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zusAMMENFASSUNG 

Bei Stör- und Unfällen an kerntechnischen Anlagen können Radionuklide frei­

gesetzt werden und über die Luft auf die Oberfläche landwirtschaftlich ge­

nutzter Böden in der Umgebung gelangen. Ziel der vorliegenden Untersuchung 

war es, die vertikale Ausbreitungsgeschwindigkeit verschiedener Radionukli­

de in den einzelnen Horizonten von Ackerböden experimentell zu ermitteln. 

Die hierbei erhaltenen Aussagen über die Verweildauer von Radionukliden in 

der Wurzelzone eines Bodens ermöglichen letztlich eine realistische Ab­

schätzung der langfristigen Strahlenexposition der Bevölkerung durch Radio­

nuklide, die über den Boden-Nahrungsmittelpfad aufgenommen werden. 

Für die Untersuchungen wurden zwei Ackerböden ausgewählt, eine Parabraun­

erde und eine Auenrendzina, für die bereits von anderen Arbeitsgruppen 

Transferfaktoren einiger Radionuklide für den Übergang Boden-Pflanze gemes­

sen wurden. Beide Böden wiesen bis zu einer Tiefe von 1 m sechs verschiede­

ne Horizonte auf. 

Zur Bestimmung der Ausbreitungsgeschwindigkeit der Radionuklide von Cs, Sr, 

Ce, Ru, I und Tc wurden folgende 2 Verfahren angewandt: 

1) Bestimmung der Sorptionseigenschaften (charakterisiert durch die Vertei­

lungskoeffizienten Kd) der Bodenproben aus den einzelnen Horizonten 

gegenüber den obigen Radionukliden mit Hilfe eines gegenüber früher 

verbesserten Batch-Verfahrens (Schüttelversuche). Dabei wurde auch die 

Kinetik der Sorption und Desorption der Nuklide in den einzelnen Boden­

horizonten über einen Zeitraum von mehreren Monaten untersucht. Um den 

Einfluß einer mineralischen Düngung auf die Kd-Werte der einzelnen 

Radionuklide zu erfassen, wurden auch die Sorptionseigenschaften der A -
p 

Horizonte der Böden als Funktion der Xalium- und Kalziumkonzentration 

der Bodenlösung bestimmt. Mit Hilfe dieser Verteilungskoeffizienten 

lassen sich unter bestimmten Voraussetzungen Ausbreitungsgeschwindigkei­

ten der Radionuklide im Boden berechnen. 

2) Direkte Messung der Ausbreitungsgeschwindigkeit der Radionuklide in 

Säulenversuchen. Hierbei wurden von jedem Boden mehrere ca. 1 m lange 

Bodenmonolithe ungestört ausgestochen, ins Lahor transportiert und in 
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periodischen Abständen künstlich beregnet. Die hydraulischen Eigenschaf­

ten der Bodensäulen (Sickerwassergeschwindigkeit, Wassergehalt, Disper­

sionskoeffizient) wurden durch Verwendung von Tritium-markierten Regen­

wasser hestimmt. Anschließend wurden die Radionuklide auf die Oberfläche 

der Säulen aufgebracht und ihre vertikale Ausbreitung unter dem Einfluß 

einer weitgehend natürlichen Beregnung periodisch mittels eines Gamma­

strahlen-Scanners von außen 1 - 2 Jahre lang verfolgt. Aus der Tiefen­

verteilung der Radionuklide im Boden wurden mit Hilfe eines numerischen 

Mehrschichten-Ausbreitungsmodells und eines Großrechners die Wanderungs­

geschwindigkeiten durch sogenannte Retardationsfaktoren Rd (Verzögerung 

gegenüber dem Sickerwasser) beschrieben. 

Die Batch-Versuche zeigten, daß sich unter unseren experimentellen Bedin­

gungen für alle Nuklide und alle Bodenhorizonte das Scrptionsgleichgewicht 

nach 20 Tagen (mit Ausnahme von J) weitgehend eingestellt hatte. Die aus 

den Gleichgewichtszuständen ermittelten Verteilungskoeffizienten nahmen für 

die meisten Bodenhorizonte in der Reihenfolge 

'I'e < J < Sr < Ru < Cs "" Ce 

zu, wobei die Kd-Werte je nach Bodenhorizont innerhalb folgender Grenzen 

lagen (Werte in cm 3 /g): 

Tc: 0,05 - 0,7 J: o, 1 - 32 Sr: 1,3 - 32 

Ru: 90 - 3500 Cs: 2800 - 90000 Ce: 2400 - 81000. 

Die Kinetik der Desorption der Radionuklide vom Roden durch eine frische 

inaktive Bodenlösung wurde bis zu einem Zeitraum von 180 Tagen verfolgt. 

Dabei wurde das Desorptionsverhalten eines Nuklids durch Angabe des Ver-

hältnisses q = K' d /K ·, das für einen reversiblen Sorp-
d, esorption d,sorption 

tionsprozeß gleich 1 ist, charakterisiert. Für mehrere Radionuklide wurden 

in den verschiedenen Bodenhorizonten tatsächlich Werte für q = 1 nach 180 

oder weniger Tagen beobachtet. In anderen Horizonten wurden jedoch auch 

Werte für q von größer oder kleiner als 1 nach 180 Tagen gefunden, wobei 

jedoch selbst nach diesem Zeitraum noch nicht immer ein Gleichgewicht er­

reicht war. Zwar sind derart lange Versuchszeiten wegen der meist sehr 

D 
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langsamen Desorption der Nuklide notwendig, doch ist es fraglich, ob hier­

bei noch realistische Kd-Werte erhalten werden. Lösungserscheinungen ein­

zelner Bodenkomponenten, aber auch Kolloidbildungen (z.B. von Huminsubstan­

zen) sind hierbei nicht auszuschließen, die zu erheblichen Verfälschungen 

der Kd-Werte führen können. Nicht zuletzt ist dies die Folge eines aus 

experimentellen Gründen beim Batch-Verfahren notwendigen, relativ hohen 

Verhältnisses Lösung zu Boden, wie es in der Natur nicht auftritt. 

Erhöht man in der Bodenlösung die Konzentration von Kaliumnitrat, so nehmen 

in beiden Ackerböden insbesondere die Kd-Werte von Cs und Sr ab, während 

diejenigen der anderen untersuchten Nuklide sich kaum verändern. Eine Zu­

gabe von Kalziumnitrat zur Bodenlösung erniedrigt bei beiden Böden sehr 

stark die Kd-Werte von Sr und deutlich auch diejenigen von Ce und Cs, hat 

aber wenig Einfluß auf die Sorption von Ru, Tc und J. Bei einer minera­

lischen Düngung des Bodens wird man also mit einer Erhöhung der Ausbrei­

tungsgeschwindigkeit von Cs, Sr und Ce rechnen müssen. 

Die Bestimmung der hydrodynamischen Eigenschaften der Bodensäulen mit 

Tritium-markiertem Wasser ergab für beide Ackerböden Abstandsgeschwindig-
-8 keiten des Sickerwassers zwischen 2-, 7 und 5-,6 • 10 m/s-, Dispersi-Ons-

koeffizienten zwischen 2,1 und 4,1 • 10-9 m2/s und Dispersionslängen 

zwischen 0,04 und 0,11 m. Die Wassergehalte lagen bei 0,34 - 0,40 m3/m 3• 

Mit Ausnahme von Tc erfolgte die Ausbreitung der Radionuklide sehr langsam, 

so daß am Ende des Versuchszeitraums von ca. 2 Jahren die Radionuklide sich 

noch im A -Horizont (0 - 30 cm Tiefe) befanden. Die höchsten Retardations-
P 

faktoren (geringste Wanderungsgeschwindigkeit) wurden für Cs, Ce und Ru 

gefunden (Rd) 4000), deutlich niedrigere für Sr (Rd = 900 - 1300). Bei 

Technetium wurde eine langsame Fraktion, die sich im A -Horizont der beiden 
p 

Böden mit einem Rd-Wert von 10 - SO ausbreitete, beobachtet, sowie eine 

schnelle Fraktion, die nahezu mit derselben Geschwindigkeit wie das Sicker­

wasser (Rd = 1 - 4) durch die gesamte Säule wanderte. Während bei dieser 

Fraktion vermutlich Tc noch, wie aufgegeben, als Tco4 vorlag, dürfte es 

sich bei der langsamen Fraktion um ein positiv geladenes Reduktionsprodukt 

des Tc handeln, das unter den teilweise anaeroben Verhältnissen im Boden 

gebildet und daher sorbiert wird. Für alle untersuchten Radionuklide konnte 

die Ausbreitung im Boden mit dem von uns verwendeten Modell, unabhängig von 
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der Versuchsdauer befriedigend beschrieben werden. Dies zeigt, daß für 

diese Radionuklide in den beiden Böden das Kd- bzw. Rd-Konzept angewandt 

werden darf und daß die Sorption reversibel verläuft. 

Berechnet man aus den bei den Säulenversuchen erhaltenen Rd-Werten die ent­

sprechenden Kd-Werte für die einzelnen Nuklide und vergleicht diese mit den 

entsprechenden Werten, die nach dem Batch-Verfahren erhalten wurden, so 

findet man erhebliche Differenzen. Dabei liegen die Kd-Werte für Cs und Ce 

nach dem Batch-Verfahren im A -Horizont für beide Böden über denjenigen 
p 

nach dem Säulenverfahren, während für Sr, Ru und Tc das umgekehrte Verhal-

ten beobachtet wird. Der beobachtete Unterschied beträgt meist etwa eine 

\ Größenordnung und ist am größten für Tc, bei dem mit dem Batch-Verfahren 

(das unter aeroben Verhältnissen durchgeführt wurde) offensichtlich nur die 
-

schnelle Fraktion (Tco 4) erfaßt wird. Für Jod konnten mangels eines geeig-

neten langlebigen Nuklids mit harter Gammstrahlung keine Säulenversuche 

durchgeführt werden, so daß die oben angegebenen Kd-Werte nach dem Batch­

Verfahren nicht überprüft werden können und daher nur mit Vorbehalt anzu­

sehen sind. Von diesen Ausnahmen abgesehen ergeben jedoch die Batch- und 

Säulenversuche im wesentlichen qualitativ das gleiche Bild. 

Vergleicht man die hier für die beiden Ackerböden (Parabraunerde und 

Auenrendzina) gefundenen Kd-Werte mit den bereits früher (im Rahmen des 

Projektes PSE I) an anderen Böden (Braunerde, Ranker, Podsol) gefundenen 

Werten, so fällt auf, daß bei den letzteren Böden die Kd-Werte für Cs und 

Sr erheblich niedriger sind. Dies ist vermutlich auf die relativ hohen 

pH-Werte in den beiden Ackerböden zurückzuführen. 
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1. Einleitung und Aufgabenstellung 

Radionuklide, die von kerntechnischen Anlagen im Normalbetrieb oder bei 

Störfällen an die Atmosphäre abgegeben werden, gelangen überwiegend 

durch nassen oder trockenen Fallout auf die Oberfläche von Bewuchs und 

Boden. Dabei kann der Anteil der Radionuklide, der direkt an der Pflan­

zenoberfläche abgeschieden wird, bereits nach relativ kurzer Zeit in der 

Nahrungsmittelkette des Menschen zu finden sein -et al. 1982). 

Wann die auf dem Boden deponierten Radionuk l ide in die Nahrung kommen, 

hingt neben der Größe der Transferfaktoren Boden-Pflanze langfristig aus 

folgenden Gründen auch von der vertikalen Ausbreitungsgeschwindigkeit 

( der Nuklide in dem betreffenden Boden ab: Erstens kontrolliert diese die 

Verweildauer der Radionuklide in der Oberflächenschicht des Borlens 

( 

(0 - 1 cm), von der aus sie durch Resuspension oder Runoffprozesse 

weiter transportiert werden können. Zweitens wird durch sie auch die 

Zeitspanne bestimmt, innerhalb derer sich die Radionukiide in der Wur­

zelzone der Pflanze befinden und damit von den Pflanzen aufgenol!D'Den 

werden können. Schließlich wird auch die Zeit, nach der die Radionuklide 

die wasserungesättigte Bodenzone durchwandert haben und damit in das 

Grundwasser und damit häufig auch in das Trinkwasser gelangen, entschei­

dend von der Wanderungsgeschwindigkeit abhängen. 

Während wir im ersten Teil des Projekts "Sicherheitsstudien Entsorgung" 

(PSE I) Übentiegend die Ausbreitung von Radionukliden in einigen unge­

störten Böden (Podsol, Ranker, Braunerde) bestirmnten, lag der Schwer­

punkt dieser Arbeit bei der Untersuchung der Sorption und Ausbreitung 

von Radionukliden in Ackerböden. Dabei wurden wieder zwei häufig in 

Deutschland vorkommende Bodentypen ausgewählt: Eine Parabraunerde und 

eine Auenrendzina. Beide Böden wiesen jeweils 6 verschiedene Horizonte 

mit unterschiedlichen physikalisch-chemis~hen Eigenschaften auf. Da zu 

erwarten ist, daß auch die Ausbreitungsgeschwindigkeit der einzelnen 

Nuklide in diesen Horizonten verschieden ist, wurden deren Sorptions­

eigenschaften jeweils getrennt bestimmt. Dabei wurden folgende Nuklide 

verwendet: Cs-137, Sr-85, J-131, J-125, Tc-9Sm, Ru-103, Ru-106, Ce-139 

und Ce-141. 



( 

- 2 -

Ziel der Untersuchungen war es, das Ausmaß der Sorption der einzelnen 

Radionuklide in den verschiedenen Bodenhorizonten durch ein möglichst 

realistisches Batch-Verfahren zu ermitteln und, soweit möglich, die 

hierbei erhaltenen Aussagen durch direkte Messung der Ausbreitungs­

geschwindigkeit in großen, ungestört entnommenen Bodensäulen zu über­

prüfen. Ferner sollte der Einfluß von mineralischen Düngemitteln auf 

die Sorption der Radionuklide im Boden untersucht werden. Schließlich 

erschien es sinnvoll, die für die beiden Ackerböden erhaltenen Ergeb­

nisse mit den früher von uns an anderen Bodentypen erhaltenen Ergeb­

nisse zu vergleichen, um zu sehen, inwieweit jetzt schon allgemeine 

( Schlüsse aus den bisherigen Untersuchungen gezogen werden können und 

inwieweit jeweils standortspezifische Messungen der Ausbreitungs­

geschwindigkeit von Nukliden notwendig sind. 
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2. Grundlagen 

Für die experimentel le Bestimmung der Wanderungsgeschwindigkeit eines 

Radionuklids im Boden bieten sich im wesentlichen 3 verschiedene Methoden 

Bei der ersten Methode wird in einem Gleichgewichtsexperiment die Sorption 

des Radionuklids durch eine bekannte Menge Boden in einem Schüttelversuch 

(Batch-Verfahren) mit der Bodenlösung, die das Nuklid enthält, gemessen. 

Aus einem derartigen Sorptionsexperiment, dessen Gleichgewichtseinstellung 

sehr lange dauern kann und durch begleitende kinetische Untersuchungen 

verfolgt werden au.ß, erhält man zunächst den Verteilungskoeffizienten Kd 

des Radionuklids RN als 

K (cm3/g) z Aktivität des RN/g Boden 

d Aktivität des RN/cm3 Bodenlösung 
(2.1) 

Für reversible Sorptionsprozesse, die schnell gegenüber der Wanderungsge­

schwindigkeit des Radionuklids im Boden verlaufen, ist der Kd-Wert eng mit 

dem Retardationsfaktor Rd, der die Verzögerung de r Nuklidgeschwindigkeit 

gegenüber der Sickerwassergeschwindigkeit im Boden angibt, verknüpft. Dabei 

gilt: 

Sickerwassergeschwindigkeit 
Rd = =------...,....-,---.--,---,,---,---= Transportgeschwindigkeit des RN 

(2.2) 

wobei p die Dichte und 0 den Wassergehalt des Bodens bedeuten. 

Unter gewissen Voraussetzungen läßt sich also nach Gl. (2.2) aus dem Ver­

teilungskoeffizienten die eigentlich interessierende Größe, nämlich der 

Retardationsfaktor, berechnen. Der Vorteil des Batch-Verfahrens ist seine 

große Einfachheit bei der Versuchsdurchführung; der Nachteil, daß man mit 

einem einzigen Gleichgewichtsexperiment einen letztlich dynamischen Vorgang 

zu beschreiben versucht. Trotzdem wird dieses Verfahren heute häufig ange­

wandt. 
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Wesentlich realitätsnäher sind Säulenversuche, bei denen in möglichst gros­

sen ungestörten Bodenmonolithen die Ausbreitung eines Radionuklids mittels 

eines Gammastrahlen-Scanner s von außen laufend verfolgt werden kann. Diese 

Versuche sind zwar wegen der sehr langsamen Ausbre i tungsgeschwindigkeit für 

die meisten Nuklide sehr zeitaufwendig (mehrere Jahre), haben aber den 

weiteren Vorteil , daß die in Gl. (2.2) auftretende Sickerwasserges chwindig­

keit durch Markierung des Wassers mit Tritium ebenfalls mit der gleichen 

Versuchsanordnung direkt gemessen werden kann. Außerdem lä ßt sich bei die­

sem Verfahren der in der Natur vorherrschende, in bezug auf den Wasserge­

halt ungesättigte Zustand des Bodens durch eine periodische künstliche Be­

regnung der Bodenoberfläche im Labor aufrechterhalten. Durch direkte Mes­

sung sowohl der Sickerwassergeschwindigkeit als auch des Tiefenprofils des 

Radionuklids im Boden als Funktion der Zeit erhält man hier bei den Retarda­

tionsfak tor. 

Bei Verwendung von ungestörten Bodenmonolithen in den Säulen läßt sich auch 

die unterschiedliche Wanderungsgeschwindigkeit des Radionuklids in den ein­

zelnen Bodenhorizonten bestimmen, da das Radionuklid diese Schichten nach­

einander dQrchwandert. Zur Ermitt l ung der Trans portgeschwindigkeit des 

Radionukl ids aus dem experimentel l mit einem Scanner gemessenen Tiefenpro­

fil der Aktivität als Funktion der Zeit benötigt man in diesem Fall jedoch 

ein relativ aufwendiges Trans portmodel l (- et a l. 1974 ) , dessen An­

wendung im allgemeinen auch die Verfügbarkeit eines Gro ßrechners zur Vor­

aussetzung hat . 

Für einige langlebige Radionuklide (Cs-137, Sr-90 , Pu- 239 / 240 ) , die mit dem 

globalen Fallout früherer Kernwaffentests auf die Bodenoberfl äche gelangt 

sind, bietet sich noch eine dritte, sehr realitätsnahe Methode an . Hier 

werden zunächst im Feld Bodenproben im Abstand von wenigen Zentimetern von 

der Bodenoberfläche entnommen und darin die Konzentration von z . B. Cs-137 

bestimmt. Mit Hilfe des hierbei gewonnenen Tiefenprofils der Aktivität 

dieses Radionuklids läßt sich ebenfalls die Wanderungsgeschwindigkeit von 

Cs-137 abschätzen. Der große Vorteil dieser Methode ist, daß sich hierbei 

das Radionuklid unter idealen natürlichen Bedingungen während vieler Jahre 

im Boden ausgebreitet hat . Andererseits benötigt man für die Auswert ung des 

Tiefenprofils wieder ein Transportmodell und einen Großrechner, da die Aus -

e 
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breitung in einem inhomogenen, geschichteten Medium erfol gt; zusätzli ch be­

nötigt man noch Angaben über den zeitlichen Verlauf, nachdem das Radio­

nuklid auf di e Bodenoberfläche gelangt ist, sowie de r Sickervassergeschwin­

digkeit • 

Übe r einen Vergleich von Kd-Werten, die nach diesen 3 Verfahren an densel-

ben Böden bestimmt wurden, haben wir bereits früher berichtet et 

al. 1982). Im folgenden wurden die Verteilungskoeffizienten für alle Boden­

horizonte nach dem Batch-Verfahren bestimmt. Rd-Werte nach dem Säulenver­

fahren wurden ebenfalls bestimmt, ergaben jedoch wegen der relativ lang­

samen Ausbreitung der meisten Radionuklide innerhalb des bisherigen Unter-

( suchungszeitraums (ca. 2 Jahre) nur Kd-Werte in dem obersten Bodenhorizont 

( 
\ 

(A ) , der allerdings für die Aufnahme der Radionuklide durch die Pflanzen­
p 

wurzeln auch der wichtigste ist. 



( 

( 

- 6 -

3. Untersuchte Böden 

3 . 1 Auswahl 

Die Auswahl der Böden erfolgte unter zwei Gesichtspunkten. Zum einen soll­

ten es weitverbreitete Bodentypen der Bundesrepublik Deutschland sein, zum 

ande ren sol lten über sie möglichst viele Daten, insbesondere Transfer­

faktoren für den Übergang von Radionukliden aus dem Boden in Pflanzen vor -

liegen. In Zusammenarbeit mit und vom Insti tut für 

Radioagronomie cter KFA- Jülich sowie mit dem PSE-Projektkomitee wurden zwei 

Ackerböden ausgewählt, eine Parabraunerde aus Löß in Eschweiler- Lohn und 

eine Auenrendzina in der Nähe von Gernsheim, ca. 5 km vom Kernkraftwerk 

Biblis entfernt. 

Für die Parabraunerde wurden im Institut für Radioagronomie der KFA-Jülich 

zahlreiche Transferfaktoren gemessen - 1979). Über die Auenrendzina, 

ein für Flu ßtäler und damit ke r ntechnische Anlagen typischer Boden, liegen 

aufgFund der '11odeHstudie Rad:l:oökolegie Biblis" zahlreiche Daten vor, 

unter anderem auch Transferfaktoren für verschiedene Pflanzen (Der Hessi­

sche Minister für Wirtschaft und Ve rkehr 1981). Die Probenahmes t elle 1st 

ein Getreideacker, der in der Modellstudie als "Testfläche 14 des Umge­

bungsüberwachungsprogramms Biblis" ausgewiesen ist . 

3.2 Probenahme 

Das Ausstechen von Bodenmonolithen erfolgt zweckmäßig am besten im Herbst 

oder Frühjahr, wenn der Boden weitgehend wassergesättigt ist . Die Probe­

nahme de r Parabraunerde fand daher vom 9. - 12 . ll . 1981 statt, diejenige der 

Auenrendzina vom 18, - 20.11.1982. 

In beiden Fällen wurden für Säulenversuche je 6 PVC-Rohre - Durchmesser 

30 cm, Länge ca. 100 cm - mit Hilfe eines Baggers langsam in den Boden ein­

gepreßt und dann ausgehoben (siehe Abb. 3. 2.1 und 3. 2. 2) . Für Sorptions­

versuche wurden von jedem Horizont 20 - 30 kg Material genommen, zur Be­

stimmung der Trockenraumdichten je Horizont drei Stechzyli nderproben. 

D 
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Abb. 3.2.1 Einpressen der Säulen 

( 

Abb. 3.2.2 Ausgraben der Säulen 



( 

3.3 Charakterisierung der Böden 

3.3.1 Profilbeschreibung der Böden 
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Die Profilansprache der Auenrendzina (Tabelle 3.3.1.1) wurde der "Modellstudie 

Radioökologie Biblis" (Der Hessische Minister für Wirtschaft und Verkehr 1981) 

entnommen, Die Profilansprache der Parabraunerde (Tabelle 3.3.1.2) wurde von 

vom Institut für Radioagronomie der KFA Jülich durchgeführt. 

Tag der Aufnahme: 5.4.1973 
Grundwasserflurabstand: über 200 cm 
Koordinaten des Aufschlusses: R 346077 H 550707 
Geologie: Hochflutlehm des Rheins (ca. 90 cm) über umgelagerten Flug­

sand (ca. 45 cm), darunter fluviatile Sand und Kiese 
Bodentyp: Auenrendzina aus jungen kalkhaltigen Flußsedimenten mit 

A-C-G-Profil mit abgesenktem Grundwasser --
Bodenprofi l : 

Horizont- Mächtigkeit 
symbol 

geologisch-petrographische 
Beschaffenheit 

C 

0 - 20 cm sandiger Lehm, d'braun 
(10YR3/2), humos, mittel kalk­
haltig 

20 - 31 cm Lehm, kräftig mittelbraun 
(10YR3/2), schwach humos, 
mittel kalkhaltig 

31 - 56 cm lehmiger bis feinsandiger 
Schluff, kräftig mittelbraun 
(2,SYR4/2, unten 5/4), stark bis 
sehr stark kalkhaltig (Rhein­
weiß in unregelmäßigen Konkre­
tionen angereichert 

56 - 88 cm lehmiger Schluff, graugelb 
(2,5YR5/4, unten 5Y6/4), nach 
unten immer stärker marmoriert, 
stark bis sehr stark kalkhal­
tig (Rheinweiß in unregelmäßi­
gen Konkretionen angereichert) 

Abkürzung 

k, sL 

. k, L 

k-k, lU-sU 

k-k, lU 

IIfGr 88 -128 cm Schluff, Feinsand und feinsan- k, fS 

IIIGr 128 - 132 cm 

IVGr 132 - 300 cm 

diger Mittelsand im Wechsel, 
grau (5Y6/3), schwach marmo-
riert, stark kalkhaltig 

feinsandiger Schluff, fahlgrau k', sU 
(SY7/3) schwach kalkhaltig 

Mittelsand bis Mittelkies, hell- k', mS-mG 
grau (SY8/2, unten 7/1), schwach 
kalkhaltig 

Tabelle 3.3.1.1 Profilbeschreibung der Auenrendzina 
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Bodenprofil: Eschweiler-Lohn Probenahme: 10.11.1981 

Bodentyp: 

Allgemeine Angaben: 
Ort: 
Geländegestaltung: 
Kulturart: 
Bodenflora: 
Gestein: 
Formation: 
Gründigkeit: 
Wasserverhältnisse: 

Parabraunerde mit schwachen ehemal igen Grund­
wasser- oder Staunässeeinflüssen im Untergrund 
ab 88 cm 

Eschweiler-Lohn 
fast ebene Hochfläche 
Acker 
Weizen 
Löß 
Pleistozän 
tief 
frisch, derzeitiger Grundwasserstand ca. 32 m 

Tiefe/cm Hori- Boden- Horizontbeschreibung 

0 - 31 

31 - 52 

52 - 62 

62 - 73 

73 - 88 

88 - 120+ 

zont art 

hfsL dunkelgraubrauner (10YR4/2), mäßig humuser feinsan­
diger Lehm, obere 10 cm stark plattiges Gefüge, 
sonst subpolyedrisches Gefüge (1-5 mm 0), Regen­
wurmgänge, schwach durchwurzelt; 

fsL dunkelgelblichbrauner (10YR4/4), sehr schwach humu­
ser feinsandiger Lehm, subpolyedrisches Gefüge 
(1-5 mm), zerfällt unter leichtem Druck, viele 
Wurmgänge mit Ap-Material ausgekleidet, schwach 
d-1:1-rchwu-rzelt; 

fs'L dunkelgelbbrauner (10YR4/4), schwach feins andiger 
Lehm mit diffus gelblichbraunen Aufhellzonen, sub­
polyedrisches Gefüge (1-10 mm), zerfällt unter mäs­
sigem Druck, Wurmröhren, mit Humusmaterial beklei­
det, Nadelstichporen, schwach durchwurze l t; 

L 

t 'L 

t 'L 

dunkelgelbbrauner (10YR4/4- 3/4), Lehm, diffus gelb­
lichbraun aufgehellte Partien , polyedrisches Gefüge 
(5-25 mm), zerfällt unter mäßigem Druck, ve reinzelt 
Wurmgänge, Nadelstichporen, schwach durchwurzelt; 

dunkelbrauner (7,5YR4/4) schwach toniger Lehm, 
diffuse streng braune Partien ( 7,5YRS/6), prismati­
sches Gefüge (bis ca. 100 mm), unter mä ßigem Druck 
im Polyeder (5-25 mm) zerlegbar, vereinzelt Wurm­
gänge, Nadelstichporen, ganz schwach durchwurzelt; 

dunkelbraune r ·(7 ,SYR4/4) schwach toniger Lehm, par­
tienweise diffus gelblichbraun aufgehellt 
(lOYRS/6), grob prismatisches Gefüge (ca. 100-
150 mm) unter mäßigem Druck in Polyeder (S-30 mm) 
zerlegbar, vereinzelt Wurmgänge, ausgekleidet, 
Nadelstichporen, nur sehr feine Überzüge auf Ge­
fügeflächen, sehr schwach durchwurzelt. 

Tabelle 3.3. 1.2 Profilbeschreibung der Parabraunerde 
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3.3.2 Physikalisch-chemische Daten 

Die Trockenraumdichten der Böden wurden mit je 2 - 3 Stechzylinderproben 

für jeden Horizont bestimmt. Die Bodenmasse wurde feucht gewogen, bei Zim­

mertemperatur getrocknet und trocken gewogen. Das Volumen der Stechzylinder 

betrug V• 358 cm3• Daraus erhält man die 

Feuchtraumdichte (wet bulk density) 

Trockenraumdichte (dry bulk density) 

!\f • Bodenmasse feucht/V 

Pbt • Bodenmasse trocken/V 

Die Differenz pbf-pbt ergibt den (aktuellen) volumetrischen Wassergehalt 

des Bodens, wobei die Dichte des Wassers gleich 1 gesetzt wird. Da die 

Böden bei der Probenahme nahezu wassergesättigt waren, liegen die Wasserge­

halte relativ hoch. Die Ergebnisse sind in Tab. 3.3.2.1 wiedergegeben. 

Boden Horizont '1>f l?bt 
[g/cm 3] [g/cm 3] 

A 1,99 1,69 p 
Auen- C 1,98 1,70 

rendzina C 1,85 1,58 
C 

fG C 1,96 1, -6-3 r C 

IIfGr l, 95 1,65 

IIIG 1,63 1,59 r .... 
IVGr 1,73 1,69 

Mittelwerte 1,95* 1,65 
± 0,04 

Ap 1,83 1,50 

Para- Al 1,85 1,54 

braunerde BtAl 1,90 1,58 

AlBt 1,89 1,57 

Btl 1, 92. 1,59 

Bt2 1,97 1,63 

Mittelwerte 1,89 1,57 

* Mittelung nur 

Tabelle 3.3.2.1 

± 0,05 ± 0,04 

über die Horizonte A bis IIfG 
P r 

Feuchtraumdichte, Trockenraumdichte 
Wassergehalt der Böden 

1 
e 

[cm 3 /cm 3] 

0,30 

0,29 

0,27 

0,33 

0,31 

0,04 

0,04 

0,30* 

0,33 

0,31 

0,32 

0,32 

0,33 

0,34 

0,33 
± 0,01 

und volumetrischer 
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weitere physikalisch-chemische Daten der beiden Böden sind in Tab. 3.3.3.1 

zusammengefaßt. Die Bestimmung des pH-Wertes der einzelnen Bodenhorizonte 

erfolgte zunächst, wie üblich, nach Equilibrierung der Bodenproben mit 

o,01 M CaC1 2• Zusätzlich wurde jedoch auch der pH-Wert der "Bodenlösung" 

bestirrnnt, wie er sich nach Versetzen der Bodenproben mit 2,5 ml dest. 

Wasser pro Gramm Boden nach 3 Tage Schütteln einstellt (s. auch Abschnitt 

4.2). Die Sorptionswerte - Austauschkapazitäten von Na, K, Ca, Mg sowie der 

Kationen insgesamt - wurden nach Mehlich bestimmt, der Carbonatgehalt nach 

Scheibler und die organische Substanz oxidimetrisch. Beide Böden haben 

neutrale bis schwach basische pH-Werte. Auffallend ist der hohe Carbonat-

( Gehalt der Auenrendzina und der hohe Eisengehalt der Parabraunerde. 

( 



-,, 

Boden Hori- Tiefe pH KAK Na K Ca Ma 
C) Mg Na Mn Fe Carbonate Ges.C Ges.N 

Probenahme- zont (cm) 0,01 m Boden- (T-Wert) austauschbar mg/100 g Boden als Caco 3 
ort CaC1 2 lösung mVal/ mVal/lOOg Boden % i. % 

100g Boden 

Auen- A 0 - 22 7,5 8,3 16,4 0~12 0,82 14,2 1,25 11 3 14,1 11 14,7 1,19 0, 15 p 
rendzina C 22 - 30 7,5 8,3 17,7 OJ, 07 0, 56 15, 8 1, 28 11 1 13,7 10 14,3 1,15 o, 14 

(Biblis) C 30 - 47 7,6 8,2 16,2 0,07 0,22 14,6 1,33 11 l 9,8 9 42,1 1,01 o, 14 
C 

fG C 47 - 90. 7,8 8,1 8,5 0,08 0,06 7,2 1,20 12 2 1, 4 6 38,5 0,25 0,03 r C 

IlfG 90 - 128 7,8 8,2 6,4 0,06 0,07 5,2 1,10 11 1 0,2 8 34,9 o, 14 0,01 r 
1 1 

1 

t--> 1 

IIIG 128 - 132 8,0 8,2 0,7 0,01 0,02 0,6 0,10 2 0,5 0,4 4 2,2 0,02 0,01 r 

Piirabraun- A 0 - 31 6,7 7,3 8,7 ()),02 0,37 8, 1 0, 25 3 1 18 43 0,2 2,41 0, 11 p 
erde Al 31 - 52 6,9 7,4 9,5 (i),08 0, 11 8,4 0,35 5 2 13 48 0,2 0,71 0,05 

(Eschweiler- l\Al 52 - 62 6,8 7,2 8,3 0,10 0,10 7,6 0,50 1 3 19 47 0,2 0,34 0,04 

Lohn) AlBt 62 - 73 6,7 6,8 8,3 0,10 0,10 7,5 0,60 8 3 25 43 <0,2 0,30 0,04 

Btl 73 - 88 6,4 6,7 12,5 0, 10 0, 20 9,3 1,00 11 3 22 27 Spuren 0,30 0,04 

Bt2 )88 6, 1 6,2 13,2 0,10 0,20 9 ,4 1, 20 13 3 16 17 Spuren 0,25 0,03 

Tabelle 3.3.3.1 Die physikalisch-chemischen Daten der Rüden 

• 
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4. Methoden 

4.1 Radionuklide 

Die verwendeten Radionuklide sind in der Tabelle 4.1.1 aufgeführt. Sie 

wurden, bei den Firmen Amersham Buchler, Braunschweig, und New 

England Nuclear, Dreieich, gekauft. Aufgrund der unterschiedlichen Halb­

wertszeiten der Nuklide wurden einige nur bei Sorptionsmessungen, andere 

nur bei Säulenversuchen eingesetzt. Gemessen wurde in allen Fällen die 

Gammastrahlung der Nuklide, wobei die in Tab. 4.1.1 angegebenen Linien zur 

Auswertung herangezogen wurden. 

Element Isotop chemische Verbin- HWZ Me ßlinie eingesetzt 

dung (keV) bei 

Cäsium Cs-137 137csCl 30.2 a 661.5 B + S 

Strontium sr-85 S3----
SrC1 2 64.8 d 514.ö B + s 

Cer Ce-139 139
ceC1 3 137.6 d 165.9 s 

Ce-141 141CeC13 32.5 d 145.4 B 

Jod J-125 Nal25J 59.9 d 35.5 B 

J-131 Nal31J 8.02 d 364.5 B 

Ruthenium Ru-103 Chloro-Komplexe 39.4 d 497.0 B 

Ru-106 Chloro-Komplexe 368.0 d 511.9 s 
622.9 

Technetium Tc-9Sm 95mTc04 61 d 204.0 B + S 

HWZ = Halbwertszeit; a = Jahr; d = Tag 

B = bei Sorptionsmessungen eingesetzt; S = bei Säulenversuchen eingesetzt 

Tabelle 4.1.1 Die verwendeten Radionuklide 
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4.2. Sorptions~essungen (Batch-Versuche) 

4.2.1. Probenvorbereitung 

Die in Polyäthylensäcken transportierten naturfeuchten Bodenhorizonte der 

beiden Probenahmestellen wurden in Plastikwannen von Hand grob zerkleinert, 

wobei eventuell vorhandenes Wurzelwerk entfernt wurde. Nach Lufttrocknung 

wurde das Material mit einem Prüfsieb nach DIN 4188 der Maschenweite 2 mm 

gesiebt. Die Körnung ( 2 nnn wurde anschließend gut durchmischt in 5 L.­

Weithals Polyäthylenbehälter mit luftdichtem Schraubdeckel abgefüllt. Die 

Körnung) 2 rmn wird als Rückstellprobe aufbewahrt. 

4.2.2. Herstellung der Bodenlösung 

Das für die sandigen Böden im Rahmen von PSE I entwickelte Standardver­

fahren zur Bestimmung von Kd-We~ten mittels Batch-Versuchen erwies sich für 

Böden ~it gröSerem Ton und Huminstoffgehalt als nicht mehr geeignet. Um die 

hierbei störenden Lösungsvorgänge im System Boden-demineralisiertes Wasser 

weitgehend zu verhindern, wird jetzt statt entionisiertem Wasser eine aus 

einer Parallelprobe lufttrockenen Bodens gewonnene Gleichgewichtsboden­

lösung im Verhäitnls 1 : 2,5 eingesetzt. 

Zur Herstellung der Bodenlösung werden lufttrockener Boden und deminerali­

siertes Wasser ebenfalls im Verhältnis 1 : 2,5 angesetzt und auf einem 

Gerät der Fa. Bühler (Typ SM) intensiv geschüttelt. Alternativ dazu wurde 

das im 4.2.3. beschriebene Intervallrotationsschüttelverfahren angewandt. 

Anschließend erfolgt 45 Minuten lang Zentrifugation bei 4500 U/min in einer 

Heraeus Christ Varifuge GL. Bei nicht klarer überstehender Lösung ist nach 

Abtrennen derselben weitere Zentrifugation erforderlich. 

Als Kriterium für das Gleichgewicht bei klarer Lösung dienten die Messung 

der Leitfähigkeit, der Wasserstoffionenkonzentration und des Redoxpoten­

tials, sowie die Bestimmung der Mg-, K- und Ca-Konzentration mittels Atom­

absorption. Bei beiden Schüttelmethoden stellte sich heraus, daß sich außer 

den beiden A -Horizonten (und dort nur bei der Ca-Konzentration und deshalb 
p 

auch der Leitfähigkeit) nach 3 Tagen Gleichgewicht einstellte. Beim Inten-

sivschüttelverfahren liegen die Leitfähigkeiten der A -Horizonte höher, 
p 

ebenso die Ca-Konzentrationen. Ein sehr schwacher Anstieg der Meßwerte ab 

dem 4. Tag dürfte auf Abriebeffekte zurückzuführen sein. 
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4.2.3 Bestimmung des Verteilungskoeffizienten Kd 

Bei der Unters:1ch11ng cer Sorption stellte sich bei V0rversuchen heraus, da:3 

das in PSE I ange;.:andte Jangsa:ne Linearschtitteln bei den bindigen Böden 

4.uenren.czina 1111d Parabr.-. 1rner-ie nach 2 bis J Ta.zen (siehe GSF-Bericht S-788) 

keine ~frieci.i.genden P,:czehnisse lieferr. Versuche zum Einfluß der 7.entrifu­

gationsgescLrindigkeit erf,<!hen, d-i'3 W:,n lJ/,nin rnit 30 Minuten Dauer nfrht 

ausreicr.-~lld i,;t. Klare i.iherstehende Uis11,.gen erhiiit r,,Jtn in einer Her,,E-,:~ 

Christ Varifu~e GL erst bei 4~t1Cl U/min und 45 Mi ,1t1ten Dauer. Diese Liis11nge;1 

wurden anschlie22nd (in Anl2hnt1T1Z an rc.;E II) durch ein 0,45 µ Acetylacet2t­

mikro~ilter ~ezogen. Das Filter ~1rde kurz mit demineralisiertem Wasser 

gespült 11nd r,.i t conc. Salpetersäure verascht. ~s konnten keine an e,:en­

tuell vorhandenen Sch~ebstoffen sorbierte Radionuklide (Sr-85 bzw, Cs-137 J 

nachge~iese11 werden. Weiterhin stellte sich heraus, daß die Gleich~ewicht,­

einstellung mehrere Wochen dauern kann. Rei den obersten Horizonten besteht 

deshalb beim Schüttelver~ahren des PSE I (Bachhuber et al. 1981) die r,i::f;,hr 

Jes AlgPnwachstums an der Lösungsoberfläche. 

rm einen besseren und trotzdem abriebsschonenden Kontakt zwischen Boden 11nd 

Lösung zu erreichen und datl'it Algenwachstum zu verhindern, haben wir das 

scg. Intervall-Rotationschüttelverfahren (IRS-Verfahren) angewandt. 

in den im PSE 1 ven.-endeten Zentrifugenbechern aus Polypropylen (Fa. 

~3rtell No. 308) Qefindet sich an der Wand je ein eingespannter U-förmige, 

Plexiglasstab, der his zum Deckel reicht. In diesem Becher befindet sich je 

10 g lnfttrockener Boden, 24,5 ml der nach 4.2.2 hergestellten Bodenlösung 

einer Parallelp~obe und 0,5 ml Radionuklidcocktail, dessen Einzelaktivitä­

ten genau ver~essen sind (s. Abb. 4.2.3.1). Die Zentrifugenbecher sind so 

in eine Plexiglastrommel eingespannt, daß sie auf einem Kugelmühlenwalzen­

stuhl um ihre Längsachse rotieren (Abb. 4.2.3.2), Rotation mit ca. 1 U/min 

je 15 Minuten mit einer Pause von 1 h 45 min. Zur Bestimmung der Radio­

nuklidaktivitäten in der Lösung werden die Meßproben nach einer vorgegebe­

nen Zeit aus der Trommel genommen und wie oben beschrieben zentrifugiert. 

15 ml der überstehenden klaren Lösung werden in eine 50 ml Polyäthylenmeß­

flasche pipettiert und auf einem Reinstgermaniumdetektor y-spektrometrisch 

vermessen. Aus den eingesetzten Radionuklirlaktivitäten und den in der 

Lösung verbliebenen Akti vi täte;1 können nach Formel 2 .1 die Verteilungs­

koeffizienten berechnet werden. 
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RadcnJ<WdcOdrtal 

-(---
'°9Bodfn Bod~ 0«11.i(PE) 

Abb. 4.2.3.1: Zentrifugenbecher mit Plexiglasrührer und Bodenorobe 

Abb. 4.2.3.2: l'lexiglastromTTtel mit Zentrifugenhechern auf Kugelmühlen­

walzenstuhl 
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D 
~•ß -ieJnch sichergestellt sein, daß sich das Sorptionsgleichgewicht azu ,uu 

innerhalb der Versucr.sdauer eingestellt hat. Dies wurde für jedes Radio-

kl , c1 •H'G ,ederi rsod ,nhorizcnt überprüft, indem die Ki 1etik der Sorption 
,nl ~ • ' 

uid l)eJorpti,,11 rier Rc;dio:1uklide ermittelt wurde (4.2,4,). Dabei ergab 

sich, da;3 sL:::1 rler Snrntio:1skoeffizie:1t nach :::a. 20 Tage::-, für <lie meisten 

hi 2 r untPrsuchtPn B1rien weirgehend eingestellt l?~t. Als V~rteilungskoeffi­

;;ienten ;..·er,Ü;Ic c!eshäi \., ,:~,, 2· 1-T1'$es-~Httelwerte :rns der Vierfachbestimmung 

1,-,j <lif re lac:1 ven FF:r:er a:,,;•: 0 g2tc~;, ,mrl als St,:r.darr:iwerte :)'?Zeic11.net. 

zuse1mrne"f ,sse,.,_c. ergiht sich ,hmit Colgende A.rb2itsweise zur Bestiu:mung des 

•• - 1 ' n·teS' K. d -~ '- - . 

( _ :t:r.3"e1.~·1ng c<-2r ,~-,.~::-ll"'.s,1n17,: 3 Ta~e Schüt':eln einer Mischung Boden: 

,3~::li112rali.,;iertes ';-.'as,;~r im Verhältnis 1:2,5. 

:'.+'i '1..;.n.ut,.:,n AL,zentrifogieren oder läriger hei 450D U/min bis Lösung 

klar i~t, evtl. A~trennung wiederholen. 

- ~1ischung von l n ~ Rod2n un<l 2~, 5 ml Bodenlcisung derselben Horizonte 

+ n,s ml ~;ldionuklid:.ös•mg (Cocktail). Schütteln nach Intervall-Rota­

cions-Verf~hren für 20 Ta2e, Abzentrifugieren wie oben. 

- Sestin::i:unf der ._rern:ei•;enden .\ktivitäten in der Lösung und Berechnung 

des Kd-• .. ,·.,rtes nac~, ?0rmel ('2.1.). 

- P-er•:C'r.nung c!es '!:! ttel;..rerts und des Fehlers aus Vierfachbestimmung. 

~.2.L.. K:int~tik <ler C::orption und Des 11rption 

( '.~ur Sr:~,ictlung ~er Zeitabhängigkeit des Kd-Wertes wird die ~e Slösune; nicht 

verworf~n, sondern d~schlieSend wieder quantitativ zur B0denprobe in den 

Zentrifugenbecher rnriickgegeben und weiter IRS geschüttelt. Dieser Vorgang 

wird jeweils nach einer Zeitspanne von 1-3 Tagen wiederholt, bis keine 

weitere Änderung der Konzentration der in der Lösungsphase verbliebenen 

~uklide festgestellt wird. Von jedem Bodenhorizont wird eine Vierfachbe­

stimmung durchgeführt. 

Zur Bestimmung der Kinetik der Desorption werden alle Proben, mit denen die 

Sorption untersucht wurde, wie oben beschrieben zentrifugiert. Die gesamte 

überstehende klare Lösung wird entnommen und durch dieselbe Menge einer 

nach 4.2.2. hergestellten BodP.nlösung einer Parallelprobe ersetzt. Nach 

Aufschütteln von Hand werden die Proben wieder dem IRS-Verfahren unterwor-
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fen. Die Bestimmung der momentanen Desorptionsfaktoren erfolgt genauso wie 

die der momentanen Sorptionsfaktoren. 

Versuchsdauer mehrere Monate (evtl. bis 1/2 Jahr). Die Ergebnisse sind in 

5.1.1 dargestellt. 

4.2.S Abhängigkeit des Kd-Wertes von der Kalium- und Kalzium-Konzentration 

der Bodenlösung 

Von einer nach 4.2.2 hergestellten Gleichgewichtsbodenlösung werden ca. 

10 Lösungen mit verschiedenen Kaliumnitrat- bzw. Kalziumnitratkonzentra­

tionen hergestellt. Die untere Konzentrationsgrenze ist durch die Gleich­

gewichtsbodenlösung gegeben, die obere durch die Löslichkeit von KN0
3

bzw. 

Ca(N0
3

)
2
• Die Proben werden im selben Verhältnis wie in 4.2.3 beschrieben 

angesetzt, derselbe Radionuklidcocktail zugesetzt und dem IRS-Verfahren 

unterworfen. Zusätzlich zu den 4 radioaktiven Proben pro vorgewählter 

Kalium- bzw. Kalziumkonzentration läuft eine fünfte inaktive Probe mit. Aus 

letzterer wird mittels AAS die Kalium- bzw. Kalziumkonzentration bestimmt, 

nacnaem sich -fö:eic-hge-wiehtc e-ingeste-llt hat„ Da d_ie Einzelaktivitäten des 

Radionuklidcocktails vor der Zugabe und nach der Gleichgewichtseinstellung 

y-spektrometrisch wie in 4.2.3 vermessen werden, können die Verteilungs­

koeffizienten nach Formel 2.1 berechnet werden. 

Unsere Ergebnise sind für die Auenrendzina und die Parabraunerde in 5.1.3 

graphisch dargestellt. 

4.3 Säulenversuche 

4.3.1 Die Säulenanlage 

Die Säulen wurden nach dem im Bericht über PSE I (Bachhuber et al. 1981) 

beschriebenen Verfahren im Labor aufgestellt: Am unteren Ende der Säulen 

wurden ca. S cm Bodenmaterial entfernt und durch Filterkies (O,S - 1 mm) 

ersetzt. Dann wurde eine Bodenplatte aus PVC mit Auslaufstutzen aufgeklebt. 

Nach dem Aufstellen der Säulen wurde grobes organisches Material (Getreide­

reste, Stroh, Wurzeln) von der Bodenoberfläche entfernt und die Oberfläche 

eingeebnet. Für jede Säule wurde ein neuer Regenaufsatz gebaut. Unmittelbar 

... 
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nach dem Aufstellen wurde mit der wöchentlichen Beregnung begonnen. Die 

Beregnungsmenge betrug bei der Auenrendzina 750 cm 3/Säule entsprechend 

SSO mm Jahresniederschlag und bei der Parabraunerde 950 cm 3/Säule entspre­

chend 700 mm Jahresniederschlag. Die Zusammensetzung des künstlichen Regen-

wassers ist dem Bericht et al. 1981) zu entnehmen. 

Bei allen Säulen konnten nach einigen Wochen die ersten Sickerwasser unter­

halb der Säulen aufgefangen werden. Es wurden wöchentlich die Durchfluß­

menge, die Leitfähigkeit, der pH- und der Eh-Wert gemessen. 

4.3.2 Aufbringen der Radionuklide 

Nachdem sich die Durchflußmengen der Sickerwasser stabilisiert hatten, 

wurde zur Messung der hydrodynamischen Parameter (Abstandsgeschwindigkeit 

des Sickerwassers, Dispersionskoeffizient, volumetrischer Wassergehalt) 

einmalig Tritium-markiertes Regenwasser (Aktivität ca . 70 KBq) auf die 

Säulen der Parabraunerde im Februar 1982 aufgebracht, auf die Säulen der 

Auenrendzina im März 1983. Dabei wurde der Boden mit 200 ml Regenwasser 

an-gefeu-e--ht-e-t, die in 200 ml Regenwasser g.el.ö.ste Triti.umaktivit.ä.t a.u..fg.e­

bracht und mit der restlichen Regenmenge nachberegnet. Nach 3 - 4 Wochen 

konnte im Sickerwasser aller Säulen das erste Tritium nachgewiesen werden. 

Die Radionuklide, deren Wanderungsgeschwindigkeit bestimmt werden sollte, 

wurden in der gleichen Weise wie Tritium aufgebracht, bei den Säulen de r 

Parabraunerde i m Oktober und Dezember 1982, bei den Säulen der Auenrendzina 

im März und April 1983. Es wurden möglichst langlebige, y-s pektrometrisch 

günstige Isotope der jeweiligen Elemente verwendet. Da es vom Element Jod 

kein in diesem Sinne geeignetes Isotop gibt, wurde auf Säulenversuche mit 

Jod verzichtet. Sr-85 und Ru-106 wurden j eweils alternativ aufgebracht, 

weil diese Nuklide sich bei gleichzeitiger Messung gegenseitig stören. 

Tritium wurde im Eluat der Säulen ß-spektrometrisch gemessen (von -

und - vom Institut für Radiohydrometrie, GSF). Um Störungen durch 

das bei allen Säulen im Eluat erscheinende Tc-95m zu vermeiden, wurden 

Aliquote der Sickerwasser destilliert, so daß in der Meßlösung nur Tritium 

als radioaktive Substanz vorlag. Tc-95m i m Eluat wurde mit einem Reinst­

Germanium-Detektor y-spektrometrisch bestimmt. 
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4.3.3 Scanner und Meßtechnik 

Eine Gesamtansicht des Meßplatzes gibt Abb. 4.3.3.l. Die Säulen rotieren 

w!hrend der Messung auf einem Drehteller, um Inhomogenit!ten des Bodens 

auszugleichen. Die Strahlung der Radionuklide wird mit einem auf- und ab­

fahrbaren Gammastrahlen-Detektor ("Scanner") gemessen und in einem Viel­

kanalanalysator NO 600 der Firma Nuclear Data registriert und ausgewertet. 

Einzelheiten sind dem Bericht nber PSE I (~t al. 1981) zu ent­

nehmen. Zwei Vedlnderungen des Me ßplatzes sind zu erwlhnen. Erstens wurde 

der alte Drehteller nicht weiter verwendet, weil die Tragfläche aus Alumi­

nium einem großen, konstruktionsbedingten Verschleiß unterworfen war. Es 

wurde ein v~llig neu konstruierter Drehteller gebaut, dessen Aluminium­

platte auf einem großen Ku.ll;ellager aufliegt, so daß Abriebprobleme vermie­

den wurden. zweitens wurde der vorhandene NaJ-Kristall des Scanners, der 

für die gleichzeitige Messung mehrerer Radionuklide eine zu schlechte Auf­

l~sung hatte, durch einen Reinst-Germanium-Detektor ersetzt, der eine 

wesentlich h~here Aufl~sung und eine gute Ansprechwahrscheinlichkeit auf­

weist. Der Einbau dieses Detektors erforderte eine erhebliche Umkonstruk­

tion des Scanners, da das Dewargefäß für die Kühlung mit flüssi~em Stick­

stoff in den beweglichen Scanner-Kasten mit eingebaut werden mußte (siehe 

Abb. 4.3.3.2). 

4.3.4 Me ß- und Auswertverfahren 

4 • 3 • 4 • l Me ßp ri nz i p 

Oie Slulen wurden meßtechnisch in N Schichten von ie 1 cm nicke eingeteilt, 

weil der Kollimatorschlitz des HPGe-Detektors eine Breite von 1 cm hatte. 

Die in einer bestimmten Tiefe (von der Oberfl!che an positiv gerechnet) 

gemessene Strahlung stammt nicht nur ~us der betreffenden Schicht, sondern 

auch aus den darüber- und darunterliegenden Schichten. Deshalb nußten die 

gemessenen Scannerwerte m
1 

(Schicht-Nr. 1) ump;erechnet werden in die Akti­

vitMten ai. Den Zusammenhang zwischen dem Satz!!! der m
1 

und dem Satzader 

a1 stellt die Matrix (wij) der Gewichtsfaktoren w
11 

her (ausführliche Dar­

stellung siehe Bachhuber et al. 1981): 
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Bodensäule Bleiabschirmung HPGe-Detektor Scanner-Kasten Dewar-Gefä8 

Abb. 4.3.3.2: Scanner mit Bodensäule 
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m = (wij) * a 

1 el e2 ... e n 
el 1 el ... e n-1 

(wij) = 

e e 
n-1 

e 
n-2 ... 1 

n 

Die Eichfaktoren ei wurden für jedes Radionuklid an einer Modellsäule, 

deren Schichten bekannte Aktivitäten der verwendeten Radionuklide enthiel­

ten, gemessen, und zwar sowohl für die Abschwächung der Strahlung im Boden 

wie für diejenige in Luft (bis i = 10, ei (i) 10) = 0). Die ei sind von 

Energie zu Energie verschieden. Für Ce-139 (Linie 166 keV) und Tc-95m 

(204 keV) konnten jedoch dieselben ei benutzt werden, ebenso für Ru-106 

(512 keV) und Sr-85 (514 keV). Die ai wurden mit einem Least-Square-Fit 

ermittelt, indem die gemessenen mi durch einen Satz zunächst willkürlich 

gewählter ai angenähert wurden. Die Rechnungen erfolgten an einem Tisch­

computer Tektronix 4051 ~ 

4.3.4.2 Berechnung de~ Retardationsfaktoren 

Die Retardationsfaktoren Rd eines Radionuklids kann man nicht unmittelbar 

aus der Tiefenverteilung ai der Aktivitäten des Radionuklids entnehmen. 

Vielmehr muß man dazu die Transportgleichung des Radionuklids lösen, was im 

allgemeinen nur durch numerische Integration möglich ist. 

Die Aktivität a des Nuklids in der Bodenschicht i setzt sich zusammen aus 
i 

der in der Bodenlösung gelösten Aktivität ci (Bq/cm 3 Bodenlösung) und der 

an den Bodenteilchen sorbierten Aktivität qi (Bq/g Boden): 



------------------------·---·-----------· -

( 

( 

- 24 -

Im Bereich der Tracer-Konzentratione n 

der Radionuklide gilt 

q - Kd i • Ci i , 

und 

Rd i - 1 
Pb 

• Kd,i +-, e 

l 
dx Cj 

l 

1 

' Ji r, Rd,i 

·~ out ' 

qi 

i - 2 

i - 1 

i+l 

i + 2 

Aus diesen drei Gleichungen ergibt sich, daß die zeitl iche Änderung von ci 

der Differenz aus dem i n die Schicht i eintretenden Nuklidstrom ~ 

dem aus der Schicht austretenden Strom Ji,out proportional .i s t -

et al. 1981 ) . 

J J 
i 1 in - 1 1out , C J = 

d - 11. • 1; i 
Rd, 1 • X 

Diese N Transportgleichungen haben die Anfangsbedingungen 

und die Randbedingungen 

i • 2,3 , ••• , N 

(a ~ c 0 
für 0 ( t < t o 

J l ,in .. 
t ) t o 

3N,out „ va ( 1.5 * C n - 0 .5 * cN-1 ) 

(siehe - et al. 1974). 

v
8 

ist die Abstandsgeschwindigkeit und n
1 

der longitudinale Dispersions­

koeffizient der Bodenlösung, c die Nuklidkonzentration i n de r Aufgabe­
o 

lösung und~ die Zerfallskonstante qes Nuklids. Nach der Integration 

C 2 

i 

t 6ci 
J & • dt 
0 

e r geben sich die ai gemäß 
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Bei der Anpassung der berechneten ai an die gemessenen sind die Rd,i die 

einzigen freien Parameter, wenn man für die ganze Bodensäule mittlere e und 

p annimmt, was bei den hier untersuchten Böden gerechtfertigt ist (siehe 

r!b. 3.3.2.l und 5.2.1.2). Darüber hinaus ist es zweckmäßig, für die Boden­

schichten eines Horizonts einen einheitlichen Rd-Wert anzunehmen (dies gilt 

jedoch nicht in jedem Fall). 

Die Integration sowie die umfangreichen Parameterveränderungen wurden mit 

Hilfe der Simulationssprache SICOS am Siemens-Großrechner 7561 des Rechen­

zentrums der GSF durchgeführt. 

4.4 

4.4.1 

Fehlerbetrachtung 

Batchversuche 

4.4.1.l Sorptionsversuche 

Für die Bestimmung des Kd-Wertes der Einzelmessung gilt Formel 2.1. Zur 

Betrachtung der Fehltr muß sie jedoch entsprechend den einzelnen Arbeits­

scFirHfen umformuliert weraen: 

mit 

V 
C • A 

Vl + V mf 
-v- 0 

K 
C ( c,s 1 ) . = • • -

mf m V • A tr m s 
(4.4.1) 

Vl = Volumen der Bodenlösung 

V = Volumen des eingesetzten Radionuklidcocktails 
C 

V = Volumen, das zum Vermessen der Restaktivität in der Boden-m 
lösung benötigt wird, 

V = Volumen des Radionuklidcocktails, der zur Bestimmung von A 
c, S 0 

verdünnt und von dem anschlie·Send ein Teil y-spektroskopisch 

vermessen wird, 

mf = Masse des lufttrockenen Bodens, 

mtr = Masse des (bei 105°C, 48h) getrockneten Bodens, 

A0 = eingesetzte Aktivität des einzelnen Radionuklids, 

As = in der Bodenlösung verbliebene Restaktivität. 
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Für die Ermittlung des Gesamtfehlers im ungünstigsten Fall gilt: 

&. t:N 1 t:N t.tn t:m t:N M 
[-d] = [-] + 2 [-r J + 2 [ m f] + [ __!_E.] + [vc,s]+ [ 0] + 

Kd Vl m ~ t:.V c M f tr c,s 

[ vm] + [ As] (4.4.2) 
m s 

Der Fehler von V setzt sich zusammen: c,s 

t:N t:.V' t:.V t:.VAO 
[ vc,s] r c, s] [ vv] + (4.4.3) = L V' + r_J 

L A 
c,s c,s V 0 

mit V' = Volumen des zur Bestimmung von A
0 

eingesetzten Radionuklid-c,s 
cocktails, 

V = Volumen, mit dem V' verdünnt wird, 
V c,s 

VA
0 = Volumen, das aus dem verdünnten Cocktail zur y-spektro-

skopischen Bestimmung entnommen wird. 

Da mf ~ m ist, erhält man als relativen Gesamtfehler um ungünstigsten tr 
Fall: 

,Md t.V 1 t:.V t.tn t:N' t:.V !::NAO 
L-y-] = [-] + 2 [ V c] + 3 [ ___E_] + [ C ,s] + [___::_l + [-] 

Vl m V' V " AO d C tr c,s V 

M t:.V M 
+ [ AO] + r _____! J + [ /] (4.4.4) 

L V 
0 m s 

v 1, Vc, V'c,s' Vv' VA 0 , Vm können durch Pipettierfehler, die je nach zu 

pipettierender Menge zwischen 0.005 und 0.02 liegen, verfälscht werden. 

t.V t.V' 
Setzt man [ Vc] '" [ v/'s] = 0.02 · 

C c,s 

und 
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so beträgt die Summe der Pipettierfehler 0.08. Bei der Bestimmung von mtr 

ist ein Fehler von± 0,0001 g erreichbar. Da wir jedoch Differenzwägungen 

durchführen müssen, ergibt sich im ungünstigsten Fall ein Wägefehler von 

± 0,0002 g. Damit verbleibt ein relativer Fehler von 

3 • 0,~~
02 

= 0,00006 

und der relative Gesamtfehler ergibt sich mit 

Wiegt man dagegen vor und nach jedem Pipettieren, dann reduzieren sich die 

Pipettierfehler auf die oben genannten Wägefehler und man erhält als 

relativen Fehler der Einzellösung: 

Wir haben deshalb nach jedem Pipettieren gewogen. Der relative Fehler der 

Bestimmung der Restaktivität in der Bodenlösung wird von der Auswertungs­

software unseres ND 66-Systems allgemein nach der Gleichung 

M 
[-J!-] = 

s 

✓ Nettofläche+ 2 Untergrund 
Nettoflache (4.4.5) 

ermittelt. (Literatur: Automatie Peak Analysis on Microcomputers, E. von 

Meerwall und M.D. Gawlik, Computer Physics Connnunications 5 (1973) 309). 

Der Gesamtfehler der Kd-Wert-Bestimmung, wie er sich aus den einzelnen 

Vierfachbestimmungen ergab, ist abhängig vom eingesetzten Nuklid und betrug 

etwa 10 - 30% rel. Diese Fehler sind in den Tabellen der Kd-Werte jeweils 

einzeln angegeben. 

4,4,1.2 Desorption 

Bei der Desorption fallen dieselben Arbeitsschritte wie bei der Sorption 

an. Zusätzlich muß jedoch die entnommene radioaktive Bodenlösung durch neue 

inaktive ersetzt werden. 
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Dies führt in Gleichung (4.4.4) zur Verdoppelung der Fehler 

Die Summe der Pipettierfehler beträgt dann 0.09 und damit 

Im Falle der Nachwägung erhält man 

Für das Verhältnis K' /K = q ergibt sich damit ein relati-
d,desorpt. d,sorpt. 

ver Fehler: 

M 
= 0.19 + 2 [ /J bzw. [lfl] 

s q 

M 
= 0.0331 + 2 [ As] 

s 

Deshalb haven wir auch bei der Desorption jeden Pipettierschritt nachgewo-

gen. Die entscheidende den Fehler bestimmende Größe ist M. Wird A selbst . s s 
sehr klein, dann sind sehr lange Meßzeiten (5 - 10 Stunden) erforderlich, 

um [~q] < 0.3 werden zu lassen. 
q 

Wird andererseits Gleichung (2.1) umgeschrieben in 

(4.4.6) 

so ersieht man daraus, daß, im Falle.As fast gleich A0, die daraus resul­

tierenden sehr kleinen Kd-Werte mit erheblichen Fehlern (bis über 100%) 

belastet sein können. Deshalb erscheint uns für Kd-Werte < 0.05 nur die 

Angabe< 0.05 als sinnvoll. 

Im allgemeinen ergaben sich die Gesamtfehler aus der Vierfachbestimmung 

jeden Kd-Wertes zu 10 - 30% rel. 
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S~ulenversuche 

4.4.2.l Meßfehler der Nuklidaktivit~ten in den S~ulen 

Bei der Messung bzw. Berechnung der Nuklidaktivit~ten in den S~ulen waren 

im wesentlichen folgende Fehler zu berücksichtigen: 

_ statistischer Z~hlfehler, 

_ H~heneinstellung des Scanners, 

_ oberfl!chensenkung des Bodenmonolithen in der S!ule, 

- Fehler der Eichfaktoren. 

Der statistische Z~hlfehler war aufgrund ausreichend lang gew!hlter Meß­

zeiten im allgemeinen zu vernachl!ssigen. Nur bei kleinen Z!hlraten, wie 

sie vor allem bei der Messung von Sr-85 und Tc-95m wegen deren kurzer 

Halbwertszeit im Laufe des Versuchszeitraums auftraten, fiel dieser Fehler 

ins Gewicht. Bei Tc-95m war der Z!hlfehler wegen der starken Verbreiterung 

der Tiefenverteilung der Aktivit~t am gr~ßten. 

Die H~heneinstellung des Scanners war Jber den gesamten Me ßzeitraum auf ca. 

± 1 mm reproduzierbar. Da die Eichkurven eine Halbwertsbreite von 20 -

30 mm hatten, war dieser Fehler nur bei den relativ "scharf" lokalisierten 

Nukliden Cs-137 und Ce-139 zu berücksichtigen. 

( Auch die Oberfl~chensenkung des Bodenmonolithen, die über die gesamte 

Versuchsdauer 5 bis 10 mm betrug, war nur für Cs-137 und Ce-139 bedeutsam, 

da nur bei diesen Nukliden die Aktivit~t in den ersten Zentimetern unter 

der Oberfl~che verblieb. 

Die zur Umrechnung der Scanner-Meßwerte in Nuklidaktivitäten ben~tigten 

Eichfaktoren hatten einen Meßfehler von± 5 - 10%, der bei allen Nukliden 

in den Gesamtfehler einging. Aus diesen Einzelfehlern ergab sich für die 

Aktivit~t von Cs-137, Ce-139, Sr-85 und Ru-106 ein Gesamtfehler von ca. 

± 20%, für die Aktivit~ten von Tc-95m ein Fehler von ca. ± 30%. 
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4.4.2.2 Fehler der Retardationsfaktoren Rd 

Der Fehler der Rd-Werte setzt sich zusammen aus 

- dem Fehler der hydrodynamischen Kenngr~ßen, 

- dem Fehler der Aktivit!ten (Anpassungsfehler), 

- systematischen Fehlern des benutzten Modells. 

Die Fehler der hydrodynamischen Kenngr~ßen betrugen ie nach Güte der An­

passung (siehe Abb. s.2.1.1 und 5.2.1.2) ± 10 bis 20%. 

Den gr~ßten Fehlerbeitrag lieferte die Anpassung der theoretischen an die 

experimentelle Tiefenverteilung der Aktivit§ten. Eine Anpassung, die sich 

über die gesamte Kurve innerhalb der Fehlergrenzen der Aktivitäten beweg­

te, war nur selten m~glich. 

Ein Beispiel für eine relativ gute Anpassung zeigt Abb. 4.4.2.1. Selbst 

wenn man die Kurve 4 ausscheidet, weil sie in den Tiefen 1 - 3 cm zu hohe 

Aktivitäten liefert, so bleibt immer noch ein Fehler von ca. ± 30% für den 

¾_-Wert 3500 auf.grund der ~eßfehler der Aktivitäten„ Bei den meisten An­

passungen lag dieser Fehler zwischen± 40 und 60%. 
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Abb. 4.4.2.1 Bestimmung des Retardationsfaktors Rd von Cs-137 bei der 
Auenrendzina (S!ule B4) durch Anpassung berechneter Tiefen­
verteilungen (durchgezogene Kurven) an die Meßwerte 
(schraffierter Fehlerbereich) 365 Tage nach Nuklidaufgabe 

... 
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Die systematischen Fehler des Modells beruhen vor allem auf den verein­

fachenden Annahmen, daß 0 und p
1 

und damit va und D
1 

als Konstante über die 

gesamte Länge der Säulen in die Rechnungen eingehen. Dies ist sicher nicht 

exakt der Fall, jedoch variieren 0 und Pr.. nach den Stechzylindermessungen 

so wenig, daß dieser Fehler im Vergleich zum Anpassungsfehler vermutlich 

gering ist. 

Insgesamt ergibt sich ein Fehler von ca. ± 60% für die Rd-Werte von Cs-137, 

sr-85, Ce-139 und Ru-1O6 und von ca. 80% für die Rd-Werte der "langsamen" 

Fraktion von Tc-95m. Die Rd-Werte der "schnellen" Fraktion von Tc-95m haben 

einen kleineren Fehler von ca. ± 30%, weil sie wie die hydrodynamischen 

Kenngrößen aus Elutionskurven gewonnen wurden, die im allgemeinen besser 

anzupassen sind als Tiefenverteilungen. 
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5. Ergebnisse und Diskussion 

5.1. Sorptionsmessungen (Batch-Versuche) 

5.1.1. Kinetik der Sorption und Desorption 

In der Abb. 5.1.1.1 bis 5.1.1.6 ist die Zeitabhängigkeit der (momentanen) 

Sorptionskoeffizienten K'd der Nuklide Cs-137, Ce-141, Ru-103, Sr-85 und 

Tc-95m für die 6 untersuchten Horizonte der Parabraunerde dargestellt, in 

den Abb. S.1.1.7 bis 5.1.1.12 für 6 Horizonte der Auenrendzina. Zur Ermitt­

lung der Streuung wurden jeweils Vierfachbestimmungen durchgeführt. Für die 

Fehlerabschätzung sei auf Kapitel 4.4.1 verwiesen. Eine Fehlerangabe ist in 

den Tabellen 5.1.2.1 und 5.1.2.2 zu finden. 

Bei den Böden hat sich bei allen Nukliden nach 20 Tagen weitgehend Gleich­

gewicht eingestellt. Eine Ausnahme bildet das Jod, dessen Sorptionskoeffi­

zient mit zunehmender Zeit ansteigt, was auf den Einbau im Boden durch 

Mikroorganismen(_, 1982) zurückzuführen sein dürfte. Für die 

Sorptionskoeffizienten beider Böden gilt: 

Tc ( J ~ Sr <; Ru ~ C.s „ C.e, 

wobei die Extremwerte O und 10 5 sind. Für alle Nuklide hängt der Sorptions­

koeffizient zusätzlich von dem untersuchten Horizont ab, wobei die Unter­

schiede für Tc nur wenig ausgeprägt sind. Der leichte Abfall einiger Kurven 

mit zunehmender Zeit ist möglicherweise durch eine teilweise Auflösung 

einzelner Bodenkomponenten während der langen Versuchsdauer bedingt. Die 

Ergebnisse der Desorptionsversuche für die einzelnen Nuklide und Bodenhori­

zonte sind in den Abbildungen 5.1.1.13 bis 5.1.1.24 gezeigt. Dabei ist 

immer das Verhältnis Desorptionskoeffizient Kd' d zu Verteilungs-, esorpt. 
koeffizient Kd als Funktion der Zeit aufgetragen. Ein Verhältnis 

, sorpt. 
von 1 bedeutet also, daß Sorption und· Desorption gleiche Koeffizienten 

liefern, die Sorption also reversibel verläuft. 

Bei der Parabraunerde wird dies für Tc für alle Horizonte, wenngleich im 

Ap- und -\-Horizont erst nach etwa 180 Tagen, beobachtet, wobei die Ein­

stellung eines Wertes <l nach noch längerer Zeit nicht ausgeschlossen wer­

den kann. Ebenso wird ein Verhältnis von 1 für Cs im A
1

, Btl und Bt
2
-Hori­

zont, für Ru im AP-Horizont und für Ce in Btl und Bt2-Horizont beobachtet. 
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,.r rte für Kd' d /Kd t > 1 werden für Sr in allen 6 Horizonten "'e , esorpt. • sorp • 
beobachtet, wenngleich ein Teil der Kurven nach 180 Tagen noch fallende 

Tendenz zeigt. M~glicherweise erreichen diese nach sehr langen Zeiten 

(einige Jahre) den Wert 1. Ähnliches gilt für Cs-137 im AP-Horizont. Die 

Desorption von Sr verl§uft also sehr langsam und eventuell teilweise irre­

versibel. 

''erte für das Verh§ltnis Kd' d t /Kd t < 1 werden in allen ande-"' , esorp • • sorp • 
ren Fällen beobachtet. Hier wird also mehr desorbiert als man aufgrund der 

Ergebnisse der Sorptionsversuiche erwarten sollte. M~glicherweise ist dies 

durch eine teilweise Änderung der chemischen Form (Änderung der Oxidations­

stufe) oder durch eine teilweise Aufl~sung einzelner Bodenkomponenten 

( wlhrend der langen Zeitdauer der Versuche verursacht. 

► 

Bei der Auenrendzina erhalten wir für Tc für die Horizonte A, C, C ein 
p C 

VerhUtnis K' /K d,desorpt. d, sorpt. > 1 mit fallender Tendenz, für die Hori-

zonte fG C und IIfG ein Verhältnis ~ 1, während sich beim Horizont IIIG 
r c r r 

ein konstanter Wert von 1 einstellt. Werte von ann§hernd 1 finden wir für 

es im A -Horizont und für Ce und Cs im C-Horizont. Bei Sr stellt sich für 
p 

alle Horizonte ein Verh~ltnis > 1 ein, mit z.T. fallender Tendenz. Das 

Verhalten des Rutheniums ist unterschiedlich: im A, C und fG C -Horizont 
p r C 

ist das Verhältnis> 1 mit fallender Tendenz, im IIfG -Horizont> 1 mit 
r 

steigender Tendenz und im C - und IIIG < 1 mit fallender Tendenz. Das Cer 
C r 

liefert im A, C, 
p 

Tendenz, im IIfG 
r 

fG C r C 

und im 

< 1. Beim Jod finden wir 

und IIIG -Horizont Verh~ltnisse < 1 mit fallender r 
C -Horizont Verhältnisse> 1 mit tendenz zu Werten 

C 

für alle Horizonte ein Verhältnis > 1. 
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S.1.2 Verteilungskoeffizienten nach dem Standardverfahren 

-Die nach dem in 4.2.3 beschriebenen Verfahren ermittelten Verteilungs­

koeffizienten der einzelnen Radionuklide für die Parabraunerde und die 

Auenrendzina sind in den Tabellen 5.1.2.1 und 5.1.2.2 angegeben mit Extrem­

werten von< 0,05 bis 10 5 • 

Die in den Tabellen angebenen Werte für das Redoxpotential und die Wasser­

stoffionenkonzentration wurden am Ende des Batchversuches nach 20 Tagen in 

der radioaktiven L~sung bestimmt. 

Graphisch sind die Kd-Werte in den Abb. 5.1.2.1 und 5.1.2.2 veranschau­

licht. Daraus llßt sich entnehmen, daß die Kd-Werte für ein bestimmtes 

Radionuklid und für einen bestimmten Boden zwar von Horizont zu Horizont 

etwas variieren, daß diese Schwankungen aber im allgemeinen klein sind 

gegenüber denjenigen, die zwischen den einzelnen Nukliden beobachtet 

werden. Damit llßt sich pauschalierend über alle Horizonte folgende Reihen­

folge der Kd-Werte für beide B~den angeben: 

Tc< J <Sr< Ru< Cs ~ Ce • 

Die langsamsten Wanderungsgeschwindigkeiten lasen sich demnach für die 

Isotope von Cs und Ce erwarten, wlhrend Tc gegenüber dem Sickerwasser nur 

wenig verz~gert werden sollte. Inwieweit diese Voraussage mit den Slulen­

versuchen übereinstimmt, wird splter in Abschnitt 6 diskutiert. 

Wie erwlhnt, hingen die Kd-Werte eines bestimmten Radionuklids auch davon 

ab, welchen Bodenhorizont man betrachtet. Dies ist natürlich eine Folge der 

unterschiedlichen physikalisch-chemischen Eigenschaften dieser Horizonte, 

wie dies aus Tab. 3.3.3.1 ersichtlich ist. Eine eingehende Diskussion über 

diese zusammenhinge erscheint jedoch gegenwlrtig verfrüht, da die Sorp­

tionsmechanismen der Radionuklide mit den einzelnen Bodenbestandteilen 

teilweise nur wenig bekannt sind. 
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Horizont Tiefe 
(cm) 

Ap 0-31 

Al 31-52 

BtAl 52-62 

A1Bt 62-73 

Bt 73-88 
1 

Bt 88 
2 

Fehler 

-

Tabelle 5.1.2.1: Kd-Werte in: cm 3/g Parabraunerde 

Probenahmestelle: Eschweiler-Lohn 

Cs-137 Sr-85 Ce-1411 Ru-103 J-131 

4400 22 15000! 250 3 

16000 27 260001 1000 0,2 

34000 29 34000i 1700 o, 1 

35000 27 30000i 2200 o, 1 

33000 30 230001 2500 0,2 

52000 29 210001 3500 o, 1 

±20i. ±l0i. ±30i. ±10% ±30i. 

------ -- -·--- - -·--- ·--··--

\. 

Tc-95m E8 (mV) PH 

0,3 540 7,3 

0,05 580 7,4 
.i::--
-..J 

0,05 580 7,2 

0,05 600 6,8 

0,05 610 6,7 

0,05 640 6,2 

±20% ±20mV ±0,2 



,~ 

Tabelle 5.1.2.2·. : Kdi-Werte in cm 3/g der Auenrendzina. 

Priobenahmestelle: Biblis. 

Horizont Tiefe Cs-137 Sr-85 Ce-141 Ru-103 J-125 Tc-95m Eu(mV) Ptt 
(cm) 

Aµ 0-20 25000 32 32000 340 32 0,3 560 8,3 

C 20-31 21000 26 33000 360 28 0,3 570 8,3 

Ce 31-56 47000 13 45000 500 26 o, 7 560 8,2 

fGrCc 56-88 90000 22 81000 1100 16 0,3 580 8,1 ~ 
00 

IIfGr 88-128 16000 19 22000 90 2,5 o, 1 560 8,2 

IIIGr 128-132 2800 1, 3 2400 1100 3,2 0,3 560 8,2 

Fehler ±30% ±10% ±40% ±10% ±30% ±20% ±20mV ±0, 1 

- ·~ 
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s.i.3. Einfluß von Kalium- und Kalziumionen in der Bodenlösung auf die 

Verteilungskoeffizienten 

Der Einfluß verschieden hoher Kalium-Konzentrationen in der Bodenlösung auf 

die K -Werte von Cs-137, Ce-141, Ru-103, Sr-85, J-131 und Tc-95m ist für 
d 

die A -Horizonte der Parabraunerde in Abb. 5.1.3.1 und der Auenrendzina in 
p 

Abb. S.1.3.2 gezeigt. Um eine Aussage über die Streuung machen zu können, 

wurden jeweils eine Vierfachbestinnnung durchgeführt. Die Ergebnisse zeigen, 

daß die Kd- Werte mit steigender K-Konzentration bei beiden Bodentypen für 

cs-137 und Sr-85 stark abnehmen. Bei der Parabraunerde nehmen bei sehr 

hohen K-Konzentration die Kd-Werte von J-131 und Ce-141 ab. Dies deutet 

darauf hin, daß Cs, Sr und Ce durch einen Kationenaustauschprozess gebunden 

werden. Für Ru und Tc, die ursprünglich als Anionen vorliegen, ist die 

K-Abhängigkeit sehr gering. Die Kd-Werte von Jod nehmen erst bei höheren 

Konzentrationen von KN03 ab. Bei der Auenrendzina ist der Einfluß steigen­

der Kaliumnitratkonzentrationen auf Ce, Ru, J und Tc sehr gering. Der Ein­

fluß verschieden hoher Kalziumionenkonzentrationen in der Bodenlösung auf 

die Kd-Werte derselben Radionuklide ist für die gleichen Bodenhorizonte in 

den A-bb. 5.r.3.3 und 5.1.3;4 gezeigL Die Ergeonlsse zeigen, aaß Oel oelden 
Böden die Kd-Werte mit steigender Ca-Konzentration für Ce, Cs und Sr stark 

abnehmen, während Ru und Tc nur sehr gering beeinflußt werden. Im Vergleich 

zur Kaliumkonzentrationsabhängigkeit wird der Kd-Wert des Jods durch stei­

gende Kalzium- und damit Nitrationenkonzentration bei der Auenrendzina 

( merklich niedriger, während er bei der Parabraunerde nur sehr schwach be­

einflußt wird. Die Nuklide Ruthenium und Technetium werden unter aeroben 

Bedingungen von Boden möglicherwise nicht durch einen Ionenaustauschmecha­

nismus gebunden. 

Eine mineralische Düngung mit hohem Kalziumsgehalt wird daher bei beiden 

Böden die Wanderungsgeschwindigkeit von Ce, Cs und Sr merklich vergrößern, 

beim Jod jedoch erst bei höheren Düngergaben. Bei den Elementen Ru und Tc 

ist ein geringer Einfluß zu erwarten. 

' 
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5.2 Säulenversuche 

5.2.1 Hydrodynamische Kenngrößen der Bodensäulen 

Die hydrodynamischen Kenngrößen der Säulen wurden aus den Elutionskurven 

des als "idealer" Tracer eingesetzten Tritiums bestimmt. Die über einen 

Zeitraum von ca. 600 Tagen gemessenen Tritium-Konzentrationen im Sicker­

wasser wurden durch Elutionskurven angenähert, die mit dem in 4.3.4.2 dar­

gestellten numerischen Modell für den Fall Rd = 1 bzw. Kd ~ 0 berechnet 

wurden. 

Dabei zeigte sich, daß einige Säulen für die Untersuchungen. zur Ausbreitung 

von Radionukliden ungeeignet waren. Als Beispiel ist in Abb. 5.2.1.1 die 

Elutionskurve der Säule E4 (Parabraunerde Eschweiler) wiedergegeben. Der 

steile Anstieg der Tritium-Konzentration innerhalb weniger Wochen und der 

sehr langsame Konzentrationsabfall sind nicht mit einer geschlossenen Kurve 

nach dem Modell 4.3.4.2 anzunähern. Als Ursachen kommen z.B. Risse im Boden 

und Verformungen des Bodenmonolithen in Frage. 
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Abb. 5.2.1.1 Tritium-Konzentration im Sickerwasser der Säule E4 

Nach dem Ausscheiden der unbrauchbaren Säulen verblieben für beide Böden je 

drei Säulen. Die Sickerwasserdaten dieser Säulen sind in Tabelle 5.2.1.1 

zusammengestellt. Während die Filtergeschwindigkeit der Parabraunerde deut­

lich größer ist als die der Auenrendzina, liegen bei beiden Böden die 

(basischen) pH-Werte und die positiven Eh-Werte näher beieinander. Die 

Leitfähigkeit schwankt beträchtlich von Säule zu Säule. 
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Boden Auenrendzina Parabraunerde 

Säule 1 B2 B4 B6 Mittel 1 E2 ES E6 Mittel 

Filtergeschwindigkeit 
-8 (10 m/s) 1,5 1, 5 1,0 1, 3 1,9 1,9 2,0 1, 9 

pH 8,2 8,2 8,1 8,2 8,4 8,0 8,7 8,4 

Eh (mV) 460 470 480 470 510 550 530 530 

Leitfähigkeit [ µS/ cm] 340 520 800 530 380 240 420 410 

Tabelle 5.2.1.1 Physikalisch-chemische Daten der Säulen-Eluate 
Säulenquerschnitt: 0.07 m2 

Die Tritium-Kurven der Säulen sind in den Abb. 5.2.1.2 und 5.2.1.3 mit den 

berechneten Elutionskurven zu sehen. Die hydrodynamischen Parameter sind in 

der Tabelle 5.2.1.2 zusammengefaßt. Wie die Filtergeschwindigkeit ist auch 

die Abstandsgeschwindigkeit in der Parabraunerde gröeer als in der Auen­

rendzina. Da der longitudinale Dispersionskoeffizient (ebenso wie der volu­

metrische -Wassergehalt-) in reHen Röden ähnl:ieh ist, ist die Bisp-er-sions­

länge in der Auenrendzina größer als in der Parabraunerde. 

Boden Auenrendzina Parabraunerde 

Säule B2 B4 B6 Mittel E2 ES E6 Mittel 

Säulenlänge (m) 0,76 0,72 0,77 0,69 0,74 0,81 

Abstandsgeschwindig-

keit -8 (10 m/s) 3,8 3,9 2,7 3,4 5,3 5,6 5,1 5,3 

Longitudinaler Disper-

sionskoeffizient 4, 1 3,1 2,3 3,2 2,1 3,5 2,7 2,7 
-9 (10 m2 /s) 

Dispersionslänge (m) 0 , 11 0 , 08 0 , 09 0,09 10,04 0,06 o,os 0,05 

volumetrischer Wasser-

gehalt (m 3 /m 3 ) 0,40 0,37 0,37 0,38 0,35 0,34 0,39 0,36 

Wasserverdunstung (%) 14 17 43 16 14 12 

Tabelle 5. 2. 1. 2 Die hydrodynamischen Kenngrößen der Säulen 

1 
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5.2.2 Die Retardationsfaktoren 

Die Retardationsfaktoren Rd der Radionuklide wurden mit den in Tab. 5.2.1.2 

aufgeführten hydrodynamischen Parametern durch Kurvenanpassung an die ge­

messene Tiefenverteilung der Nuklide in den Säulen gewonnen (siehe 4.3.4). 

Es zeigte sich, daß mit Ausnahme von Tc-95m alle Radionuklide so langsam 

wandern, daß sie während des Versuchszeitraums im obersten Horizont der 

beiden Böden verbleiben. Deshalb konnten auch nur die Rd-Werte der Radio­

nuklide für die ~-Horizonte ermittelt werden. 

Beispiele für die Kurvenanpassung geben die Abb. 5.2.2.1 bis 5.2.2.4. Die 

experimentell bestimmten Tiefenverteilungen der Nuklid-Aktivitäten sind in 

den Abbildungen als Balkendiagramme dargestellt, wobei die Fehlerbereiche 

(in der Regel± 20%, siehe 4.4.2) schraffiert sind. Die Aktivitäten sind 

stets auf die Aufgabeaktivitäten bezogen. Die den Meßwerten entsprechenden 

theoretischen Werte, die mit dem in 4.3.4 erläuterten numerischen Modell 

berechnet wurden, sind in den Abbildungen mit Strichen verbunden. 

Die Radionuklide Cs-137 und Ce-139 haben hohe Rd-Werte (Abb. 5.2.2.1 und 

5.2.2.2), besonders in der Parabraunerde. Die Aktivität der beiden Radio-

nuklide verbiieb bis zum Ende des verSuchSzeitrauMS in den ersten 5 biS 
6 cm des AP-Horizonts. Für Ce-139 ist Rd = 20000 bei der Parabraunerde ein 

unterer Schätzwert! Etwas schneller wanderte Sr-85 (Abb. 5.2.2.3). Daß hier 

wie bei den anderen Nukliden zu verschiedenen Zeiten derselbe Rd-Wert zur 

Kurvenanpassung genommen werden konnte, deutet darauf hin, daß die Sorption 

der Nuklide iiberwiegend reversibel verlief. 

Das als Chlorokomplex aufgegebene Ru-106 drang im Gegensatz zu Cs, Sr und 

Ce am Tage der Nuklidaufgabe einige Zentimeter in den Boden ein, ehe es 

absorbiert wurde. Zu Beginn der Ausbreitung lag also bereits eine Tiefen­

verteilung vor, was bei der Rd-Wert-Berechnung selbstverständlich berück­

sichtigt wurde. Wie aus Abb. 5.2.2.4 hervorgeht, wanderte Ru-106 sehr lang­

sam mit Rd-Werten um 10000. Vermutlich gilt dieser Wert für eine gegenüber 

der Aufgabelösung veränderte chemische Form von Ru-106. 

Als schwer zu beschreibendes Radionuklid erwies sich Tc-9Sm. Bei der Auf­

gabe drang es noch ausgeprägter als Ru-106 in den Boden ein, verblieb dann 

aber bis zum Ende des Versuchszeitraums in beträchtlichem Maß in den Säulen 

(Tab. 5.2.2.1). Andererseits erschien Tc-95m in zum Teil erheblichen Mengen 

• 
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Säule im Boden(%) insgesamt im Eluat(%) Tage nach Nuklidaufgabe 

B2 97 3 460 

B4 80 20 460 

B6 84 16 459 

E2 90 10 637 

ES 44 56 453 

E6 49 51 453 

Tabelle 5.2.2.1 Verbleib der Aktivität von Tc-95m am Ende des Versuchs­

zeitraums 

im Sickerwasser aller Säulen (auch Sr-85 und Ru-106 wurden in den Eluaten 

einiger Säulen nachgewiesen, jedoch in sehr geringen Mengen). 

Versucht man, das Verhalten von Tc-95m wie bei den anderen Radionukliden 

mit dem numerischen Modell zu beschreiben, so erhält man aus der Tiefenver­

teilung von Tc-95m andere und wesentlich größere RdWerte als aus den Elu-
95111.- -tionskurven. Dies läßt darauf schließen, daß das als TcOt aufgegebene 

~ 

Technetium sich im Boden in zwei Fraktionen spaltet, eine "schnelle" Frak-

tion, die kaum sorbiert wird, deshalb rasch im Eluat erscheint und mit 
95m -hoher Wahrscheinlichkeit dem Anion Tco4 zuzuordnen ist, und eine "lang-

same" Fraktion, bei der es sich vermutlich um eine reduzierte, möglicher­

weise kationische Form handelt, die wie die anderen Kationen vom Boden 

( sorbiert wird. 

...__ 

Aufgrund der Fraktionierung ist das bei den anderen Radionukliden erfolg­

reiche Modell der Ausbreitung bei Tc-95m streng genommen nicht anwendbar, 

weil das Modell in jeder Bodenschicht nur mit einem Rd-Wert 

rechnet (also einer chemischen Spezies). In guter Näherung sind die Elu­

tionskurven mit dem Modell auswertbar, weil diese praktisch allein von der 

"schnellen" Fraktion herrühren (erst nach ca. 1 Jahr macht sich die "lang­

same" Fraktion im Eluat bemerkbar). Dagegen stammt die gemessene Tiefenver­

teilung von beiden Fraktionen, deren jeweiliger Summenanteil sich mit der 
95m -Zeit ändert: Die als Tco4 wandernde Fraktion ist bis zum Austritt aus 

der Säule Quelle zur Bildung der "langsamen" Fraktion • 
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Um trotzdem vorläufige Rd-Werte auch für die "langsame" Fraktion vorlegen 

zu können, wurde von der sehr vereinfachenden Annahme ausgegangen, daß die 

Fraktionierung unmittelbar nach der Nuklidaufgabe eintrat und die beiden 

Fraktionen sich dann unabhängig voneinander ausbreiteten. Dieses Vorgehen 

ist gerechtfertigt, wenn der Anteil der "schnellen" Fraktion relativ gering 

ist, also nach Tabelle 5.2.2.1 bei allen Säulen außer ES und E6. Zwar ent­

hält der in der Säule verbliebene Prozentsatz immer noch einen unbekannten 

Anteil der "schnellen" Fraktion. Doch läßt sich aus dem Verlauf der Elu­

tionskurven, deren Maxima bei allen Säulen am Ende des Versuchszeitraums 

längst überschritten waren, abschätzen, daß der weitaus größte Teil der 

"schnellen„ Fraktion die Säule bereits passiert hatte, also nur noch ein 

geringer Teil in der Säule sein konnte. 

Aufgrund dieser Uberlegungen wurden die Elutionskurven im Hinblick auf die 

"schnelle" Fraktion und die Tiefenverteilungen der Säulen B2, B4, B6 und E2 

im Hinblick auf die "langsame" Fraktion ausgewertet, wobei im letzteren 

Fall der in der Säule verbliebene Anteil als Aufgabe-Aktivität der "lang­

samen" Fraktion in das Modell eingesetzt wurde. 

In Abb. 5.2.2.5 sind die Meßwerte von Tc-95m im Eluat und die zugehörigen 

Anpassungskurven bei den Säulen B4, B6 und E2 dargestellt. Die für die 

Anpassung benutzten Rd-Werte sind Mittelwerte über die ganze Säule, d.h. 

über alle Horizonte (-et al. 1977). Es ist jedoch anzunehmen, daß die 

"schnelle" Fraktion in allen Horizonten ähnliche Rd-Werte besitzt (siehe 

Sorptionsversuche 5.1 ). Aus den Anpassungen ergibt sich für die "schnelle" 

Fraktion bei der Auenrendzina Rd = 1.4 und bei der Parabraunerde Rd = 3.0 

(bzw. Kd • 0.1 und Kd • 0.5). Bei den anderen Säulen wurden zum Teil Rd­

Werte kleiner als 1 gefunden, d.h. Tc-95m war in diesen Säulen schneller 

als das früher aufgegebene Tritium! Als Erklärung ist zu vermuten, daß sich 

in den Bodenkernen feine Risse oder zusammenhängende Ketten von Grobporen 

gebildet hatten. 

Die Anpassungskurven an die Tiefenverteilung von Tc-95m in den zur Auswer­

tung herangezogenen Säulen sind in Abb. 5.2.2.6 wiedergegeben. Um die An­

passung zu verbessern, wurde bei einigen Säulen der A -Horizont nochmals 
p 

unterteilt, jedoch unterscheiden sich die entsprechenden Rd-Werte nicht 

sehr voneinander. In beiden Böden kann ma~ für den A -Horizont mit einem 
p 

Wert von Rd • 50 ± 40 rechnen. Über die Rd-Werte der tieferen Horizonte 

-,, 
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( 

" .. 
' u 

' O' 
al 
V 

150 

i 100 • • 0 
J 

• .:t 
u -(1) 50 

' 
u .... 

• 
" 

0 

„ 388 
9 : 

V 
258 

-0) 1ee • 
0 se f 

0 

" 50 .. 
& 
u 

' g 40 
V 

• : 30 
0 
J 
L 

1 20 u 
(/) 

& 
10 

100 

0 

- 65 -
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Abb. S.2.2.S Bestimmung des Retardationsfaktors Rd des "schnellen" Faktors 

von Tc-9Sm durch Anpassung berechneter Elutionskurven (durch­

gezogen) an die Meßwerte(+) 
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läßt sich zur Zeit nur feststellen, daß sie auf jeden Fall kleiner sind als 

die Werte für den A -Horizont, also von der Größenordnung 10 oder kleiner. 
p 

Abschließend sei nochmals betont, daß die angegebenen Rd-Werte für Tc-95m 

als vorläufig zu betrachten und darüber hinaus mit einem großen Fehler 

behaftet sind, weil sie mit wesentlichen Vereinfachungen gewonnen wurden. 

An der Verbesserung der Auswertmethoden für Tc-95m wird gegenwärtig ge­

arbeitet. 

Die aus Säulenversuchen für die Ap-Horizonte der Böden berechneten Rd-Werte 

sind in Tab. 5.2.2.3 zusammengestellt, wobei über die Säulen des jeweiligen 

Bodens gemittelt wurde. Die Fehler der Rd-Werte liegen im allgemeinen bei 

( ± 60%, wobei das Minuszeichen mehr Gewicht hat als das Pluszeichen. Das 

heißt, die Werte können in Einzelfällen (z.B. Ce) auch stärker nach oben 

abweichen. Die Fehler der Rd-Werte der "langsamen" Fraktion von Tc-9Sm be­

tragen ca. ± 80%. Neben der Rd-Werten sind auch die Verteilungskoeffizien­

ten Kd und die Wanderungsgeschwindigkeiten vN der Nuklide in Tab. 5.2.2.3 

angegeben, die sich aus den Rd gemäß vN = va/Rd und Kd = (Rd - 1)/(Pr_/9) 

berechnen. Aus der Tabelle ist zu ersehen, daß die Rd-Werte außer für Tc 

sehr greß, sind.- D-ie Rd-Wertce a-er Far-aer-a-unerde sind stcets gre ßer oder- zu­

mindest gleich groß wie die der Auenrendzina, wobei vor allem die Differenz 

beim Ce-139 auffällt. Die Mobilität der Radionuklide ist in beiden Böden 

verschieden: 

Mobilität in der Auenrendzina: 

( Mobilität in der Parabraunerde: 

Tc> Sr> Ce> Cs > Ru 

Tc » Sr > Ru > Cs > Ce • 
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Auenrendzina 

Rd VN 

Radionuklid -2 (10 m/a) 

Cs-137 4500±2500 

Sr-85 900± 500 

Ce-139 1700±1000 

Ru-106 8000±5000 

Tc-95m l.F.* 50±40 

Tc-95m s.F.* 1.4±0.4 

* 1. F. = "langsame" Fraktion 

s .F. • "schnelle" Fraktion 

0.02 

0.13 

0.07 

0.01 

2.4 

81 
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Kd 

(cm 3/g) 

1000 

200 

400 

1800 

10 

0.1 

Parabraunerde 

Rd VN Kd 

-2 (10 m/a) (cm 3 /g) 

17000±10000 0.01 4000 

1300± 800 . 0.13 300 

> 20000 <0.01 >5000 

13000± 8000 0.01 3000 

50±40 3.7 10 

3.0 ±1.0 56 0.5 

Tabelle 5.2.2.3 Ergebnisse der Säulenversuche für die AP-Horizonte der Auenrendzina 

und der Parabraunerde 

Rd = Retardationsfaktor der Radionuklide 

Kd = Verteilungskoeffizient der Radionuklide 

vN = Wanderungsgeschwindigkeit der Radionuklide 

Fehler: ± 60%, außer bei Tc-95m (1.F.): ± 80% 

( s • F • ) : ± 30% 
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6. Vergleich der Kd-Werte aus Sorptions- und Säulenversuchen 

Wie bereits eingangs erwähnt, erhält man mit Hilfe von Sorptions- (Batch-) 

Verfahren Kd-Werte, die nur unter ganz bestimmten Voraussetzungen den dyna­

mischen Vorgang der Radionuklidwanderung in einer Bodensäule beschreiben 

können. Aus diesem Grund sol l en, soweit möglich, Kd-Werte nach dem Batch­

Verfahren durch entsprechende Messungen an Bodensäulen überprüft werden. 

Dazu werden im folgenden die Kd-Werte der Radionuklide in den Ap-Horizonten 

der beiden Ackerböden verwendet. Für die tiefer gelegenen Horizonte konnten 

wegen der langsamen Ausbreitung der Nuklide in den Bodensäulen innerhalb 

des Untersuchungszeitraums vom ca. 2 Jahren noch keine Rd- bzw. Kd-Werte 

erhalten werden. In Abb. 6.1 sind zum Vergleich die Kd-Werte nach dem 

( Batch-Verfahren und nach dem Säulenverfahren für Cs-137, Sr-85, Ce-139, 

Ru-106 und Tc-95m gegenübergeste l lt. Dabei zeigt sich, daß für Cs-137 und 

Ce-139 die Kd-Werte nach dem Batch-Verfahren für beide Böden über den ent­

sprechenden Werten nach den Säulenverfahren liegen, während für Sr-85, 

Ru-106 und Tc-95m das entgegengesetzte Verhalten beobachtet wird. Dabei 

liegen diese Unterschiede weit außerhalb des experimentellen Fehlerbereichs 

der beiden Methoden (siehe 4.4). Es gibt mehrere Gründe, warum Kd-Werte 

nach dem Batch-Verfahren und aem Saulenverfänren nlcfit üoerelnsEimmen 
müssen -et al. 1982). We l che Gründe bei den hier vorliegenden 

Böden im einzelnen für di e beobachteten Differenzen verantwortlich sind, 

kann nur nach Kenntnis des Sorptionsmechanismus für die einzelnen Nukl ide 

entschieden werden. Dies war jedoch nicht Gegenstand der vorliegenden 

Untersuchung. 

Bei den beiden Ackerböden sind für die meisten Nuklide die Unterschiede 

zwischen den Kd-Werten nach dem Batch- und Säulenverfahren meist etwa eine 

Größenordnung. Die stärksten Abweichungen wurden für Tc-95m gefunden, das 

im Säulenversuch wesentlich langsamer wandert, als man es von seinem nach 

dem Batch-Verfahren ermittelten Kd-Wert erwarten würde. Sehr wahrscheinlich 

ist der Grund hierfür, daß unter den tei lweise anaeroben Verhältnissen in 

der Bodensäule ein Teil der aufgegebenen negativ geladenen Pertechnetat­

ionen zu einer positiv geladenen Tc-Spezies reduziert wird. Diese wird vom 

Boden wie alle Kationen stark sorbiert und damit verzögert. Dafür spricht 

auch, daß bei den Säulenexperimenten ein geringer Bruchteil der aufgegebe­

nen Pertechnetat-Ionen, die offensichtlich nicht reduziert wurden, ohne 
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Verzögerung gegenüber dem Sickerwasser im Säuleneluat erscheinen (siehe 

5.2.2). Falls daher für Tc keine Säulenversuche unter realistischen Bedin­

gungen durchgeführt werden, sollten für dieses Element zumindest auch 

Batch-Versuche unter teilweise anaeroben Bedingungen erfolgen. Ähnlich 

komplex ist auch das Verhalten von Jod, dessen chemische Form durch mikro­

bielle Umsetzungen im Boden verändert wird - 1982), was durch Batch­

Versuche über einen längeren Zeitraum wahrscheinlich nur ungenügend simu­

liert werden kann. Leider steht für Säulenversuche kein genügend lang­

lebiges Jodisotop mit harter Gammstrahlung zur Verfügung, um dies mit 

unserem Versuchsaufbau zu überprüfen. 
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7. Vergleich der Kd-Werte für verschiedene Böden 

Die an den beiden hier vorliegenden Ackerböden ermittelten Kd-Werte sol l en 

zum Ver gleich noch f rüher von uns an anderen typischen Böden Deutschlands 

gemessenen Werten gegenübergestellt werden. Da damals (Projekt PSE I; -

-et al. 1981) nur Verteilungskoeffizienten von Cs, Sr, Ce und J be­

stimmt wurden, können nur diese Radionuklide für den Vergleich verwendet 

werden. Bei diesen Böden handelte es sich um eine Braunerde aus Brünkendorf 

und einen Ranker aus Trebel, die beide als Weide genutzt wurden, sowie um 

einen Podsol, der sowohl von einem Acker als auch von einer Weide entnommen 

wurde. Eine eingehende Charakterisierung dieser Böden ist in et 

al. (1981) zu finden. In Abb. 7.1 sind die Kd-Werte nach dem Batch-Verfah­

ren für die obigen Radionuklide in der obersten Bodenschicht (¾-Horizont 

für die We'ideböden, A - Horizont für die Ackerböden) für die bisher unter-
p 

suchten Böden aufgetragen. Dabei sieht man, daß mit Ausnahme von Cs und Ce 

in der Parabraunerde und der Auenrendzina (beide Ackerböden) die Vertei­

lungskoeffizienten eines Radionuklids für die verschiedenen Böden etwa 

innerhalb einer Größenordnung übereinstimmen. Die verhältnismäßig hohen Kd­

Werte für Cs und Ce in der Parabraunerde und der Auenrendzina sind wahr­

scfieinl! cfi aüf die rel ättv honen f>H~w-erte (pH n aieset oeraen Böaen zu~ 
rückzuführen ( siehe Tab. 3.3.3.1), die deutlich über denjenigen der anderen 

liegen (pH 4 - 5). Obwohl man erwarten sollte, daß der hohe pH-Wert in 

diesen Böden auch zu hohen Kd-Werten für die Sorption von Sr führen sollte, 

wird dies nicht beobachtet: Die Verteilungskoeffizienten für dieses Radio-

( nuklid in der Parabraunerde und der Auenrendzina unterscheiden sich nicht 

wesentlich von den entsprechenden Werten in den anderen Böden. Der Grund 

dafür dürfte in der verhältnismäßig hohen Kalzium-Konzentration in der 

Bodenlösung der Parabraunerde und der Auenrendzina liegen, die mit 0. 01 N 

erheblich höher ist als bei den anderen Böden (ca. 0.001 N). Dies bedingt, 

wie oben gezeigt (Abb. 5.1.3.3 bis 5.1.3.4), eine starke Erniedrigung der 

Kd-Werte für Sr, aber kaum für Cs und Ce. 

Zu qualitativ ähnlichen Aussagen wie in der obersten Bodenschicht führt 

auch ein Vergleich der Kd-Werte für die obigen Radionuklide in 1 m Tiefe 

der untersuchten Böden, siehe Abb. 7.2. Auch hier sind die Kd-Werte für 

• 

• 
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Cs und Ce in der Parabraunerde und der Auenrendzina erheblich höher 

als in den anderen Böden, wobei diese Erhöhung nun jedoch auch für Sr beob­

achtet wird. Vermutlich ist dies wieder eine Folge der Kalziumkonzentration 

in der Bodenlösung, die in dieser Tiefe nicht mehr so hoch ist, wie in dem 

intensiv mineralisch gedüngten Oberboden. Dadurch führt der relativ hohe 

pH-Wert der Bodenlösung bei der Auenrendzina und der Parabraunerde auch in 

dieser Tiefe zu verhältnismäßig hohen Kd-Werten für Strontium. 

Für beide Tiefen läßt sich aus Abb. 7.1 und 7.2 entnehmen, daß unabhängig 

von den untersuchten Böden die höchsten Kd-Werte für Cs und Ce beobachtet 

werden, während diejenigen von Sr und J niedriger sind. Die Verteilungs­

koeffizienten für J sind jedoch nur mit gewissen Einschränkungen zu sehen, 

da sie durch Säulenversuche mangels eines geeigneten Radioisotops nicht 

überprüft werden konnten. 
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8. Schlußfolgerungen 

Verwendet man die unter weitgehend natürlichen Bedingungen durchgeführten 

Säulenversuche zur Messung der Wanderungsgeschwindigkeit von Radionukliden, 

so erhält man für die beiden hier untersuchten Ackerböden (Parabraunerde 

und Auenrendzina) folgende Mobilitätsreihe: 

abnehmende Mobilität im Boden ---+ 
Tc > Sr > Ru > Ce ~ Cs 

zunehmender Verteilungskoeffizient---+ 

( Diese Reihe ist weitgehend ähnlich mit der früher von uns (PSE l, 

et al. 1982) an anderen Böden (Ranker, Podsol, Braunerde) gefundenen Se­

quenz, wobei die absoluten Größen der Kd-Werte selbstverständlich verschie­

den sind. Nicht aufgenommen in die obige Mobilitätsreihe wurde Jod, dessen 

nach dem Batch-Verfahren ermittelte Kd-Werte mangels eines geeigneten lang­

lebigen Radioisotops mit harter Gammastrahlung nicht durch Säulenversuche 

überprüft werden können. 

Ein Vergleich von Kd-Werten, die sowohl nach dem Säulen- als auch nach dem 

Batch-Verfahren bestimmt wrden, zeigt, daß bei den beiden Ackerböden 

Unterschiede von etwa einer Größenordnung auftreten, wobei sowohl positive 

als auch negative Abweichungen auftreten können. Am größten sind die Ab­

weichungen bei Technetium, was auf Reduktionsprozesse in den Bodensäulen 

( schließen läßt, die sich durch das Batch-Verfahren nur ungenügend simul ie~ 

ren lassen. 

Mit dem gegenwärtig von uns angewandten Batch-Verfahren, das gegenüber dem 

fruner eingesetzten erheblich verbessert wurde (Herstellung einer separaten 

Bodengleichgewichtslösung für jeden Horizont vor dem eigentlichen Batch­

Experiment) lassen sich Einflüsse verschiedener Parameter (z.B. pH, Eh, 

Einfluß von Düngemitteln) auf die Kd-Werte an großen Probenzahlen unter­

suchen. Realistische Kd-Werte, wie sie aber unter weitgehend natürlichen 

Bedingungen an Säulenversuchen erhalten werden, lassen sich mit dem bis­

herigen Batch-Verfahren nur his etwa auf eine Größenordnung genau erhalten, 

wobei diese Unterschiede bei redoxseosiblen Nukliden sogar noch größer sein 

können. 
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Es ist denkbar, daß in Zukunft die Batch-Verfahren soweit verbessert werden 

können, daß sie tatsächlich die in einer Bodensäule auftretenden Verhält­

nisse beschreiben können. Dies ist jedoch erst möglich, wenn die zahlrei­

chen Wechselwirkungen der Radionuklide mit den verschiedenen anorganischen 

und organischen Bestandteilen des Bodens sowie den Mikroorganismen besser 

verstanden sind. Da diese vom Nuklid und dessen chemischer Form abhängen, 

wird es wahrscheinlich nicht möglich sein, ein einheitliches Batch-Verfah­

ren zu entwickeln, sondern es werden, zumindest für bestimmte Nuklidgruppen 

und eventuell auch verschiedene Bodentypen, maßgeschneiderte Verfahren zu 

erarbeiten sein. 
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