im Rahmen des numerischen

wurden, zeigten wie bei den Schiittelversuchen eine relativ starke
Sorption von Sr, Cs und Ce in den O-Horizonten, insbesondere von
Ce (J konnte nicht gemessen werden, weil auf Grund der kurzen
Halbwertszeit des verwendeten 131J der Untersuchungszeitraum nur
3 Monate betrug und die Jod-Aktivitdt sich innerhalb dieser Zeit
nicht verlagerte). Auch in den Ah-Horizonten war die Sorption

der Nuklide Cs und Ce hoch, so daB sie bis zum Ende des Berichts-
zeitraums nicht in tiefere Horizonte vorgedrungen waren und auch
nicht im Sickerwasser der S&dulen nachgewiesen werden konnten.
Dasselbe gilt fir Sr in der S&dule aus Gorleben, Bei den mit Sr
beaufschlagten Sdulen aus Briinkendorf und Trebel trat jedoch im
Sickerwasser Nuklidaktivitdt auf. Die bis zum Ende des Untersu-
chungszeitraums ausgemessenen Anstiegsflanken der Durchgangskurven
stimmen mit den auf Grund der Scanner-Messungen zu erwartenden

Kurven qualitativ und quantitativ gut ilberein.

Vergleicht man die in batch-Versuchen ermittelten Kd-Werte mit
den aus den Rd—Werten berechneten Kd-Werten der S&ulenversuche,
so ergeben sich zum Teil betrdchtliche Abweichungen. Allerdings

sind die K.,~Werte aus batch-Versuchen im allgemeinen gr&fer als

die aus Séilenversuchen, mit Ausnahme der Sr-Werte filir die beiden
O-Horizonte. Hier k&nnten infolge der teilweisen L&slichkeit des
iiberwiegend hochpolymeren Materials der O-Horizonte zusdtzliche
Effekte auftreten. In den reinen Humus-Horizonten (Ah) liegen

die batch—Kd-Werte deutlich (Faktor 2-10), in den BC und C-Hori-
zonten relativ gering (maximal Faktor 2) i{ber den Séulen—Kd-Wer—
ten, Die batch-Werte tduschen also eine hohere Sorption vor, als
sie bei der Wanderung in der S&dule stattfindet. MOglicherweise

werden bei den batch-Versuchen selbst bei vorsichtigem Schiitteln



o~

Iv

der Bodensuspension durch Abriebeffekte neue Sorptionszentren
freigelegt. Da die Kd- bzw. Rd—Werte aus Sdulenversuchen realisti-
scher sind als solche aus Schiittelversuchen, scllten sie, soweit
vorhanden, flir Ausbreitungsrechnungen verwendet werden. Wenn nur
die GréBenordnung der Wanderungsgeschwindigkeit der Radionuklide
interessiert, werden im allgemeinen auch batch-Versuche ausrei-

chen.

Zusammenfassend lassen sich flir die untersuchten Bodenprofile
grob pauschaliert folgende Mobilit&tsreihen angeben, wobei insbe-

sondere die Sdulen-Ergebnisse verwendet wurden:

Ranker (Trebel) J>S8r >Ce>Cs
Podsol (Gorleben) J>Cs >Sr > Ce
Braunerde (Briinkendorf) Jz2Sr>Ce2>Cs
Ackerbbden:

Podsol (Gorleben) J >Sr»Cs >Ce

Parabraunerde (Eschweiler) J >Sr »Ce >Cs

Je nach Horizont kOnnen hierbei jedoch noch Unterschiede in der
Reihenfolge auftreten, was in der unterschiedlichen Zusammensetzung
der B&den sowie ihrer Horizonte, deren Komponenten die einzelnen
Radionuklide unterschiedlich stark zu sorbieren verm&gen, begriin-
det ist. Da es sich bei der Sorption dieser Nuklide immer nur um
Tracermengen handelte, geniigen u.U. schon geringe Spuren eines
Minerals oder Oxids im Boden, um die Selektivitdtsreihe der
Sorption zu verdndern. So kdnnen schon geringe Mengen bestimmter
Tonmineralien (z.B. Illit) durch spezielle Fixationsmechanismen

die bevorzugte Sorption eines Radionuklids - etwa Cs - bewirken.
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1. Einleitung und Aufgabenstellung

Die vorliegenden Untersuchungen wurden im Rahmen des Projekts
"Sicherheitsstudien Entsorgung" (PSE), initiiert 1977 vom
Bundesminister flir Forschung und Technologie, durchgefiihrt.
Ziel des Projekts war es, die Sicherheits- und Risikoaspekte

einer nuklearen Entsorgung abzuschitzen.

Wegen der Vielfalt der dabei zu bearbeitenden Probleme wurde
das PSE-Projekt in verschiedene Unterprojekte aufgeteilt, die
von verschiedenen Forschungseinrichtungen der Bundesrepublik,
wie etwa Universit&tsinstitute, GrofSforschungszentren oder
Industrielaboratorien bearbeitet werden. Dabei wurde der gesamte
Bereich, beginnend mit der M&glichkeit der Abgabe radioaktiver
Stoffe bei der Wiederaufarbeitung oder dem Endlager Uber die
Dispersion dieser Substanzen in der Biosphdre bis zu ihrer

Aufnahme durch den Menschen,

Die Untersuchungen, die im Institut flr Strahlenschutz der GSF
durchgefilhrt wurden, galten dabei insbesondere dem Transport und
der Akkumulation von Radionukliden in den oberen Bodenschichten.
Sie sollten sich speziell an den in der Umgebung des Salzstocks
von Gorleben vorliegenden geologischen und bodenkundlichen
Verhdltnissen orientieren. Eine m&glichst eingehende Kenntnis
des Verhaltens von Radionukliden im Boden ist wichtig, da Uber
diesen Ausbreitungspfad freigesetzte Radionuklide {iber Grund-
und Trinkwasser, Uber Resuspensionsprozesse oder iliber die
Pflanzenaufnahme in die Nahrungskette des Menschen gelangen

kOnnen.

Realistische Ausbreitungsmodelle flir die Ausbreitung radio-
aktiver Substanzen im Boden liegen bisher nur in Ansdtzen vor.
Um gesicherte Aussagen iliber ihre Ausbreitung im Boden machen
zu kdnnen, sind deshalb standortspezifische Untersuchungen

an dean interessierenden Bd&den unumgdnglich. Daneben werden
aber auch Ausbreitungsmodelle bendtigt, um mit Hilfe der
experimentellen Daten langfristige Vorhersagen aufstellen

zu kdénnen, die sich liber den experimentell zugdnglichen

Zeitraum der Laborversuche erstrecken.




Die sich daraus ergebende Aufgabenstellung lautete nach Absprache
mit den anderen an diesem Unterprojekt beteiligten Gruppen (Insti-
tut fir Radiohydrometrie der GSF; Geologisch-Paldontologisches
Institut der Universitdt Kiel; Institut fir Angewandte Geologie
der FU Berlin; Institut flir Wasser-, Boden- und Lufthygiene des
BGA Berlin):

- Durchfiihrung mglichst realistischer experimenteller Untersu-
chungen iber die Wanderungsgeschwindigkeit der Radionuklide von
Cédsium, Strontium, Jod und Cer in reprdsentativen Bdden aus der
Umgebung Gorlebens. Dabei sollten einerseits die Sorptions-
eigenschaften dieser B&den fir die obigen Radionuklide durch
Bestimmung der entsprechenden Verteilungskoeffizienten charak-
terisiert werden. Zusdtzlich sollte jedbch auch die Wanderung
der Radionuklide in ungestdrten Bodens&dulen unter realistischen
Umweltbedingungen direkt mittels eines Gammastrahlen-Scanners

verfolgt werden.

- Verbesserung von Ausbreitungsmodellen, die mit Hilfe der experi-
mentellen Ergebnisse der Sdulenversuche eine langfristige Ab-
schdtzung der in den einzelnen Bodenschichten verbleibenden
Aktivitdt der Radionuklide gestatten.



2. Ausbreitungsmodelle

2.1 Grundlagen

Alle Aussagen iiber die Ausbreitungsgeschwindigkeit von Radio-
nukliden im Boden werden auf die Ausbreitungsgeschwindigkeit
des Wassers bezogen. Da im allgemeinen die Nuklide langsamer

wandern als das Wasser, definiert man einen Retardationsfaktor

— Abstandsgeschwindigkeit des Wassers Va

Transportgeschwindigkeit des Nuklids vy

Hiufig wird die Wanderung der Nuklide dadurch verz&gert, daB
sie im Boden reversibel sorbiert werden. Dieses Sorptionsver-
halten beschreibt man dann mit dem Verteilungskoeffizienten Kj:

sorbierte Nuklidmenge pro g Boden

geldste Nuklidmenge pro cm3 Bodenl&sung

Zur Bestimmung der Rd— bzw. Kd-Werte eines Nuklids aus der Akti-
vitdtsverteilung im Boden benttigt man einerseits die hydrody-
namischen GroBen der Wasserbewegung, insbesondere Va’ anderer-
seits ein theoretisches Ausbreitungsmodell, das den Transport
des Nuklids durch den Boden als Funktion der Tiefe und der Zeit

beschreibt und die Berechnung des vy gestattet.

Da in der vorliegenden Untersuchung nur die vertikale Ausbrei-
tung des Nuklids (zum Grundwasser) interessiert, geniigt es, den
Fall eindimensionaler Ausbreitung (Richtung der x-Achse) zu be-
trachten.In einem Volumenelement mit dem Querschnitt 1 cm2 und
der Tiefe dx liegt die Aktivitdt des Nuklids, a = a(x,t) teil-
weise sorbiert mit der Konzentrgtion q (Ci/g trockenem Boden)
und teilweise geldst mit der Konzentration ¢ (Ci/ml Bodenl&sung)

s

a(x,t) =p+dx+g + 0-dx-+c

0 ist die Trockenraumdichte des Bodens
(g trockener Boden/cm3 Gesamtvolumen) und

© der Wassergehalt des Bodens.
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stets im Tracer-Bereich (weit unterhalb der S&ttigung) waren,
kann ein linearer Zusammenhang zwischen adsorbierter und ge-

l8ster Nuklidmenge vorausgesetzt werden:

q = Kd . C (3)
Damit wird
p
Rd = 1 + 6 Kd (4)
3c_DPr 3%2¢ va | sc
3 = d -—78x ﬁg’ §>—(-)\-c (5)

Die (analytische oder numerische) Ldsung ¢ = c(x,t) von Gl.5
erlaubt wegen (3) die Berechnung von g(x,t) und damit der ge-
samten Nuklidmenge a(x,t). Wird in einem Experiment oder in

der Natur (Bomben-Fallout) an einer Bodenprobe die Aktivitdts-
verteilung eines Nuklids (Tiefenverteilung a{(x,t) zu verschie-
denen Zeiten t) oder die Nuklidkonzentration in der ausflieBen-

den Bodenl&sung (Durchbruchskurve c{(x,t) an einem bestimmten

Beregnung Aktivitat in
v der Saule
_f-"'—_/. "
Q(X,t)t
Boden-
.o x
sdule o
@
|
1-X;L
Sickerwasser
=0
g3 c(x,t)
=5 x=L
o X
~ 2
cw
S E

Zeit ¢t




Ort x) gemessen, so k&nnen durch Anpassung der theoretischen
an die gemessenen Werte die Wanderungsgeschwindigkeiten des
Nuklids in dem betreffenden Boden ermittelt werden. Dariiber
hinaus lassen sich mit Hilfe des Ausbreitungsmodells langfri-
stige Vorhersagen iiber das Verhalten des Radionuklids im Boden

machen.

2.2 Die analytische L&sung

Bei der hier vorgestellten analytischen L&sung der Transport-
gleichung (5) wird von einem Boden ausgegangen, der aus zwei

in sich homogenen Schichten besteht, wobei angenommen wird, dag
die Nuklide sich nach der Aufgabe in der ersten, der "Oberfl&d-
chen"-Schicht, gleichmdBig verteilen, bevor sie in die zweite

eindringen.
Folgende Parameter des Systems werden beriicksichtigt:

- Zufuhrrate der Radionuklide nach einer beliebigen Zeitfunk-
tion, die durch eine Stufenfunktion so genau wie erforderlich

angendhert wird;

- Zufuhrrate der Radionuklide in Form eines oder mehrerer

Impulse beliebiger H8he und nach beliebigen Zeitabsté&nden;
- radioaktiver Zerfall des Nuklids;

- Sorption der Radionuklide, wobei die Sorptionseigenschaften

der beiden Bodenschichten verschieden sein k&nnen;
- Anwesenheit von Rissen oder vertikalen Kandlen im Boden.

Um die Zeitabhidngigkeit der Zufuhrrate der Radionuklide auf
die Bodenoberfliche mdglichst allgemein zu halten, wurde fir
sie eine Treppenfunktion, wie in Abb. 1 gezeigt, gewdhlt.
dierbei wird die Zeitabhingigkeit der Aufgabengeschwindigkeit
der Radionuklide als eine Folge von konstanten Werten Fo’

o
groBen Zeitintervalle t, ~ ti t, -ty ceeeeto T t, auf

o
die Bodenoberfliche gelangen. Da hierbei auch die Zeitinter-

"’Fn ausgedriickt, die wdhrend der entsprechenden, beliebig

valle verschieden groB sein k®nnen, 148t sich auf diese Weise
jede beobachtete oder angenommene Zeitabhdngigkeit der Zufuhr-

rate mit beliebiger Genauigkeit approximieren.
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Abb. 1 Zeitabh&ngigkeit der Zufuhrrahte Fn der Radionuklide
auf die Bodenoberfldche als Funktion der Zeit t

Dariber hinaus sind aber auch Situationen, insbesondere bei
Unfdllen, denkbar, bei denen eine bestimmte Menge an Radionu-
kliden auf den Boden nur wdhrend eines sehr kurzen Zeitinter-
valls auftreffen. In diesem Fall ist es einfacher, die Zeit-
abh&ngigkeit der Oberflidchenzufuhr mit einer Impulsfunktion

zu beschreiben, wie etwa der DIRACschen Delta-Funktion. Im
allgemeinen Fall kdnnen die Radionuklide hierbei auch als eine
Folge verschieden grofier Impulse Wn nach beliebigen Zeitinter-
vallen tn auf den Boden gelangen. Dies ist in Abb. 2 veran-

schaulicht.

ty ty th  —et

Abb. 2 2Zufuhr der Radionuklide auf die Boden-
oberflédche gemdB einer Impulsfunktion




Fiir beide Fidlle werden im folgenden analytische L&sungen flir
die Ausbreitung der Radionuklide im Boden angegeben, wobei
Einzelheiten dem GSF-Bericht S-527: Kurt BUNZL "Transport and
Accumulation of Radionuclides in the Soil - A Kinetic Model"”

zu entnehmen sind.

Erfolgt die Zufuhr der Radionuklide gemdB der in Abb. 1 gezeig-
ten Treppenfunktion, so gilt flir die Konzentration ¢ der Radio-
nuklide als Funktion von der Zeit t und der Tiefe x:

VX
2D n =X {t-t_ )
c(t,x) = ;—e B { L F_ e o (t=t_,0=M) - ®(t=t_, og=E)] -
&&4 n=o O n
-A(t-t )
n+1 -
- Fe [0(r=t  qs 0=) = o(r=t 4, o=D)]}
wobei ©&(t1,0) gegeben ist durch
-1 -1p -q'x
o(t,t,x,0) = L {e - S } o=
(p'-2) (q'=2)
-a{t-1) o (t=7) ff? -ﬁqL/D“
=H(t-1)e g%oe { jﬂii———fe B oersc [—7:52::; -jeemT) I+
< \/—&-o,fag 2D (£-1)
y O
: Dg xVa/Dg < -
+oo —_ e erfc [————————— + Vﬁ(t-r)]} +
-0 {57 2vb) (£-1)

o Dy -0x+0°D" (t-T)

+ e b erfc{ X - GV/Dg(t-T)] % ;
(o Db-a 2 Dg(t"T) .
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und

a = u"?/4p;
h = 1/2
U||2
a = = + X
4Dy
K
R = -1/J(Dlh+:;")2— 4 2 DI'y"h
s KS b
K )
1 . 2 b
I = e — 'n+ ! iy - = [T}
M 2Dg { DLh '\ﬂDSh+u ) 4 = Dbu h }
S .
K 1
_ 1 L fn 2 —- b "nyn - 1
E = fﬁg {\%Dsn+u ) 4 K; Db, h Dsh }

H(t-1) 1ist die Heavyside Funktion, gegeben durch

, ;0 fiir t<v
H(t-71) =
1 flir +>7T

erfc y = 1 - erf y, wobei erf y die Fehlerfunktion ist.

D der scheinbare Diffusions/Dispersionskoeffizient, ist

Ll

D, = O .y *Dg *Lp vy (8)

wobei Yy der Labyrinthfaktor, Dd der Diffusionskoeffizient
des Radionuklids im Wasser und Lp die Dispersionsldnge be-

deuten.

NDie GroBen in der Oberfldchenschicht des Bodens der Dicke &
sind durch den Index s und diejenigen im Inneren des Bodens
durch den Index b unterschieden. Dabei gelten folgende

Abklirzungen:
Db = Db/Rb,d; DS = Ds/Rs,d; v' = Va/Rs,d und v"= va/R

Y ist die Zerfallskonstante des Radionuklids.

b,d










Die Nuklidkonzentration in der Aufgabel&sung, Cy v kann auch
mit der Zeit variieren, da die Inputfunktion als Tabelle ein-
gegeben wird.

Die Integration

t SCi
Ci =(§ DCi dt DCi = 3T

muf nach einem numerischen Verfahren, z.B. Runge-Kutta, erfol-

gen.

Flir die Fliisse Ji wurde, wie von FRISSEL et al. (1974) vorge-
schlagen,

J, = b, ———— + v —mmm—— i=2,...,N-1
DX 2

und J

]

g = Vg (1.5 Cy = 0.5 Cy_y)

gesetzt (J1 siehe oben). Damit wird

~2:C ¥C 1)+, (Ci__1-Ci+1)/2:'/(Rd’i°DX) - A-Cy

i=2, . e oN""]

Hierbei wurde angenommen, daB die hydrodynamischen Parameter

a’ PL und 0 flir alle Schichten gleich sind. Selbstverstdnd-

lich k&nnen diese Parameter auch von Schicht zu Schicht wvari-

v

ieren, sie missen dann nur, wie die Nuklidaufgabe, tabella-

risch eingegeben werden.

Nach Integration der N Gleichungen (10) erh&dlt man N Werte Rd

(vorausgesetzt, vy ist bekannt; ist dies nicht der Fall wie
z,B hduiig bei Fallout-Berechnungen, so0 erhdlt man N Trans-

portgeschwindigkeiten v ==va/Rd, auch "Migrationsraten" ge-

N
nannt). Von diesen N Werten sind im allgemeinen jedoch nur
wenige verschieden, weil mehrere Schichten einen Bodenhorizont

bilden, in dem der Rd-Wert als konstant anzunehmen ist.






PN

o

T~ [~
Grm

| i
"/_'T'-\'e Aamoten |

POy
- é
f sSecdorf N we
fﬁzg ;

N - .‘. i .~ ~ - E
e N NN -. /A SE= T
) W ) vald NN
rocl; st KD Seamedensthgnye s\,
/ Thalai.. Vil ey ~N,
D eietin i
Ilulil‘»((l

MeelaTiHog'e r -
LleetEoge s

p N
ucksmuor,

/[/

N

atelabragy )

TN b AN ,_j\
~ . 1

p
i

/ - T
Lanzer Forn(
. o~

\
N

o
/ N
N .
SN
L b Anpeimoor 2
[ Ao
WA O KN .
A\ ’\& -
S -
SN AL Rapermont /
v M .
R YA

Abb.3 Probenahmeorte Briinkendorf (B), Gorleben fG) und
Trebel (T) in der Nihe des Salzstockes bei Gorleben
(vorgesehener Standort des Endlagers)
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die in Abbildung 4 zu sehen ist. Sie besteht aus einem Gestell
aus massivem Winkeleisen, das mit 4 Erdankern im Boden befestigt
wird. Die Erdanker (Ldnge 1 m) werden mit einem motorgetriebe-
nen Bohrgerdt in den Boden gebohrt. Die Rohre werden in einer
Flihrung gehaltert und mit einem hydraulischen Stempel in den Bo-
den gepresst. Dpie Lysimeter (PVC-Rohr und Boden) wurden da-

nach ausgegraben und an beiden Lnden Platten mit Hilfe von 2 lan-
gen Zwingen angebracht. Zur Vermeidung von Stdrungen wurden

die Lysimeter stehend in einer Halterung nach Minchen trans-

portiert.

Abb.4

Probenahmegerdt mit hy-
draulischem Stempel zum
Einpressen der Rohre




3.3 Beschreibung der Bodentypen

Es wurden 8 Bodenmonolithe

entnommen, die sich wie folgt

auf die einzelnen Probenahmeorte verteilen:

BRUNKENDORF, Kr. Lilichow-Dannenberg,
am Ortsausgang, Str

afle

Braunerde auf fluviatilem Sand, der

Stellenweise tritt Pseudovergleyung

Lagen auf (B3, B4 im BC-Horizont).

Bodenprofile:

B2: O - 7cm Ay

7 =36 cm BV
> 36 cm BC

B3:

O - 9 cm
9 -44 cm
> 44 cm

Sandgrube Schenk,

nach Vietze

Kiese und Steine enthdlt.

Uber schluffig bis tonigen

TREBEL, Kr. Lliichow-Dannenberg, Sandgrube hinter der Post

Ranker auf Flugsand, schwach podsoliert

Bodenprofile:

T6: 0O - 2 cm Ol
2 - 4 cm Of

4 -13 cm (E)Ah
> 13 cm C

T7:

0O - 3 cm
3 - 5cm
5 -17 cm

> 17 cm

GORLEBEN, Kr. Liichow-Dannenberg, nordwestlich der StraBe
nach Gedelitz

Podsol auf Flugsand,

Bodenprofile:
Gl O ~4cm O
4 ~22 cm (E)Ah
22-30 cm E
30-33 cm Bh,fe
33~46 cm Bf
e

>46 cm BC

0O~ 3
3 =23
22-29
29~-32
32-48

>48

cm

cm

cm

cm

schwach mittelsandig und schluffig

cm

cm

cm

cm

cm



3.4 Ackerbdden

Zur Ergdnzung des Untersuchungsprogramms im Hinblick auf land-
wirtschaftlich genutzte Bdden wurden auch an 2 Ackerbdden
Schiittelversuche durchgefiihrt. Die Ackerb&den stammten aus
Gorleben bzw. aus Eschweiler. Ihre chemischen und physikali-
schen Daten, die freundlicherweise von der Arbeitsgruppe
"Radiocagronomie der Kernforschungsanlage Jilich" ermittelt

wurden, sind in nachfolgender Tabelle angegeben.

Tabelle 1 Chemische und physikalische Daten der Ackerbd&den

Herkunft Gorleben Eschweiler
Bodentyp Eisenhumus-Podsol Parabraunerde
Horizont Ap Ap
pHCuCIQ 4.7 59
Organischer C (%) 1.1 1.4
Gesamt-N (%) 0.1 0.1
Ton (°%) . 2.6 12.0
Schiuff (°a) [ 2.9 284
Feinsand (°o) 34.3 58.3
T-Wert (mval/100 g) 6.2 11.2
S-Wert (mval/100 g) 2.4 12.8
Ca (mval/100 g)" 2.0 11.8

K (mval/100 g)" 0.24 0.8
Strontium (mg/kg) 57 * 0.1 130 £ 04
Caesium (mg/kg)? 0.79 * 0.04 23 £ 0.1
Kobalt (mg/kg)? 17.8 + 0.03 315 +02
Mangan (mg/kg)? 152 * 11 636 + 76

""Nach Mehkch im Inst t Bodenkunde der Universitat Bonn
2 Mit Hilte der Neutronenaktivierungsanalyse Zentralabteilung Chemische Analyse der KFA Julich GmbH




—

——

4. MeBmethoden

Sowohl die Schiittel- als auch die Sdulenversuche wurden mit

folgenden Radionukliden durchgefiihrt:

Strontium: 858r als SrCl2

Jod: 131J als NaJd

Cidsium: 137Cs als CsCl

Cer: 144Ce als CeCl3 im Gleichgewicht mit CeCl4

4.1 Schittelversuche

4.1.17 Definition des Verteilungskoeffizienten

Der Verteilungskoeffizient Kd ist definiert als das sich im
thermodynamischen Gleichgewicht einstellende Verhdltnis zwi-
schen der an der Bodenprobe sorbierten Menge eines Radionuklids
zu der in der Ldsung verbliebenen, jeweils bezogen auf die Mas-
sen bzw. Volumeneinheit.

. E/m _
Kq? = 57w = @

Aktivitdt des sorbierten Radionuklids in Boden bzw. L&sung

>
]

Masse des trockenen Bodens in g,

< 3 »
i

Lsungsvolumen in ml.

4.1.2 Allgemeines Versuchsscheﬁa

Die zu untersuchende Bodenprobe wird zundchst luftgetrocknet,
gesiebt (2x 2 mm) und grindlich gemischt. AnschlieBend werden
m_ Gramm flir den eigentlichen Sorptionsversuch, sowie m, Gramm

g
zur Bestimmung des Trockengewichts abgewogen. Die Menge

m4 der Bodenprobe wird im Trockenschrank bei 105 C 48 Stunden
lang getrocknet und erneut gewogen. Ihr Gewicht sei dann m,

Gramm. Die Menge m_der Bodenprobe wird in ein Zentrifugenglas

aus PVC gegeben, mgt V ml LOsung versetzt und bis zur Errei-
chung des Wassersorptionsgleichgewichts in der Schiittelmaschi-
ne geschiittelt. Zu dieser Mischung werden nun AOCi des zu unter-
suchenden Radionuklides mit einer Mikroliterpipette (z.B.
Eppendorf) gegeben und die Mischung weiter geschiittelt. Nach

Erreichen des Sorptionsgleichgewichts wird die lberstehende






Die Bodenproben werden in gut verschlossenen PVC-Weit-

halsflaschen aufbewahrt.

b) Von den Ah-Horizonten wurden, um den klimatischen Extrema,
Trockenperiode-Regenperiode, Rechnung zu tragen, Parallel-
proben liber 1 Jahr in PVC-Wannen an Laborluft gelagert und
anschlieBend ebenfalls in gut verschlossenen PVC-Weit=-

halsflaschen aufbewahrt.

c) Da die Bodenproben unterschiedliche Wassermengen enthiel-
ten, wurde flir jeden Horizont der Trockenwert m4/mg bestimmt.
Je 2 Proben 4 10 g vorbehandelten Bodens wurden in Wigeglds-
chen 48 h im Trockenschrank bei 105 C getrocknet, anschlie-
Bend verschlossen, in einem Exsiccator iiber Trockenperlen

in das Temperaturgleichgewicht gebracht und ausgewogen.

Fir die nach a) vorbereiteten Bodenhorizonte ergaben sich
Trockenwerte zwischen 1,00 und 1,03 ; lediglich der Horizont
Bp,fe Von Gorleben wies einen relativ hohen Wert von 1,215
auf. Die nach b) vorbereiteten Ap-Horizonte hatten alle Wer-

te unter 1;01;

4.1.4 Abhdngigkeit des Verteilungskoeffizienten von experimen-
tellen Parametern

Wie aus der Literatur bekannt ist, kann der Verteilungskoeffi-
zient von einer Reihe experimenteller Parameter abhdngen. Wir
haben die Abhdngigkeit von Schiittelmethode und -dauer, Boden-
masse, L&sungsvolumen und Aktivitdt untersucht. Als Ldsungsmit-
tel wurde bei allen Versuchen demineralisiertes Wasser verwen-

det.
a) Schiittelmethode und -dauer -

Zur Bestimmung der Einstellungsdauer des Sorptionsgleichge-
wichts wurde die Abhdngigkeit des Verteilungskoeffizienten von

der Schiitteldauer filir folgende Schiittelmethoden untersucht:

A Horizontalschiittelmaschine der Fa. Biihler, Typ SM
Schijttelstdrke Stufe 1,5




B Horizontalschiittelmaschine (Biihler SM)
Schiittelstdrke Stufe 1,5 und zus&tzlich viermal pro
Tag Drehen der Zentrifugengldser um ihre Querachse mit der
Hand oder einer geeigneten Vorrichtung, etwa 5 Umdrehungen
in 10 bis 20 s, sodaB Boden und L&sung gut durchmischt
werden (im folgenden wird dies abgeklirzt als Handschiitteln
bezeichnet)

C Horizontalschiittelmaschine (Blihler SM)
Schiittelstdrke Stufe 4,5 zusdtzlich Handschiitteln wie
oben, da selbst bei dieser Stufe die unteren Schichten
der Bodenprobe nur unvollstdndig mit der L¥sung durch-

mischt werden.

D Rotationsschiittelmaschine der Fa. Heidolph mit Univer-

saladapter, Drehgeschwindigkeit 20 min~

Schiittelmethode B wird im folgenden als Standardschiittelver-

fahren bezeichnet.

Die Ergebnisse fiir den Bodenhorizont Britnkendorf Bv’ der in seiner
Zusammensetzung eine Mittelstellung zwischen den vorwiegend mine-
ralischen C-~Horizonten und den humosen Ah—Horizonten einnimmt,
sind in Abbildung 5 dargestellt. Beachtet man, daB die Fehler-
grenzen der einzelnen MeBpunkte zwischen 10 und 30% liegen, so
ergibt sich fiir Strontium weder eine signifikante Zeitabhédngig-
keit noch ein Unterschied zwischen den untersuchten Schiittelme-
thoden. Bei Cer ist ein geringer zeitlicher Anstieg zu beobachten.
Die h&chste Zeitabhdngigkeit findet man bei Cs, die auch beim Bo-
denhorizont Trebel C gemessen wurde. Hier wird weder beim starken
Linearschiitteln noch beim Rotationsschﬁtteln im untersuchten
Zoitraun ein zeitlich konstanter Wert (Plateau) ervreicht. In die-
sen beiden Fdllen 1l&Bt sich keine sinnvolle Begrenzung der Schiit-
telzeit festlegen, da dies einen letztlich willkirlichen Kd-Wert

liefert.




TN

10
Sr
08}
NI
_— &~ S—
2 06¢F T g —— e 2
[+
g ‘"6\0\0_0\‘
= [ [
U?U 04 Schittelmethede
x + A
02r o B
a D
1 k] - i 1
0 50 100 150 200 250
Zeit (Stunden)
400
C / Schuttelmethode
S /o + A
/ o B
— 300 o, o
g / s D
E ’
g / e
& 200 /’D NP
I'U a- A”
< a
/ -7
-
100 _ o +
] o a_________o_—-""———'___

0 50 100 150 200
Zeit (Stunden)

150
- Schittelmethode .
08 Ce
aD
= 100} -~
o a
I')E 9% ~
S -~ [
T g
O A/ o
i o ' ° /
Kv S50 /
"6/0
1 1 )
0 50 1C0 150 200

Zed (Stunden)

Abb. 5 Abhdngigkeit der K.,-Werte von Sr, Cs und Cer
von der Schiittelzeit und der Schiittelmethode

beim Bodenhorizont Brunkendorf BV




Das Schiittelverfahren sollte so gewdhlt werden, daB einer-
seits der zeitliche Anstieg nicht zu lange dauert, daB anderer-
seits ein zeitlich konstantes Gleichgewicht erreicht wird.
Diese Bedingung wird von dem Schiittelverfahren B erfilillt, wo-
bei dessen Einhaltung jedoch nur im Falle des Cdsiums beson-
ders kritisch ist. DiesesVerfahren wird bei den weiteren Mes-
sungen unter Verwendung einer Schiittelzeit von 48 Stunden

als Standardschiittelverfahren verwendet.

Ganz anders liegen die Verhdltnisse beim Ah—Horizont (Abb.6) .
Hier nimmt der Verteilungskoeffizient durch Ldsen der Humin-
stoffe mit der Zeit ab. Beim Standardschiittelverfahren wird
ein stationdres Gleichgewicht nach etwa 48 h erreicht.

Es ist nicht auszuschlieBen, da8 beim Cs beim starken Linear-
schiitteln und beim Rotationsschiitteln nach l&ngerer Schiittel-
dauer ein Plateau erreicht werden kann. Jedoch verursacht das
starke Schiitteln m8glicherweise eine Verdnderung des Bodenma-
terials, so daB8 die so erhaltenen Werte nicht mehr reprédsenta-
tiv sind fir die im ungestdrten Boden wirksamen Sorptionsme-
chanismen. Dies wilirde eine zusdtzliche Unsicherheit bei der In-
terpretation der in Batch-Versuchen gemessenen Kg-Werte verur-
sachen, die, wie die Versuche gezeigt haben, ohnehin im Verh&lt-

nis Bodenmasse zum LOsungsvolumen und von anderen

400
+ 8
137
o C(Cs
300p
g,
E 200F
<° o2 o o
!\
100 “
+\~‘L___..___+_____._+___
1 { ! ! |
0] 50 100 150 200 250 300

Zeit (Stunden)

Abb. 6 Abhédngigkeit der Kg-Werte von Sr und Cs von der
Schiittelzeit beim Bodenhorizont Trebel Ah
Schiittelmethode: Standardverfahren B




Parametern abhdngen kénnen.Im Zweifelsfall sollte das Schiitteln
moglichst schonend durchgefilhrt werden, um den Boden in bezug

auf den ungestdrten Zustand so wenig wie m&glich zu verdndern.

Ferner sei darauf hingewiesen, daB die Ergebnisse nicht ohne
weiteres von einem Nuklid auf ein anderes Ubertragen werden
kénnen , sondern flir jedes Nuklid eigene Messungen durchgefihrt

werden miissen. Dies gilt auch flir die folgenden Untersuchungen.

b) Ldsungsvolumen V, Bodenmasse m und Verhdltnis V/m

Der EinfluB dieser Gr&Ben auf den Verteilungskoeffizienten
wurde wieder am Beispiel des Bodenhorizonts Briinkendorf BV
untersucht. Die Kg-Werte von 137 cs und %%°Sr zeigen im Rahmen
der MeBRfehlergrenzen von 10 - 30% eine lineare Abh&dngigkeit
vom L&sungsvolumen (Abb. 7a) und eine umgekehrt proportionale
Abhidngigkeit von der Bodenmasse (Abb. 7b). Da die Abh&dngig-
keit der Kd—Werte von der Masse und dem L&sungsvolumen gegen-
ldufig ist, hédngen die Kj-Werte innerhalb des von uns unter-
suchten Bereichs bei konstantem Verhdltnis m/V nicht von m
und V ab.

¢c) Aktivitidt

Wichtige Voraussetzung fiir die Messung der Ky-Werte und fir
die Berechnung der Retardationsfaktoren aus den Sdulenversu-
chen ist die Giltigkeit der Beziehung (3) im Bereich von Tracer-
mengen, d.h. von Nuklidmengen, die sehr klein sind gegen die
Nuklid-Austauschkapazitdt des Bodens:

q = Kd- c (3)

Der Kanert sollte unabhingig von der Konzentration des gel&-
sten Muklids, also auch von der zugegebenen Aktivitdtsmenge

AO sein. Anders ausgedrickt: die Adsorptionsisotherme q = g(c)
sollte linear sein. Dies wurde iiberpriift, indem die Kd-Werte
der vier Radionuklide bei verschiedenen zugegebenen Aktivitdts-
mengen flir mehrere Bodenhorizonten gemessen wurden. Als Bei-
spiel sind in Abbildung 8 die Adsorptionsisothermen der Nuklide

fiir den Ap-Horizont von Trebel zu sehen. In der logarithmischen
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Abb. 8 Adsorptionsisothermen der Radionuklide Sr, J,

Cs und Ce am Boden Trebel A
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4.1.5 Arbeitsvorschrift

Aus den Ergebnissen in 4.1.4 leiten wir folgende Arbeitsvor-

schrift ab:

Pro Horizont werden mindestens 4 Parallelproben angesetzt.

Gefdn:
Bodenmasse:
LOsungsmittel:
Nuklidzugabe:
Schiitteln:

Trennen:

Messung:

Zentrifugenglas 120 ml (Fa. Kartell)

10 g gut gemischt

25 ml deminerélisiertes Wasser

sofort nach LOsungsmittelzugabe, ca. 200 nCi
48 h Standardschiittelmethode (B)
Zentrifugieren mit einer Beschleunigung von
ca. 80 g entsprechend 3000 min"’1 in einer
vVarifuge (Fa. Heraeus Christ). AnschlieBend

sofortiges Abpipettieren von je 5 ml lberste-

hender L8sung in Reagenzgl&dser von 100 mm Lidnge

und 16 mm @
Aktivitdtsbestimmung im Bohrlochkristall



4.2 Sdulenversuche
4.2.1 Die S&dulenanlage

riir die 8 Lysimeter wurden 4 fahrbare Gestelle aus Winkeleisen

gebaut. Der Aufbau einer S&dule ist in Abbildung 9 zu sehen.

pie Standfldche der Sdulen besteht aus einer 24 mm dicken PVC-
platte und einer 12 mm dicken Aluminiumplatte, beide 500x500 mm?
gro. In ihrer Mitte ist ein Loch von 15 mm Durchmesser gebohrt,
in das der AusfluBstutzen flir das Sickerwasser eingeklebt ist.
vom AusfluBstutzen fihrt ein Schlauch, der beim Transport der

(‘ giulen durch einen Gummistopfen ersetzt wird, in die Flasche fiir
das Sickerwasser. Vor dem Aufstellen der S&ulen in den Gestellen
wurden bei jeder Sdule am unteren Ende ca. 50 mm Boden durch
Filterkies ersetzt (Korndurchmesser 1 mm), ein feinmaschiges

Kunststoffnetz aufgelegt und die Bodenplatten angeklebt.

Zur Abschirmung des Personals von der radicaktiven Strahlung

der Sdulen wurden zwei Mauern aus R&balithsteinen gebaut. Um den
Aufenthalt in umittelbarer Ndhe der Sdulen so kurz wie m&glich
zu halten, wurde darauf geachtet, daf die Beregnungsaufs&tze
rasch von den Sdulen abgehoben und die Schlduche an den AusfluB-

stutzen leicht entfernt werden kdnnen.

Fiir jede S&dule wurde ein Beregnungsaufsatz aus Plexiglas gebaut

( (Abb. 10). Durch ca. 150-160 Kanlilen tropft das Regenwasser

' langsam in ca. 8 Stunden auf die Bodenoberfldche. Der Wasser-
durchsatz kann mittels einer Schlauchpumpe, die mit allen 8 Be-
regnungsaufsédtzen verbunden ist, reguliert werden. Der Vorrats-
behdlter der Aufsdtze hat ein Volumen von 1 Liter, ist also nur
wenig grdBer als die pro Woche zugefiihrte Regenwassermenge von
0,8 Liter, damit der Druck im Behélter bei Betrieb der Schlauch-
pumne risch ansteigt. Entsprechend dem Sdulenquerschnitt wurden
die Kaniilen auf einer Kreisfldche mit 30 cm Durchmesser ver-
teilt, damit eine gleichmidBige Beregnung der Sidulen lber ihre

gesamte Oberfldche gewdhrleistet ist.
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‘11 Abb. 10 Der Beregnungsaufsatz

Das kiinstliche Regenwasser wurde gemdfB den Angaben von Herrn

Dr. Albertsen hergestellt aus 2 Liter Aqua dest., 0,5 g KHCO3,

0,85 g CaCl,:2H0, 0,71 g Ca(NOj3),-4H0, 0,48 g CasOy4*2H,0,

/ 2,13 g NajS0Oy-10H20 und 0,78 g MgS0O,°7H,0. Dieses Konzentrat
wurde noch einmal 1:100 verdiinnt. Die Beregnungsmenge pro Sdule

betrigt wéchentlich 800 ml entsprechend 600 mm Regen/Jahr.

1ch

4.2.2 Scanner und MefBtechnik

Ein Foto des gesamten MefBplatzes flir die Lysimeter ist in Ab-

bildung 11 zu sehen, ein Blockdiagramm in Abbildung 12.

Der MefBplatz besteht im wesentlichen aus einem Drehteller, auf
dem die Sdule sich wdhrend der Messung dreht, aus einem Scan-
ner, mit dem der Strahlendetektor an der Sdule auf- und abge-
fahren wird, und einem Vielkanalanalysator, der die vom Detek-

tor kommenden Impulse sortiert und ein Energiespektrum liefcrc.



Gestell mit Mauer aus Robalithsteinen zur Fahrbare Abschirmmauer
Sdu_=.a Abschirmung der Gestell-Sdulen fiir die MeB-Sdule

0}3

Sdule auf Scanner X,Y-Schreiber Vielkanalanalysator Drucker

Drehteller ) mit Bildschirm

Abb. 11 Der Mefplatz fiir die Siulen
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Bleiabschirmung des Nad-Kristalls Scanner—-Sdule, an der das Gehduse
mit Kollimatorschlitz auf- und abgefahren wird

Metallgehduse mit
Detektor und Motor

Tisch flr die S&dulen, steht auf
dem (nicht sichtbaren) Drehteller

Abb. 13 Der Scanner




gur Abschirmung der S&ule auf dem Drehteller wurden zwei fahr-

pare Mauern aus RObalithsteinen gebaut.

per Drehteller wurde fir eine langsame‘Rotation der S&dulen, ca.
5-15 Umdrehungen/Minute, konstruiert. Der Teller wird Uber

ein Schneckengetriebe von einem Motor mit stufenlos regelbarer
prehzahl angetrieben. Drehzahl und Drehrichtung des Motors wer-
den iiber Fernbedienung eingestellt, um den Aufenthalt in unmit-
telbarer Ndhe der S&dule so kurz wie mdglich zu halten. In dem
Teller sind vier in ihrer H&he Jjustierbare Halterungen fir den

Tisch eingeschraubt, auf dem die S&dule steht (s. auch Abb. 13).

Der Scanner besteht aus einer fahrbaren Stahlsdule, an der ein
Metallgehduse auf- und abbewegt werden kann, und zwar sowohl von
Hand als auch mit einem im Geh&use eingebauten, wiederum mit
Fernbedienung ausgestatteten Motor (Abb. 13 ). In dem Gehduse ist
ferner der Gamma-Strahlen-Detektor befestigt, ein NaJ-Kristall
(4x4,5 Zoll) mit Photomultiplier und Vorverstdrker (Stromverstidr-
kung). Der NaJ-Kristall ist mit Blei abgeschirmt und hat eine

2 (Breite x HOhe). Da diese

Kollimatordffnung der GrdRe 115x25 mm
Offnung fir unsere Zwecke zu grof ist, wurden drei Blei-Einschiibe
gebaut, die Offnungen der Breite 110 mm und der H8he 5, 10 und
15 mm haben.

Die vom Detektor kommenden Impulse werden von einem Analog-Di-
gital-Converter (ADC) gemdB ihren Amplituden sortiert und in
einem Vielkanalanalysator (VKA) (Firma Nuclear Data, Modell
ND600O) gezdhlt (s. Abb. 11 und 12). Ein Energie-Spektrum kann
in maximal 8192 Kandlen gespeichert, auf einem Bildschirm dar-
gestellt und mit fest eingebauten Funktionen Uber Tastatur ana-
lysiert werden (Energieeichung, Eingrenzung der auszuwertenden
Peakfldche, Berechnung von Nettofliche, Background und Halb-
werhabeoite usw.) . Das Spektrum kann auf einem x,y-Plotter ge-

zeichnet und auf einem Drucker ausgegeben werden.

Neben der Vielkanal-Analyse ist auch die Analyse mit einem Ka-
nal (SCA) m&glich. Die zwischen zwel einstellbaren Diskrimina-
tor-Schwellen gezidhlten Impulse werden auf einem Lin/Log-Rate-

meter angezeigt und auf einem x,t-Schreiber in Abhdngigkeit von




der Zeit aufgezeichnet. Die Einstellung der Diskriminator-
Schwellen kann lUber den Bildschirm erfolgen, indem dort nicht
das gesamte Spektrum abgebildet wird, sondern nur der interes-
sierende Teil (z.B. die Umgebung des Cs-Peaks). Dazu wird das
Gate des ADC vom SCA gesteuert, d.h. der ADC sortiert nur die
Impulse zwischen den Diskriminator-Schwellen. Um dies zu er-
mdglichen, war es notwendig, die elektronische Verzdgerung im
SCA durch ein dem VKA vorgeschaltetes Delay auszugleichen.

Zur Auswertung bzw. Umrechnung der Scanner-Mefkurven wurde

ein Tischrechner (Tektronix 4051) verwendet, an den ein Plotter
und ein Drucker angeschlossen sind. Es handelt sich um einen
BASIC-Rechner mit Graphischem Display, interner Magnetband-Sta-
tion und 32 K Byte Memory. Zweckmd@figerweise wurde der Rechner
nicht in unmittelbarer N&he der Lysimeter aufgestellt, weil
diese in einem radioaktiven Kontrollbereich stehen miissen. Zur
Speicherung der an den Sdulen gemessenen Spektren wurde deshalb
ein mehradriges Kabel vom Vielkanalanalysator im Kontrollbereich
zum Rechner im nichtaktiven Bereich verlegt (sog. Datenline).
Der Rechner wurde mit einem Data-Communication-Interface ausge-
stattet, das in der Lage ist, i{iber Datenline ankommende Zeichen
im ASCII-Format zu empfangen. AnschlieBend werden die Daten

entschliisselt und auf Band gespeichert.

4.2.3 MeBverfahren

Der Detektor des Scanners kann sowohl kontinuierlich an der
rotierenden Sdule entlanggefahren, als auch in eine bestimmte
Tiefe gebracht werden, in der er dann flir eine festzusetzende
Zeit die Strahlung miBRt. Wahrend man beim "kontinuierlichen"
Abscaanen nur ein gualitatives Bild Uber die Tiefenverteilung
dex Aktivitdt erhdlt, kann man aus den MeBwerten beim "diskre-
ten" Abscannen die tatsdchliche Aktivitdt in den verschiedenen
Schichten berechnen und aus dieser Aktivitdtsverteilung dann
mit Hilfe eines Ausbreitungsmodells die Retardationskoceffizien-

ten des betreffenden Nuklids,

Das MefRprinzip beim diskreten Abscannen ist in Abbildung 14

dargestellt.
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mit Einteilung mit Detektor
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Abb. 14 Mefprinzip beim diskreten Abscannen der S&dulen
(Sdule und Scanner nicht mafstabgerecht)

Der Abstand der Detektor-Positionen richtet sich nach dem ver-
wendeten Kollimatorschlitz. Da aus meftechnischen Griinden der
Kollimatorschlitz 10 mm gewdhlt wurde, erschien es sinnvoll,
als Abstand der diskreten Scanner-Messungen 1 cm zu wéhlen
(indec Ndhe des Maximums der Strahlung werden auch Zwischen-
werte gemessen) Daraus ergibt sich, daB die Bodensdulen in
Schichten von ein Zentimeter Dicke aufgeteilt werden. Bezeich-
net man die Symmetrieachse der Sdulen als x-Achse, so sollen
die Bodenschichten auf dem positiven Ast, die Oberfldche im
Nullpunkt und die Luft-"Schichten" auf dem negativen Ast liegen



——

(Abb. 14). Die Gesamtzahl der Bodenschichten n ist n < 100,
da die Sdulen hochstens 1 m lang sind. Zur exakten Tiefenein-
stellung des Detektors wurden sowohl auf den Sdulen als auch

auf dem Scanner BandmaBe aufgeklebt.

Die Oberfldchen der S&ulen stellen ein besonderes Problem dar,
welil sie nicht eben sind; sie haben neben dem Bewuchs auch Buckel
und Senken. Fiir eine Modelluntersuchung wdre eine ebene Ober-
fldche zweifellos vorteilhafter. Da jedoch diese Untersuchungen
der Realitdt mbglichst nahe kommen sollen, wurden die Oberflid-
chen so belassen, wie sie bei der Probenahme waren. Daher umfaBt
die "Oberfldche" filir die Ausbreitungs-Messungen im allgemeinen
mehr als die nullte Schicht.

Aus Abb. 14 ist ersichtlich, daB die vom Scanner in einer be-
stimmten Tiefe gemessene Strahlung nicht nur aus der betreffen-
den Schicht stammt, sondern aus einem kegelfdrmigen Ausschnitt
aus der Sdule, wobei der Offnungswinkel, vom Detektor-Kristall
aus gesehen, sich nach dem Kollimatorschlitz richtet. Die ge-
messene Scanner-Kurve gibt also nicht die tats&chliche Aktivi-
tdtsverteilung in der S&dule wieder. Vielmehr setzt sich jeder
MeBwert aus den Anteilen verschiedener benachbarter Schichten
zusammen. Es ist deshalb notwendig, die Scanner-MeBkurve auf
die tatsdchliche Aktivitdtsverteilung umzurechnen. Dazu wieder-
um bendtigt man die MeBkurven einzelner, mit Aktivitdt beladener
Schichten, denn aus solchen Kurven setzt sich die gesamte MefB-

kurve einer S&dule zusammen.

Zu diesem Zweck wurden 1 cm dicke Sandschichten in Plexiglasscha-
len, die den Umfang der Lysimeter hatten, gleichmdfig mit den

4 Nukliden beaufschlagt, und zwar jeweils 0,5 und 1,0 uCi (auBer
Vet 3 uCi), Die beaufschlagten Schichten wurden in axialer Rich-
tung mit Sand abgeschirmt. Diese "kiinstlichen" Sdulen wurden fir

jede der 4 Kollimatordffnungen mit dem Scanner ausgemessen.

Bezieht man die MeBwerte Y(x;) auf das Maximum Y(x=0) (Mittel-
punkt der beladenen Schicht), so erhdlt man die "Eichfaktoren"

ey= ;%g%l . Sie sollten, wie die MeBwerte, symmetrisch zu x=0
sein: e; = e_; und unabhidngig von der Aktivitat.
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Nettozdhlrate ...lY(—3) ]Y(-2)‘ Y(—1)l Y (0) lY(1)l Y(2)‘ Y(3)‘...

gichfaktoren ...' e, e, ’ e, ] eo=1 e, ‘ e, e, ]...

In Abb. 15a sind die gemittelten Eichfaktoren (in %) fir

137 Cs mit der Kollimator&ffnung als Parameter wiedergegeben,
Die leichte Asymmetrie ist durch den Aufbau der Sand-Sdulen aus
Plexiglasschalen bedingt. Die breiten Kollimatorschlitze (15
und 25 mm) liefern breite Eichkurven mit breiten Maxima. Die
schmalen Schlitze (5 und 10 mm) liefern gut definierte Maxima
(Breite 5 0.5 cm). Die Eichkurve des 5-mm-Schlitzes hat zwar die
beste Halbwertsbreite (2.0 cm), ist also filir die Umrechnungen
der Scanner-MefBkurven am besten geeignet; die Zdhlrate

des Maximums ist aber um den Faktor 2 kleiner als die des 10-mm-
Schlitzes, so daB die doppelte Aktivitdt aufgebracht werden
miiBte. Wenn man bei der Wahl des Kollimatorschlitzes die drei
Faktoren: Strahlenschutz (geringe Aktivit&t), hohe Empfindlich-
keit und langer Beobachtungszeitraum (hohe Aktivitdt) und
schmale Eichkurve (kleiner Kollimatorschlitz) zusammen betrachtet,
stellt die Verwendung des 10-mm-Schlitzes einen akzeptablen Kom-

promif dar.

Die Oberfldchen-Problematik der S&dulen erfordert besondere
Eichmessungen mit beaufschlagten Schichten, die nur nach
einer Seite hin mit Sand abgeschirmt sind. In Abbildung 15b
ist eine Messung fiir '37Cs (Kollimator 10 mm) wiedergegeben.
Erwartungsgemdf sind die MefSwerte in Luft und nahe der Ober-
fldache hdher als im Falle beidseitiger Abschirmung. Der Effekt
tritt bis ca. 2 cm Tiefe im Sand auf. Fir die Umrechnung der
Scanner-MeBfwerte ist dieser Effekt zu beriicksichtigen. Die
leichi2 Verschiebung des Maximums der MeBwerte um ca. 0,5 cm
ist wegen der stets vorhandenen Unebenheit der Sdulen-
Oberfldche (siehe oben) fiur die Umrechnung nicht bedeutungs-~
voll,

Da flir diese Eichmessungen Sand verwendet wurde, sind die
Eichwerte nicht genau dieselben, die man in den Bodensdulen
finden wiirde. Es ist aber unmoglich, in den S&ulen selbst
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Eichmessungen durchzufiihren, man miite in jedem Fall auf
"4hnliche" Bodenproben zurilickgreifen. Angesichts der Inhomo-
genitdten auch bei unmittelbar benachbarten Bodenproben sind

deshalb die Sandwerte flir unsere Zwecke als hinreichend genau

anzusehen.

4.2.4 Auswertung

Die bei dem diskreten Abscannen einer S&dule erhaltenen Scan-
ner-MefBkurve M(xi) setzt sich additiv aus MeBkurven Y(Ej-xi)
zusammen, die man erhalten wlirde, wenn man die einzelnen

Schichten der S&dule ohne Stdrung durch die anderen Schichten
(also wie bei den Eichmessungen) abscannen k&énnte' (Abb. 16).

M(xi)Scanner-MeBkurve

Y(ij-xi)ﬂeﬁkurven der
cinzclnun Schichten X

A(xi)Aktivitﬁts-Kurve

Abb. 16 Konstruktion der Scanner-MefBkurve aus den
MefRkurven der einzelnen Schichten

Die Koordinatenachse gj soll den Mittelpunkt der jewei-
ligen Schicht x; als Nullpunkt haben. Den in = Y(gj-xi) sind

die tatsdchlichen Aktivitidten in den Schichten Aj T A(xj) ein-
deutig zugeordnet. Widren die A; bekannt, kdnnte man die in
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mit Hilfe der Eichmessungen berechnen und aus den in die
Kurve M(xi), vorausgesetzt, daB lber den hier interessierenden
Aktivitdtsbereich von 1-1000/uCi die Megkurven proportional zu
den Aktivitdten sind. Das heiBt, die Aji' bezogen auf ihr Maxi-
mum Y.. = Y(xj), sollen unabhdngig von der Aktivitidt A; sein:

ji
Die Gewichtsfaktoren wy;

Y(gj'xi)

wji=-————Y(Xi)_ i'j = 1,--.' n

sind also nur vom Nuklid und vom Kollimatorschlitz abhé&ngig.

Es sind die Eichwerte e. ..

j=-1i
Da die Maxima in = Y(x;) proportional zu den Aktivitdten sind:
Y(xi) = B-A(xi) ,
folgt
Y(Ej—xi) = wjj-B-A(x)) .

Ein Scanner-MeBwert der Schicht xi ist also (n= Zahl der Schichten)

M(x.) =

1 1

e =

Y(E,-x.)
j=0 J
M(xi) Be.
j

|| ]

Es ist zweckm&dBig, die Aktivitdten Aj auf die insgesamt aufge-
gebene Aktivitat AO zu beziehen (zum Zeitpunkt der Aufgabe t=0)
und die MeBwerte M(xi) entsprechend auf das Maximum der ersten
Messung der S&dule unmittelbar nach der Aufgabe des Nuklids, wenn
die Aktivitdt in der Oberfldche konzentriert ist

n = om(x.) = M(xy) L= A(xy) (Za.;1)
i i M(O)t=0 J Ao 3 J
Damit erhdlt man (wegen M(0),_, = B*A))
I g v ea (] fir j=i
i =0 i3 93 ij €5-i J#1i
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pie normierten MeBwerte sind also auf einfache Weise aus den

normierten Aktivitdten zu berechnen:

=0 = a +e_, ra,+te.ea.+ ... +€ *a

x;=0 m, ot€q173q%ey03, n"%n
=13 m,= e a + a +e ca + ... +€ a
x;=1 1 1% 1 T¢q1%2 n-1"2n
=i = ca +e. A 4E. tante.. F .
X =+ my €371 -17317%1-282 ®n-1"%n

" . =n: = ca_+ A te sAnt ... +

{ X;=n M= enr8s™®n-1817€a-2287 an

Faft man die MeBSwerte m, zu seinem Satz m zusammen

und die Aktivitdten a; zu a, so erhdlt man mit der Matrix (wij)
m= (wWijy) *a (11)
1 e, e e
1 2 ® o > 0 00
n) e, 1 e, ceeees € 4
i) = 0 ;
€. @, 4 4 o creeer €5 o
( € e 4 € g rereen 1

Die gesuchten aj folgen aus (11) mit der zu (wij) inversen
. -1
Matrix (wij)

a= (w;s) *m (12)

Da die Aktivitdten in den oberfldchennahen Schichten nicht so
stark abgeschirmt werden wie in den oberfl&chenfernen, sind
in Gl1. (11) und (12) entweder die Matrixelemente oder die
MeBwerte mit besonderen, aus den Messungen in 4.2.3 folgenden

Korrekturfaktoren fi zu versehen. Hier wurden die MeBwerte
Korrigiert.




Da die MeBwerte my und die Matrix (wij) bekannt sind und die
Matrixinversion vom Computer ausgefiihrt wird, erscheint die
Berechnung der Aktivitdten aj unkompliziert. Tatsdchlich zeigt
sich aber, daB die MeBgenauigkeit sowohl der Eichfaktoren e,
als auch der MeBwerte m; sehr hoch sein muB, damit nach der
Matrixinversion die Aktivit&dten in den tiefen Bodenschichten

zu Null werden. Im allgemeinen ergeben sich auch in sehr tiefen
Bodenschichten, in die mit Sicherheit das Nuklid noch nicht vor-
gedrungen sein kann, unsinnig hohe und dazu noch alternierend
positive und negative Aktivitdten (die Summe der aj mu8 = 1
sein). Diese Divergenzen k&nnen zwar durch Manipulation der
MeBwerte innerhalb ihrer Fehlergrenzen behoben werden, doch er-

fordert dies einen hohen Zeitaufwand.

Die Inversion der Matrix (wij) vereinfacht sich wesentlich, wenn
nur e1#0 ist und alle anderen e, =0 sind, d.h. (wij) eine trigo-
nale Matrix ist. Dann kdnnen die aj durch relativ unkomplizierte
Verfahren, die nicht zu Divergenzen filhren, aus den ms berech-
net werden. Ein solcher Fall liegt bei sehr schmalen Eichkurven
vor, was bei den von uns verwendeten Kollimatorschlitzen selbst
mit dem S5-mm-Schlitz nicht zutrifft. MCFARLANE et al. (1975)"

haben auf diese Weise die MeBwerte eines "in situ soil gamma

analyzer" (Kollimatorschlitz 3 mm) umgerechnet.

Im allgemeinen Fall, wenn fiir 1i>1 die e, # ¢ sind, ist es
zweckmdpig, die aj nicht direkt nach Gl. (12) zu berechnen,
sondern durch Einsetzen von geeigneten Werten fir aj in G1.(11)
MeBwerte m; zu berechnen, die mit den gemessenen Scannerwerten
im Rahmen der Fehlergrenzen lbereinstimmen. Dabei werden die
richtigen aj durch Probieren gefunden. Dieses "Trial & error"
genannte Verfahren, das seit vielen Jahren mit Erfolg auch von
t,J . FRISSEL, Institut for Atomic Sciences in Agriculture,
Wageningen, auf derartige Probleme angewandt wird, vermeidet
die Problematik der Matrixinversion und flihrt nach einiger
Ubung rasch zum Ziel. Im Beispiel Abbildung 17 ist 1 Tag nach
Nuklid-Aufgabe die Ubereinstimmung zwischen gemessenen und be-
rechneten Scannerwerten noch nicht optimal, was aber auf die
Oberfldchen-Problematik zurilickzufiilhren ist. Wenn das Nuklid
ein wenig in den Boden vorgedrungen ist (Abb. 17b, 131 Tage

nach Aufgabe), ist die Ubereinstimmungibefriedigend.
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abb. 17 Umrechnung der Scanner-MeBwerte in die Aktivit&dtsverteilung.
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5. Ergebnisse und Diskussion

5.1 Schiittelversuche
5.1.1 Standardsmessungen

Mit der in 4.1.5 angegebenen Arbeitsvorschrift erhielten
wir fir die nach 4.1.3a vorbereiteten Bodenhorizonte die
in der Tabelle 2 aufgefiihrten Ergebnisse, die selbstver-
stdndlich nur unter den experimentellen Voraussetzungen

des verwendeten Verfahrens gelten.

Tab.2: Die in Schiittelversuchen gemessenen Verteilungs-
koeffizienten Ky (cm3/g) der Radionuklide Sr, J,
Cs und Ce fiir die nicht landwirtschaftlich ge-
nutzten Bdden

Boden Horizont 855y 131y 137¢g 1%4ce
BRUNKENDORF Ah 110 10 60 170
BV 3 7 200 T10

BC 1,4 1,6 360 120

C 1,6 0,2 390 380

GORLEREN 0] 31 57 320 1250
Ah 80 16 70 220

E 8 2,3 S0 110

Bh,fe 20 80 14 450

Bf 1 90 120 160

e

BC 0,9 9 700 140

C 0,5 1,1 1020 180

TREBEL 0 8 110 350 1600
Ah 30 2,1 120 130

C 0,8 0,8 840 50

Alle Werte beziehen sich auf demineralisiertes Wasser als
Losungsmittel. Die pH-Werte schwankten fiir J zwischen 5 und

7, bei Sr, Cs und Ce zwischen 4 und 5.
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Nach Eliminierung methodischer Fehler (z.B. beim Schiitteln)
petrug der Varjationskoeffizient bei jeweils 4 Proben fiir

die verschiedenen Bodenhorizonte zwischen 10 und 30%. Wegen
der Vierfachbestimmung sind der Streubereich und der Ver-
trauensbereich bei einer statistischen Sicherheit von 95%

um den Faktor 3,2 bzw, 1,6 grdfer als die Standardabweichung.
Diese Fehler werden durch Inhomogenitdten des Probenmaterials
und den eigentlichen MeBfehler verursacht und beinhalten nur
die Repreoduzierbarkeit (Pr&zision) des K4-Werts, nicht die
Genauigkeit. Inwieweit diese Kd—Werte die tatsichliche Aus-
breitung der Radionuklide im Boden, die ja ein dynamischer
ProzeB ist, beschreiben, wird in Abschn. 5.3 diskutiert,

aus der Tabelle lassen sich folgende Aussagen herleiten: :
Die Nuklide Cs und Ce werden im allgemeinen stdrker von den
untersuchten Bdden sorbiert als Sr und J. Dies gilt insbe- !
sondere filir die BC- und C-Horizonte aller drei Probenahme- |
stellen, bei denen die Kj-Werte von Sr und J um cm3/g

herum liegen (Ausnahme: K4-J = 9 fiir Gorleben BC), wdhrend
die Ky-Werte von Cs und Ce die Gr&fenordnung 100 oder sogar
1000 cm3/g haben. Bei den ©- und Ah-Horizonten ist auch die
Sorption von Sr und J h8her, jedoch meist nicht so hech wie
die von Cs und Ce. Vergleicht man die Ky-Werte der verschie-
denen Horizonte eines Bodens, so werden Sr und J in den
C~Horizonten um Gréfenordnungen weniger adsorbiert als in den
Ah-Horizonten. Die Kj-Werte von Cs und Ce schwanken innerhalb
eines Bodens nicht so stark wie bei S5r und J und liegen etwa
bis zum Faktor 10 auseinander. Auffallend sind die sehr hohen
Ky-Werte von Ce in den O-Horizonten (>1000). 2Zwischen den
Probenahmestellen bestehen keine gravierenden Unterschiede,
was die GroBenordnung der Kz-Werte anbelangt. Die Horizonte

und B

von Gerleben nehmen eine gewisse Sonderstellung

Bh,fe fe

ein.

Die GrdBenordnung der von uns gemessenen Werte liegt im Rah-
men der von anderen Autoren angegebenen Werte (|}




Fiir die beiden Ackerbhdden ergaben sich aus Standardmessungen

folgende Werte:

Tab.3 verteilungskoeffizienten fdr 3r, cs, J und Ce sowle
pH in der Gleichgewichtsldsung fir zwel Ackerbdden
(Parabraunerde aus Eschweiler und Podsol aus Gorleben)

Nuklid
Sr J Cs Ce

&

29| k. (em® 4 8 1750 1500
Q0

E pH 6,6 7,1 7,3 7,1
1]

iy

- Kd{cm3/g) 40 20 250 400
% oH 6,5 5,8 6,1 5,6
fal)

Vergleicht man die K,-Werte der Ackerbdden mit den entspre-
chenden Werten in den Ah-Horizonten der ungestdrten Bodenpro-
file, so sieht man, das insbesondere Ce und Cs und in gerin-
gerem Ausmaf auch Sr von den Ackerbdden stédrker sorbiert wur-
de. Fiir J sind keine nennenswerten Unterschiede zu erkennen.
Bei den Ackerbdden ist allerdings zu beriicksichtigen, daB
durch eine Dlingung mit Kalium oder Kalzium die Sorption der
Radionuklide in allen untersuchten BSden verdndert werden

kann.

5.1.2 EinfluB der Fremdionen Kalzium und Kalium

Um den Einfluf der Diingung auf die Sorption der Radionuklide

zu erfassen, wurden an den Ackerbdden und, zum Vergleich,
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d—Werte von Sr,

Die Konzentration der Ca-Ionen wurde in der L&sung nach Erreichen
des Sorptionsgleichgewichts mittels Atomabsorptions-Spektrometrie

bestimmt.

Ly



100

10

Kg- Sr (cm3/g)

T T ' ' '
o _~a o
. 2
St tr.!'\».
-
=52,

10

N6
N
N
o 4
© Braunerde (B), A +\‘\ 5
- o, N
01} © Pod:ol(S) A, \ R
+ Ranker (1), AL + \o\
# Parabraurerde{E) Acker Yo
& Pedsol (G) Acker A
1 1 1 1 1 -
001 -6 -5 -4 -3 -2 -1
10 10 10 10 10 10 1
K*~ Konzentration (N)
100 Y T T T T T
o BSe—fpe-_ &
10 I~ \ 8 ® o NA\\ -
o',;rrrh#\' a,
’(;7 \\\D\ \' \\\
“E ST ‘l\.o\“ o~a o By
KA L ' Tt xt te SN
- ! + &q,._‘,__::_t_.xj};
[}
©
x © Brounerde (B),Ah
0.1} o Podsol (G)‘Ah |
: + Ranker (T), A,
# Parabraunerde (E) Acker
& Podsol (G)Acker
0.01 1 1 1 | i 1
-6 <5 <4 -3 -2 -1
10 10 10 10 10 10 1 10

K- Konzentration (N)

T T ¥ T Y T
1000 |- N
-O .
Frrrney
m@ 100 - —n
£
A
é
] 10 B ~ -
o ]
x \“o \f
© Braunerde (B),A AN \
D Podsal {G), A, oo o
Tr + Ranker (T), A \Q\
# Parabraunerde(E) Acker ‘e
8 Podsol (G) Acker q
0.1 1 1 1 L 1 1
-6 -5 -4 -3 -2 -1
10 10 10 10 10 10 1 10
K* - Konzentration (N)
T L ] i S L . ’
10000 - . Py ' /_U,-/T" .
e ¢ N
’ "A
1000} - .
~ s - ,0:2'%69:13
mg o ’%305 -A “‘o'-"\g\u
- ~0-O Lok .
§ + .’-'3:?“2'* T RN
@ 100t we"" + N .\u\ -
O A
1 . ‘3
.0 “ .
x © Braunerde (B),Ah + \
1wl © Podsol (G), Ay, . Ky B
+ Rorker (T),Ap, + 5
+ Parabraunerde (E) Acker .'.
A Podsol (), Acker +,
1 L A L A L 1%
-§ -5 ~4 -3 -2 -1
10 LY 10 10 10 10 1 10

K’- Konzentration (N)

Abb., 19 EinfluB der Kaliumionen-Konzentration auf die Kg-Werte von
Sr, Cs, J und Ce in den untersuchten B&den.

Die Konzentration der K-Ionen wurde in der L&sung nach Erreichen
des Sorptionsgleichgewichts mittels Atomabsorptions-Spektrometrie

bestimmt.
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auch an den anderen B&den die Kd-Werte bei Zugabe von Kalium
und Kalziumionen gemessen. Die K- bzw., Ca-Ionen-Konzentration
in der Gleichgewichtsl&sung wurde dabei nicht aus der zugege-
benen Menge dieser Ionen berechnet, sondern nach Einstellung
des Sorptionsgleichgewichts in der L&sung nach Abzentrifugie-
ren mittels Atomabsorption gemessen. Die Ergebnisse sind in

den Abbildungen 18 und 19 zusammengestellt.

Die Sorption von Sr wird durch Zugabe von Kalzium und Kalium-
Ionen sehr stark herabgesetzt. In &hnlicher Weise wird auch
die Sorption von Cs durch Zugabe von K und in geringerem Aus-
maf durch Ca-Ionen erniedrigt. Erwartungsgemdf wird die Sorp-
tion von Jod, da als Anion vorhanden, weder durcn Ca- noch
durch K-Ionen wesentlich beeinfluBt.Bei Cer ist in erster
Linie ein EinfluB von Ca-Ionen zu bemerken, weniger von K-

Ionen.

5.2 Sdulenversuche
5.2.1 Die hydrodynamischen KenngrdfSen der Sdulen

Nach dem Aufstellen der 8 Bodensdulen im Labor und Beginn

der Beregnung mit je 800 ml/Woche wurde wdchentlich der
DurchfluB, der pH-Wert und die Leitf&dhigkeit des Sickerwas-
sers, das in einer Plastikflasche am unteren Ende der S&ulen
gesammelt wurde, gemessen., In den ersten Wochen nach der er-
sten Beregnung schwankte der DurchfluB WH je nach Sdule zwi-
schen 450 und 550 ml/Woche, um nach etwa einem halben Jahr
auf Werte um 700 ml/Woche zu steigen. Zu dieser Zeit wurde

im Labor eine Klimaanlage installiert, die den Feuchtigkeits-
gehalt der Luft konstant bei ca. 55% hdlt. Der Anstieg der
DurchfluBmenge ist also auf eine Verringerung der Verdunstung
von etwa 30% auf 10% zurlickzufliihren. Seither ist der Durch-
fluB konstant.

Der pH-Wert des Sickerwassers fiel bei allen Sdulen von ur-
springlich 7 auf Werte zwischen 4 und 5 und &dnderte sich dann
nicht mehr. Das unterschiedlichste Verhalten, sowohl im zeit-
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Konzentration

Bodensdule B3

Herkunft: Brinkendorf
Radionuklid: Tritium

Aufgabe: 22,8 /uCi Tritium
Wasserrilickerhalt:wH = 75 ml/d

Querschnitt Q = 707 cm?
Liange 94,5 cm

Durch Kurven-fit:

o, = 8,5 -12_9 n?/sec
Ky =0 cm /g

v =9,5 .10"8 n/sec
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gchlieBlich 148t sich, da in unserem Falle der Diffusionskoeffi-
zient D3 sehr klein gegeniiber dem beobachteten Dispersionskoef-
fizienten D ist, nach Gl. (8) (Abschnitt 2.2) die Dispersions-

linge Lp gemdB

perechnen.

Die nach diesem Auswertungsschema erhaltenen Ergebnisse sind

in Tabelle 4 zusammengefaft. Dabei erkennt man, daB8 die Schwan-
kungen der hydrodynamischen KenngrdBen der einzelnen Sidulen fiir
einen bestimmten Bodentyp nur relativ gering sind. Damit schei-
nen alle S&dulen flir Ausbreitungsuntersuchungen von Radionukli-
den brauchbar zu sein. Ein Vergleich der Bodens&dulen von ver-
schiedenen Herkunftsorten zeigt ferner, daB die hydrodynami-
schen Kenngrdfen der B&den aus Gorleben (G1, G2, G4) sehr &hn-
liche Werte wie diejenigen aus Trebel (T6, T7) aufweisen. Etwas
héhere Dispersionskoeffizienten und Dispersionsldngen zeigen
demgegeniber die Bodensdulen aus Briinkendorf (B2, B3, B4). Ins-
gesamt gesehen liegen alle Werte innerhalb der Gr&Benordnung
von anderen Autoren an &hnlichen Bdden gefundenen Werten.

In der vorletzten Spalte der Tabelle 4 sind die Verluste an
Tritium durch Verdunstung, wie sie nach dem oben beschriebenen
Kurven-Anpassungsverfahren berechnet wurden, angefiihrt. Wie man
sieht, geht hierbei im Mittel um den Faktor 1,8 Tritium verloren
und erscheint nicht mehr im AusfluB der S&Zulen. Zum Vergleich
sind in der letzten Spalte der Tabelle noch die davon unabhdngig
experimentell bestimmten Wasserverluste durch Verdunstung ange-
geben. Sie ergeben sich flir jede Sdule aus der bekannten Bereg-
nungsmenge (800 ml/Woche) und dem jeweils am Sdulenende gemesse-
nen Wasserriickerhalt (dritte Spalte der Tabelle). Der Vergleich
zeigt, daB bei allen Sdulen im Mittel etwas mehr Tritium als
Wasser durch Verdunstung verloren ging. Der Grund liegt darin,
daB fir alle Siulen der Wasserriickerhalt im Laufe der Zeit er-
heblich anstieg, obwohl die Beregnungsmenge konstant blieb.
Dieses Verhalten ist auf die urspringlich niedrige relative

Luftfeuchte in den Laborridumen zurlickzufiihren, die erst im



Tabelle 4 Hydrologische Parameter der verschiedenen Bodens&ulen:

Ldnge L ; Wasserriickerhalt WH; Dispersionskoeffizient DL; Sickerwassergeschwindigkeit v, ;

Dispersionslidnge L Wassergehalt © ; Tritium Verdunstung; Wasserverdungtung,

D H
Bodensiule L Wasserriickerhalt D vy LD 0 Tritium- Wasser-
L Verdunstungs- Verdunstungs-
cm ml/d m2/sec m/sec m Faktor Faktor
G1 88,0 84,4 2,7-107°  7,5.1078 3,6:107% 0,18 1,6 1,4
G2 81,5 86,3 2,4:1072  7,2-10"% 3,4.-1072 0,20 1,6 1,3
G4 85,0 - 81,0 3,0010™°  6,9:1078 4,3:107% 0,19 1,7 1,4 ,
w
-9 -8 -2 -~
B2 86,5 90,0 4,0+10 6,9°10 5,810 © 0,21 1,7 1,3 '
B3 94,5 75,0 8,5:10°2 9,5.10"% 8,9:10"2 0,13 2,3 1,5
B4 95,0 86,3 6,0.10"2 9,8-10"8 6,1.10"2 0,14 1,7 1,3
T6 81,8 83,0 3,2.10°2  6,9.10°8 4,6-1072 0,19 2,2 1,4
7 82,5 83,0 2,7-107°  6,0°1078 4,2-1072 0,23 2,0 1,4

geschltzter Fehler fiir Dy, v, und Lp : ca. 2-5% rel.



Herbst 1978 durch den Einbau einer Klimaanlage auf 55% ange-
hoben werden konnte. Da das Tritium noch vor dem Einbau der
Klimaanlage aufgegeben wurde, unterlag es daher - da es sich
zu dieser Zeit noch in den obersten Bodenschichten befand -
einer relativ starken Verdunstung. Der mittlere Wasserrick-
halt, erhalten aus den einzelnen (42) Wochenwerten wdhrend
der Tritiumpassage, beriicksichtigt diese Tatsache jedoch
nicht und fiihrt so zu einem Verdunstungsfaktor, der nicht
fir die Tritiumverdampfung reprdsentativ ist. Zusdtzliche
Tritiumverluste sind aber auch noch durch Isotopenaustausch
von Tritium mit dem Wasserdampf der Luft vorhanden.

5.2.2 Die Retardationsfaktoren

Nach der Bestimmung der hydrodynamischen Parameter wurden
die zu untersuchenden Radionuklide auf die S&ulen aufgebracht:

1317 8Sgy 13705 ynd 4% Ce.

Der Beobachtungszeitraum fiir die Jod-S&ulen war wegen der
kurzen Halbwertszeit von '3'J auf 3 Monate beschrédnkt. In die-
ser Zeit &dnderte sich innerhalb der Fehlergrenzen nichts, die
aufgebrachte Aktivitdt verblieb in der Oberflidchenschicht der
Sdulen. Es wurde auch versucht, Jod im Sickerwasser nach Fidl-
lung mit AgNO, (unter Zusatz von inaktivem Jod) nachzuweisen,

was Jedoch erwartungsgemidf nicht gelang.

Flir die anderen Nuklide konnte bis zum Ende der Untersuchungs-
zeit, also liber mehr als 2 Jahre, eine mehr oder weniger deut-
liche Verlagerung der Aktivitdt beobachtet werden, die aller-
dings auch in glinstigen F&dllen nur einige Zentimeter betrug.
Einen qualitativen Eindruck von der Nuklidwanderung vermit-
telt das kontinuierliche Abscannen der S&ule, wie es in
Abbildung 21 fir die Cdsium-Sdule T6 gezeigt ist. Die Kurve
der Bruttoz&hlrate des Cdsium-Peaks verlagert im Laufe der rd.
800 Tage ihr Maximum um etwa 2 c¢m und wird deutlich breiter.
Auffallend ist die (auch bei anderen S&dulen festzustellende)
Asymmetrie der Bruttorate innerhalb einer Drehperiode der

Sdule (Abstand zweier Minima in Abb. 21). Den geringsten An-
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teil an dieser Asymmetrie hat die Unwucht der Sdule, die

einen um etwa 5 mm schwankenden Abstand zwischen S&ulenrand

und Detektor bedingt. Die wesentlichen Ursachen sind vermut-
lich 1.) der trotz der hohen Kanlilenzahl ungleichmdBige Nuklid-
auslauf aus dem Beregnungsaufsatz, 2.) die Unebenheit der Ober-
fldche und 3.) Inhomogenit&dten des Bodens. Da der Detektor vor-
nehmlich die in den Randbezirken der Sdule lagernde Aktivitédt
registriert, kdnnen bei Unebenheiten der Oberfldche und Drehung
der S&dule komplizierte Asymmetrien der Strahlungsrate im Detek-
tor entstehen. Zusammen mit den Inhomogenitdten des Bodens

(und damit asymmetrischer Abschirmung der Aktivit&dten) bewir-
ken diese Phdnomene den sich von Pericde zu Periode allm&h-
lich &dndernden Verlauf der Z&hlrate.

In Abbildung 21 ist auch zu erkennen, daB8 die vom Scanner
gemessene Bruttoz&dhlrate nicht unmittelbar die Aktivitdtsver-~
teilung des Nuklids wiedergibt: sowohl {iber der Bodenoberfli-
che (negative Werte fiir die Tiefe) als auch weit unterhalb der
Oberfldche wird Strahlung gemessen, die keinesfalls aus der be-
treffenden Tiefe stammen kann; vielmehr "sieht" der Scanner

an diesen Stellen auf Grund des Uffnungswinkels des Kollima-
tors noch teilweise die in den ersten 5-6 cm der Sdule konzen-

trierte Aktivitét.

Nach Umrechnung der Scannermefkurven in Aktivitdtskurven (s.
Abschnitt 4.2.4) wurden die Tiefenverteilungen der Nuklidakti-
vitdt sowohl mit dem analytisch l&sbaren Zwei-Schichten-Modell
(Abschn. 2.2) als auch mit dem numerischen Modell (Abschn. 2.3)
ausgewertet. Da die hydrodynamischen Parameter der Sdulen be-
stimmt sind, k&nnen in diesen Modellen nur noch die Retarda-
tionsfaktoren frei gewdhlt werden. Die analytische L&sung
wurde dabei zur Kontrolle des numerischen Modells herangezo-
gen, da sie nur anwendbar war, solange die Nuklide im ersten
Horizont der jeweiligen S&dule verblieben. In diesen Fidllen
zeigte sich eine gute Ubereinstimmung der durch Kurvenanpas-

sung erhaltenen Retardationsfaktoren.

Als Beispiel flir die Anwendung des numerischen Modells sind
in Abbildung 22 vier Aktivitdtsprofile der S&ule G2 zu ver-
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Zeiten nach der Nuklidaufgabe ausgewertet. Die

Retardationsfaktoren sind hier berei;s nach Gl.(4) (Abschn.
2.1) in Verteilungskoeffizienten umgerechnet, da die Trocken=-
raumdichte und der Wassergehalt des Bodens bekannt sind.
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Ermittlung der Kq-Werte aus Sdulenversuchen durch
Anpassung der experimentell beobachteten Tiefen-
verteilung des Radionuklids (Balken mit Fehlerbe-
reich) an eine berechnete (ausgezogene Kurve)

Die bei der Auswertung mit dem numerischen Modell erhaltenen
Retardationsfaktoren sind in der Tabelle 5 zusammengestellt,
Die Fehler der Rd-Werte liegen im Mittel bei ca. 20%, k&nnen
in Einzelfdllen (stark inhomogener Boden) aber auch erheb-






- 60 -

N
o
-

150

100

Konzentration im Sickerwasser(pCi/ml)

a1
o

X Messwerte

— numerisches
Modell

Abb.

800

Zeit (Tage)

Hori<4 Kg~Werte [cm>/gl
zont fir die Kurven
1 2 3 4 5
N A.h 9 9 9
B 1.5
v
BC 1 11.511.511.5
Lo
23

1000 1200

Strontiumkonzentration im Sickerwasser der S&ule B2,
Vergleich der MeRBwerte mit theoretischen Durchbruchs-

kurven,

die im Rahmen des numerischen Modells mit den

aus der Tiefenverteilung der Nuklidaktivitdt gewonne-
nen Kd-Werten berechnet wurden.



strahlenschutz, GSF) noch meBbare Nuklidaktivitdt im Sicker-
wasser der Sdulen auf. In Abbildung 23 sind als Beispiel die
bisherigen MeBwerte der Sdule B2 bezeigt. Die theoretischen
Durchbruchskurven wurden im Rahmen des numerischen Modells
mit den aus der Tiefenverteilung der Strontium-Aktivitdat im
oberen Teil der Sdule gewonnenen Rd- bzw. Kd-Werten berechne
Die Kd-Werte wurden flir die verschiedenen Kurven innerhalb
ihrer Fehlergrenzen verdndert. Die auf Grund der Scanner-Mes-
sungen zu erwartenden Durchbruchskurven geben den Verlauf der
MeBwerte sowohl qualitativ als auch quantitativ wieder. Aller-
dings konnte im bisherigen Untersuchungszeitraum erst die An-

stiegsflanke der Durchbruchskurven gemessen werden,

5.3 Vergleich der Kgq-Werte aus Schiittel- und Sdulenversuchen

Experimentell ermittelte Ky~ bzw. Rd-Werte dienen letztlich
dazu, um mit Hilfe von Ausbreitungsmodellen langfristige Vor-
hersagen {iber die Ausbreitung von Radionukliden im Boden zu
erméglichen. Daher ist es notwendig zu wissen, inwieweit die
men. Die in Schiittel- und Sdulenversuchen ermittelten Ergeb-
nisse von den Bdden aus der Umgebung von Gorleben sind zusammen
mit ihren hydrodynamischen Parametern in der Tabelle 6 aufge-
fihrt. Flir den Vergleich von Sdulen- und batch-Kd—Werten eignen
sich insbesondere die Untersuchungen mit Cs und Sr, da fir die-
se Nuklide die Kd-Werte von mehreren Horizonten bestimmt werden
konnten. Die Ergebnisse sind schematisch in Abbildung 24 ge-

genlibergestellt.

Fir Sr liegen im O-Horizont, also dem Auflagehorizont, der
iiberwiegend Rohhumus mit nur teilweise zersetzten Pflanzenre-
sten enthdlt, die Kd-batch-Werte erheblich (Faktor 3-5) unter
den entsprechenden Kd—Séulen—Werten. Mbglicherweise wird dies
durch eine teilweise LOslichkeit des iliberwiegend hochpolymeren
organischen Materials bei den batch-Versuchen bedingt, die
eine eindeutige Phasentrennung zwischen sorbiertem und geld-
stem Anteil mittels Zentrifugation erschwert. In den reinen
Humus-Horizonten (Ah) dagegen liegen die batch-Kd—Werte immer
deutlich (Faktor 2-10) {iber den entsprechenden S&dulen-Werten.



Tab. 6 Hydrodynamische Parameter und Verteilungskoeffizienten
Kd (cm3/g) aus batch- und Sdulenversuchen flr die

untersuchten Bdden.

Boden Wasserbewegung Radionukhidbewegung
Forst,Weide - o i K- Werte (cmlg) der Nuktide
- 2l.E| %~ 3
S | & ,‘,?*Ef £ ol 34 Sr J Cs Ce
¥ 2 32 2B ™ EE <
2RI k| B s s | s 8| |5 g3
© 31234 s g | 8 & | = g1 2| &8 8
Briinkendort Ay 1m0 |10 | 10 | + | 60 {3000% 170 {3000"
Braunerde B, lote |80 |61 {76 | 3 | 2 | 24| + |200| + | mo | +
BC 208 0% 0| 6 |15 ] 28 + (360 + |120] +
c 6 | = 02| — | 39| — |3 —
Gorleben 0 31 80 | 57 | + | 320| 30 {1250 | 600
Podsol An 80 40 10 + 701 15 220 | +
E 020 | 68 |24 |35 8 + 4 |+ 80| + m | t+
Bhte 08 0° 107 | 20 | + | 32| + | w]| + |450| +
Bra 1 |+ [ W] + | 120] + [#60] +
BC 09 | + 9 | + | 700f + | WO | +
c o5 | + | 11| + |w22] + | wO| +
Trebel
Ap (022 | 61 | 27 |44 | 30 |10 20 | + |20 30 | 10| -
c 108 10°% 107 o8 |03 | 31 | + |8s0| + 50 | -
Ackerboden
Gorleben A
Podsol pl— | — | - 1— |4 | — [20] — {250 | — {400 | —
hweil
poschweler 1 ap | = | = | = | = |40 | = |8 | = |mo| — |s00| —

*) Wert beinhaltet auch den im Bewuchs vorhandenen Anteil des
Radionuklids und darf daher nicht nur dem Boden zugeordnet
werden.

Wert konnte nich:t ermittelt werden, da das Radionuklid
innerhalb des "'ntersuchungszeitraums noch nicht bis in
diese Tiefe warderte.

+)

=)

nicht gemessen.
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+) Werte konnten nicht ermittelt werden, da das Radionuklid
innerhalb des Untersuchungszeitraums noch nicht bis in
) diese Tiefe wanderte.

Wert beinhaltet auch den im Bewuchs vorhandenen Anteil des
Radionuklids und darf daher nicht nur dem Boden zugeordnet
Werden.

Abb., 24 Vergleich der Kg-Werte fir Strontium und Cdsium
nach batch- und S&dulenmessungen an den Bdden von
Briinkendorf (B2,B4), Gorleben (G2,G4) und Trebel
(T6,T7)
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Hier t&duschen die batch-Kd-Werte also eine h&here Sorption
vor, als sie bei der Wanderung in der S&dule tatsdchlich
stattfindet. M&glicherweise werden hier selbst bei vorsich-
tigem Schiitteln der Bodensuspension bei den batch-Versuchen
durch Abreibeeffekte neue Sorptionsflédchen freigelegt. In den
BC- und C-Horizonten der B&den, bei denen die Sande Uberwie-
gen, liegen zwar auch die batch—Kd-Werte noch etwas Uber den
Séulen—Kd-Werten, aber die Unterschiede sind hier relativ
gering (maximal Faktor 2).

Flir C4sium ergibt sich ein d&hnliches Bild, nur daB hier auch
im O-Horizont die batch-Kd-Werte deutlich (Faktor 5-10) {iber i
den entsprechenden Séulen—Kd-Werten liegen. Eine Ausnahme i
stellt lediglich der Ah-Horizont aus Briinkendorf dar. Hier
liegt der batch-Kd-Wert erheblich unter dem entsprechenden ?
Séulen—Kd—Wert. Diese sehr hohe Sorption (Kd = 3000 cm3/g)

darf aber nicht dem Bodenmaterial zugeschrieben werden, son-
dern rithrt von einer starken Anreicherung des Cdsiums im Moos
her, das wdhrend des Untersuchungszeitraums auf der Bodenober-
fliche gewachsen war. Wie eine Aktivitdtsbestimmung dieses

Mooses ergab, befand sich am Ende des S&dulenexperiments
(nach ca. 2 Jahren) nahezu das ganze aufgegebene Cs in diesen

Pflanzen.

Ein dhnliches Verhalten wurde auch an der Bodens&dule aus Brin-
kendorf fiir Cer beobachtet. Dort befand sich nahezu das gesam-
te aufgegebene Cer am Ende des Versuchs im Moos, so daB der
angegebene Kd—Wert von 3000 cm3/g nicht dem Boden zugeschrie-
ben werden darf. Diese beiden Versuche machen daher deutlich,
daB die Ausbreitung eines Radionuklids in der belebten Boden-
zone noch stark vom jeweiligen- Bewuchs modifiziert werden kann.
Trotz dieser Oberfldchenproblematik sind die Ky~ bzw. Ry-Werte
aus S&ulenuntersuchungen sicher realistischer als solche aus
Schiittelversuchen und sollten daher, soweit vorhanden, flir
Ausbreitungsrechnungen verwendet werden. Falls jedoch nur

die Gr&Renordnung der Wanderungsgeschwindigkeit der Radionuklide
interessiert, werden im allgemeinen auch batch-Versuche aus-

reichen.
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