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zusAMMENFASSUNG 

ziel der Untersuchungen war es, in einem Störfallmodell mit 

Kontamination der Erdoberfläche für verschiedene oberflächennahe 

Böden aus der Umgebung des Salzstockes bei Gorleben möglichst 

realistische Aussagen über die Ausbreitungsgeschwindigkeit der 

Radionuklide von Strontium, Jod, Cäsium und Cer zu erhalten. 

Zu diesem Zweck wurden für die Radionuklide in Säulenversuchen 

die Retardationsfaktoren (Rd-Werte) an ungestörten Bodenproben 

und in Schüttelversuchen (Batch-Verfahren) die Verteilungs­

koeffizienten (Kd-Werte) an gestörten Bodenproben bestimmt. 

Die Adsorptionsisothermen der Radionuklide waren wegen der sehr 

geringen Konzentration (Tracer-Bereich) linear, so daß bei den 

Säulenversuchen der bekannte lineare Zusammenhang zwischen Rd­

und Kd-Werten vorausgesetzt werden konnte. Daher war es möglich, 

die auf relativ einfache Weise ermittelten Kd-Werte aus batch­

Versuchen mit den Kd-Werten aus den sehr aufwendigen Säulen­

versuchen zu vergleichen und zu prüfen, ob die batch-Versuche 

die Säulenversuche ersetzen können. 

Die Auswahl der Böden erfolgte in dem Bestreben, die Profile zu 

erfassen, die nach bisheriger Erfahrung eine reiiEii h6Rä Dli~on~ 
lässigkeit für Wasser und Radionuklide aufweisen und im Stand­

ortgebiet weit verbreitet sind. Auf diese Weise erhält man eine 

konservative Abschätzung der Ausbreitungsgeschwindigkeit. Die 

ausgewählten Böden waren: 

a) weide- bzw. forstwirtschaftlich genutzte Böden: 

1 Ranker auf Flugsand von Trebel 

2 Podsol auf Flugsand aus dem Gorlebener Forst 

3 Braunerde auf Talsand von Brünkendorf; 

b) landwirtschaftlich genutzte Ackerböden: 
4 Podsol aus Gorleben 

':i Parabraunerde aus Eschweiler. 

Von den Böden 1-3 wurden ca. 1 m lange Bodensäulen (0 3o cm) 

möglichst ungestört ausgestochen, ins Labor transportiert und 

in periodischen Abständen künstlich beregnet. Die hydraulischen 

Eigenschaften der Bodensäulen (Abstandsgeschwindigkeit, Wasser­

gehalt, Dispersionskoeffizient) wurden durch Verwendung von 

Tritium-markiertem Regenwasser bestimmt. Dann wurden die 
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Radionuklide auf die Oberfläche der Säulen aufgebracht und ihre 

Ausbreitung im Boden mit einem Gammastrahlen-Scanner von außen 

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 lösbares Ausbreitungs­

modell entwickelt, für Böden mit mehreren Schichten wurde ein 

numerisches Modell, das nach der Methode der finiten Differenzen 

arbeitet, verwendet. Mit diesen Modellen lassen sich auch länger, 

fristig Vorhersagen über die Ausbreitung von Radionukliden im 

Boden machen. 

An den gleichen Probenahmestellen wurden auch aus den einzelnen 

Horizonten größere Mengen Bodenmaterial für Schüttelversuche 

entnommen. Für diese Böden und die Ackerböden 4 und 5 aus Gorle­

ben bzw. Eschweiler wurden nach einem sorgfältig erarbeiteten 

Standardverfahren die Kd-Werte gemessen. Um den Einfluß der 

Düngung auf die Sorption der Radionuklide zu erfassen, wurden 

bei den Ackerböden und den Ah-Horizonten der anderen Böden die 

Ra-Werte auch bei Zugabe von Kalium- und Kalziumionen gemessen. 

Bei den Schüttelversuchen nach dem Standardverfahren wurden 

folgende Ergebnisse erhalten: Die Nuklide Cs und Ce werden im 
allgemeinen stärker von den untersuchten Böden sorbiert als Sr 

und J. Dies gilt insbesondere für die BC- und C-Horizonte, bei 

denen die Kd-Werte von Sr und J um 1 cm
3
/g liegen, während die 

Ra-Werte von Cs und Ce die Größenordnung 100 oder sogar 1000 

cm3/g haben. Bei den o- und Ah-Horizonten ist auch die Sorption 

von Sr und J höher - die Kd-Werte liegen zwischen 10 und 100 

cm3/g - jedoch meist nicht so hoch wie die von Cs und Ce, deren 

Ra-Werte mehr als 1000 cm3/g erreichen (Kd-Ce in den 0-Horizonten 

Zwischen den drei Probenahmestellen in Gorleben bestehen keine 

gravierenden Unterschiede, was die Größenordnung der Ka-Werte 

fiir eln Nuklid anbelangt. 

Bei den Ackerböden ist die Sorption der Radionuklide etwas höher, 

jedoch in derselben Größenordnung wie bei den Ah-Horizonten. Bei 

Zugabe der Fremdionen Kalium und Kalzium zeigten sich die stärk­

sten Einflüsse bei Sr, dessen Kd-Wert mit steigender Fremdionen­

konzentration sehr stark abnimmt. In ähnlicher Weise wird auch 

die Sorption von Cs durch Zugabe von K- und in geringerem Ausmaß 
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durch Ca-Ionen erniedrigt. Erwartungsgemäß wird die Sorption von 

J, da als Anion vorhanden, weder durch Ca- noch durch K-Ionen 

wesentlich beeinflußt. Bei Ce ist in erster Linie ein Einfluß 

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

Bei den Säulenversuchen wurden zunächst die hydrodynamischen 

Parameter der Bodensäulen bestimmt. Die Abstandsgeschwindigkeiten 

betrugen 6,0-9,8 10- 8 m/s, die scheinbaren Dispersionskoeffizien­

ten 2,4-8,5 10-9 m2/s, die Dispersionslängen (Dispersivitäten) 

0,03-0,09 m und die Wassergehalte 0,13-0,23. Die Retardations­

faktoren Ra, die mit diesen Parametern im Rahmen des numerischen 

Modells aus den Tiefenverteilungen der Nuklidaktivitäten berechnet 

wurden, zeigten wie bei den Schüttelversuchen eine relativ starke 

Sorption von Sr, Cs und Ce in den 0-Horizonten, insbesondere von 

Ce (J konnte nicht gemessen werden, weil auf Grund der kurzen 

Halbwertszeit des verwendeten 
131

J der Untersuchungszeitraum nur 

3 Monate betrug und die Jod-Aktivität sich innerhalb dieser Zeit 

nicht verlagerte). Auch in den Ah-Horizonten war die Sorption 

der Nuklide Cs und Ce hoch, so daß sie bis zum Ende des Berichts­

zeitraums nicht in tiefere Horizonte vorgedrungen waren und auch 

nicht im Sickerwasser der Säulen nachgewiesen werden konnten. 

GlasselJ~e gilt für Sr in der Säule aus Gorleben, Bei den mit Sr 

beaufschlagten Säulen aus Brünkendorf und Trebel trat jedoch im 

Sickerwasser Nuklidaktivität 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 überein. 

Vergleicht man die in batch-Versuchen ermittelten Kd-Werte mit 

den aus den Ra-Werten berechneten Kd-Werten der Säulenversuche, 

so ergeben sich zum Teil beträchtliche Abweichungen. Allerdings 

sind die Kd-Werte aus batch-Versuchen im allgemeinen größer als 

die aus Säulenversuchen, mit ~usnahme der Sr-Werte für die beiden 

0-Horizonte. Hier könnten infolge der teilweisen Löslichkeit des 

Ube~wiegend hochpolymeren Materials der 0-Horizonte zusätzliche 

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) über den Säulen-Kd-Wer­

ten. Die batch-Werte täuschen also eine höhere Sorption vor, als 

sie bei der Wanderung in der Säule stattfindet. Möglicherweise 

werden bei den batch-Versuchen selbst bei vorsichtigem Schütteln 
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der Bodensuspension durch Abriebeffekte neue Sorptionszentren 

freigelegt. Da die Kd- bzw. Rd-Werte aus Säulenversuchen realisti­

scher sind als solche aus Schüttelversuchen, sollten sie, soweit 

vorhanden, für Ausbreitungsrechnungen verwendet werden. Wenn nur 

die Größenordnung der Wanderungsgeschwindigkeit der Radionuklide 

interessiert, werden im allgemeinen auch batch-Versuche ausrei­

chen. 

zusammenfassend lassen sich für die untersuchten Bodenprofile 

grob pauschaliert folgende Mobilitätsreihen angeben, wobei insbe­

sondere die Säulen-Ergebnisse verwendet wurden: 

Ranker (Trebel) 

Podsol (Gorleben) 

Braunerde (Brünkendorf) 

Ackerböden: 

Podsol (Gorleben) 

J > Sr> Ce> Cs 

J > Cs > Sr> Ce 

J, Sr> Ce~ Cs 

J >Sr~ Cs > Ce 

Parabraunerde (Eschweiler) J >Sr ► Ce 4 Cs 

• e 

Je nach Horizont können hierbei jedoch noch Unterschiede in der 

Reihenfolge auftreten, was in der unterschiedlichen Zusammensetzung 

der Böden sew:i:e ih:1;e3; Hel;i.z-Gnte, deren Komponenten die einzelnen 

Radionuklide unterschiedlich stark zu sorbieren vermögen, begrün­

det ist. Da es sich bei der Sorption dieser Nuklide immer nur um 

Tracermengen handelte, genügen u.U. schon geringe Spuren eines 

Minerals oder Oxids im Boden, um die Selektivitätsreihe der 

( Sorption zu verändern. So können schon geringe Mengen bestimmter 

Tonmineralien (z.B. Illit) durch spezielle Fixaticnsmechanismen 

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 für Forschung und Technologie, durchgeführt. 

Ziel des Projekts war es, die Sicherheits- und Risikoaspekte 

einer nuklearen Entsorgung abzuschätzen. 

Wegen der Vielfalt der dabei zu bearbeitenden Probleme wurde 

das PSE-Projekt in verschiedene Unterprojekte aufgeteilt, die 

von verschiedenen Forschungseinrichtungen der Bundesrepublik, 

wie etwa Universitätsinstitute, Großforschungszentren oder 

Industrielaboratorien bearbeitet werden. Dabei wurde der gesamte 

Bereich, beginnend mit der Möglichkeit der Abgabe_ radioaktiver 

Stoffe bei der Wiederaufarbeitung oder dem Endlager über die 

Dispersion dieser Substanzen in der Biosphäre bis zu ihrer 

Aufnahme durch den Menschen. 

Die Untersuchungen, die im Institut für Strahlenschutz der GSF 

durchgeführt 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 

Verhältnissen orientieren. Eine möglichst eingehende Kenntnis 

des Verhaltens von Radionukliden im Boden ist wichtig, da über 

diesen Ausbreitungspfad freigesetzte Radionuklide über Grund­

und Trinkwasser, über Resuspensionsprozesse oder über die 

Pflanzenaufnahme in die Nahrungskette des Menschen gelangen 

können. 

Realistische Ausbreitungsmodelle für die Ausbreitung radio­

aktiver Substanzen im Boden liegen bisher nur in Ansätzen vor. 

Um gesicherte Aussagen über ihre Ausbreitung im Boden machen 

zu können, sind deshalb standortspezifische Untersuchungen 

,n dAn tnteressier8nden Böden unumgänglich. Daneben werden 

dber auch Ausbreitungsmodelle benötigt, um mit Hilfe der 

experimentellen Daten langfristige Vorhersagen aufstellen 

zu können, die sich über den experimentell zugänglichen 

Zeitraum der Laborversuche erstrecken. 
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Die sich daraus ergebende Aufgabenstellung lautete nach Absprache 

mit den anderen an diesem Unterprojekt beteiligten Gruppen (Insti­

tut für Radiohydrometrie der GSF; Geologisch-Paläontologisches 

Institut der Universität Kiel; Institut für Angewandte Geologie 

der FU Berlin; Institut für Wasser-, Boden- und Lufthygiene des 

BGA Berlin): 

- Durchführung möglichst realistischer experimenteller Untersu­

chungen über die Wanderungsgeschwindigkeit der Radionuklide von 

Cäsium, Strontium, Jod und Cer in repräsentativen Böden aus der 

Umgebung Gorlebens. Dabei sollten einerseits die Sorptions­

eigenschaften dieser Böden für die obigen Radionuklide durch 

Bestimmung der entsprechenden Verteilungskoeffizienten charak­

terisiert werden. Zusätzlich sollte jedoch auch die Wanderung 

der Radionuklide in ungestörten Bodensäulen unter realistischen 

Umweltbedingungen direkt mittels eines Gammastrahlen-Scanners 

verfolgt werden. 

Verbesserung von Ausbreitungsmodellen, die mit Hilfe der experi­

mentellen Ergebnisse der Säulenversuche eine langfristige Ab­

schätzung der in den einzelnen Bodenschichten verbleibenden 

Aktivität der Radionuklide gestatten. 
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2. Ausbreitungsmodelle 

2.1 Grundlagen 

Alle Aussagen über die Ausbreitungsgepchwindigkeit 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 vN 

Häufig wird die Wanderung der Nuklide dadurch verzögert, daß 

sie im Boden reversibel sorbiert werden. Dieses Sorptionsver­

halten beschreibt man dann mit dem Verteilungskoeffizienten Kd: 

sorbierte Nuklidmenge pro g Boden 

gelöste Nuklidmenge pro cm3 Bodenlösung 

Zur Bestimmung der Ra- bzw. Kd-Werte eines Nuklids aus der Akti­

vitätsverteilung im Boden benötigt man einerseits die hydrody-
-

namischen Größen 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 vN gestattet. 

( Da in der vorliegenden Untersuchung nur die vertikale Ausbrei­

tung des Nuklids (zum Grundwasser) interessiert, genügt 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 Aktivität des Nuklids, a = a(x,t) teil­

weise sorbiert mit der Konzentration q (Ci/g trockenem Boden) 

und teilweise gelöst mit der Konzentration c (Ci/ml Bodenlösung) 

a ( x , t ) = p • dx • q + 0 • dx • c 

P ist die Trockenraumdichte des Bodens 

(g trockener Boden/cm3 Gesamtvolumen) und 

0 der Wassergehalt des Bodens. 

Jin 

i V h 
-d-x-:--a-ix-.t-J --tl 

·1 v J out 
X 
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Zwischen sorbierter und gelöster Phase soll Gleichgewicht 
herrschen. Das Nuklid wird nur in der Bodenlösung transpor­

tiert (d.h. im wassererfüllten Porenraum 0 · dx • 1 crn 2
). 

Auf Grund der Massenerhaltung ist eine zeitliche Änderung von 

a nur mög lich, wenn sich die pro Zeiteinheit ein- und ausströ­

menden Mengen von a (die Raten Rin und Rout> unterscheiden 
und/ oder eine chemische Reaktion stattfindet, hier der 

radioaktive Zerfall (Zerfallskonstante A ) • 

= 

Die Raten hängen mit den ein- und ausströmenden Flüssen J. in 
und J t zusammen: R = 0 * J (* 1 crn2}, also ou 

( 1) 

Da J = - DL • grad c + va • c ist (DL = longitudinale Disper­

sionskoeffizient), ergibt sich 

( 2) 

Dies ist die bekannte eindimensionale Transportgleichung, die 

von vielen Autoren als Ausgangspunkt ihrer Berechnungen benutzt 

wird (siehe z.B. - et al. 1974, - et al. 1977, 1111 
et al. 1979) . 

Gl.2 ist unter bestimmten Voraussetzungen analytisch lösbar. 

Eine Lösung wird im Abschnitt 2.2 vorgestellt. Im allgemeinen 

Fall ist Gl.2 nur numerisch lösbar, d.h. im Rahmen eines rnulti­

compartment Modells, in dem die compartments die Dicke dx haben, 

~l~o 1ie Integratidn ilber den Raum wegfällt und die Integration 

über die Zeit nach einem numerischen Verfahren durchgeführt wird 

(siehe 2.3). Nach Möglichkeit sollte beides, analytische Lösung 

und numerisches Modell, vorliegen, damit die Ergebnisse der 

numerischen Rechnungen im Spezialfall der analytischen Lösung 

überprüfbar sind. 

Da die Nuklidkonzentrationen in der vorliegenden Untersuchung 

----
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stets im Tracer-Bereich (weit unterhalb der Sättigung) waren, 

kann ein linearer Zusammenhang zwischen adsorbierter und ge­

löster Nuklidmenge vorausgesetzt werden: 

Damit wird 
p 

= 1 + Kd 
0 

( 3) 

( 4) 

( 5) 

Die (analytische oder numerische) Lösung c = c(x,t) von Gl.5 

erlaubt wegen (3) die Berechnung von q(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 Aktivitäts­

verteilung eines Nuklids (Tiefenverteilung a(x,t) zu verschie­

denen Zeiten t) oder die Nuklidkonzentration in der ausfließen­

den Bodenlösung (Durchbruchskurve c(x,t) an einem bestimmten 

.... 
C a., 

.Q ~ 
00 .... ~ - .... C a., 
a., ~ 
N-~ 
C(/') 

o E 
:s::: ·-

Beregnung 

Boden­

säule 
X 

a., 
Qi 
.,:: 

Aktivität in 
der Säule 

x:L 

Sickerwasser 

Zeit t 
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Ort x) gemessen, so können durch Anpassung der theoretischen 

an die gemessenen Werte die Wanderungsgeschwindigkeiten des 

Nuklids in dem betreffenden Boden ermittelt werden. Darüber 

hinaus lassen sich mit Hilfe des Ausbreitungsmodells langfri­

stige Vorhersagen über das Verhalten des Radionuklids im Boden 

machen. 

2.2 Die analytische Lösung 

Bei der hier vorgestellten analytischen Lösung der Transport­

gleichung (5) wird von einem Boden ausgegangen, der aus zwei 

in sich homogenen Schichten besteht, wobei angenommen wird, daß 

die Nuklide sich nach der Aufgabe in der ersten, der "Oberflä­

chen"-Schicht, gleichmäßig verteilen, bevor sie in die zweite 

eindringen. 

Folgende Parameter des Systems werden berücksichtigt: 

- Zufuhrrate der Radionuklide nach einer beliebigen Zeitfunk­

tion, die durch eine Stufenfunktion so genau wie erforderlich 

ang-e:nähert wird; 

Zufuhrrate der Radionuklide in Form eines oder mehrerer 

Impulse beliebiger Höhe und nach beliebigen Zeitabständen; 

- radioaktiver Zerfall des Nuklids; 

- Sorption der Radionuklide, wobei die Sorptionseigenschaften 

der beiden Bodenschichten verschieden sein können; 

- Anwesenheit von Rissen oder vertikalen Kanälen im Boden. 

Um die Zeitabhängigkeit der Zufuhrrate der Radionuklide auf 

die Bodenoberfläche möglichst allgemein zu halten, wurde für 

sie eine Treppenfunktion, wie.in Abb. 1 gezeigt, gewählt. 

Hierbei wird die Zeitabhängigkeit der Aufgabengeschwindigkeit 

der Radionuklide als eine Folge von konstanten Werten F0 , 

F
1 
•.. Fn ausgedrückt, die während der entsprechenden, beliebig 

große~ Zeitintervalle t 1 - t
0

; t 2 - t 1 ; ...•• tn+ 1 - tn auf 

die Bodenoberfläche gelangen. Da hierbei auch die Zeitinter­

valle verschieden groß sein können, läßt sich auf diese Weise 

jede beobachtete oder angenommene Zeitabhängigkeit der Zufuhr­

rate mit beliebiger Genauigkeit approximieren. 

-
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F1 
Fn+1 -- F2 -

Fa F3 Fn - - ------

0 • t 

Abb. 1 Zeitabhängigkeit der Zufuhrrahte F der Radionuklide 
auf die Bodenoberfläche als Funkti8n der Zeit t 

Darüber hinaus sind aber auch Situationen, insbesondere bei 

Unfällen, denkbar, bei denen eine bestimmte Menge an Radionu­

kliden auf den Boden nur während eines sehr kurzen Zeitinter­

valls auftreffen. In diesem Fall ist es einfacher, die Zeit­

abhän~i~~eitc aeE G-0e.t"f.lächenzufuhr mit einer Impulsfunktion 

zu beschreiben, wie etwa der DIRACschen Delta-Funktion. Im 

allgemeinen Fall können die Radionuklide hierbei auch als eine 

Folge verschieden großer Impulse W nach beliebigen Zeitinter-n 
vallen t auf den Boden gelangen. Dies ist in Abb. 2 veran­n 

( schaulicht. 

w, wn 

WQ w2 

0 

Abb. 2 Zufuhr der Radionuklide auf die Boden­
oberfläche gemäß einer Impulsfunktion 
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Für beide Fälle werden im folgenden analytische Lösungen für 

die Ausbreitung der Radionuklide im Boden angegeben, wobei 

Einzelheiten dem GSF-Bericht S-527: K~rt BUNZL "Transport and 

Accumulation of Radionuclides in the Soil - A Kinetic Model" 

zu entnehmen sind. 

Erfolgt die Zufuhr der Radionuklide gemäß der in Abb. 1 gezeig­

ten Treppenfunktion, so gilt für die Konzentration c der Radio­

nuklide als Funktion von der Zeit t und der Tiefe x: 

U•X 

c(t,x) R 2Db 

{ nio = -e 
R.s,d 

-;\ (t-t ) 
F e n [qi ('r=t , o=M) - qi (,=-c , a=E}] -

n n n 

wobei <1>(1,0) gegeben ist aurcn 

-1 --rp 
ö(-r,t,x,o) = L { e 

+ 
o D" -ox+a 2D" (t-1) ___ b,e b 

zo" a b-a 

-q'x 
e } = 

-

(6 

( 7) 
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und 

a = u" 2 /4D" b 

h = 1 / ,Q., 

II 2 
\J + \ a = 4D" b 

R = -1/ ✓ (D'h+·.;") 
2

- 4 
I<b 

f'" 1i "h 
s Ks b 

1 { D'h+ 
2 Kb 

} M = 2D" (D'h+u") 4 D"u"h s s , K b l, 5 

1 { 
2 Kb 

} E = 2D," (D'h+u") - 4 Db'_;"h D'h 
s K s 

D s 

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

r o für t<r 

1 für t> 7: 

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

DL, der scheinbare Diffusions/Dispersionskoeffizient, ist 

= 0 • y • Dd + L
0 

•V 
a 

( 8) 

wobei y der Labyrinthfaktor, Dd der Diffusionskoeffizient 

des Radionuklids im Wasser unq L0 die Dispersionslänge be­

deuten, 

Oie Größen in der Oberflächenschicht des Bodens der Dicke 1 

sind durch den Index s und diejenigen im Inneren des Bodens 

durch Jen Index b unterschieden. Dabei gelten folgende 

Abkürzungen: 

D" = D /R • D' = D /R • VI = V /R und u"= V /R b b b, d' s s s, d' a s, d a b, d 

\ ist die Zerfallskonstante des Radionuklids. 
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Erfolgt die Zugabe des Radionuklids auf die Bodenoberfläche 

in einer Impuls folge gemäß Abbildung 2, so erhält man für die 

Ausbreitung äes Radionuklids 

R c(x,t)= R e 
s,d 

wobei 

u · x 
<20) n - \( t-t) 

b E W e n 
n n=o 

'r'(t ,x, -r,cr) :::: 

- q '•x 
e 
q'-cr } = 

- a (t- 1) { 
= H(t--r)e 

ob - x 2 /4Db(t- 1) 
n (t- -r) e 

- ox+Db"cr 2 (t- -r) 
+oD " e b · erfc 

+ 

( 9 ) 

Ergänzend ist noch hinzuzufügen, daß die in dem Ausbreitungs ­

model l gemachte Annahme eines homogenen Bodens mit konstantem 

Verteilungskoeffizienten (und damit Retardationsfaktor) für 

viele Uberlegungen keine Einschränkung darstellt. Besteht näm­

lich der Boden aus mehreren (n) Schichten mit den Dicken li 

und den zugehörigen Retardationsfaktoren Rd . , so kann die 
,l. 

Konzentration der Radionuklide im Ausfluß der Säule mit einem 

mittleren Retardationsfaktor ~d gemäß 

1 n 
= ~• E Ra . •l. 

L .Li i=1 ' l. l. 

beschrieben werden etal. 1977) . 



-

( 

( 

- 11 -

Diese Mittelwertbildung der Retardationsfaktoren über die 

einzelnen Bodenschichten s t ellt dabei - wie - et al. 

gezeigt haben - keine Näher ung dar , sondern ergibt identi ­

s che Resultate wie eine e xakte Lösung des Mehrschichtenpro­

b lems . Ebenso konnte gezeigt werden , daß bei Vo rliegen von 

ungestätti g tem Wasserfluß und verschiedenen Wassergehalten 

in den einzeln en Schichten des Bodens mi t einem mittleren 

Wassergehalt der ganzen Bodensäule gerechnet werden darf . 

2 . 3 Das numerische Modell 

Bei der numerischen Lösung der Trans portgleichung wird der 

Boden in N Schichten der Dicke DX aufgeteilt , wie es z.B . 

von-et al . (19 74 ) ausführl i ch beschri eben wird . DX 

muß klein gegen die gesamte betr achtete Tiefe des Bodens s ein, 

so daß man vor aussetzen kann , daß alle Größen und Par ameter 

in einer Schicht konstant sind . 

Das hier benutzte Modell geht von der Transportgleichung in 

aer Förm von Gl. (1) au s . Mit EI= Ka·e und Ra= 1 + Ka: · p/ 0 

ist für jede Schicht i die Gleichung zu lösen 

Ji . - J . , 1.n 1. , out _ A. C 
Rd . · DX i , l. 

i=1, ... , N 

Diese N Gleichungen haben die Anfangsbedingungen 

C. ( t=O) = 0 
l. 

und die Randbedingungen 

und 

J ' . 
l. ' in :::; 3 1 - 1 , out 

i=1 , . .. , N 

i=2 , . .. , N 

für O :5 t :5 t 
0 

für t > t 
0 

! 
DX 1 Ci 

t 

'• 
X 

( 10) 

-L~ -~-
V 

Rd.i 
t Ji out 

i - 2 

i - 1 

i+I 

i+2 
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Die Nuklidkonzentration in der Aufgabelösung, c
0

, kann auch 

mit der Zeit variieren, da die Inputfunktion als Tabelle ein­

gegeben wird. 

Die Integration 

t 
C. = f DCi dt 

l. 0 
DC. 

l. 

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

gen. 

Für die Flüsse J. wurde, wie von FRISSEL et al. (1974) vorge-
1 

schlagen, 
C. - ci+1 C. + ci+1 

J. DL 
l. + V l. i 2, ... ,N-1 = = l. DX a 

2 

und JN = V ( 1. 5 CN - o.s CN-1) a 

gesetzt (J 1 siehe oben). Damit wird 

i=2, .. . N-1 

Hierbei wurde angenommen, daß die hydrodynamischen Parameter 

va' DL und 0 für alle Schichten gleich sind. selbstverständ­

lich können diese Parameter auch von Schicht zu Schicht vari­

ieren, sie müssen dann nur, wie die Nuklidaufgabe, tabella­

risch eingegeben werden. 

Nach Integration der N Gleichungen (10) erhält man N Werte Ra 

(vorausgesetzt, va ist bekannt; ist dies nicht der Fall wie 

z.B häufig bei Fallout-Berechnungen, so erhält man N Trans­

portgeschwindigkeiten vN = v a/Rd, auch "Migrationsraten" ge­

nannt). Von diesen N Werten sind im allgemeinen jedoch nur 

wenige verschieden, weil mehrere Schichten einen Bodenhorizont 

bilden, in dem der Ra-Wert als konstant anzunehmen ist. 
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3. Untersuchte Böden 

3.1 Auswahl 

Bei einer Geländebegehung am 28 . /29 .11. 77 , zusammen mit Geolo-

gen der Universität Berlin ) und der Universi tät 

Kiel { sowie einem Bodenkundler des zuständigen 

Landesamts wurden durch Untersuchung des Geländes in der Umge­
bung des Salzstockes bei Gorleben (geplanter Standort des End­

lagers) drei standortspezifische Böden ausgewählt. Die Boden­

typen Braunerde, Ranker und Podsol wurden aufgrund ihrer Vor­

kornmenshäufigkeit und guten Durchlässigkeit für Sickerwasser, 

um bei der Wanderung von Nukliden auf der sicheren Seite zu 

liegen, ausgewählt. 

Durch Aufnahme von Bodenproben mittels Pürkhauer wurden geeig­

neten Probenahmeorte in Brünkendorf (Braunerde ) und Trebel 

(Ranke r ) jeweils in der Nähe von Sandgruben festgelegt . Ein 

geeigneter Probenahmeort für den Podsol konnte erst im Mai 

1978 auf einem von der DWK erworoenen Gelänae festgelegrt wer­
den. Die Lage der Probenahmestel len und des geplanten Stand­

orts ist in Abbildung 3 dargestellt. 

3 .2 Entnahme der Böden 

Die Entnahme der gestörten Bodenproben zur Bestimmung der 

Verteilungskoeffizienten in Batchversuchen erfolgte am 

28.-29 .11. 77 in Brünkendor f und Trebel und am 8 .-1 0 . 5 . 78 in 

Gorleben . Die ungestörten Böden, an denen unter möglichst na­

türlichen Bedingungen die Sicke~wasserbewegung und die Wande­

t·1mg von Radionukliden untersucht werden sollte, wurden am 

~,; , ·28 1.78 {ßrünkendorf, 'rrebe l) und 8. - 10.5 . 78 (Gorleben ) 

entnommen . Zur Entnahme wurden PVC-Rohre, 0 = 30 cm, Länge 

100 cm , Wandstärke 0 , 8 b zw. 1 cm verwendet . Die Rohre wurden 

am unteren Rand angeschärft und hydr aul isch (zur Vermeidung 

von Randstörungen) in den Boden gepreßt. Dazu wurde von 

(Univ . Kiel) eine geeignete Apparatur entwickelt, 
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Abb.3 

1 4 

Brünkendorf Probenahmeo~~eder Nähe des 
Trebel (T) l Standort des (vorgesehener 

n (G) und 
(B)' Gorlebebei Gorleben Salzstockes 
Endlagers) 

~ 



( 

( 

- 1 5 -

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 (Länge 1 m) werden mit einem motorgetriebe­

nen Bohrgerät in den Boden gebohrt. Die Rohre werden in einer 

Führung gehaltert und mit einem hydraulischen Stempel in den Bo­

den gepresst. Die Lysimeter (PVC-Rohr und Boden) wurden da-

nach ausgegraben und an beiden Enden Platten mit Eilfe von 2 lan­

gen Zwingen angebracht. Zur Vermeidung von Störungen wurden 

die Lysimeter stehend in einer Halterung nach München trans­

portiert. 

Abb.4 
Prohenahmegerät mit hy­
draulischem Stempel zum 
Einpressen der Rohre 
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3.3 Beschreibung der Bodentypen 

Es wurden 8 Bodenmonolithe entnommen, die sich wie folgt 

auf die einzelnen Probenahmeorte verteilen: 

BRÜNKENDORF, Kr. Lüchow-Dannenberg, Sandgrube Schenk, 
am Ortsausgang, Straße nach Vietze 

Braunerde auf fluviatilem Sand, der Kiese und Steine enthält. 

Stellenweise tritt Pseudovergleyung über schluffig bis tonigen 

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

Bodenprofile: 

B2: 0 - 7 cm Ah B3: 0 - 9 cm Ah B4: 0 - 7 cm 

7 -36 cm B 9 -44 cm B 
V V 

7 -42 cm 

> 36 cm BC > 44 cm BC > 42 cm 

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

Ranker auf Flugsand, schwach podsoliert 

Bodenprofile: 

T6: 0 - 2 cm 01 T7: 0 - 3 cm 01 
2 - 4 cm of 3 - 5 cm of 
4 -13 cm (E)Ah 5 -17 cm (E)Ah 

> 1 3 cm C > 17 cm C 

GORLEBEN, Kr. Lüchow-Dannenberg, nordwestlich der Straße 
nach Gedelitz 

Podsol auf Flugsand, schwach mittelsandig und schluffig 

Bodenprofile: 

Gl; 0 - 4 cm 0 G2: 0 - 3 cm 0 G4: 0 CO 2 cm 

4 -22 cm (E)Ah 3 -23 cm (E)Ah 2 -20 cm 

22-30 cm E 22-29 cm E 20-24 cm 

30-33 cm B. f 29-32 n, e cm B h, fe 
24-27 cm 

33-46 cm 8 fe 32-48 cm Bfe 27-41 cm 

>46 cm BC >48 cm BC >41 cm 

Ah 
B 

V 

BC 

0 

(E) Ah 

E 

B h,fe 

Bfe 
BC 
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3.4 Ackerböden 

zur Ergänzung des Untersuchungsprogramms im Hinblick auf land­

wirtschaftlich genutzte Böden wurden auch an 2 Ackerböden 

Schüttelversuche durchgeführt. Die Ackerböden stammten aus 

Gorleben bzw. aus Eschweiler. Ihre chemischen und physikali­

schen Daten, die freundlicherweise von der Arbeitsgruppe 

"Radioagronomie der Kernforschungsanlage Jülich" ermittelt 

wurden, sind in nachfolgender Tabelle angegeben. 

Tabelle 1 Chemische und physikalische Daten der Ackerböden 

Herkunft Gorleben Eschweiler 
Bodentyp Eisenhumus-Podsol Parabraunerde 
Horizont Ap Ap 

pHCi!CI;, 4.7 5.9 
Organischer C ( %) · 1 .1 1.4 
Gesamt-N ( 0 'o) 0.1 0.1 

Ton ( 0 'o) 2.6 12.0 
Schluff ( 0 a) 2,§ 2a;4 
Feinsand ( 0 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) 11 2,0 11.8 
K (mval/100 g) 11 0.24 0,8 

Strontium (mg/kg) 5.7 ± 0.1 13,0 :t 0.4 
Caesium (mg/kg)2 1 0,79 ± 0,04 2,3 ± 0,1 
Kobalt (mg/kg) 21 17,8 ± 0.03 31,5 ± 0,2 
Mangan (mg/kg) 21 152 ± 11 636 ± 76 

1 'Nach Meh11ch 1m Inst f BoderikuncJe der un,versitat Bonn 
'M,1 H,lfe der Neu1ronenak1iv,erungsana1yse Zen1ra1ao1e,1ung Cnem,sche Analyse der KFA Jul,cn GmbH 
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4. Meßmethoden 

Sowohl die Schüttel- als auch die Säulenversuche wurden mit 

folgenden Radionukliden durchgeführt: 

Strontium: 85sr als SrC1
2 

Jod: 
131

J als NaJ 

Cäsium: 
137

cs als CsCl 

Cer: 
144

ce als Cec1 3 im Gleichgewicht mit CeC1 4 

4.1 Schüttelversuche 

4.1.1 Definition des Verteilungskoeffizienten 

Der Verteilungskoeffizient Kd ist definiert als das sich im 

thermodynamischen Gleichgewicht einstellende Verhältnis zwi­

schen der an der Bodenprobe sorbierten Menge eines Radionuklids 

zu der in der Lösung verbliebenen, jeweils bezogen auf die Mas­

sen bzw. Volumeneinheit. 

A/m 
A/V = Sl 

C 

A,A = Aktivität des sorbierten Radionuklids in Boden bzw. Lösung 

m = Masse des tc;1;e-ekenen ßodens in g, 

V = Lösungsvolumen in ml. 

4.1 .2 Allgemeines Versuchsschema 

Die zu untersuchende Bodenprobe wird zunächst luftgetrocknet, 

gesiebt (2x 2 mm) und gründlich gemischt. Anschließend werden 

mg Gramm für den eigentlichen Sorptionsversuch, sowie m1 Gramm 

zur Bestimmung des Trockengewichts abgewogen. Die Menge 

m1 der Bodenprobe wird im Trockenschrank bei 105 C 48 Stunden 

lang getrocknet und erneut gewogen. Ihr Gewicht sei dann m
0 

Gramm. Die Menge mgder Bodenpr.obe ~ird in ein Zentrifugenglas 

~us PVC gegeben, mit V rnl Lösung versetzt und bis zur Errei­

d1tmy- des Wassersorption:3gleichgewichts in der Schi.ittelmaschi­

ne geschüttelt. Zu dieser Mischung werden nun A Ci des zu unter-o 
suchenden Radionuklides mit einer Mikroliterpipette (z.B. 

Eppendorf) gegeben und die Mischung weiter geschüttelt. Nach 

Erreichen des Sorptionsgleichgewichts wird die überstehende 

-
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Lösung abzentrifugie rt und die i n der Lösung verbliebene Akti­
vität Ades Radionuklids bestimmt. Beachtet man , daß für die 

im Boden sorbierte Aktivität 

mit Trockengewicht m = mg • 

A = A0 - A gilt , so ergibt sich 

A 
=~(-2-1 ) 

m A 

mg = eingewogene Masse, m0 = Trockenmasse von m1 • 

Da aus der Literatur bekannt ist, daß bei zu großen Verhält-

( nissen V/ m von Wasser zu Bodenprobe eine unerwünschte Auflö­

sung einzelner Bodenbestandteile eintreten kann, ist V/m so 

zu wähle n, daß meinerseits noch genügend groß ist, um eine 

repräsentative Probe zu gewährleisten (m etwa 10 g), V andere r­

seits aber noch groß genug ist, um beim Schütteln des Systems 

Boden/Lösung eine gute Durchmischung zu erzielen und nach Ab­

zentrifugieren noch einige ml überstehende Lösung für die Mes­

sung der Aktivität anfällt. 

Für die Durchführ ung unserer Versuche wurden die Werte 

m = 10 g, V= 25 ml in Anlehnung an Untersuchungen a nderer 

Autor en , z . B. - et al. ( 1977), und die Aktivität A
0

-::::: 

200 nCi aus meßtechnischen Gesichtspunkten gewählt. Der Ein-

( fluß dieser Größe auf den Verte i lungs koeffi zienten wurde über­
prüf t (s. 4.1.4 ) . Eine aus führliche Darstellung der prakti­

schen Durchführ ung der Kd-Wert-Bestimmung befindet s ich in 

4 . 1.5. 

-

4.1. 3 Vorbereitung der Bodenpr~be n und Trockenwertbestimmung 

:l ) Di~ i1aturfeuchten Bodenhorizonte wurden bei der von der 

Laborklimaanlage eingestellten relativen Luftfeuchtigkei t 

von ca. 50-60% in offenen Gefäßen 72h getrocknet und an­

schließend mittels eines 2 mm Normsiebes von Wur zelbestand­

teilen und Kies getrennt. Siebfraktionen über 2 mm traten 

nur beim Bv- Horizont von Brünkendorf in sehr geringem Aus­

maß auf. Sie reichten jedoch für Batch-Versuche nicht aus. 
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Die Bodenproben werden in gut verschlossenen 

halsflaschen aufbewahrt. 

PVC-Weit-

b) Von den Ah-Horizonten wurden, um den klimatischen Extrema, 

Trockenperiode-Regenperiode, Rechnung zu tragen, Parallel­

proben über 1 Jahr in PVC-Wannen an Laborluft gelagert und 

anschließend ebenfalls in gut verschlossenen PVC-Weit-

halsflaschen aufbewahrt. 

c) Da die Bodenproben unterschiedliche Wassermengen enthiel­

ten, wurde für jeden Horizont der Trockenwert m1/m0 bestimmt. 

Je 2 Proben a 10 g vorbehandelten Bodens wurden in Wägegläs­

chen 48 h im Trockenschrank bei 105 C getrocknet, anschlie­

ßend verschlossen, in einem Exsiccator über Trockenperlen 

in das Temperaturgleichgewicht gebracht und ausgewogen. 

Für die nach a) vorbereiteten Bodenhorizonte ergaben sich 

Trockenwerte zwischen 1,00 und 1,03 ; lediglich der Horizont 

Bh,fe von Gorleben wies einen relativ hohen Wert von 1,215 

auf. Die nach b) vorbereiteten Ah-Horizonte hatten alle Wer­

~e tifl~er- 1 ,01 • 

4.1.4 Abhängigkeit des Verteilungskoeffizienten von experimen­
tellen Parametern 

Wie aus der Literatur bekannt ist, kann der Verteilungskoeffi­

zient von einer Reihe experimenteller Parameter abhängen. Wir 

haben die Abhängigkeit von Schüttelmethode und -dauer, Boden­

masse, Lösungsvolumen und Aktivität untersucht. Als Lösungsmit­

tel wurde bei allen Versuchen demineralisiertes Wasser verwen­

det. 

a) Schüttelmethode und -dauer -

Zur Bes U.n1111ung der Einstellungsdauer des Sorptionsgleichge-~ 

wichts wurde die Abhängigkeit des Verteilungskoeffizienten von 

der Schütteldauer für folgende Schüttelmethoden untersucht: 

A Horizontalschüttelmaschine der Fa. Bühler, Typ SM 

Schüttelstärke Stufe 1,5 

... 
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B Horizontalschüttelmaschine (Bi.ihler Sf~) 

Schüttelstärke Stufe 1,5 und zusätzlich viermal pro 

Tag Drehen der Zentrifugengläser um ihre Querachse mit der 

Hand oder einer geeigneten Vorrichtung, etwa 5 Umdrehungen 

in 10 bis 20 s, sodaß Boden und Lösung gut durchmischt 

werden (im folgenden wird dies abgekürzt als Handschütteln 

bezeichnet) 

C Horizontalschüttelmaschine (Bühler SM) 

Schüttelstärke Stufe 4,5 zusätzlich Handschütteln wie 

oben, da selbst bei dieser Stufe die unteren Schichten 

der Bodenprobe nur unvollständig mit der Lösun~ durch­

mischt werden. 

D Rotationsschüttelmaschine der Fa. Heidolph mit Univer­

saladapter, Drehgeschwindigkeit 20 min- 1 

Schüttelmethode B wird im folgenden als Standardschüttelver­

fahren bezeichnet. 

Die Ergebnisse für den Bodenhorizont Brünkendorf B , der in seiner 
V 

Zusammensetzung eine Mittelstellung zwischen den vorwiegend mine-

ralischen C-Horizonten und den humosen Ah-Horizonten einnimmt, 

sind in Abbildung 5 dargestellt. Beachtet man, daß die Fehler-

( grenzen der einzelnen Meßpunkte zwischen 10 und 30% liegen, so 

ergibt sich für Strontium weder eine signifikante Zeitabhängig­

keit noch ein Unterschied zwischen den untersuchten Schüttelme­

thoden. Bei Cer ist ein geringer zeitlicher Anstieg zu beobachten. 

Die höchste Zeitabhängigkeit findet man bei Cs, die auch beim Bo­

denhorizont Trebel C gemessen wurde. Hier wird weder beim starken 

Linearschütteln noch beim Rotationsschütteln im untersuchten 

-

7., i. tc.~n1n ein zeitlich konstanter Wert (Plateau) erreicht. In die= 

sen beiden Fällen läßt sich keine sinnvolle Begrenzung der Schüt­

telzeit festlegen, da dies einen letztlich willkürlichen Kd-Wert 

liefert. 
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Das Schüttelverfahren sollte so gewählt werden, daß einer­

seits der zeitliche Anstieg nicht zu lange dauert, daß anderer­

seits ein zeitlich konstantes Gleichgewicht erreicht wird. 

Diese Bedingung wird von dem Schüttelverfahren B erfüllt, wo­

bei dessen Einhaltung jedoch nur im Falle des Cäsiums beson­

ders kritisch ist. Dieses Verfahren wird bei den weiteren Mes­

sungen unter Verwendung einer Schüttelzeit von 48 Stunden 

als Standardschüttelverfahren verwendet. 

Ganz anders liegen die Verhältnisse beim Ah-Horizont (Abb.6). 

Hier nimmt der Verteilungskoeffizient durch Lösen der Hurnin­

stoffe mit der Zeit ab. Beim Standardschüttelverfahren wird 

ein stationäres Gleichgewicht nach etwa 48 h errei-cht. 

Es ist nicht auszuschließen, daß beim Cs beim starken Linear­

schütteln und beim Rotationsschütteln nach längerer Schüttel­

dauer ein Plateau erreicht werden kann. Jedoch verursacht das 

starke Schütteln möglicherweise eine Veränderung des Bodenma­

terials, so daß die so erhaltenen Werte nicht mehr repräsenta­

tiv sind für die im ungestörten Boden wirksamen Sorptionsme­

cnan1s-men. Dies würde eine zusätzliche c:Jns.i:cherhe.i:t bei der In­

terpretation der in Batch-Versuchen gemessenen Kd-Werte verur­

sachen, die, wie die Versuche gezeigt haben, ohnehin im Verhält­

nis Bodenmasse zum Lösungsvolumen und von anderen 

400.-------------------, 

0 

+ asSr 
137 

o Cs 

o _o ______ ~-----o-

50 100 150 200 250 
Zeit (Stunden) 

300 

Abb. 6 Abh~ngigkeit der Ka-Werte von Sr und Cs von der 
Schüttelzeit beim Bodenhorizont Trebel Ah 
Schüttelmethode: Standardverfahren B 
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Parametern abhängen können.Im Zweifelsfall sollte das Schütteln 

möglichst schonend durchgeführt werden, um den Boden in bezug 

auf den ungestörten Zustand so wenig wie möglich zu verändern. 

Ferner sei darauf hingewiesen, daß die Ergebnisse nicht ohne 

weiteres von einem Nuklid auf ein anderes übertragen werden 

können, sondern für jedes Nuklid eigene Messungen durchgeführt 

werden müssen. Dies gilt auch für die folgenden Untersuchungen. 

b) Lösungsvolumen V, Bodenmasse m und Verhältnis V/m 

Der Einfluß dieser Größen auf den Verteilungskoeffizienten 

wurde wieder am Beispiel des Bodenhorizonts Brünkendorf B 
V 

untersucht. Die Kd-Werte von 137 Cs und sssr zeigen im Rahmen 

der Meßfehlergrerizen von 10 - 30% eine lineare Abhängigkeit 

vom Lösungsvolumen (Abb. 7a) und eine umgekehrt proportionale 

Abhängigkeit von der Bodenmasse (Abb. 7b). Da die Abhängig­

keit der Kd-Werte von der Masse und dem Lösungsvolumen gegen­

läufig ist, hängen die Kd-Werte innerhalb des von uns unter­

suchten Bereichs bei konstantem Verhältnis m/V nicht von m 

unä V a:S.-

c) Aktivität 

Wichtige Voraussetzung für die Messung der Kd-Werte und für 

die Berechnung der Retardationsfaktoren aus den Säulenversu­

chen ist die Gültigkeit der Beziehung (3) im Bereich von Tracer­

mengen, d.h. von Nuklidmengen, die sehr klein sind gegen die 

Nuklid-Austauschkapazität des Bodens: 

( 3) 

Der Kd-Wert sollte unabhängig von der Konzentration des gelö­

'->b~n Nukl i.ds, also auch von der :,mgegebenen Akti vi tätsrnenge 

A
0 

sein. Anders ausgedrückt: die Adsorptionsisotherme q = q(c) 

sollte linear sein. Dies wurde überprüft, indem die Kd-Werte 

der vier Radionuklide bei verschiedenen zugegebenen Aktivitäts­

mengen für mehrere Bodenhorizonten gemessen wurden. Als Bei­

spiel sind in Abbildung 8 die Adsorptionsisothermen der Nuklide 

für den Ah-Horizont von Trebel zu sehen. In der logarithmischen 

-
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Darstellung müßten bei Gültigkeit von Gl. (3) die Steigungen 

der Geraden +1 sein. Dies ist im Rahmen der Meßgenauigkeit 

der Fall. 

10000------------------
CJ') -u 
C -"O ·­-..=:t: 
::J z 
l/l 
(1J .... 
'-
(lJ 

:.a 
'-
0 
l/l 

1000 ~□ ¼ 6 

100 

o :-f , 131J r 

/7 /c; ; 137cs 

□/ □144ce 
1 ..._ ______ .....__~ .... --...&.----'----' 

10 

0.001 0.01 0.1 1 10 100 1000 
gelöstes Nuklid ( nCi / cm3

) 

Abb. 8 Adsorptionsisothermen der Radionuklide Sr, J, 
Cs und Ce am Boden Trebel Ah 

4.1.5 Arbeitsvorschrift 

Aus den Ergebnissen in 4.1.4 leiten wir folgende Arbeitsvor­

schrift ab: 

Pro Horizont werden mindestens 4 Parallelproben angesetzt. 

Gefäß: Zentrifugenglas 120 ml (Fa. Kartell) 

Bodenmasse: 10 g gut gemischt 

Lösungsmittel: 25 ml demineralisiertes Wasser 

Nuklidzugabe: sofort uach Lösungsmittelzugabe: ca. 200 nCi 

Schütteln: 48 h Standardschüttelmethode (B) 

Trennen: Zentrifugieren mit einer Beschleunigung von 

Messung: 

ca. 80 g entsprechend 3000 min~ 1 in einer 

Varifuge (Fa. Heraeus Christ). Anschließend 

sofortiges Abpipettieren von je 5 ml überste­

hender Lösung in Reagenzgläser von 100 mm Länge 

und 16 mm~ 

Aktivitätsbestimmung im.Bohrlochkristall 

-



- 27 -

4.2 Säulenversuche 

4.2.1 Die Säulenanlage 

Für die 8 Lysimeter wurden 4 fahrbare Gestelle aus Winkeleisen 

gebaut. Der Aufbau einer Säule ist in Abbildung 9 zu sehen. 

Die Standfläche der Säulen besteht aus einer 24 mm dicken PVC­

Platte und einer 12 r,m dicken Aluminiumplatte, beide 500x500 mm 2 

groß. In ihrer Mitte ist ein Loch von 15 mm Durchmesser gebohrt, 

in das der Ausflußstutzen für das Sickerwasser eingeklebt ist. 

vom Ausflußstutzen führt ein Schlauch, der beim Transport der 

( Säulen durch einen Gummistopfen ersetzt wird, in die Flasche für 

das Sickerwasser. Vor dem Aufstellen der Säulen in den Gestellen 

wurden bei jeder Säule 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 radioaktiven Strahlung 

der Säulen wurden zwei Mauern aus Röbalithsteinen gebaut. Um den 

Aufenthalt in umittelbarer Nähe der Säulen so kurz wie möglich 

zu halten, wurde darauf geachtet, daß die Beregnungsaufsätze 

rasch von den Säulen abgehoben und die Schläuche an den Ausfluß­

stutzen leicht entfernt werden können. 

Für jede Säule wurde ein Beregnungsaufsatz aus Plexiglas gebaut 

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

langsam in ca. 8 Stunden auf die Bodenoberfläche. Der Wasser­

durchsatz kann mittels einer Schlauchpumpe, die mit allen 8 Be­

regnungsaufsätzen verbunden ist, reguliert werden. Der Vorrats­

behälter der Aufsätze hat ein Volumen von 1 Liter, ist also nur 

wenig größer als die pro Woche zugeführte Regenwassermenge von 

0,8 Liter, damit der Druck im Behälter bei Betrieb der Schlauch­

pumoc- r, sch ansteigt. En t.sprechend dem Säulenquerschnitt wu:cden 

die Kanülen auf einer Kreisfläche mit 30 cm Durchmesser ver­

teilt, damit eine gleichmäßige Beregnung der Säulen über ihre 

gesamte Oberfläche gewährleistet ist. 
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Abb. 10 Der Beregnungsaufsatz 

Das künstliche Regenwasser wurde gemäß den Angaben von Herrn 

Dr. Albertsen hergestellt aus 2 Liter Aqua dest., 0,5 g KHC0 3 , 

0,85 g CaC1 2 :2H 20, 0,71 g Ca(N03) 2 •4H20, 0,48 g CaS04·2H20, 

( 2,13 g Na 2so 4 .10H20 und 0,78 g Mgso 4 ·7H 2o. Dieses Konzentrat 

wurde noch einmal 1:100 verdünnt. Die Beregnungsmenge pro Säule 

beträgt wöchentlich 800 ml entsprechend 600 mm Regen/Jahr. 

----

4.2.2 Scanner und Meßtechnik 

Ein Foto des gesamten Meßplatzes für die Lysimeter ist in Ab­

bildung 11 zu sehen, ein Blockdiagramm in Abbildung 12. 

Ger Meßplatz besteht im wesentlichen aus einem Drehteller, auf 

dem die Säule sich während der Messung dreht, aus einem Scan­

ner, mit dem der Strahlendetektor an der Säule auf- und abge­

fahren wird, und einem Vielkanalanalysator, der die vom Detek­

tor kommenden Impulse sortiert und ein Cnergiespektrüm lief~r:. 
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zur Abschirmung der Säule auf dem Drehteller wurden zwei fahr­

bare Mauern aus Röbalithsteinen gebaut. 

Der Drehteller wurde für eine langsame Rotation der Säulen, ca. 

5- 15 Umdrehungen/Minute, konstruiert. Der Teller wird über 

ein Schneckengetriebe von einem Motor mit stufenlos regelbarer 

Drehzahl angetrieben. Drehzahl und Drehrichtung des Motors wer­

den über Fernbedienung eingestellt, um den Aufenthalt in unmit­

telbarer Nähe der Säule so kurz wie möglich zu halten. In dem 

Teller sind vier in ihrer Höhe justierbare Halterungen für den 

Tisch eingeschraubt, auf dem die Säule steht (s. auch Abb. 13). 

( Der Scanner besteht aus einer fahrbaren Stahlsäule, an der ein 

Metallgehäuse auf- und abbewegt werden kann, und zwar sowohl von 

Hand als auch mit einem im Gehäuse eingebauten, wiederum mit 

Fernbedienung ausgestatteten Motor (Abb. 13). In dem Gehäuse ist 

ferner der Gamma-Strahlen-Detektor befestigt, ein NaJ-Kristall 

(4x4,5 Zoll) mit Photomultiplier und Vorverstärker (Stromverstär­

kung). Der NaJ-Kristall ist mit Blei abgeschirmt und hat eine 

Kollimatoröffnung der Größe 115x25 mm 2 (Breite x Höhe). Da diese 

Öffnung für unsere Zwecke zu groß ist, wurden drei Blei-Einschübe 

gebaut, die Öffnungen der Breite 110 mm und der Höhe 5, 10 und 

15 mm haben. 

Die vom Detektor kommenden Impulse werden von einem Analog-Di-

( gital-Converter (ADC) gemäß ihren Amplituden sortiert und in 

einem Vielkanalanalysator (VKA) (Firma Nuclear Data, Modell 

ND600) gezählt (s. Abb. 11 und 12). Ein Energie-Spektrum kann 

in maximal 8192 Kanälen gespeichert, auf einem Bildschirm dar­

gestellt und mit fest eingebauten Funktionen über Tastatur ana­

lysiert werden (Energieeichung, Eingrenzung der auszuwertenden 

Peakfläche, Berechnung von NettÖfläche, Background und Halb­

w,·,-i:•:.;b;_·:•, l.:.e usw.), Das Sp(::ktrum 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) möglich. Die zwischen zwei einstellbaren Diskrirnina­

tor-Schwellen gezählten Irnoulse werden auf einem Lin/Log-Rate­

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

i 
r 
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der Zeit aufgezeichnet. Die Einstellung der Diskrirninator­

Schwellen kann über 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 vorn SCA gesteuert, d.h. der ADC sortiert nur die 

Impulse zwischen den Diskrirninator-Schwellen. Um dies zu er­

möglichen, war es notwendig, die elektronische Verzögerung im 

SCA durch ein dem VKA vorgeschaltetes Delay auszugleichen. 

Zur Auswertung bzw. Umrechnung der Scanner-Meßkurven wurde 

ein Tischrechner (Tektronix 4051) verwendet, an den ein Plotter 

und ein Drucker angeschlossen sind. Es handelt s.ich um einen 

BASIC-Rechner mit Graphischem Display, interner Magnetband-Sta­

tion und 32 KByte Memory. zweckmäßigerweise wurde der Rechner 

nicht in unmittelbarer Nähe der Lysimeter aufgestellt, weil 

diese in einem radioaktiven Kontrollbereich stehen müssen. Zur 

Speicherung der an den Säulen gemessenen Spektren wurde deshalb 

ein mehradriges Kabel vorn Vielkanalanalysator im Kontrollbereich 

Z1.lR'l R-e--ehn-e-r im nichtaktiven Bereich verlegt (sog. Datenline) . 

Der Rechner wurde mit einem Data-Communication-Interface ausge­

stattet, das in der Lage ist, über Datenline ankommende Zeichen 

im ASCII-Format zu empfangen. Anschließend werden die Daten 

entschlüsselt und auf Band gespeichert. 

4.2.3 Meßverfahren 

Der Detektor des Scanners kann sowohl kontinuierlich an der 

rotierenden Säule entlanggefahren, als auch in eine bestimmte 

Tiefe gebracht werden, in der er dann für eine festzusetzende 

Zeit die Strahlung mißt. Während man beim "kontinuierlichen" 

Absr0nnen nur ein qualitatives Bild über die Tiefenverteilung 

de:r. Aktivität erhält, kann man aus den Meßwerten beirn "diskre<• 

ten 11 Abscannen die tatsächliche Aktivität in den verschiedenen 

Schichten berechnen und aus dieser Aktivitätsverteilung dann 

mit Hilfe eines Ausbreitungsmodells die Retardationskoeffizien­

ten des betreffenden Nuklids. 

Das Meßprinzip beim diskreten Abscannen ist in Abbildung 14 

dargestellt. 
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Abb. 14 Meßprinzip beim diskreten Abscannen der Säulen 
(Säule und Scanner nicht maßstabgerecht) 

Der Abstand der Detektor-Positionen richtet sich nach dem ver­

wendeten Kollimatorschlitz. Da aus meßtechnischen Gründen der 

Kollimatorschlitz 10 mm gewählt.wurde, erschien es sinnvoll, 

als Abstand der diskreten Scanner-Messungen 1 cm zu wählen 

(indet Nähe des Maximums der Strahlung werd0n auch Zwischen-

werte gemessen~ Daraus ergibt sich, daß die Bodensäulen in 

Schichten von ein Zentimeter Dicke aufgeteilt werden. Bezeich­

net man die Symmetrieachse der Säulen als x-Achse, so sollen 

die Bodenschichten auf dem positiven Ast, die Oberfläche im 

Nullpunkt und die Luft-"Schichten'' auf dem negativen Ast liegen 
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1 

.\ 
;! 

'I 
'! 
:1 
,1 ., 



( 

( 

- 36 -

(Abb. 1 4) . Die Gesamtzahl der Bodenschichten n ist n :5 100, 

da die Säulen höchstens 1 m lang sind. Zur exakten Tiefenein­

stellung des Detektors wurden sowohl auf den Säulen als auch 

auf dem Scanner Bandmaße aufgeklebt. 

Die Oberflächen der Säulen stellen ein besonderes Problem dar, 

weil sie nicht eben sind; sie haben neben dem Bewuchs auch Buckel 

und Senken. Für eine Modelluntersuchung wäre eine ebene Ober­

fläche zweifellos vorteilhafter. Da jedoch diese Untersuchungen 

der Realität möglichst nahe kommen sollen, wurden die Oberflä­

chen so belassen, wie sie bei der Probenahme waren. Daher umfaßt 

die "Oberfläche" für die Ausbreitungs-Messungen im allgemeinen 

mehr als die nullte Schicht. 

Aus Abb. 14 ist ersichtlich, daß die vom Scanner in einer be­

stimmten Tiefe gemessene Strahlung nicht nur aus der betreffen­

den Schicht stammt, sondern aus einem kegelförmigen Ausschnitt 

aus der Säule, wobei der Öffnungswinkel, vom Detektor-Kristall 

aus gesehen, sich nach dem Kollimatorschlitz richtet. Die ge­

messene Scanner-Kurve gibt also nicht die tatsächliche Aktivi­

tätsverteilung in der Säule wieder. Vielmehr setzt sich jeder 

Meßwert aus den Anteilen verschiedener benachbarter Schichten 

zusammen. Es ist deshalb notwendig, die Scanner-Meßkurve auf 

die tatsächliche Aktivitätsverteilung umzurechnen. Dazu wieder­

um benötigt man die Meßkurven einzelner, mit Aktivität beladener 

Schichten, denn aus solchen Kurven setzt sich die gesamte Meß­

kurve einer Säule zusammen. 

Zu diesem Zweck wurden 1 cm dicke Sandschichten in Plexiglasscha­

len, die den Umfang der Lysimeter hatten, gleichmäßig mit den 

4 Nukliden beaufschlagt, und zwar jeweils 0,5 und 1 ,0 wCi (außer 

•

0

'

1

'C1,· ) 1JCi). Die beaufschlagten Schichten wurden i.n axialer Rich .. 

tung mit Sand abgeschirmt. Diese ''künstlichen" Säulen wurden für 

jede der 4 Kollimatoröffnungen mit dem Scanner ausgemessen. 

Bezieht man die Meßwerte Y(xi) auf das Maximum Y(x=O) (Mittel­

punkt der beladenen Schicht), so erhält man die "Eichfaktoren" 

ei= Y(Xf) • Sie sollten, wie die Meßwerte, symmetrisch zu x=O 
Y(o 

sein: e. = e . und unabhängig von der Aktivität. 
l. -1. 
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Nettozählrate . . . y (-3) y (-2) y (-1) Y{O) y ( 1 ) y ( 2) y ( 3) ... 
-
Eichfaktoren ... e3 e2 e1 e =1 0 e1 e2 e3 ... 

In Abb. 15a sind die gemittelten Eichfaktoren (in%) für 
137 Cs mit der Kollimatoröffnung als Parameter wiedergegeben. 

Die leichte Asymmetrie ist durch den Aufbau der Sand-Säulen 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 .$ O. 5 cm) • Die Eichkurve des 5-·rrm-Schli tzes hat zwar die 

beste Halbwertsbreite (~ 2.0 cm), ist also für die Umrechnungen 

der Scanner-Meßkurven am besten geeignet; die Zählrate 

des Maximums ist aber um den Faktor 2 kleiner als die des 10-mm­

Schlitzes, so daß die doppelte Aktivität aufgebracht werden 

müßte. Wenn man bei der Wahl des Kollimatorschlitzes die drei 

Faktoren: Strahlenschutz (geringe Aktivität), hohe Empfindlich­

keit und langer Beobachtungszeitraum (hohe Aktivität) und 

schmale Eichkurve (k.leiriei Kolliinä.b5rscnlitz) zusammen betrachtet, 
stellt die Verwendung des 10-mm-Schlitzes einen akzeptablen Kom­

promiß dar. 

Die Oberflächen-Problematik der Säulen erfordert besondere 

( Eichmessungen mit beaufschlagten Schichten, die nur nach 

einer Seite hin mit Sand abgeschirmt sind. In Abbildung 15b 

ist eine Messung für 137 Cs (Kollimator 10 mm) wiedergegeben. 

Erwartungsgemäß sind die Meßwerte in Luft und nahe der Ober­

fläche höher als im Falle beidseitiger Abschirmung. Der Effekt 

tritt bis ca. 2 cm Tiefe im Sand auf. Für die Umrechnung der 

Scanner-Meßwerte ist dieser Effekt zu berücksichtigen. Die 

le i_c_:h: '.J 1Terschiebung fü:!A Maximums der Meßwc~rte um ca. O. 5 cm 

ist wegen der stets vorhandenen Unebenheit der Säulen­

Oberfläche (siehe oben) für die Umrechnung nicht bedeutungs­

voll. 

Da für diese Eichmessungen Sand verwendet wurde, sind die 

Eichwerte nicht genau dieselben, die man in den Bodensäulen 

finden würde. Es ist aber unmöglich, in den Säulen selbst 
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Eichmessungen durchzuführen, man müßte in jedem Fall auf 

"ähnliche'' Bodenproben zurückgreifen. Angesichts der Inhomo­

genitäten auch bei unmittelbar benachbarten Bodenproben sind 

deshalb die Sandwerte für unsere Zwecke als hinreichend genau 

anzusehen. 

4.2.4 Auswertung 

Die bei dem diskreten Abscannen einer Säule erhaltenen Scan­

ner-Meßkurve M(x1.) setzt sich additiv aus Meßkurven Y(~. -x.) 
J l 

zusammen, die man erhalten würde, wenn man die einzelnen 

Schichten der Säule ohne Störung durch die anderen Schichten 

(also wie bei den Eichmessungen) abscannen könnte· (Abb. 16) . 

Y,A,M 

M(x 1 )Scanner-Meßkurve 

Y(C:J-xi)~'.~ß%t.:.:-ven der 

cin~clnLn S=hic~tcn xi 

A{x 1 )Aktivitjts-Kurve 

Abb. 16 Konstruktion der Scanner-Meßkurve aus den 
Meßkurven der einzelnen Schichten 

Die Koordinatenachse ~j soll den Mittelpunkt der jewei­

ligen Schicht xi als Nullpunkt haben. Den Yji = Y(~j-xi) sind 

die tatsächlichen Aktivitäten in den Schichten Ai= A(xi) ein­

deutig zugeordnet. Wären die Ai bekannt, könnte man die Yji 
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mit Hilfe der Eichmessungen berechnen und aus den Yji die 

Kurve M(xi), vorausgesetzt, daß über den hier interessierenden 

Aktivitätsbereich von 1-1000f1Ci die Meßkurven proportional zu 

den Aktivitäten sind. Das heißt, die Aji' bezogen auf ihr Maxi­

mum Yji = Y(xi), sollen unabhängig von der Aktivität Ai sein: 

Die Gewichtsfaktoren Wji 

Y(~j-xi) 
w .. = 

JJ. Y(xi) 
i,j = 1, •.• , n 

sind also nur vom Nuklid und vom Kollimatorschlitz abhängig. 

Es sind die Eichwerte ej-i• 

Da die Maxima Yji - Y(xi) proportional zu den Aktivitäten sind: 

folgt 

y ( ~ '-x.) 
J J. 

= 

.. 

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

n 
= r Y ( ~. -x.) 

j=O J. J 

= 
n 

B• L Wij•A(xj) . 
j=O 

Es ist zweckmäßig, die Aktivitäten Aj auf die insgesamt aufge­

gebene Aktivität A
0 

zu beziehen (zum Zeitpunkt der Aufgabe t=O) 

und die Meßwerte M(xi) entsprechend auf das Maximum der ersten 

Messung der Säule unmittelbar nach der Aufgabe des Nuklids, wenn 

dir~ Aktlvität in der Obe:cfläche konzentriert ist 

Damit erhält man (wegen M(O)t=O 

n 
m. = L W· · •a, 

J. j=O J.J J 

= B•A ) 
0 

W, ·= 
J. J 

{ 1 

1 
(ta.=1) 

' J 
J 

für j=i 
ej-i j*i 
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Die normierten Meßwerte sind also auf einfache Weise aus den 

normierten Aktivitäten zu berechnen: 

x.=O: 
l. 

x.=1: 
l. 

x.=i: 
l. 

x.=n: 
l. 

m = 
0 

m = e •a + 
1 1 o 

m.= e~a +e. 1-a 1+e. 2~ 2+ ••• +e . •a 1. 1. o 1.- 1.- n-1. n 

Faßt man die Meßwerte m. zu seinem Satz m zusammen 
l. 

und die Aktivitäten ai zu~' so erhält man mit der Matrix (wij) 

m = (w. •) * 
l.J 

/1 e1 
(w .. ) . 

= . 
l. J 

e1 
1 

. 

lt e. 1 1.-

e n-1 

e2 . . . . . . e n 
e1 ...... e n-1 

e. 2 . . . . . . e . 1.- i-n 

e n-2 ...... 1 

Die gesuchten a. folgen aus (11) mit der zu (wij) inversen 
-1 J 

Matrix (wij) 

( 1 1 ) 

1t1. di.e Aktivitäten in den oberflächennahen Schichten nicht so 

stark abgeschirmt werden wie in den oberflächenfernen, sind 

in Gl. (11) und (12) entweder die Matrixelemente oder die 

Meßwerte mit besonderen, aus den Messungen in 4.2.3 folgenden 

Korrekturfaktoren fi zu versehen. Hier wurden die Meßwerte 

korrigiert. 

i 

1 

1 
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Da die Meßwerte rni und die Matrix (wij) bekannt sind und die 

Matrixinversion vorn Computer ausgeführt wird, erscheint die 

Berechnung der Aktivitäten aj unkompliziert. Tatsächlich zeigt 

sich aber, daß die Meßgenauigkeit sowohl der Eichfaktoren ei 

als auch der Meßwerte rni sehr hoch sein muß, damit nach der 

Matrixinversion die Aktivitäten 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 Aktivitäten (die Summe der aj muß = 1 

sein). Diese Divergenzen können zwar durch Manipulation der 

Meßwerte innerhalb ihrer Fehlergrenzen behoben werden, doch er­

fordert dies einen hohen Zeitaufwand. 

Die Inversion der Matrix (wij) vereinfacht sich wesentlich, wenn 

nur e
1
fo ist und alle anderen ei=O sind, d.h. (wij) eine trigo­

nale Matrix ist. Dann können die a. durch relativ unkomplizierte 
J 

Verfahren, die nicht zu Divergenzen führen, aus den mi berech-

net werden. Ein solcher Fall liegt bei sehr schmalen Eichkurven 

vor, was bei den von uns verwendeten Kollimatorschiitzeri selost 
mit dem 5-mm-Schlitz nicht zutrifft. MCFARLANE et al. (1975). 

haben auf diese Weise die Meßwerte eines "in situ seil gamma 

analyzer" (Kollimatorschlitz 3 mm) umgerechnet. 

Im allgemeinen Fall, wenn für i > 1 die e. #~sind, ist es 
1 

zweckmäßig, die aj nicht direkt nach Gl. (12) zu berechnen, 

sondern durch Einsetzen von geeigneten Werten für aj in Gl. (11) 

Meßwerte mi zu berechnen, die mit den gemessenen Scannerwerten 

im Rahmen der Fehlergrenzen übereinstimmen. Dabei werden die 

richtigen a. durch Probieren 9efunden. Dieses ''Trial & error" 
J 

genannte Verfahren, das seit vielen Jahren mit Erfolg auch von 

0.J. FJISSEL, Institut for Atomic Sciences in Agriculture, 

Wageningen, auf derartige Probleme angewandt wird, vermeidet 

die Problematik der Matrixinversion und führt nach einiger 

Übung rasch zum Ziel. Im Beispiel Abbildung 17 ist 1 Tag nach 

Nuklid-Aufgabe die Übereinstimmung zwischen gemessenen und be­

rechneten Scannerwerten noch nicht optimal, was aber auf die 

Oberflächen-Problematik zurückzuführen ist. Wenn das Nuklid 

ein wenig in den Boden vorgedrungen ist (Abb. 17b, 131 Tage 

nach Aufgabe), ist die Ubereinstimmung~befriedigend. 
~ -
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5. 

5. 1 

Ergebnisse und Diskussion 

Schlittel versuche 

5.1.1 Standardsmessungen 

Mit der in 4.1.5 angegebenen Arbeitsvorschrift erhielten 

wir für die nach 4.1.3a vorbereiteten Bodenhorizonte die 

in der Tabelle 2 aufgeführten Ergebnisse, die selbstver­

ständlich nur unter den experimentellen Voraussetzungen 

des verwendeten Verfahrens gelten. 

Tab.2: Die in Schüttelversuchen gemessenen Verteilungs­
koeffizienten Kd (cm3/g) der Radionuk~ide Sr, J, 
Cs und Ce für die nicht landwirtschaftlich ge­
nutzten Böden 

Boden Horizont 

BR UNKEN DORF Ah 110 10 60 170 

B 3 7 20-0 110 
V 

BC 1 , 4 1 , 6 360 120 

C 1 , 6 0,2 390 380 

GORLEBEN 0 31 57 320 1250 

Ah 80 1 6 70 220 

E 8 2,3 90 110 

B h,fe 20 80 14 450 

Bfe 1 90 120 160 

BC 0,9 9 700 140 

C 0' ~ 1 , 1 1020 180 

'l'REBEL () 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 

Lösungsmittel. Die pH-Werte schwankten für 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 Schütteln) 

betrug der Variationskoeffizient bei jeweils 4 Proben für 

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 größer als die Standardabweichung. 

Diese Fehler werden durch Inhomogenitäten des Probenmaterials 

und den eigentlichen Meßfehler verursacht und beinhalten nur 

die Reproduzierbarkeit (Präzision) des Kd-Werts, nicht die 

Genauigkeit. Inwieweit diese Ka-Werte die tatsächliche Aus­

breitung der Radionuklide im Boden, die ja ein dynamischer 

( Prozeß ist , beschreiben, wird in Abschn. 5.3 diskutiert. 

( 

.... 

Aus der Tabelle lassen sich folgende Aussagen herleiten: 

Die Nuklide Cs und Ce werden im allgemeinen stärker von den 

untersuchten Böden sorbiert als Sr und J. Dies gilt insbe­

sondere für dieBC- und C-Horizonte aller drei Probenahme­

stellen, bei denen die Kd-Werte von Sr und J um 1 cm3/g 

herum liegen (Ausnahme: Kd-J = 9 für Gorleben BC), während 

die Kd- Werte von Cs und Ce die Größenordnung 100 oder sogar 

1000 cm3/g haben. Bei den 0- und Ah-Horizonten ist auch die 

Sorption von Sr und J höher , jedoch meist nicht so hoch wie 

die von Cs und Ce . Vergleicht man die Kd-Werte der verschie­

denen Horizonte eines Bodens, so werden Sr und J in den 

C-Horizonten um Größenordnungen weniger adsorbiert als in den 

Ah-Horizonten. Die Kd-Werte von Cs und Ce schwanken innerhalb 

eines Bodens nicht so stark wie bei Sr und J und liegen etwa 

bis zum Faktor 10 auseinander. Auffallend sind die sehr hohen 

Kd-Werte von Ce in den 0-Horizonten (>1000). Zwischen den 

Probenahrnestellen bestehen kei ne gravierenden Unterschiede, 

was die Größenordnung der Kd-Werte anbelangt. Die Horizonte 

Bh,fe und Bfe von Gorleben nehmen eine gewisse Sonderstellung 

ein. 

Die Größenordnung der von uns gemessenen Werte liegt im Rah­

der von anderen Autoren angegebenen Werte ( 



( 

( 

- 46 -

Für die beiden Ackerböden ergaben sich aus Standardmessungen 

folgende Werte: 

Tab.3 Verteilungskoeffizienten für Sr, Cs, J und Ce sowie 
pH in der Gleichgewichtslösung für zwei Ackerböden 
(Pa rabraunerde aus Eschweiler und Podsol aus Gorleben) 

Nuklid 
Sr J Cs Ce 

1 
C: 
::, Q) Kd(cm3/g) 40 8 1750 1500 
(C 'O 
l,,j l,,j 
..a Q) 
(C pH 6,6 7, 1 7,3 7, 1 
~ 
(C 

i:i. 

3 40 20 250 400 
i-1 Kd(Gm /g) 
0 
1.1) 

'O 
0 

pH 6,5 5,8 6, 1 5,6 

A< 

Vergleicht man die Kd-Werte der Ackerböden mit den entspre­

chenden Werten in den Ah-Horizonten der ungestörten Bodenpro­

file, so sieht man, daß insbesondere Ce und Cs und in gerin­

gerem Ausmaß auch Sr von den Ackerböden stärker sorbiert wur­

de. Für J sind keine nennenswerten Unterschiede zu erkennen. 

Bei den Ackerböden ist a l lerdings zu berücksicht igen, daß 

durch eine Düngung mit Kalium oder Kalzium die Sorption der 

Radionuklide in allen untersuchten Böden verändert werden 

kann. 

5.1.2 Einfluß der Fremdionen Kalzium und Kaliwn 

Um den Einfluß der Düngung auf die Sorption der Radionuklide 

zu erfassen , wur den an den Ackerböden und, zum Vergleich, 
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auch an den anderen Böden die Kd-Werte bei Zugabe von Kalium 

und Kalziumionen gemessen. Die K- bzw. Ca-Ionen-Konzentration 

in der Gleichgewichtslösung wurde dabei nicht aus der zugege­

benen Menge dieser Ionen berechnet, sondern nach Einstellung 

des Sorptionsgleichgewichts in der Lösung 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 ähnlicher Weise wird auch 

die Sorption von Cs durch Zugabe von Kund in geringerem Aus­

maß durch Ca-Ionen erniedrigt. Erwartungsgemäß wird die Sorp­

tion von Jod, da als Anion vorhanden, weder durcn Ca- noch 

durch K-Ionen wesentlich beeinflußt.Bei Cer ist in erster 

Linie ein Einfluß von Ca-Ionen zu bemerken, weniger von K­

lonen. 

5.2 Säulenversuche 

5.2.1 Die hydrodynamischen Kenngrößen der Säulen 

Nach dem Aufstellen der 8 Bodensäulen im Labor und Beginn 

der Beregnung mit je 800 ml/Woche wurde wöchentlich der 

Durchfluß, der pH-Wert und die Leitfähigkeit des Sickerwas-

( sers, das in einer Plastikflasche am unteren Ende der Säulen 

gesammelt wurde, gemessen. In den ersten Wochen nach der er­

sten Beregnung schwankte der Durchfluß WH je nach Säule 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% hält. Der Anstieg der 

Durchflußmenge ist also auf eine Verringerung der Verdunstung 

von etwa 30% auf 10% zurückzuführen. Seither ist der Durch­

fluß konstant. 

Der pH-Wert des Sickerwassers fiel bei allen Säulen von ur­

sprünglich 7 auf Werte zwischen 4 und 5 und änderte sich dann 

nicht mehr. Das unterschiedlichste Verhalten, sowohl im zeit-
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l iehen Verlauf als auch von Säule zu Säule, weist die Leit­

fähigkeit des Sickerwassers auf. Nachdem die Werte über län­

gere Zeit unsystematisch schwankten, scheinen sie sich nun 

jedoch mit leicht sinkender Tendenz zu stabilisieren. Dies 

läßt darauf schließen, daß das Herauslösen von Ionen aus dem 

Boden einen Gleichgewichtszus tand erreicht hat. 

Etwa ein halbes Jahr nach Aufstellen der Säulen wurde zur 

Bestimmung der hydrodynamischen Kenngrößen - Abstandsge­

schwindigkeit va' longitudinaler Dispersionskoeffiz i ent DL 
und Wassergehalt 0 - auf alle Säulen jeweils 22.8 µ Ci Tri­

tium aufgebracht. Dabei wurde der Boden zunächst mit je 

400 ml Regenwasser angefeuchtet, das Tritium in je 200 ml 

Regenwasser aufgebracht und anschließend nochmals mit je 

200 ml Regenwasser nachberegnet. Die weitere Beregnung wurde 

wie bisher fortgesetzt. Im Sickerwasser wurde wöchentlich 

die Tritiumkonzentration {durch das Institut für Radiohydro­

metrie der GSF) bestimmt. Als Beispiel ist in Abbildung 20 

di-e bei der Säule B3 gefundene Tritiumkonzentration wieder­

gegeben. 

Bei allen Säulen erschien das Tritium erstmals nach etwa 

40 - 50 Tagen im Sickerwasser, erreichte seinen Maximalwert 

nach etwa 100 - 150 Tagen und hatte nach rund 300 Tagen die 

Säule verlassen. Die maximale Tritiurnkonzentration am Peak 

lag je nach Säule zwischen 1 und 2 nCi/rnl Sickerwasser. 

Um aus diesen Werten die hydrodynamischen Kenngrößen der 

Bodensäulen zu bestimmen , wurde das in Abschn. 2.2 näher­

erläuterte kinetische Modell der Ausbreitung von Radionukli-

den im Boden verwendet - 1978). Geht man davon aus, 

daß Tritium sich wie ein idealer Tracer verhält, d .h . nicht 

vorn Boden sorbiert wird, so ist der Verteilungskoeffizient 

.r 1 
1 

1 

1 

1 

1 

Kd in diesem Fall gleich Null zu setzen. Die experimentell 

beobachteten Tritium- Durchgangskurven können dann mittels Gl. (6) 

in Abschn. 2.2 beschrieben werden. Durch Anpassung der berechne­

ten Kurve {durchgezogen, s. Abb. 20 ) an die experimentellen 

-
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Werte ( + + +) können dann folgende in Gl.(6) auftretenden 

Größen, soweit sie nicht schon bekannt sind, bestimmt werden: 

- mittlere Trockenraumdichte p : 1, 25 g/cm3 (bekannt ); 

- Verteilungskoeffizient Kd= 0 crn3/g bei Ve.rwendung von Tritium; 

- Dicke der Oberflächenschicht 1 = 0,1 cm (geschätzt, keine kri-

tische Größe; siehe-1978, s. 49; 

- Dispersionskoeffizient DL erhalten durch Anpassung, bestimmt 

die Breite der Durchqanqskurve. · 

- Sickerwassergeschwindigkei t va in den wassergefüll ten Poren des 

Bodens: erhalten durch Anpassung~ bestimmt die Lage des Peaks 

der Durchganqskurve . 

- Zerfallskonstante A von Tritium: bekannt; 

- Aufgabegeschwindigkeit F von Tritium auf die Bodenoberfläche: 

erhalten durch Anpassung; bestimmt neben DLdie Höhe des 

Peaks der Durchgangskurve; 

- Zei~spanne T, während der Tri tium aufgegeben wu.rcle: bekannt; 

- Länge L der Bodensäule: bekannt. 

Bei allen Säulen wurde eine gute Anpassung der experimentellen 

Werte mit den nach Gl . (6) berechneten Kurven erhalten . 

Nachdem auf diese Weise DL und v a bestimmt sind, läßt sich der 

mittlere Wassergehalt 0 der Bodensäulen aus der Beziehung 

0 = WH/ Q • V a 

berechnen, wobei Q der bekannte Querschnitt der Bodensäulen 

{707 cm2 ) ist und WH der Was~errückerhalt am Säulenende in ml /d 

(experimentell bestimmt) bedeuten. Nach Berechnung von 0 läßt 

sich nun auch die gesamte in die Oberflächenschicht aufgebrachte 
Tritiumaktivität G gemäß 

bestimmen und mit der experimentell aufgebrachten Tritiumakti­
vität vergleichen. 
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schließlich läßt sich, da in unserem Falle der Diffusionskoeffi­

zient Dd sehr klein gegenüber dem beobachteten Dispersionskoef­

fizienten DL ist, nach Gl. ( 8) (Abschnitt 2. 2) die Dispersions­

länge LD gemäß 

= 

berechnen. 

Die nach diesem Auswertungsschema erhaltenen Ergebnisse sind 

in Tabelle 4 zusammengefaßt. Dabei erkennt man, daß die Schwan­

kungen der hydrodynamischen Kenngrößen der einzelnen Säulen für 

einen bestimmten Bodentyp nur relativ gering sind. Damit schei-

( nen alle Säulen für Ausbreitungsuntersuchungen von Radionukli­

den brauchbar zu sein. Ein Vergleich der Bodensäulen von ver­

schiedenen Herkunftsorten zeigt ferner, daß die hydrodynami­

schen Kenngrößen der Böden aus Gorleben (G1, G2, G4) sehr ähn­

liche Werte wie diejenigen aus Trebel (T6, T7) aufweisen. Etwas 

höhere Dispersionskoeffizienten und Dispersionslängen zeigen 

demgegenüber die Bodensäulen aus Brünkendorf (B2, B3, B4). Ins­

gesamt gesehen liegen alle Werte innerhalb der Größenordnung 

von anderen Autoren an ähnlichen Böden gefundenen Wert.en. 

In der vorletzten Spalte der Tabelle 4 sind die Verluste an 

Tritium durch Verdunstung, wie sie nach dem oben beschriebenen 

Kurven-Anpassungsverfahren berechnet wurden, angeführt. Wie man 

sieht, geht hierbei im Mittel um den Faktor 1,8 Tritium verloren 

und erscheint nicht mehr im Ausfluß der Säulen. Zum Vergleich 

sind in der letzten Spalte der Tabelle noch die davon unabhängig 

experimentell bestimmten Wasserverluste durch Verdunstung ange­

geben. Sie ergeben sich für jede Säule aus der bekannten Bereg­

nungsmenge (800 ml/Woche) und d~m jeweils am Säulenende gemesse­

nen Wasserrückerhalt (dritte Spalte der Tabelle). Der Vergleich 

zeigt, daß bei allen Säulen im Mittel etwas mehr Tritium als 

Wasser durch Verdunstung verloren ging. Der Grund liegt darin, 

daß für alle Säulen der Wasserrückerhalt im Laufe der Zeit er­

heblich anstieg, obwohl die Beregnungsmenge konstant blieb. 

Dieses Verhalten ist auf die ursprünglich niedrige relative 

Luftfeuchte in den Laborräumen zurückzuführen, die erst im 
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Tabelle 4 Hrdrolog:ische Parameter der verscbiiedenen Bodensäulen: 

Länge L; Wasserrückerhalt WH; Dispersionskoeffizient D; Sickerwassergeachwindigkeit Val 
L 

Dispersionslänge L0 ; Wassergehalt 0; Tritium Verdunstung; W•aaerverdun~tun,, 

Bodensäule L Wasserrückerhalt DL va LD 8 Tritiwn- Waaaer-
Verdunstunge- Verdunstungs-

cm ml/d m2/sec m/sec m :E".aktor Faktor 

G1 88,0 84,4 2,7•lo-9 7,5-10 -8 -2 3,6•10 0,18 1,6 1 , 4 

G2 81,S 86,3 2, 4 • 1 o-9 
7,2·10 -8 -2 3,4•10 0,20 1 , 6 1 , 3 

G4 85,0 81 ,o 3,0•10-9 6i9•10 -8 -2 4,3•10 0,19 1 , 7 1 , 4 

U1 

4,0•lo-9 6119• 10-8 -2 ,a:,. 
B2 86,5 90,0 5,8•10 0,21 1 , 7 1 , 3 

B3 94,5 75,0 8,5•lo-9 9 5 • l o-8 
" 

s,9•10-2 o, 13 2,3 1 , 5 

B4 95,0 86,3 6,0•lo-9 9 8 ·10-8 ,, 6,1°10-2 o, 14 1 , 7 1 , 3 

T6 81,8 83,0 3,2•10 -9 6 „9 • 1o-8 4, 6• 10 -2 o, 19 2,2 1 , 4 

T7 82,5 83,0 2,7•10-9 6 0•10-8 4, 4-10-2 0,23 2,0 1,4 
" 

geschätzter Fehler für DL, va und L
0

: ca. 2 - 5% rel . 

• , 
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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 Wasserrück­

halt, erhalten aus den einzelnen (42) Wochenwerten während 

der Tritiumpassage, berücksichtigt diese Tatsache jedoch 

nicht und führt so zu einem Verdunstungsfaktor, der nicht 

für die Tritiumverdampfung repräsentativ ist. Zusätzliche 

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 Säulen aufgebracht: 
131J, essr, 137Cs und 144 Ce. 

Der Beobachtungszeitraum für die Jod-Säulen war wegen der 

kurzen Halbwertszeit von 131J auf 3 Monate beschränkt. In die­

ser Zeit änderte sich innerhalb der Fehlergrenzen nichts, die 

aufgebrachte Aktivität verblieb in der Oberflächenschicht der 

Säulen. Es wurde auch versucht, Jod im Sickerwasser nach Fäl­

lung mit AgN0 3 (unter Zusatz von inaktivem Jod) nachzuweisen, 

was jedoch erwartungsgemäß nicht gelang. 

Für die anderen Nuklide konnte bis zum Ende der Untersuchungs­

zeit, also über mehr als 2 Jahre, eine mehr oder weniger deut­

liche Verlagerung der Aktivität beobachtet werden, die aller­

dings auch in günstigen Fällen nur einige Zentimeter betrug. 

Einen qualitativen Eindruck von der Nuklidwanderung vermit­

telt das kontinuierliche Abscannen der Säule, wie es in 

Abbildung 21 für die Cäsium-Säule T6 gezeigt ist. Die Kurve 

der Bruttozählrate des Cäsium-Peaks verlagert im Laufe der rd. 

800 Tage ihr Maximum um etwa 2 cm und wird deutlich breiter. 

Auffallend ist die (auch bei anderen Säulen festzustellende) 

Asymmetrie der Bruttorate innerhalb einer Drehperiode der 

Säule (Abstand zweier Minima in Abb. 21). Den geringsten An-
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Tiefe (cm) 
I+ 2 0 

I+ 2 0 

4 2 0 
Tiefe (cm) 

Abb. 21 Kontinuierliches Abscannen der Säule T6 
Nuklid: Cs 
Parameter: Tage nach Nuklidaufgabe 
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teil an dieser Asymmetrie hat die Unwucht der Säule, die 

einen um etwa 5 mm schwankenden Abstand zwischen Säulenrand 

und Detektor bedingt. Die wesentlichen Ursachen sind vermut­

lich 1.) der trotz der hohen Kantilenzahl ungleichmäßige Nuklid­

auslauf aus dem Beregnungsaufsatz, 2.) die Unebenheit der Ober­

fläche und 3.) Inhomogenitäten des Bodens. Da der Detektor vor­

nehmlich die in den Randbezirken der Säule lagernde Aktivität 

registriert, können bei Unebenheiten der Oberfläche und Drehung 

der Säule komplizierte Asymmetrien der Strahlungsrate im Detek­

tor entstehen. Zusammen mit den Inhomogenitäten des Bodens 

(und damit asymmetrischer Abschirmung der Aktivitäten) bewir­

ken diese Phänomene den sich von Periode zu Periode allmäh-

lich ändernden Verlauf der Zählrate. 

In Abbildung 21 ist auch zu erkennen, daß die vom Scanner 

gemessene Bruttozählrate nicht unmittelbar die Aktivitätsver­

teilung des Nuklids wiedergibt: sowohl über der Bodenoberflä­

che (negative Werte für die Tiefe) als auch weit unterhalb der 

Oberfläche wird Strahlung gemessen,die keinesfalls aus derbe­

treffenden Tiefe stammen kann; vielmehr "sieht" der Scanner 

an diesen Stellen auf Grund des Öffnungswinkels des Kollima­

tors noch teilweise die in den ersten 5- 6 cm der Säule konzen­

trierte Aktivität. 

Nach Umrechnung der Scannermeßkurven in Aktivitätskurven (s. 

Abschnitt 4.2.4) wurden die Tiefenverteilungen der Nuklidakti­

vität sowohl mit dem analytisch lösbaren Zwei-Schichten-Modell 

(Abschn. 2.2) als auch mit dem numerischen Modell (Abschn. 2.3) 

ausgewertet. Da die hydrodynamischen Parameter der Säulen be­

stimmt sind, können in diesen Modellen nur noch die Retarda­

tionsfaktoren frei gewählt werden. Die analytische Lösung 

wurde dabei zur Kontrolle des numerischen Modells herangezo­

gen, da sie nur anwendbar war, solange die Nuklide im ersten 

Horizont der jeweiligen Säule verblieben. In diesen Fällen 

zeigte sich eine gute Ubereinstimmung der durch Kurvenanpas­

sung erhaltenen Retardationsfaktoren. 

Als Beispiel für die Anwendung des numerischen Modells sind 

in Abbildung 22 vier Aktivitätsprofile der Säule G2 zu ver-
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schiedenen Zeiten nach der Nuklidaufgabe ausgewertet. Die 

Retardationsfaktoren sind hier bereits nach Gl.(4) (Abschn. 

2.1) in Verteilungskoeffizienten umgerechnet, da die Trocken­

raumdichte und der Wassergehalt des Bodens bekannt sind. 

40..----------

-:C, -·s: 

301::,--

10 
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Horizont Tage 

· 1 
1 
1 
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1 

Ah 
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Abb. 22 Ermittlung der Kd-Werte aus Säulenversuchen 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 Ra-Werte liegen im Mittel bei ca. 20%, können 

in Einzelfällen (stark inhomogener Boden) aber auch erheb-

...... 
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lieh darüber liegen. Die aus den Rd-Werten über die Beziehung 

(4) berechneten Kd-Werte der Säulenversuche sind in der alle 

Ergebnisse zusammenfassenden Tabelle 6 den Kd-Werten aus 

Schüttelversuchen gegenübergestellt (s. Abschn. 5.3 ) . 

Wie bei den Schüttelversuchen zeigte sich, daß Sr, Cs und Ce 

in den 0-Horizonten relativ stark sorbiert werden, insbeson­

dere Ce. Auch in den Ah-Horizonten ist die Sorption der Nu­

klide Cs und Ce hoch, so daß sie bisher nicht in tiefere 

Horizonte vorgedrungen sind und auch nicht im Sickerwasser 

der Säulen nachgewiesen werden konnten. Dasselbe gilt für Sr 

in der Säule aus Gorleben. Lediglich bei den mit Sr beauf­

schlagten Säulen aus B.cünkendorf und Trebel trat ca. 6 - 8 

Monate nach Nuklidaufgabe geringe, aber mit dem Anti-Koinzi-

denz-Spektrometer von (Institut für 

Tab. 5 Die aus Säul enversuchen berechneten Retardationsfak­
toren RcI der Radionuklide Sr, Cs und Ce f ür die nicht 
landwirtschaftlich genutzten Böden. Es sind nur die 
Horizonte aufgefUhrt1 in denen Ra.-Werte berechnet 
weEd e-n k.en-n "t-e-n. 

Boden Horizont assr 137Cs 144Ce 

BRUNKENDORF Ah so 25000* 25000* 

Bv 1 2 + + 

BC 9 + + 

GORLEBEN 0 500 180 4000 

Ah 250 90 + 

TREBEL 0 210 430 -
¾ so 180 -
C 3 + -

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

+>wert konnte nicht ermittelt werden, da das Radionuklid 
innerhalb des Untersuchungszeitraums noch nicht bis in 
diese Tiefe wanderte. 

- ) nicht gemessen. 
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Abb. 23 Strontiumkonzentration im Sickerwasser der Säule B2. 
Vergleich der Meßwerte mit theoretischen Durchbruchs­
kurven, die im Rahmen des numerischen Modells mit den 
aus der Tiefenverteilung der Nuklidaktivität gewonne­
nen Kd-Werten berechnet wurden. 

r . 
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Strahlenschutz, GSF) noch meßbare Nuklidaktivität im Sicker­

wasser der Säulen auf. In Abbildung 23 sind als Beispiel die 

bisherigen Meßwerte der Säule B2 bezeigt. Die theoretischen 

Durchbruchskurven wurden im Rahmen des numerischen Modells 

mit den aus der Tiefenverteilung der Strontium-Aktivität im 

oberen Teil der Säule gewonnenen Rd- bzw. Kd-Werten berechne 

Die Kd-Werte wurden für die verschiedenen Kurven innerhalb 

ihrer Fehlergrenzen verändert. Die auf Grund der Scanner-Mes­

sungen zu erwartenden Durchbruchskurven geben den Verlauf der 

Meßwerte sowohl qualitativ als auch quantitativ wieder. Aller­

dings konnte im bisherigen Untersuchungszeitraum erst die An­

stiegsflanke der Durchbruchskurven gemessen werden. 

5.3 Vergleich der Ka-Werte aus Schlittel- und Säulenversuchen 

Experimentell ermittelte Ka- bzw. Ra-Werte dienen letztlich 

dazu, um mit Hilfe von Ausbreitungsmodellen langfristige Vor­

hersagen über die Ausbreitung von Radionukliden im Boden zu 

ermöglichen. Daher ist es notwendig zu wissen, inwieweit die 

füicfi verscliieaenen Verfanren ermittelten Ra-Werte übere±nst±m­

men. Die in Schlittel- und Säulenversuchen ermittelten Ergeb­

nisse von den Böden aus der Umgebung von Gorleben sind zusammen 

mit ihren hydrodynamischen Parametern in der Tabelle 6 aufge­

führt. Für den Vergleich von Säulen- und batch-Kd-Werten eignen 

sich insbesondere die Untersuchungen mit Cs und Sr, da für die­

se Nuklide die Kd-Werte von mehreren Horizonten bestimmt werden 

konnten. Die Ergebnisse sind schematisch in Abbildung 24 ge­

genübergestellt. 

Für Sr liegen im 0-Horizont, also dem Auflagehorizont, der 

überwiegend Rohhumus mit nur teiiweise zersetzten Pflanzenre­

sten enthält, die Kd-batch-Werte erheblich (Faktor 3-5) unter 

den entsprechenden Kd-Säulen-Werten. Möglicherweise wird dies 

durch eine teilweise Löslichkeit des überwiegend hochpolymeren 

organischen Materials bei den batch-Versuchen bedingt, die 

eine eindeutige Phasentrennung zwischen sorbiertem und gelö­

stem Anteil mittels Zentrifugation erschwert. In den reinen 

Humus-Horizonten (Ah) dagegen liegen die batch-Kd-Werte immer 

deutlich (Faktor 2-10) über den entsprechenden Säulen-Werten. 
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Tab. 6 Hydrodynamische Parameter und Verteilungskoeffizienten 
3 Kd (crn /g) aus batch- und Säulen~ers~chen filr die 

untersuchten Böden. 

B~n Wa;.sert>ewegyng Rad,onukhdbewegung 

Forst, Weide - ~ Kd-Werte (cm3
ig) der Nuklide III 

2 ' - .ci „ E ... 
c III~ 

~ ~ O> - 8 ~ ·;:_ Sr J Cs Ce 0 
~ t 

III 
~ E ~ ~ 0 -N 

0 - "' C C ~ E ~--" III .9 i .. - r. .. r. .. r. ., r. .. 
:c ,!1 C III J:. Cl III u '5 u 3 u '5 ~ 3 

't :t D u III ö Ji cB 
.c c ·c ,c 

<( III '5 ~ II', m lf\ al lf\ 

Brünkendorf Ah 110 10 10 + 60 3000• 170 30oo• 
Braunerde Bv 0,18 8,0 6,1 7,6 3 2 2,4 200 110 + + + 

BC .10-e -10-s ·10-2 1,4 1,5 2,8 + 360 + 120 + 
C 1,6 - 0,2 - 390 - 380 -

Gerieben 0 31 80 57 + 320 30 1250 600 
Podsol Ah 80 40 10 + 70 15 220 + 

E 0,20 6,8 2,4 3,5 8 + 44 + 90 + 110 + 
8hte ·10-8 ·10-9 ·10-2 20 + 32 + 14 + 450 + 
Bf~ 1 + 11 + 1W + f60 + 
BC 0,9 + 9 + 700 + 140 + 
C 0,5 + 1,1 + 1020 + 180 + 

Trebel 
Ranker 0 8 40 110 + 350 70 1600 -

Ah 0,22 6,1 2.7 4,4 30 10 2,1 + 120 30 130 -
C -10-e -10-9 ·10-2 0,8 0,3 3,1 + 840 + 50 -

Ackerboden 

Gorleben 
Ap Podsol - - - - 40 - 20 - 250 - 400 -

Eschweiler 
Ap 40 8 Parabraunerde - - - - - - 1750 - 1500 -

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

+) Wert konnte nic~t ermittelt werden, da das Radionuklid 
innerhalb des ~·ntersuchungszei traums noch nicht bis in 
diese Tiefe ~a~derte. 

-) 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 Kd-Werte für Strontium und Cäsium 
nach batch- und Säulenmessungen an den Böden von 
Brünkendorf (B2,B4), Gorleben (G2,G4) und Trebel 
(T6,T7) 
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Hier täuschen die batch-Kd-Werte also eine höhere Sorption 

vor, als sie bei der Wanderung in der Säule tatsächlich 

stattfindet. Möglicherweise werden hier selbst bei vorsich­

tigem Schütteln der Bodensuspension bei den batch-Versuchen 

durch Abreibeeffekte neue Sorptionsflächen freigelegt. In den 

BC- und C-Horizonten der Böden, bei denen die Sande überwie­

gen, liegen zwar auch die batch-Kd-Werte noch etwas über den 

Säulen-Kd-Werten, aber die Unterschiede sind hier relativ 

gering (maximal Faktor 2). 

Für Cäsium ergibt sich ein ähnliches Bild, nur daß hier auch 

im 0-Horizont die batch-Kd-Werte deutlich (Faktor _5-10) über 

den entsprechenden Säulen-Kd-Werten liegen. Eine· Ausnahme 

stellt lediglich der ¾-Horizont aus Brünkendorf dar. Hier 

liegt der batch-Kd-Wert erheblich unter dem entsprechenden 

Säulen-Kd-Wert. Diese sehr hohe Sorption (Kd = 3000 cm3/g) 

darf aber nicht dem Bodenmaterial zugeschrieben werden, son­

dern rührt von einer starken Anreicherung des Cäsiums im Moos 

her, das während des Untersuchungszeitraums a~f der Sodanobar­

fläcne gewachsen war. Wie eine Aktivitä.ts:Oestimtnufig di•••• 
Mooses ergab, befand sich am Ende des Säulenexperiments 

(nach ca. 2 Jahren) nahezu das ganze aufgegebene Cs in diesen 

Pflanzen. 

Ein ähnliches Verhalten wurde auch an der Bodensäule aus Brün­

kendorf für Cer beobachtet. Dort befand sich nahezu das gesam­

te aufgegebene Cer am Ende des Versuchs im Moos, so daß der 

angegebene Kd-Wert von 3000 cm3/g nicht dem Boden zugeschrie­

ben werden darf. Diese beiden Versuche machen daher deutlich, 

daß die Ausbreitung eines Radionuklids in der belebten Boden­

zone noch stark vom jeweiligen-Bewuchs modifiziert werden kann. 

Trotz dieser Oberflächenproblematik sind die Kd- bzw. Ra-Werte 

aus Säulenuntersuchungen sicher realistischer als solche aus 

Schüttelversuchen und sollten daher, soweit vorhanden, für 

Ausbreitungsrechnungen verwendet werden. Falls jedoch nur 

die Größenordnung der Wanderungsgeschwindigkeit der Radionuklide 

interessiert, werden im allgemeinen auch batch-Versuche aus­

reichen. 

r 
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zusammenfassend lassen sich grob pauschaliert für die unter­
suchten Bodenprofile folgende Mobilitätsreihen angeben, wobei 
insbesondere die Säulen- Ergebnisse verwendet wurden: 

Ranker (Trebel) J > Sr > Ce > Cs 
Podso l (Gor leben) J > Cs > Ce > Sr 
Braunerde (Brünkendorf) J ~ Sr > Ce ~ Cs 
Ackerböden: 
Podsol (Gor leben) J > Sr » Cs > Ce 

Parabraunerde (Eschweiler ) J > Sr » Ce ~ Cs 

Je nach Horizont können hierbei jedoch noch Unterschiede in 

der Reihenfolge a uftreten. Der Grund für dieses unterschied­

liche Verhalten liegt in der verschiedenen Zusammensetzung der 

einzelnen Böden sowie ihrer Horizonte, der en Komponenten die 

einzelnen Radionuklide unterschiedlich stark zu sorbieren ver­

mögen . Da es sich bei der Sorption dieser Nuklide immer nur 

um Tracermengen handelte, genügen u.U. schon geringen Spuren 

eines Minerals oder Oxids im Boden , um die Selektivitätsreihe 

der Sorption zu verändern. Auf diese Weise können schon geringe 

Mengen bestimmter Tonmineralien (z.B. Illit) - etwa Cs - dur ch 

einen speziellen Fixationsmechanismus stärker serbieFen a ls Sl:'. 
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