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Leaching of “Co, '’Cs and **Ra in lysimeter experiments

1. Einleitung

Die Beurteilung der Mobilitit von Schadstoffen in unserer
Umwelt hat in letzter Zeit wesentlich an Bedeutung gewon-
nen. Wihrend bestimmte Schadstoffpfade, wie z. B. der
Boden-Pflanze Transfer fiir einige Elemente relativ gut
untersucht sind, wurden andere Pfade in der Vergangenheit
aufgrund der aufwendigen Versuchsmethodik vernachlis-
sigt. Dazu gehért der wichtige Prozefl der Migration im
Bodenprofil und der nachfolgenden Auswaschung in das
Grundwasser. Bilanzierungsrechnungen weisen gerade bei
diesem Prozef} die gréfiten Unsicherheiten auf (vgl. z. B.
Horak et al., 1994).

Fiir Radionuklide sind zwar relativ viele Arbeiten iiber
das Migrationsverhalten publiziert (COUGHTREY and
THORNE, 1983; ScHIMMACK und BUNZL, 1992), wobei
insbesondere nach dem Tschernobyl-Unfall zahlreiche Da-
ten ermittelt wurden (BUNZL et al., 1989; GIANI et al,,

1987; MEISEL et al., 1991; SCHIMMACK et al., 1989; SHAW
und WANG, 1996; STREBL et al., 1996), diese wurden aller-
dings zumeist aus Profiluntersuchungen gewonnen, Mes-
sungen unmittelbar im Sickerwasser sind wesentlich selte-
ner bzw. wurden in Siulenexperimenten ermittelt (SCHIM-
MACK und BunzL 1992). Insbesondere sind uns dazu bis
dato fiir 8sterreichische Verhiltnisse keine Daten bekannt.
Fiir Radionuklide, die normalerweise nicht in der Natur
vorkommen und somit fiir Erhebungsuntersuchungen im
Freiland nicht in Frage kommen, sind entweder relativ pra-
xisferne K j-Wert-Bestimmungen und Siulenexperimente
im Labor oder praxisnihere Lysimeteruntersuchungen im
Freiland denkbar. ’

Im vorliegenden Fall wurden Lysimeterversuche mit
monolithischen Bodenkérpern und vier verschiedenen
osterreichischen Béden ausgewihlt. Dies hat den Vorteil,
dafl sowohl Auswaschungsraten als auch Boden-Pflanze
Transferfaktoren und das in Abhingigkeit verschiedener

Summary

The present report describes the first results obtained from lysimeter experiments started in 1990. The lysimeter plant
consists of twelf soil monoliths from four different sites (three replicates each). Since 1990 the following agricultural
crops were grown: endive, corn, winterwheat, mustard, sugar beet and potato.

Gravitational water ranged from 3.9 % to 18.3 % of precipitation plus irrigation water, calculated as half years aver-
age values excluding the first six month of operation. The two Cambisols on sediments exhibited a mean percentage
of app. 10 %. The Dystric Cambisol on silicate rock and the Gleysol showed average values of 20 %.

In 1990 the top layers (20 cm) were contaminated with three radionuclides. The leaching of the contaminants “Co,
137Cs and 2**Ra differed distinctly between the elements. The lowest leaching rates were observed for **’Cs, followed
by ®Co. The ?*’Ra-concentrations in the gravitational water were clearly highest of all. However, the comparison of
the 2°Ra/**Ra ratios in deep soil layers and in gravitational water showed that the **Ra measured in the leachate ori-
ginates from the natural contents in the subsoil and not from the artificial **Ra contamination of the topsoil. The
mobility of the artificial radionuclides decreased therefore in the following order: “Co > (**Ra) > ¥’Cs.
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Zusammenfassung

Der vorliegende Bericht umfaft die ersten Ergebnisse der 1990 in Betrieb genommenen Lysimeteranlage des For-
schungszentrums Seibersdorf. Die Anlage besteht aus zwo1f monolithisch entnommenen Bodenkdrpern von vier ver-
schiedenen Standorten (3 Wiederholungen). Seit 1990 wurden folgende landwirtschaftliche Kulturen angebaut: Win-
terendivie, Mais, Winterweizen, Gelbsenf, Zuckerriibe und Kartoffel.

Die Sickerwasserbildung lag, unter Ausschluf} der Daten des ersten Halbjahres, in den ersten drei Versuchsjahren im
Halbjahresdurchschnitt zwischen 3,9 % und 18,3 % der gesamten zugefiihrten Wassermenge. Die beiden Lockerse-
dimentbraunerden zeigten eine mittlere Sickerwasserbildung von rund 10 %, die silikatische Felsbraunerde und der
trockengefallene Gley einen Wert von etwa 20 %.

Die Auswaschung der drei 1990 in den Oberboden cingebrachten Radionuklide “Co, ¥’Cs und 5Ra zeigte grofle
Unterschiede. Die geringsten Auswaschraten wurden fiir '¥’Cs, gefolgt von ®Co beobachter. Die **°Ra-Aktivitits-
konzentrationen in den Sickerwissern waren am gréfiten. Durch den Vergleich der Konzentrationsverhiltnisse von
26Ra/**®Ra im Unterboden und im Sickerwasser konnte allerdings festgestellt werden, dafl der iiberwiegende Teil des
im Sickerwasser nachgewiesenen *Ra aus dem natiirlichen Inventar des Unterbodens und nicht von der kiinstlichen
Kontamination des Oberbodens stammt. Es ergibt sich daher folgende Reihung der Auswaschungsraten aus dem kon-

taminierten Oberboden: ®Co > (**Ra) > ¥Cs.

Schlagworte: Auswaschung, Lysimeter, dsterreichische Bsden, Radionuklide.

Bodeneigenschaften im Zuge einer landwirtschaftlichen
Fruchtfolge untersucht werden kénnen. Freilanduntersu-
chungen zum Cs-Transfer Boden-Pflanze nach dem Reak-
torunfall von Tschernobyl bestitigen die hohe Variabilitit
der Cisiumaufnahme durch die Pflanze, bedingt durch
Bodenunterschiede und somit auch die unterschiedliche
Mobilitit im Boden (GERZABEK et al., 1990; GERZABEK et
al., 1992).

In der vorliegenden Arbeit werden die Ergebnisse der
Migrationsuntersuchungen von ¥’Cs, “Co und **Ra in der
Lysimeteranlage des Osterreichischen Forschungszentrums
Seibersdorf der ersten drei Versuchsjahre vorgestellt. In
einer weiteren Publikation wird der Boden-Pflanze Transfer
fiir verschiedene landwirtschaftliche Kulturpflanzen behan-
delt werden.

2. Material und Methoden

2.1 Lysimeter

Die Auswahl der Versuchsbéden (vier Boden, drei Wie-
derholungen) erfolgte nach der Hiufigkeit des Vorkom-
mens von Bodentypen in der Nihe méglicher Endlager-
standorte. Aufgrund der Erhebungsergebnisse (GERZABEK
und HORAK, 1990) wurden folgende Bodentypen fiir die
Lysimeteranlage beprobt: Felsbraunerde (Kristallin), trok-
kengefallener Gley (Kristallin), kalkfreie Lockersediment-
braunerde, kalkhiltige Lockersedimentbraunerde. Die ent-
sprechende Bezeichnung der Béden nach dem FAO-System
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wire Dystric Cambisol, Dystric Gleysol (trockengefallen),
Dystric Cambisol, Eutric Cambisol. Die monolithische
Entnahme und die eigens fiir diesen Zweck konstruierte
Vorrichtung ist an anderer Stelle ausfiihrlich beschrieben
(GERzABEK, 1990). Die bauliche Errichtung der Anlage
und die Entnahme der zwolf Bodenmonolithen (1 x 1 x
0,75 m) erfolgte in den Jahren 1989 und 1990.

Im Zuge der Entnahme der Bodenmonolithe wur-
den Analysenproben aus drei Tiefen gezogen (0-20 cm,
20—40 cm, 40-75 cm). Den Feinboden zog man nach der
Bestimmung des Skelettanteils zur chemischen Analyse
heran, wobei die Bodenproben nach &sterreichischen Stan-
dardmethoden (BLUM et al., 1989) auf Nihr- und Schad-
stoffgehalte, pH-Wert, Humusgehalt, Kalkgehalt und
Korngroflenzusammensetzung untersucht wurden. Die
Untersuchung der Wasserleitfihigkeit wurde vom Bundes-
amt fiir Wasserwirtschaft durchgefiihrt. Die fiir die weite-
ren Interpretationen wichtigen Daten sind aus der Tabelle
1 ersichtlich. Die Schadstoffanalysen, die genauen Profilbe-
schreibungen und die Ergebnisse der bodenphysikalischen
Untersuchungen kénnen bei GERZABEX et al. (1991) nach-
gelesen werden.

Boden I

Boden I ist eine kalkhiltige Lockersedimentbraunerde
mit guter Ertragsfihigkeit und hoher Wasserdurchlissigkeit
und einem geringen Skelettanteil (Tabelle 1). Die Boden-
kenndaten weisen diesen Boden als schwach alkalischen,
kalkreichen, schwach humosen, lehmigen Schluff aus. Die
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Kationenverhiltnisse am Sorptionskomplex sind ausgewo-
gen.

Boden IT

Es handelt sich um eine kalkfreie Lockersediment-
braunerde aus feinem Kolluvium und Quartdrsedimenten
mit mifigem bis hohem Skelettanteil. Die Texturanalyse
weist den Boden als schluffigen Sand aus. Die Bodenreak-
tion ist sauer und die Versorgung mit extrahierbarem Kali-
um und Magnesium ist extrem niedrig (Tabelle 1).

Boden III

Diese Felsbraunerde auf Silikatgestein hat einen hohen
bis sehr hohen Grobanteil und ist daher vermutlich fiir
Wasser stark durchlissig. Der Versuchsboden ist als kalk-
freier mittelhumoser lehmiger Sand mit saurer Reaktion
einzustufen (Tabelle 1). Die Kaliumversorgung ist hoch, die
Phosphorversorgung niedrig und die Magnesiumgehalte
sind ausreichend.

Boden IV
Der vierte Boden ist ein aktuell trockengefallener Gley

Tabelle 1: Analysendaten der vier Lysimeterbéden
Table 1:  Characreristics of the four experimental soils in the lysimeter

aus altem silikatischem Verwitterungsmaterial mit mifi-
gem bis hohem Grobanteil (Tabelle 1). Der Boden kann als
stark humoser, saurer Schluff (040 cm) bzw. lehmiger
Sand (40-75 cm) eingestuft werden. Die Phosphor- und
Kaliumversorgung ist sehr niedrig, die Magnesiumversor-

gung sehr hoch (Tabelle 1).

2.2 Versuchsdurchfiihrung

2.2.1 Einbringung der Radionuklide

Definierte Volumina der konzentrierten Radionuklidls-
sungen, deren Aktivititen auf einem HPGe-Detektor mit
30 % relativer Ansprechwahrscheinlichkeit zuvor bestimmt
worden waren, wurden in ca. 500 ml aqua dest iibergefiihrt
und damit eine gesiebte (< 2 mm) Teilmenge des jeweiligen
Versuchsbodens von ca. 1 kg gesittigt. Nach der Trocknung
bei ca. 105° C erfolgte die Vermahlung des kontaminierten
Bodens mittels Achatplanetenmiihle. Der gesamte Ober-
boden (0 bis 20 cm) des jeweiligen Lysimetergefifles wurde
in einen 1 m?® fassenden Zwangsmischer eingebracht und
mit der kontaminierten Teilmenge gemischt. Die mit die-

Boden I Boden IT Boden III Boden IV
Parameter 0-20cm 2040cm  40-75cm | 0—20cm  20-40cm  40-75cm | 0-20cm 20-40cm 40-75cm | 0-20cm 20—40cm  40-75cm
pHeocn 7.5 7.6 7,8 4,6 52 5,3 5,1 4,7 4,7 5,9 4,9 5,0
% Feinkies 0,7 04 0,2 11,9 12,1 11,2 11,2 15,8 13,0 17,5 17,2 31,1
% Mirtel- und Grobkies 0,4 0,7 0,0 6,1 9,2 9,7 20,8 444 29,1 0,5 1,2 24,0
% Sand 17 16 14 48 48 44 61 62 62 24 32 59
% Schluff 65 66 71 43 43 47 27 29 30 62 55 29
% Ton 18 18 15 9 9 9 12 9 8 14 13 12
% Humus 1,5 1,1 0,3 2,4 1.2 1,1 2,6 0,9 0,6 52 27 0,7
%CaCO;5 18,3 22,5 40,0 n.n. n.n, n.n, n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n.
mgK,0/100g ® 11,7 2,3 <2 <2 <2 <2 34,9 24,5 11,8 5,2 7.3 12,5
mgP,05/100g 162 83 0,5 6,6 37 3,3 7,1 <2,0 <2,0 3,8 <2,0 <2,0
mVal Ca/100g % 12,3 12,1 9,6 4,1 2,6 2,1 5,9 6,0 6,5 15,7 44 4,0
mVal Mg/100g ? 1,5 1.3 0,90 0,18 0,08 0,04 1,3 1,3 1,5 3,4 1,8 2,0
mVal K/100g ? 04 0,2 0,1 0,05 0,04 0,05 1,4 0,86 0,38 0,17 0,21 0,34
mVal Na/100g ? 0,1 0,1 0,1 0,07 0,05 0,06 0,09 0,07 0,10 0,35 0,16 0,14
Wiasserleitfihigkeir m/d ¥ 0,64 0,65 1,80 0,56 0,54 0,33 0,056 0,52
Wiasserleitfihigkeit m/d 9 3,7.10" 9,4.10? 2,810  2,6.107 1,1.10" 6,0.107 3,8.107
(0) © (0) (0) (0) ) (0)
9,1.10° 6,9.10° 11,4107 7,7.107 1,5.10% 2,010 1,3.10% 6,1.10”°
(26,8 (30,1) (24,5 (35.3) (26,2) (24,4) (29,1) (33,3)
2,8.10% 5,0.10° 2,6.10%  5,5.10° 3,9.10% 74.10”° 1,1.107 5,1.10%
(40,5) (44,6) (43,8) (47,8) (46,3) (35.7) (45,2) (51,0)
68.10*  21.10° 9,3.10%  24.10° 7,2.10% 1,2.10° 7,0.10%  2,8.10%
(72,6) (81,0 (78,1) (82,0) (78.4) (74,0) (75,6) (82,7)
30104  1,2.10% 6,2.10¢  1,9.10° 3,5.104 210" 3,410%  1,9.10%
(109,0) (119,2) (1144)  (118,8) (116,9) (113,3) (114,6) (120,8)
1,2.10* 3210%  5,9.10% 1,1.10% 1,8.10* 6,5.10° 5,0.10°
(256,3) (2657)  (260,3) (267,0) (270,5) (270,5) (269,3)
Y CAL- oder DL-Werte 2 BT-Methode %) Wasserleitfihigkeit im gesittigten Zustand ) Wasserleitfihighkeit als Funkrion des Druckpotentials in mbar (in Klammer)
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ser Methode erzielte Homogenitit der Einbringung ist
zufriedenstellend, was durch die niedrigen Standardabwrei-
chungen der Mittelwerte von jeweils drei getrennt gezoge-
nen Proben von 0 bis 9% (im Mittel ca. < 5 %) dokumen-
tiert wird (GERZABEK et al., 1991).

Die Grundgehalte der in den Béden enthaltenen Radio-
nuklide, d. h. die Aktivititskonzentration der im Boden
vorhandenen Radionuklide vor der Einbringung der
zusitzlichen Aktivititen sind ebenfalls aus Tabelle 2 zu ent-
nehmen. Die mittleren zugesetzten Aktivititsmengen pro
Gefif} betragen 588,0 + 30,8 kBq *¥’Cs, 687,9 + 40,7 kBq
%Co und 79,0 = 8,5 kBq **Ra. Die daraus resultierenden
mittleren Aktivititskonzentrationen in den einzelnen
Oberboden (0-20cm) nach der Kontaminierung sind aus
Tabelle 2 ersichtlich. Die Unterschiede der verschiedenen
Aktivititskonzentrationen in den Oberbsden ergeben sich
aus der Kontamination eines definierten Bodenvolumens
mit unterschiedlicher Lagerungsdichte. Zusitzlich zu den
157Cs-Kontaminationswerten finden sich in Tabelle 2 auch
die Beitrige des Cs-Fallout aus dem Reaktorunfall in
Tschernobyl und den Kernwaffentests. Verglichen mit dem
Aktivititsgehalt in den Béden vor der Einbringung, liegt
der Gehalt an *’Cs bei etwa dem 20—50fachen der Kon-
zentration verursacht durch den Tschernobylfallout und die
oberirdischen Kernwaffentests. ©°Co ist im Boden iiblicher-
weise — aufler bei kiinstlichen Kontaminationen — nichrt
nachweisbar. Die Kontamination wurde so gewihlt, daf die
Bestimmung des Boden-Pflanze Transfers leicht méglich
ist, ohne eine radiologische Gefihrdung darzustellen. Der

Tabelle 2: Mittlere ¥’Cs-, ©’Co- und **Ra-Konzentrationen (Bq/kg) in
den Oberbéden (0-20 cm) der vier Lysimeterbéden nach der
kiinstlichen Kontaminierung

Table 2: Mean ¥’Cs-, Co- and **Ra-concentrations (Bq/kg) in top-
soils (0—20 cm) of the four investigated soils after artifical con-

tamination
n=3

Bo d.e n 137Cs 1) SOCO 226Raz)
LYSI 2301 £ 51 2652 + 67 341+ 18
(54 £ 6) (n.n.) (46 3)
LYSII 2445 £ 254 2668 + 282 350 £ 61
(182 + 82) (n.n.) (24 £ 4)
LYS III 2143 £ 147 2302 £ 177 32214
(158 + 10) (n.n.) (60 +7)
LYSIV 3972 +272 4281 + 306 535 + 83
(278 £ 33) (n.n.) 51x7)

Y Zahlen in Klammer geben die Grundakrivitit durch den Tschernobyl-
fallout und die oberirdischen Kernwaffenversuche an.
? Zahlen in Klammer geben die nariirlichen Ausgangsgehalte an.
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kiinstliche 2Ra-Gehalt in den Oberbsden liegt etwa eine
GroRenordnung iiber dem natiirlichen Gehalt. Wegen der
hohen Radiotoxizitit dieses Radionuklids wurde diese
Limitierung bei der Kontamination gewihlt, obwohl da-
durch Schwierigkeiten bei der Auswertung der Radium-
auswaschung in Kauf genommen werden mufiten.

2.2.2 Bestimmung der Sickerwassermengen

Die Wasserdynamik der Lysimeteranlage wurde jeweils
fiir sechsmonatige Perioden ermittelt (27. 8. 1990-11. 3.
1991; 12. 3. 1991-26. 8. 1991, 27. 8. 1991-2. 3. 1992;
3.3.1992-15.9. 1992; 16. 9. 1992—4. 3. 1993; 5. 3. 1993
—1. 9. 1993). Dazu wurden einerseits die Sickerwassermen-
gen unter Beriicksichtigung etwaiger zusitzlicher Proben-
entnahmen zu anderen Analysenzwecken aufsummiert, um
den Sickerwasseranfall zu errechnen. Andererseits wurden
die Tagesniederschlagssummen aus den Aufzeichnungen der
Wetterstation des Forschungszentrums Seibersdorf zu Sechs-
monatswerten zusammengefafit und um etwaige Bewisse-
rungsmengen erweitert. Somit konnte den Sickerwasser-
mengen die Gesamtzufuhr gegeniibergestellt werden. Ver-
nachlissigt man die unterschiedlichen durchschnittlichen
Anfangswassergehalte der Bodenprofile, die in den Mono-
lithen aufgrund der zunichst fehlenden Instrumentierung
nicht gemessen werden konnten, lif3t sich als Differenz grob
die Evapotranspiration abschitzen. Zur Information seien an
dieser Stelle die angebauten Kulturen angefiihrt: Winteren-
divie (1990), Mais (1991), Winterweizen (1991/1992),
Gelbsenf (Sinapis alba, 1992), Zuckerriibe (1993). Die mitt-
leren Ertrige betrugen 13.618 kg/ha (Maiskorn), 3.791
kg/ha (Winterweizenkorn), 26.519 kg/ha (Gelbsenf, Frisch-
substanz) und 50.864 kg/ha (Zuckerriibe).

2.3 Radionuklidmessungen

Die bereits vorhandene Radioakrtivitit (*¢Ra, “Co,
¥7Cs) der Versuchsboden und die Aktivitit nach der kiinst-
lichen Kontamination wurde gammaspektrometrisch be-
stimmt. Das verwendete Gammaspektrometer besteht aus
einem HP-Germaniumdetektor mit 30 % relativer Effi-
ciency in low-level-Ausfiihrung (Kupferkappe, U-Anord-
nung etc.) in einer schweren Abschirmung, bestehend aus
10 cm Altblei und 5 cm Elektrolytkupfer angeordnet in
einem low-level-Mefiraum, dessen Winde aus ausgesuch-
tem aktivititsarmen Beton mit ca. 30 cm Wandstirke beste-
hen. ¥Cswurde iiber die Gammalinie 661,6 keV, ©“Co iiber
die Linien 1173,2 und 1332,5 keV bestimmt. Ra wurde
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sowohl direkt tiber die eigene 185 keV-Linie als auch —
wesentlich empfindlicher — iiber dessen Folgeprodukte 2“Bi
und 2Pb (609 und 351 keV) bestimmt. Dazu wurden die
Proben in ein dicht abschliefendes Gefifl verbracht und
unter Abschlufl drei Wochen gelagert, sodafl ?$Ra mit den
Tochterprodukten im radioaktiven Gleichgewicht war. Die
Aktivititsbestimmung der Tochterprodukte erfolgte nach
einer Lagerzeit von 3 Wochen.

Die Nachweisgrenze nach ONORM $5250 (Fehler 1.
und 2. Art von je 0,05) betrug in allen Fillen bei 50000 s
MefRzeit ca. 0,6 bis 1 Bq/kg Boden.

Wesentlich schwieriger gestalteten sich die Akrtivititsbe-
stimmungen in den Durchfliissen. Wegen der zu erwarten-
den, viel geringeren Aktivititskonzentrationen mufite eine
vergleichsweise aufwendige Probenahme und Aufbereitung
durchgefiihrt werden. Um eine ausreichend niedrige Nach-
weisgrenze zu erreichen, wurden die Durchfliisse von jeweils
sechs Monaten gesammelt und bis zur nahezu trockenen
Lésung (< 100 ml) eingeengt. Dazu verwendete man pro
Lysimetergefiff zwei 5000 ml Kunststoffbechergliser, in
denen die ausgetretene Bodenlésung in einem speziell fiir
diesen Zweck adaptierten Trockenschrank (zusitzliche
Absaugvorrichtung, um der Kondenswasserbildung im
Innenraum vorzubeugen) bei 60-70° C eingeengt wurde.

Die eingeengte Bodenlésung wurde dann gemeinsam
mit den darin ausgefallenen Feststoffen in ein Quarzréhr-
chen ibergefiihrt. Wegen der stark unterschiedlichen
Riickstandsvolumina wurden Glasrshrchen mit zwei ver-
schiedenen Durchmessern verwendet; fiir kleinere Probe-
volumina bis zu 10 ml eines mit einem Innendurchmesser
von 13 mm, fiir die gréferen Probevolumina solche mit
einem Innendurchmesser von 19 mm. Die Glasréhrchen
wurden nach Befiillung dicht abgeschweifit, um einen voll-
stindigen Einschluf} des Radons im Mefibehilter sicherzu-
stellen. Die zugeschweifiten Glasrshrchen wurden iiber
einen Zeitraum von mindestens 3 Wochen vor der Messung
gelagert. Dadurch war #*Rn (Halbwertszeit 3,83 d) und
damit auch die Tochterprodukte #Bi und #“Pb praktisch
im radioaktiven Gleichgewicht mit *¢Ra, dessen Aktivitits-
gehalt in der Probe zu bestimmen war. Die Messung des
Radiumgehaltes erfolgte iiber die Messung der Gammalini-
en der Folgeprodukte, die eine wesentlich héhere Emissi-
onswahrscheinlichkeit aufweisen als die intensivste Gam-
malinie von *Ra. Dadurch konnte die Nachweisgrenze um
etwa einen Fakror 20 verbessert werden. Die nach drei
Wochen sehr geringen Abweichungen vom radioaktiven
Gleichgewicht (t = unendlich) wurden entsprechend der
Funktion 1 — e korrigiert.

Die Bodenkultur

Die Probenrshrchen wurden auf dem gleichen 30 %
HPGe-Detektor im low-level-Mefraum gemessen. Die
Réhrchen befanden sich dabei in einer parallelen Position,
seitlich direkt neben dem Detektor, so dafl eine optimale
Ansprechwahrscheinlichkeit und damit minimale Nachweis-
grenze gegeben war. Bei einer Mefizeit von 50000 s betrug die
Nachweisgrenze etwa 0,1 Bq “Co, 0,1 Bq *’Cs bzw. 0,2 Bq
26Ra in der Probe. Dies entspricht je nach gesammelter Men-
ge und Bodenlssung einer Konzentration von 2-6 mBq/l
Aktivitit im Sickerwasser (412 mBq/l **Ra), bzw. einer ins-
gesamt pro Halbjahr in die Bodenldsung iibergetretenen
Aktivitit von 0,1 - 0,3 Bq ®Co bzw. Cs oder 0,2 Bq *Ra.

3. Ergebnisse und Diskussion

3.1 Sickerwassermengen
Die Wasserdynamik der ersten sechs Halbjahre des Lysi-
meterbetriebes istin den Tabellen 3 und 4 dargestellt. Bei der

Tabelle 3: Niederschlagssummen (mm) und Giefmengen (mm) pro

Halbjahr
Table 3: Precipitation (mm) and irrigation (mm) during the investigat-
ed six month periods
Halbjahr Nicdcrschlag G “‘? ge G menge
1(27.8.90-11.3.91) 218,8 0 218.8
2(12.3.91-26.8.91) 367.4 150 5174
3(27.8.91-2.3.92) 198,1 35 233,1
4(3.3.92-15.9.92) 232,4 50 2824
5(16.9.92-4 .3. 93) 222,7 0 2227
6(5.3.93-1.9.93) 215,0 180 395.0
45 -
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Abbildung 1: Sickerwasseranfall in Prozent der aufgebrachten Gesamt-
menge (Niederschlag + Giefwasser); I: kalkhilrige Lokker-
sedimentbraunerde, I: kalkfreie Lockersedimentbraun-
erde, I1I: Felsbraunerde auf Silikargestein, IV: trockengefal-
lener Gley

Seepage water in percent of the sum of precipitation and
irrigation; 1. Eutric Cambisol, II: Dystric Cambisol, 111:
Dystric Cambisol, IV: Dystric Gleysol (drained)

Figure 1:
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Tabelle 4: Sickerwassermengen und errechnete Evapotranspiration der Halbjahre 1 bis 6 in mm
Table4: Seepage water and calculated evapotranspiration for the half years periods 1 to 6 in mm

Halbjahr 1 Halbjahr 2 Halbjahr 3 Halbjahr 4 Halbjahr 5 Halbjahr 6
Boden | DF ET DF ET DF ET DF ET DF ET DE ET
1 579:6,8 1600468 |555:13,0 461,9¢130 | 5330 2278230 |460:105 2364+105| 32255 2195255 | 872150 3863150
I 62,6117 1562117 (4882112 468,6+11,2 | 117161 221,416,1 | 54460 228060 | 29,0165 1937+165| 147223 380,3%23
M 7762164 141,2:164 (53,0136 4644:13,6 | 755+20 157,620 | 643255 2181255 | S54x44 1673244 | 21,2272 3788272
IV 90,0351 12884351 [77,5£250 43962250 | 29,2120 203,9+12,0 | 41,6:18 2408+18 | 51,5£20 171,2£20 | 1702165 37802165

DF ... Durchfluf ET ... Evapotranspiration

Durchsicht der Daten fillt die grofie Variabilitit zwischen
den Wiederholungen der vier Versuchsbdden auf. Dies ist
auf die monolithische Bodenentnahme zuriickzufiihren.
Strenggenommen kénnen die drei Monolithe eines Stan-
dortes nicht als echte Wiederholungen angesehen werden.
Diesem Nachteil der monolithischen Bodenentnahme steht
der Vorteil der offensichtlich geringen Zeitspanne der Ein-
stellung eines Gleichgewichtszustandes gegeniiber. Betrach-
tet man z. B. den Sickerwasseranfall der gesamten auf die
Lysimeter aufgebrachten Wassermenge (Abbildung 1), wird
deutlich, daff nur im ersten Halbjahr ein ungewdhnlich star-
ker Durchfluf} festzustellen war. Bereits ab dem zweiten
Halbjahr wurden Werte in Gréfenordnungen beobachtet,
wie sie dann auch in weiterer Folge auftraten. Die mittlere
halbjihrige Sickerwassermenge lag, unter Ausschluf der
Daten des ersten Halbjahres, zwischen 3,9 % (6. Halbjahr)
und 18,3 % (4. Halbjahr). Als Mirrel iiber alle sechs Halb-
jahre ergibt sich ein Prozentsatz von 15,7 %.

Uber den hier betrachteten dreijihrigen Versuchszeit-
raum war ein deutlich unterschiedliches Verhalten der vier
Versuchsbéden zu beobachten. Die beiden Lockersedi-
mentbraunerden (I und II) zeigten einen Sickerwasseranteil
von rund 10 %, die silikatische Felsbraunerde und der
trockengefallene Gley iiber dhnlichem Untergrund einen
Wert von etwa 20 %. Betrachtet man die bodenphysikali-
schen Kennwerte (Tabelle 1), [ifir sich dieses Verhalten
eigentlich in einfacher Weise nicht erkliren. So ist z. B. die
Wasserleitfihigkeit im gesittigten Zustand bei den Béden I
und II hsher als bei den Béden III und IV. Auch die Was-
serleitfihigkeit im ungesittigten Zustand weist nicht in die
beobachtete Richtung. Ein weiterer Erklirungsansatz wire
die Abhingigkeit der Transpiration von der Trockensub-
stanzproduktion auf den verschiedenen Lysimetern. Der
Versuch der Herstellung einer linearen Beziehung zwischen
der gesamten Trockensubstanzproduktion der Lysimeter-
gefiifle und der gesamten Evapotranspiration wihrend der
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GDs¢, (Halbjahre) = 16,6 1 DurchfluR

GDS% (Béden) = 16,9 | Durchfluff

Versuchsperiode schligt mit einem Korrelationskoeffizient
von r = 0,0304 fehl. Als einziger Erklirungansatz bietet sich
der Skelettanteil der B6den an, der ja, insbesondere im Falle
groRerer Skelettbestandteile (mehrere cm) kaum in die
Ergebnisse der bodenphysikalischen Analysen einfliefit.
Boden III, der die héchsten Sickerwassermengen aufweist,
hat den weitaus gréflten Anteil an Mittel- und Grobkies
(> 6,3 mm, Tabelle 1), Boden IV besteht in einer Tiefe von
40-75 cm zu einem Viertel aus Mittel- und Grobkies. Ganz
allgemein muf allerdings festgehalten werden, daf8 die in
diesem Versuch benutzte Lysimeteranlage nicht primir fiir
die Erstellung einer Wasserbilanz konzipiert wurde. Insbe-
sondere die Profilmichtigkeit von 75 cm, die sich aus den
fiir mégliche Endlagerstandorte relevanten Bodentypen
ergab, ist fiir den pannonischen Klimaraum eher gering und
kann in Kombination mit dem aus strahlenschutztechni-
schen Griinden nur 0,5 m breiten Bewuchsmantel zu
Abweichungen von der natiirlichen Situation fiithren
(KLAGHOFER, 1991, KLAGHOFER und STENITZER, 1984).

3.2 Radionuklidauswaschung

Die Ergebnisse der Aktivititskonzentrationen im Sik-
kerwasser sind in der Tabelle 5 wiedergegeben. Generell
kann festgestellt werden, daf die Aktivititskonzentrationen
im Sickerwasser sehr gering sind. Fiir ¥’Cs wurde trotz der
aufwendigen Probenvorbereitung und Aufkonzentration in
fast allen Fillen nicht einmal die Nachweisgrenze iiber-
schritten. Dies kann auch als Nachweis dienen, daf es zu
keinen oder nur zu extrem geringen Randeffekten (prefe-
rential flow) in den Lysimetergefifien mit Verlagerung kon-
taminierter Bodenkolloide, sogar im ersten DurchfluBhalb-
jahr, kam. Nimmt man z. B. den wahren Wert der ausge-
waschenen *’Cs-Aktivitit bei der halben Nachweisgrenze
an, kénnten im Gefdf IV/3, das den héchsten Wert im
ersten Halbjahr aufweist, maximal 58 mg des kontaminier-
ten Oberbodens ausgewaschen worden sein. Bezieht man
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diese Menge auf die Sickerwassermenge, ergibt sich ein
theoretischer Bodenaustrag von maximal 1,17 mg/l bei der
unwahrscheinlichen Annahme eines ausschlieflich parti-
kuliren Transports. Man kann also annehmen, daf die in
Tabelle 5 angegebenen Werte der Verlagerung aller unter-
suchten Radionuklide im iiberwiegend gelssten oder kom-
plexierten Zustand entsprechen.

Die Unterschiede zwischen den Nukliden erwiesen sich
erwartungsgemifd als wesentlich groéfler als zwischen den
Versuchsbéden. Die Aktivititskonzentrationen im Sicker-
wasser (Tabelle 5) fiir #’Ra : “Co : ¥’Cs verhielten sich unter
Beriicksichtigung der Auswertung der ersten sechs Durch-
flufhalbjahre wie 100 : 23 : < 4,9, wobei bei dieser Berech-
nung die unterschiedlichen Radionuklidgehalte im Boden
noch unberiicksichtigt blieben. Dieses sehr deutliche
Ergebnis liflt sich auf das unterschiedliche Bindungsver-
halten der Radionuklide im Boden und die natiirlichen
Aktiviitsgehalte zuriickfiihren. ¥’Cs wird in mineralischen
Boden zum gréfiten Teil in Tonmineralen gebunden
(GERZABEK et al., 1992). Die chemische Ahnlichkeit zu
Kalium erlaubt dem Cs das Einwandern in Tonmine-
ralzwischenschichten, wodurch sich die geringe Mobilitit
ergibt. Cobalt liegt bei pH-Werten unter 5 als Co*-Ion in
der Bodenlssung vor, bei steigenden pH-Werten nimmt
der Anteil Islicher organischer Komplexe zu und erreicht
bei pH-Werten von iiber 6 mehr als 90 % (SCHEFFER und
SCHACHTSCHABEL, 1989). Cobalt-Adsorption kommt vor
allem bei Eisen- und Manganoxiden vor, wobei auch
Okklusionen im Inneren von Oxiden bekannt sind (SCHEE-
FER und SCHACHTSCHABEL, 1989). Die im Vergleich zum

durch einige Tonminerale, bei zweiwertigen Kationen nicht
méglich ist (SCHIMMACK und BUNzL, 1992). Die relativ
héchsten Cobalt-Verlagerungen zeigten die Béden III und
I (Abbildung 2). Die hohen Auswaschungsraten von Boden
III kénnen durch den gréfiten Sickerwasseranfall im Ver-
gleich zu allen anderen Versuchsbéden (Abbildung 1) be-
dingt sein, da die Aktivititskonzentrationen im Sickerwas-
ser gegeniiber den Béden I und IV kaum erhéht sind. Teil-
chentransport, wie er von TOROK et al. (1990) beobachtet
wurde, kann dabei nur eine geringe Rolle spielen, da in die-
sem Fall auch die **’Cs-Verlagerung eine signifikante wire.
Es ist daher sowohl bei den zwischen Co und Cs unter-
schiedlichen Radionuklidkonzentrationen im Sickerwasser,
als auch bei den Bodenunterschieden, die fiir Co beobach-

——|
el
Raadlll

[

o N P O @

0 10 20 30 40
Monate nach der Kontamination °

Abbildung 2: Summenkurven der “Co-Auswaschung fiir die ersten 36
Monate nach der Kontaminierung der Lysimeteroberbs-
den. I: kalkhaltige Lockersedimentbraunerde, II: kalkfreie
Lockersedimentbraunerde, III: Felsbraunerde auf Silikat-
gestein, IV: trockengefallener Gley

. . . . . .60 _ . .
Cisium wesentlich héheren Verlagerungen von Cobalt —Figure2: Cumulative ®Co-leaching during the first 36 month after
hen iedoch héchstwahrscheinlich d £ ick. daR di the artificial contamination of the topsoils. I: Eutric Cam-
gc. cn_ Je oc‘ ochstwahrscheinlt araur zuru > 1€ bisol, II: Dystric Cambisol, III: Dystric Cambisol, IV:
bei einwertigen Kationen beobachtete starke Fixierung Dystric Gleysol (drained)
Tabelle 5: Akrivititskonzentrationen im Sickerwasser in mBgq/1
Table 5:  Activity concentrations in seepage water (mBq/I)
n=3
Boden 1. Halbjahs 2. Halbjahe 3. Halbjahr 4. Halbjahr 5. Halbjahe 6. Halbjahr
ZIGRa l37Cs 60C° lzﬂRa 157C5 “Co mRﬂ. l57Cs 60C° IZERa 137Cs GOCO 126& 137Cs GOCO mRﬂ B7Cs WCO
I 8315 <2 18+ | 105 <4 55+ 106 <20 179x | 52% <6 4023 | 343 54 342 71 <7 72
6 19 14 11 23
I 75+32 <3 9+2 | 180 <3 10+£2 | 305 <18 49+ (273x <4 163 |316x <10 41x38 [172x67 <10 42+2
19 163 102 261
I 19695 <3 160 | 254+ <5 25+3 | 121 <5 35%21 (103 <3 29:2 |[141%x 45+18 110 <12 45+
61 88 25 43 <5 44 13
v 272 <3 8x1 | 532« <7 15+6 | 317+ <10 48+14 |127 % <5 32+5 [190% <4 19:6 164 + <19 118 %
14 503 4 71 116 138 154
©Co: GDsy, (Halbjahre) = 47 mBq/I GDsy, (Bdden) = 38 mBg/l
26Ra: GDsgy, (Halbjahre) = 128 mBg/! GDsg, (Boden) = 101 mBgq/l
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tet wurden, von Transport in geldster oder komplexierter
Form auszugehen. Die hohen Cobalt-Verlagerungen im
Boden I entziehen sich derzeit einer schliissigen Erklirung.

Radium als Erdalkalielement sollte sich generell im
Boden relativ mobil verhalten. Vergleicht man allerdings
die als ,beste Schitzwerte” verdffentlichten K j-Werte von
Radium mit jenen von Cobalt und Césium, lif3t sich diese
Vermutung nicht aufrechterhalten (IAEA, 1994). In sandi-
gen Boden wird ein K 4-Wert fiir Radium von etwa 490 I/kg
(Lehm: 36000, Ton: 9000) angenommen, jener fiir Cisium
wird mit 270 U/kg (Lehm: 4400, Ton: 1800) und jener fiir
Cobalt mit 60 l/kg (Lehm: 1300, Ton: 540) angegeben.
Nach KABATA-PENDIAS und PENDIAS (1984) reichert sich
Radium in der Tonfraktion an. Dariiber hinaus kann das
zweiwertige Kation stark an Hydroxide des Mangan und
Eisen gebunden werden. Das bedeutet aber, daf§ Radium
im Boden eher weniger mobil ist.

Die vorliegenden relativ hohen Aktivititsmengen im
Sickerwasser scheinen dem zu widersprechen. Allerdings
muf im Falle des Radiums beachtet werden, daf} im gesam-
ten Boden ein vorgegebener natiirlicher Gehalt an 2Ra zu
finden ist, der in den Oberb&den im Mittel 12% der zuge-
setzten Aktivitit ausmacht. Da dhnliche Aktivititskonzen-
trationen auch im Unterboden und insbesondere auch in
dem der Sickerwasserentnahme nichsten Bodenhorizont
gegeben sind, sind ein Grofiteil der im Sickerwasser gefun-
denen **Ra-Mengen auf die Auswaschung von natiirlichem
26Ra aus den unteren Bodenschichten und nicht auf eine
Verlagerung von **Ra aus dem kontaminierten Oberboden
durch die dazwischen liegenden Schichten zuriickzufiihren.

Um diese Frage zu kliren, wurde das Verhalten des zwei-
ten im Boden vorkommenden Radiumisotops **Ra be-
trachtet. Dieses aus dem **Th-Zerfall stammende Radio-

nuklid ist chemisch identisch und sollte sich daher im
Boden gleich wie Ra verhalten. Da es im Oberboden
nicht kiinstlich zugefiigt wurde, kann ein Auftreten im
Sickerwasser nur auf das natiirlich vorkommende Radio-
nuklid zuriickgefithrt werden. Zu diesem Zweck wurde das
Verhiltnis der beiden natiirlich vorkommenden Radium-
Isotope *Ra und **Ra betrachtet. **Ra steht mit seinem
kurzlebigen Tochternuklid **Ac (Halbwertszeit: 6,13 h) im
Gleichgewicht und wird iiber dieses bestimmt, man kann
daher unmittelbar die **Ra/**Ac-Verhiltnisse heranzichen.
Da davon auszugehen ist, dafl sich die beiden natiirlichen
Radiumisotope im Boden gleich verhalten und **Ac (**Ra)
nur aus natiirlichen Quellen stammen kann, da der Ober-
boden nur mit ?Ra kontaminiert wurde, kann aus der
Ermittlung der Verhiltnisse in den verschiedenen Boden-
horizonten sowie im Sickerwasser auf die Quelle des Radi-
ums im Sickerwasser geschlossen werden. Das mittlere
26R2/28A c-Verhiltnis in den Unterbéden wurde mit 1,05 +
0,30 ermittelt. Im Sickerwasser betrigt das Verhiltnis 1,19
+ 0,18. Vom statistischen Standpunkt ist somit kein Unter-
schied der beiden Isotopenverhiltnisse gegeben. Dies
bestitigt die Annahme, dafl das *Ra im Sickerwasser prak-
tisch ausschlieflich aus dem natiirlichen **Ra im Unterbo-
den und nicht aus der Kontamination des Oberbodens
stammt. Wiirde man dennoch unter Heranzichung des
26Ra/*#Ac-Verhiltnisses im Oberboden von 9,01 + 3,82
den Anteil von #*Ra im Sickerwasser aus dem Oberboden
abschitzen, ergibe sich ein mittlerer Wert von 1,76 %.
Bezieht man die halbjihrlichen Auswaschungsverluste
auf die jeweiligen Radionuklidgehalte im Oberboden (Ta-
belle 6), berechnet man also Frachten im Sinne prozentuel-
ler Anteile die durch das Sickerwasser insgesamt aus dem
Oberboden ausgewaschen wurden, zeigt auch bei dieser

Tabelle 6: Anteil der Radioakrivitit im Sickerwasser relativ zur Gesamtaktivitit im Oberboden (10 %o0)
Table 6:  Portion of activity in seepage water relarive to the total activity in topsoils (10 %oo)

n=
Boden 1. Halbjahr 2. Halbjahr 3. Halbjahr 4. Halbjahr 5. Halbjahr 6. Halbjahr ’
137Cs GOC o l57cs 60C 0 137(:s 60c o 137(:s &C o la?Cs SOCO 157Cs $0C°
1 <0,19 1,37 = <0,36 4,04+ <0,207 1,042 <0,41 242 0-0,79%  0-4,54? 0-<0,29? 0-0,87?
0,30 0,45 0,90V 0,98
i <0,28 0,77 <0,24 C 071 <0,30 0,48 + <0,36 Y 0,86 + <0,30 1,09 £ <0,23 0,88 +
0,18 0,25 04379 0,76V 0,23 0,14
m <042 1,98 <0,46 2,06 & <0,58 421 % <0,34 2,87 % <0,43 3,83 % <0,51 1,56 =
: 0,41 0,39 2,65 0,20 1,38 0,91
v <0,39 1,01+ <0,72 1,52 % <0,43 1,88 « <0,34 1,97 & <0,29 141 & <0,23 1,05 &
0,49 0,40 0,27 0,38 0,36 0,53

" Durchfluf nur in zwei der drei Lysimeter
%Co: GDsy, (Halbjahre) = 1,07 10 %0
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? Durchfluf nur in einem der drei Lysimeter
GDs% (Biiden) = 0,76 10’3%0
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Betrachtungsweise Co die héchsten Werte. Die mittleren
Auswaschungsraten fiir “Co und '¥Cs betragen 1,80.107 %00
bzw. < 0,35.107 %0. Das Verhaltnis von ©Co : '¥Cs ist somit
100 : < 19. Die aus dem Isotopenverhiltnis von **Ra zu
28Ac abgeschitzte mittlere Auswaschungsrate fiir **Ra aus
dem Oberboden ist 1,58.107 %o, sie liegt somit niher zu
jener des “Co als zu jener des ’Cs. Allerdings muf an die-
ser Stelle nochmals betont werden, dafl es sich dabei um
einen rechnerischen Wert handelt, der mit grolen Unsi-
cherheiten behaftet ist. Betrachtet man “Co, das sehr gut
auswertbar ist (Abbildung 2, Tabelle 6), erkennt man, wie
auch bei der Betrachtung der Konzentrationen im Sicker-
wasser, sowohl statistisch signifikante zeitliche Fluktuatio-
nen, als auch signifikante Bodenunterschiede. Die hochsten
absoluten Aktivititsverluste wurden im Boden III beobach-
tet, gefolgt von den Boden I, IV und II, wobei die endgiil-
tige Erklirung der Ursachen der Unterschiede weiterer
Untersuchungsjahre bedarf. Weder die Form der Summen-
kurve der “Co-Auswaschung, noch die festgestellten Akri-
vititsmengen deuten auf einen erfolgten Durchbruch der
aufgebrachten Aktivitit hin, sondern auf stindige geringste
Verluste geléster oder komplexierter Substanzen. Ein Durch-
bruch der Aktivitit durch den 55 ¢cm michtigen nichtkon-
taminierten Unterboden wire allerdings auch kaum zu
erwarten. Errechnet man fiir den ungiinstigsten Fall, jenen
eines Sandbodens (z. B. Boden III) mit Hilfe des von der
IAEA angegebenen Kj-Wertes von 60 l/kg fiir “Co die
mittlere Migrationsgeschwindigkeit, so ergibt sich ein Wert
von weniger als 1 cm pro Jahr. Ein Durchbruch wire somit
erst nach mehr als 55 Jahren zu erwarten, eine Zeitspanne,
die im Falle des “Co mehr als 10 Halbwertszeiten ent-
spricht. Dies bedeutet, daff die Akrivitit bis zu diesem Zeit-
punkt praktisch nicht mehr vorhanden wiire.

4. Schluf¥folgerung

Zusammenfassend kann festgehalten werden, daf} die Aus-
waschung der drei untersuchten Radionuklide, trotz der
kiinstlichen Kontamination der Oberbdden mit leicht l6s-
lichen Salzen, nur in duflerst geringen Mengen erfolgt. Es
gibt keine Anzeichen fiir ein Durchbrechen der Radionuk-
lide nach drei Versuchsjahren. Die héchste Mobilitit zeigte
erwartungsgemifl “Co. Die halbjahrlich ausgewaschene
Menge liegt bei durchschnirtlich 1,6.102 %0 des Ober-
bodengehaltes. Die deutlich gréfleren ausgewaschenen
Mengen an **Ra sind zum Grofiteil, wenn auch nicht zur
Ginze, auf den Austrag von natiirlichem **Ra aus dem
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Unterboden zuriickzufiihren. Die niedrigste Auswaschung
wurde fiir *¥Cs festgestellt. Sie liegt in der Regel unter der
Nachweisgrenze von 0,35.102 %0 des Gehalts im Ober-
boden. Die ausgetragenen Mengen an “Co hingen sowohl
mit den bodenchemischen Eigenschaften der Lysimeter, als
auch mit dem Bodenwasserhaushalt zusammen. Endgiiltige
Aussagen erfordern jedoch weitergehende Versuche, wie
etwa Desroptionsversuch im Labor kombiniert mit ton-
mineralogischen Untersuchungen.
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