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Zusammenfassung

Das Ziel der Untersuchung bestand im Aufzeigen der Moglichkeiten und Grenzen der Nut-
zung von Radon als natiirlichen Tracer zur indirekten Quantifizierung von NAPL-Kontami-
nationen in der ungesittigten Bodenzone. Von zentralem Interesse war die addquate Beriick-
sichtigung der Einfliisse unterschiedlicher Bodenparameter bei der Interpretation von gemes-
senen Radonkonzentrationen in NAPL-kontaminierten Boden. Dafiir wurde ein eindimensio-

nales numerisches Radontransportmodell entwickelt.

Ein wichtiger Faktor fiir den Radontransport und damit ein bedeutender Eingangsparameter in
das Modell ist der Radon-Verteilungskoeffizient zwischen NAPL und Luft (Knapid).
Mangels verldsslicher Literaturdaten wurde dieser hier fiir NAPL-Gemische experimentell
ermittelt, die im wesentlichen Benzin, Diesel bzw. Petroleum entsprechen. Die Bestimmung
erfolgte zum einen durch sogenannte Mischungsexperimente (ME) und zum anderen durch
Durchstrémungsexperimente (DE). Die in den ME ermittelten Kyapi. liegen in einem engen
Bereich zwischen 13,1 und 13,5. Die Lgslichkeiten des Radons in typischen, bei realen
Schadensfillen auftretenden NAPL-Gemischen (Benzin, Diesel, Petroleum) sind also dhnlich
und lassen aus diesem Grund keine Unterscheidung dieser Gemische bei einer

Radonkartierung zu.

Die in den DE ermittelten Knapra liegen zwischen 9,0 und 14,5 und damit gegeniiber den
ME-Werten in einem groferen Bereich. Das ist auf den unterschiedlichen Anteil volatiler
Substanzen in den untersuchten NAPL zuriickzufiihren, die sich in den DE verfliichtigen
konnen, in den ME dagegen nicht. Die Versuchsanordnung der DE ist daher vor allem fiir

NAPL-Gemische mit geringem volatilen Anteil (z. B. Diesel) geeignet.

In den DE wurde zudem Kojivensy €rmittelt. Mit Werten zwischen 10,5 und 11,1 ist er dhnlich
wie fiir die 0. g. NAPL. Daher kann in Experimenten das toxikologisch unbedenkliche

Olivendl anstelle von Benzin, Diesel oder Petroleum verwendet werden.

Die ermittelten Knapin konnten durch das Modell der reguliren Losung erkldrt werden,
sodass fiir NAPL-Gemische, deren Verteilungskoeffizient Knapr unbekannt ist und deren
Zusammensetzung nachvollziehbar ist, theoretische Abschitzungen zum Losungsverhalten

von Radon durchgefiihrt werden kénnen.

Zur Herleitung des numerischen Radontransportmodells wurde zunichst die Theorie des
Gastransportes im Boden allgemein dargestellt und anschlieBend ein Finite-Differenzen-
Verfahren zur Losung der hergeleiteten Gastransportgleichung vorgestellt. Auf Basis der

theoretischen Grundlagen wurde dann ein VisualBASIC-Computerprogramm zur Simulation
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von Radontransportprozessen entwickelt. Es wurde ein eindimensionaler non-steady state
Ansatz gewihlt. Die Verifikation des Modells erfolgte einerseits durch den Vergleich der
numerischen mit einer analytischen Losung und andererseits durch einen Vergleich mit
experimentellen Daten. Dazu wurde in zwei Bodenséulen (0,7 m breit, 0,7 m tief und 1,5 m
hoch, Volumen 0,735 m®) der Verlauf der Radonkonzentration in Abhingigkeit von der Tiefe
iiber einen lingeren Zeitraum gemessenen. Es wurden Konzentrationsverteilungen mit und
ohne NAPL-Einfluss zunidchst bei vorhandener und anschlieBend ohne Versiegelung der
Oberfliche der Bodensiule untersucht. Sowohl der Vergleich mit der analytischen Lésung als
auch mit experimentellen Daten ergab eine gute Ubereinstimmung, wodurch die Richtigkeit

des Modells belegt wurde.

In Computersimulationen wurde anschlieffend die Ausbildung des Konzentrationsprofils fiir
varilerende Werte der NAPL-Sittigung, der Ausdehnung der NAPL-haltigen Schicht, der
Miichtigkeit der aufliegenden Bodenschicht und des Versiegelungsgrades der Oberfliche
berechnet. Innerhalb der Modellstrecke wurde oberhalb einer wassergesittigten Zone eine
Schicht mit residualer NAPL-Phase eingefiihrt. Die Berechnungen erfolgten beispielhaft fiir
einen Sand und einen schwach tonigen Lehm. Fiir die Transportstrecke wurde jeweils eine

homogene Poren-, Wasser- und Radiumverteilung zugrundegelegt.

Das Konzentrationsdefizit nahm ausgehend vom oberen Rand der NAPL-Schicht in Richtung
der Bodenoberfliche ab. Das Defizit ist innerhalb der NAPL-Schicht am gréBten. In der
NAPL-freien Zone ist das Defizit direkt iiber der NAPL-Schicht am groften. Mit
zunehmendem Produkt aus NAPL-Sittigung (Syap.) und NAPL-Schichtdicke, das hier als
NAPL-Menge bezeichnet wurde, stieg im Sand das Defizit oberhalb der NAPL-Schicht. Bei
Lehm lag ein Effekt der NAPL-Menge auf das Defizit oberhalb der NAPL-Schicht praktisch
nicht vor. Versiegelungsgrade hatten insgesamt nur einen geringen Einfluss auf das Defizit

iiber der NAPL-Schicht.

Der Einfluss von Verdnderungen verschiedener Bodenparameter auf die Radonkonzentration
der Bodenluft wurde in Sensitivititsanalysen untersucht. Er nimmt mit zunehmender Tiefe ab.
Bei unversiegeltem Boden reagiert die Radonkonzentration am sensibelsten auf Anderungen
der Porositiit, bei versiegeltem Boden auf den Versiegelungsgrad. Die NAPL-Siittigung zeigt
im Vergleich zu anderen Bodenparametern eine relativ geringe Sensitivitat, d. h. die

Radonkonzentration wird durch diesen Parameter relativ wenig beeinflusst.

Der Einfluss der NAPL-Sittigung auf die Radonkonzentration der Bodenluft ist in der

kontaminierten Schicht am groBten. Da hier aber auf kurze Distanzen starke Verinderungen
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der Radonkonzentration auftreten, ist eine reproduzierbare Messung schwierig. Im NAPL-
freien Boden ist das Konzentrationsdefizit direkt tiber der NAPL-Schicht am gréften und es
treten keine so starken kleinrdumigen Konzentrationsinderungen auf. Zudem ist hier der
Einfluss von Variationen der Bodenparameter am geringsten. Radonmessungen sollten daher

dicht iiber der kontaminierten Schicht durchgefiihrt werden.

Um unterschiedliche Standortbedingungen adéquat beriicksichtigen zu kodnnen, wird eine
Vorgehensweise vorgeschlagen, die auf Radonmessungen direkt oberhalb einer NAPL-
haltigen Schicht aufbaut. Voraussetzung ist, dass moglichst viele Informationen zu den
Bodenparametern mit potenziellem Einfluss auf die Radonkonzentration und ihrer rdumlichen
Verteilung bekannt sind. Die Vorgehensweise wurde beispielhaft fiir zwei kontaminierte und
auf unterschiedliche Weise im Bodenaufbau von einem unkontaminierten Hintergrund
abweichende Bodensiulen vorgestellt. Es wurde neben der NAPL-Kontamination eine mit der
Tiefe verdnderte Radiumkonzentration der Mineralmatrix betrachtet, jeweils ohne Versie-

gelung und bei vollstidndiger Versiegelung der Bodenoberfliche.

Durch eine Modellanpassung erhilt man fiir den kontaminierten Horizont die NAPL-
Sittigung. Die ermittelte NAPL-Sittigung wird dann in die Anfangsbedingungen des
Hintergrundstandortes eingesetzt und ein weiterer Simulationslauf durchgefiihrt. Man erhilt
eine simulierte Kontamination des Hintergrundstandortes mit den Werten der NAPL-
Sattigung des tatsdchlich kontaminierten Standortes. Der ausschlieBlich durch den NAPL-
Einfluss verinderte Verlauf der Radonkonzentration im tatsichlich kontaminierten Profil kann
nun durch einen Vergleich der Radonprofile im Hintergrundstandort mit dem im rechnerisch
kontaminierten Hintergrundstandort bestimmt werden. Die o. g. Zielstellung der Identifikation
des NAPL-bedingten Riickgangs der Radonkonzentration bei heterogenem Bodenaufbau

wurde erreicht.

Die vorgeschlagene Vorgehensweise eignet sich insbesondere fiir das Monitoring von NAPL-
Kontaminationen. Mit den einmalig zu bestimmenden Anfangs- und Randbedingungen ist es
anschliefend moglich, anhand weniger oder einer Messung das Radontiefenprofil bzw. den
NAPL-bedingten Riickgang der Radonkonzentration mithilfe des numerischen Modells zu
ermitteln. Der Aufwand fiir periodische Radonmessungen wird dadurch deutlich reduziert.

Zudem kann eine héhere Sicherheit bei der Dateninterpretation erreicht werden.
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Summary

The aim if this study was to show the possibilities and limitations of using the natural tracer
radon for an indirect quantification of NAPL-contaminations in the vadose zone. The consid-
eration of the effect of various soil parameters on measured radon concentrations was of par-
ticular interest. For that purpose a one-dimensional numerical radon transport model was de-

veloped.

An important factor for radon transport and thus as a significant input parameter for the model
is the radon distribution coefficient between a NAPL and air (Knapu). Due to a lack of reli-
able literature data, it was experimentally determined here for the NAPL-mixtures petrol, die-
sel and petroleum using so-called mixing experiments (ME) and throughflow experiments
(TE). The Knapui-values from the ME fell into a narrow range of 13,1 to 13,5. This means
that the solubilities of radon in NAPL-mixtures typical for contaminations (petrol, diesel, pe-
troleum) are similar, which precludes an identification of these mixtures in the course of ra-

don mapping.

In the DE the obtained Knapi values covered a larger range (9,0 to 14,5) than in the ME.
This is due to the different share of volatile components in the NAPLs looked at here, which
can vaporise in the DE, but not in the ME. Throughflow experiments are therefore only suited

for NAPLs with a small share of volatile components (e. g. diesel).

The DE were also employed here to determine Kgjveoiye. The obtained values of 10,5 to 11,1
are similar to those for the above NAPLs. This implies that non-toxic olive oil can be used in

experiments instead of petrol, diesel or petroleum.

The experimentally generated Knapia-values can be explained with the theory of regular so-
lutions. This makes it possible to estimate Kyapr, for NAPL-mixtures with known composi-

tion, whose Knapi is unknown.

The general theory of gas transport in soil was taken as the starting point to derive the nu-
merical radon transport model. A finite difference solution of the gas transport equation for
one-dimensional non-steady state transport was developed and programmed in VisualBASIC.
The model was then verified by comparing it to an analytical solution of the gas transport
equation and to experimental data. The latter were derived from two soil columns (0.7 m
wide, 0.7 m deep, 1.5 m high, volume 0.735 m?) in which the radon concentration with depth
was measured over several weeks. Concentrations were measured in the presence and in the

absence of a NAPL-contamination and with and without a sealed surface. Both, the compari-
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son with the analytical solution and the experimental data, showed a good agreement, which

proofs that the model is correct.

In a next step, computer simulations of the radon concentration profile for various values of
NAPL-saturation, thickness of the NAPL-layer, depth of soil above the contaminated layer
and degree of surface sealing were carried out. In these simulations a layer containing NAPL
was placed above the saturated zone. Computations were made for a sand and a loam. Poros-

ity, water content and radium distribution in the soil profile were assumed to be constant.

The radon concentration deficit due to the presence of the NAPL-layer decreased from the
upper edge of this layer to the soil surface. Within the NAPL-layer the deficit was greatest. In
the NAPL-free zone the deficit was greatest directly above this layer. As the product of
NAPL-saturation and thickness of the NAPL-layer increased, hereafter called NAPL-amount,
the deficit in the sand above the NAPL-layer increased, too. In the loam there was hardly any
effect of the NAPL-amount on the size of the deficit above the NAPL-layer. For both soils the
degree of surface sealing had only a relatively small effect on the radon deficit above this

layer.

The effect of changes in various soil parameters on the radon concentration of the soil air was
assessed in a sensitivity analysis. The influence of these variations decreases with increasing
depth. In an unsealed soil the radon concentration reacts most sensibly to changes in porosity,
in a sealed soil to the degree of sealing. Compared to other factors, changes in the NAPL-

saturation have little effect on the radon concentration.

The influence of the NAPL-saturation on the radon concentration of the soil air is greatest in
the contaminated layer. However, because there a large changes in the radon concentration
over short distances in this layer, it is difficult to obtain a reproducible measurement. In the
NAPL-free soil the concentration deficit is greatest directly above the NAPL-layer and there
are no strong concentration changes over short distances. In addition, the influence of varia-
tions in various soil parameters is smallest here. Therefore, radon measurements should be

carried out just above the contaminated layer.

To take different site conditions adequately into account a procedure is proposed, which
builds on such measurements. The prerequisite is that there are data for the soil parameters,
which affect the radon concentration distribution in a profile. The procedure outlined below
was illustrated for two contaminated soils, with characteristics different from an uncontami-
nated reference profile. Besides a NAPL-contamination, a changing radium concentration

with depth was considered, once with and once without a sealed surface.



By adjusting the model parameters appropriately the NAPL-saturation of the contaminated
layer can be estimated. This saturation is subsequently entered into the initial conditions of the
reference profile. The ensuing model run then yields a simulated contamination of the refer-
ence site based on the actual NAPL-saturation of the truly contaminated site. By comparing
the radon distribution in the reference profile with its distribution in the mathematically con-
taminated reference profile the effect of a NAPL-presence on the radon concentration in a
contaminated profile can be separated from other factors (here radium concentration and sur-
face sealing) affecting the radon concentration. In this way the effect of a NAPL-presence on
the radon concentration in a contaminated profile can be separated from other factors (here
radium concentration and surface sealing) affecting the radon concentration. The aim stated
above, namely to identify the reduction in the radon concentration caused by a NAPL in a

heterogeneous soil profile was achieved.

The suggested procedure is especially suited for monitoring an existing NAPL-contamination.
To apply it the necessary soil parameters, i. e. the initial and boundary conditions for the
model, must be determined once. With the help of the model it is then possible to determine a
NAPL-induced reduction in the radon concentration on the basis of a few or even just one
radon measurement in the soil profile. Thus, the effort for periodic radon measurements is

greatly reduced. Furthermore, obtained data can be interpreted much more reliably.



1 Einleitung '

Als non-aqueous phase liquids (NAPL) werden Fliissigkeiten bezeichnet, die nicht mit
Wasser mischbar sind. Hierzu gehoren viele organische Verbindungen aus aliphatischen und
aromatischen Kohlenwasserstoffen, die als Schadstoffe in den Untergrund gelangen kdnnen.
NAPL, die leichter als Wasser sind (p < 1 g m), werden ,light non-aqueous phase liquids™
(LNAPL) genannt. Dazu zdhlen u. a. die fiir Schadensfille in Tanklagern relevanten Mineral-
dlgemische Benzin, Diesel und Petroleum. Haupsidchliche Bestandteile der Gemische sind C-
5 bis C-10-Aliphate (Alkane und Alkene), einfache Cykloalkane (Cyklohexan), Cykloalkane
mit funktionellen Gruppen (Methylcyklohexan) oder aromatische Kohlenwasserstoffe

(BTEX).

NAPL, die schwerer als Wasser sind (p > 1 g m™), werden ,.dense non-aqueous phase liquids*
(DNAPL) genannt. Zu diesen zihlen vor allem Fliissigkeiten, die u. a. in der KFZ-Technik als
Reinigungsmittel (z. B. Trichlorethen, p=146g¢ m™~) Verwendung finden, sowie Pestizide
(y-Hexachlorcyclohexan bzw. ,Lindan®“, 1,87 g m™) oder Holzimprignierungsmittel (kom-
plexe Steinkohlenteerdle). Im Gegensatz zu LNAPL bestehen DNAPL zumeist aus Chlorsub-

stituierten Alkanen, Alkenen und Zykloalkanen.

In der vorliegenden Arbeit werden hauptsiachlich LNAPL behandelt; auf DNAPL wird nur in
Einzelfillen eingegangen. Im weiteren Verlauf sind mit ,NAPL" immer LNAPL gemeint,

sofern nicht explizit anders vermerkt.

Kontaminationen des Untergrundes mit Ol-Produkten sind weltweit zahlreich anzutreffen.
Diese Verunreinigungen kénnen zu einer Beeintrichtigung bzw. Gefihrdung des Grundwas-
sers und der menschlichen Gesundheit fithren. Die Sanierung von NAPL-belasteten Stand-
orten nimmt daher einen bedeutenden Rang bei der Altlastensanierung ein. Neben der Aus-
kofferung kontaminierter Bodenvolumina spielt die In-situ-Sanierung groBflidchiger Standorte

zunehmend eine wichtige Rolle.

Vor der Sanierung miissen Untergrundkontaminationen lokalisiert werden. Im Falle von
NAPL-Kontaminationen werden zur Lokalisierung von Belastungen und zum Monitoring von
SanierungsmaBnahmen herkdmmlicherweise Rammkernsondierungen (RKS) abgeteuft und/
oder Grundwassermessstellen (GWMS) installiert. Die gewonnenen Boden- und Grundwas-
serproben werden anschlieBend im Labor auf ihren NAPL-Gehalt hin untersucht. Die fiir eine
‘eindeutige Lokalisierung eines Schadens und fiir die Dokumentation des Sanierungserfolges

notwendige Anzahl der RKS bzw. GWMS wird jedoch zumeist auf Grund standortspezi-



fischer Verhiltnisse (z. B. Versiegelung der Oberfliche durch Beton) oder mangelnder finan-

zieller Mittel nicht realisiert.

Radon ist ein natiirliches, in der Bodenluft vorkommendes Edelgas und weist eine sehr gute
Laslichkeit in den meisten NAPL auf. Diese Eigenschaft fithrt zu einer Akkumulation des im
Porenraum eines Bodens vorhandenen Radons in der NAPL (Schubert, 2001). Eine NAPL-
Kontamination in der grundwasserungesittigten Bodenzone hat daher eine lokale Verringe-
rung der Radonkonzentration der Bodenluft in der unmittelbaren Umgebung der Kontamina-
tion zur Folge. Dadurch ist es moglich, mit einer Radonkartierung NAPL-Verunreinigungen
des Untergrundes zu lokalisieren. RKS und GWMS konnen mithilfe der Ergebnisse der Kar-
tierung in ihrer Position prizisiert und in ihrer Anzahl minimiert werden. Durch zusammen-
fassende Interpretation der Erkenntnisse aus den RKS-Bodenuntersuchungen und den Boden-
luft-Radonuntersuchungen kénnen sowohl die Aussagefiihigkeit von Bodenproben hinsicht-
lich der vorliegenden Schadstoffgehalte optimiert werden, als auch die Aussagen hinsichtlich
der Schadstoffausbreitung im untersuchten Areal verbessert werden. Der Aufwand fiir NAPL-
Lokalisierungen wird dadurch verringert und das Ergebnis gleichzeitig verbessert. Die
Anwendbarkeit des Verfahrens wurde auf mehreren Standorten erfolgreich demonstriert
(Schubert, 2001; Lau et al., 2004). Schubert (2001) zeigte, dass tiber eine Radondetektion eine
ausreichend hohe Messpunktdichte zur indirekten Erfassung einer NAPL-Kontamination ver-
gleichsweise kostengiinstig erreicht werden kann. Die Ergebnisse konnten durch Lau et al.

(2004) bestitigt werden.

Das erstmals von Schubert (2001) vorgestellte Lokalisierungsverfahren stellt den aktuellen
Stand der Technik dar. Bei der Interpretation der gewonnenen Messergebnisse bestehen bis-
her jedoch zum Teil erhebliche Unsicherheiten, die vor allem auf die Einfliisse heterogener
Standorteigenschaften (z. B. Bodenversiegelungsgrad, Bodenfeuchte) auf den Radongehalt
der Bodenluft zuriickzufiihren sind. Die mit dem Nachweis der Praxistauglichkeit einherge-
henden Interessenbekundungen seitens der Wirtschaft verlangen nach zusitzlichen Untersu-
chungen, um diese Unsicherheiten moglichst zu minimieren und das Anwendungspotential
des zugrundeliegenden Prinzips auszuschdpfen. Dies begriindet die Notwendigkeit der folgen-

den Arbeiten im Rahmen dieser Dissertation:

1. Experimente zur Ableitung des Radon-Verteilungskoeffizienten

Ein wichtiger Parameter bei der Nutzung von Radonmessungen zur Lokalisierung von NAPL-
Kontaminationen ist der Verteilungskoeffizient von Radon zwischen NAPL und Bodenluft.

Es gilt zu priifen, ob deutliche Unterschiede zwischen den Koeffizienten verschiedener NAPL



auch signifikant unterschiedliche Einfliisse der einzelnen NAPL auf die Radonkonzentration
der Bodenluft zur Folge haben. Somit wiiren Aussagen zur Art der Kontamination méglich.
Die Verteilungskoeffizienten verschiedener NAPL werden deshalb in dieser Arbeit bestimmt.
Zunichst soll geklirt werden, ob unterschiedliche NAPL-Gemische, wie z. B. die
schadensfallrelevanten Gemische Benzin, Diesel und Petroleum, Radon unterschiedlich stark
absorbieren. Dazu werden die Radon-Verteilungskoeffizienten einiger reiner NAPL sowie
von NAPL-Gemischen mit definierter Zusammensetzung untersucht und die Ergebnisse
thermodynamisch hinterlegt. AnschlieBend wird der Einfluss der Séttigung eines
beispiclhaften Bodens mit einer ausgesuchten NAPL auf die Radonkonzentration der
Bodenluft untersucht. Die Experimente und die theoretische Hinterlegung der Versuchser-
gebnisse erlauben auch Riickschliisse auf die Verteilungskoeffizienten anderer, nicht im

Detail untersuchter NAPL.

2. Emwicklung eines eindimensionalen numerischen Radontransportmodells

Zur besseren Interpretation der Ergebnisse aus Sidulenexperimenten und Felduntersuchungen
(vgl. Punkt 3) wird ein Transportmodell fiir Radon in der Bodenluft bendtigt, das individuelle
standortspezifische Transportbedingungen, wie Bodenversiegelungsgrad, Bodenfeuchte,
NAPL-Gehalt, etc. beriicksichtigt. Zur Entwicklung eines solchen Modells soll zuniichst die
Theorie des Gastransportes im Boden allgemein dargestellt und ein numerisches Verfahren
zur Losung der hergeleiteten Gastransportgleichung vorgestellt werden. Auf diesen Grund-
lagen wird dann ein Computerprogramm zur Simulation von eindimensionalen Radontrans-

portprozessen entwickelt.

3. Verifizierung des Transporimodells fiir Radon

Zur Verifizierung des Transportmodells werden die numerisch gewonnenen Ergebnisse
zunichst mit denen der analytischen Losung der Advektions-Dispersions-Gleichung (ADG)
verglichen. Weiterhin werden die Modellergebnisse zum Migrationsverhalten von Radon
experimentell hinterlegt, indem die Konzentrationsverteilung von Radon in der Bodenluft
eines beispielhaften Bodens in grofidimensionierten Diffusionsgefifien (1,5 m hoch; 0,7 m
breit; 0,7 m tief) bestimmt und mit den berechneten Werten verglichen wird. Die Gefilie
werden hierzu mit einer geeigneten mineralischen Matrix (Sandgemisch) mit definierter
Radonemanation, geeignetem Diffusionskoeffizienten und Gaspermeabilitit befiillt. Innerhalb
der Bodensiule wird mittels einer definierten Sattigung mit einer exemplarischen NAPL eine

NAPL-Kontamination simuliert.



In dieser Dissertation werden die sonst iiblichen Gliederungspunkte Einleitung, Material und
Methoden, Ergebnisse und Diskussion jeweils innerhalb der Kapitel zu den einzelnen

Themenbereichen behandelt. Der Aufbau der Arbeit wird nachfolgend kurz erldutert:

Zuniichst werden in der Literaturiibersicht (Kapitel 2) grundlegende physikalisch-chemische
Eigenschaften von Radon und dessen Verhalten in Gegenwart von NAPL dargelegt, wobei

der Schwerpunkt auf den Lésungseigenschaften von Radon in einer NAPL liegt.

Kapitel 3 beschreibt Experimente zur Bestimmung des Radon-Verteilungskoeffizienten.
Dieser wird fiir exemplarische NAPL, die zum Einen fiir Schadensfille typisch sind und zum

Anderen in weiterfithrenden Experimenten verwendet werden, bestimmit.

Mit einer ausgesuchten NAPL, deren Verteilungskoeftizient bekannt ist, wird anschlieBend
der Einfluss der NAPL-Siittigung auf die Radonkonzentration der Bodenluft eines definierten
Sandes untersucht, so dass der theoretisch bestehende quantitative Zusammenhang zwischen
der NAPL-Sittigung und der Radonkonzentration praktisch nachgewiesen werden kann

(Kapitel 4).
Es schlieBen sich Betrachtungen zur Messgenauigkeit mit dem AlphaGUARD an (Kapitel 3).

Nachfolgend werden in Kapitel 6 Grundlagen des Fluidtransports sowie von Stofftransport-

mechanismen allgemein und radonspezifisch beleuchtet.

Darauf aufbauend (Kapitel 7) erfolgt die mathematische Herleitung eines numerischen ein-

dimensionalen Transportmodells fiir Radon und die Umsetzung in ein Computerprogramm.

Kapitel 8 enthiilt eine Verifikation der numerischen Losung anhand der analytischen Losung
fiir einen vereinfachten Fall sowie eine weitere Verifizierung anhand von Ergebnissen aus

Experimenten zur Radon-Verteilung in Bodensiulen.

In Kapitel 9 wird in Modellrechnungen der Einfluss verschiedener Parameter mit Einfluss auf

die Radonkonzentration der Bodenluft untersucht.

Anhand der bis dahin gewonnenen Erkenntnisse wird in Kapitel 10 ein Vorschlag zur
optimierten Vorgehensweise bei Radonkartierungen und beim Monitoring von NAPL-Kon-

taminationen erldutert.

Am Ende der Arbeit werden Schlussfolgerungen gezogen und ein Ausblick gegeben (Kapitel

11).



2 Physikalisch-chemische Eigenschaften des Radons
2.1 Radon als Bestandteil natiirlicher Zerfallsreihen

2.1.1 Zerfallsgesetz und Halbwertszeit von Radon

Die Zerfallswahrscheinlichkeit eines Radionuklids pro Zeiteinheit wird mit Hilfe der
Zerfallskonstante (A) ausgedriickt. Sie ist fiir jedes Nuklid eine spezifische Groe und betriigt
fir Radon 2.1 - 10 Zerfille pro Sekunde (Zs"'). Die Zahl der in einem Zeitintervall dt
zerfallenden Kerne wird als Aktivitit bezeichnet und wird in Bequerel (Bq; 1Bq = 1 Zs™)
angegeben. Besitzt eine Probe zu einem bestimmten Zeitpunkt N Radonkerne, dann werden

pro Sekunde AN Kerne zerfallen. Es gilt:

A(t)zﬁznlN [1]
dt

A = Aktivitit [Zs7']

N = Anzahl der radioaktiven Atome

t = Zeit, in der Zerfall stattfindet [s]

A = Zerfallskonstante [Z 5]

Durch Integration dieser Gleichung unter der Randbedingung N(ty) = Ny erhilt man das all-

gemeine Zerfallsgesetz:

N, =N,e™ [2]

[ 0
N, = Anzahl der radioaktiven Atome zu einem beliebigen Zeitpunkt t

Np= Anzahl der radioaktiven Atome zum Zeitpunkt t =0

Die Anzahl der Kerne N nimmt also mit der Zeit t exponentiell ab. Die Zeit, die vergeht, bis
die Anzahl der noch nicht zerfallenen Kerne auf die Hilfte der Ausgangsmenge abgenommen

hat, heifit Halbwertszeit (t;») und wird zur Charakterisierung der ,Lebensdauer’ der betrachte-

ten Atomkerne herangezogen. Setzt man in obige Gleichung t=1t;» und N, =Ng/2 erhilt
man:

N -

oy g

j [4]
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Mit [4] ergibt sich iiber die o0.g. Zerfallskonstante des Radons (A = 2.1 - 10° Z ') dessen

Halbwertszeit von 3,8235 d.

2.1.2 Radioaktive Zerfallsreihen mit Radon als Zwischenprodukt

Die natiirlich vorkommenden Isotope des Elementes Radon sind Thoron (zzuRngﬁ), Actinon
(*"Rngs) und Radon (ZEZRHK(,). Sie entstehen innerhalb der Zerfallsreihen der in der Natur vor-
kommenden radioaktiven Kerne 232Th9¢,, 235U92 und qug, die jeweils das Anfangsglied einer
Zerfallsreihe bilden. Thoron und Actinon sind veraltete Bezeichnungen, die fiir die
entsprechenden Isotope noch verwendet werden. Die Schreibweise *Rngg bedeutet, dass der
Atomkern 86 Protonen und 222 — 86 = 136 Neutronen enthilt. Radon geht innerhalb der
Uran-238-Zerfallsreihe durch Alpha-Zerfall aus Radium (Ra) hervor und zerfillt wiederum in

das sehr kurzlebige Polonium (Po). Mit dem Zerfallsprozess geht ein Masseverlust der Atom-

1l

kerne einher. Dieser ist auf die Emission von Alpha-Teilchen (2 Protonen + 2 Neutronen

Il

Heliumkern) und Energie zuriickzufiihren. Der Zerfall von “**Rng kann mit “**Rnge
2”if’om+ 4H63 + E beschrieben werden, wobei E die Energie zur Bilanzerhaltung aus Einsteins
Masse-Energie-Beziehung darstellt. Endprodukte der Zerfallsreihen bilden jeweils stabile

Isotope des Bleis (Tabelle 1).

Tabelle 1: Ausgewihlte Glieder der Zerfallsreihen des P Thgg, gz uind Z* U, (verdndert
nach Wilkening, 1990).

Glied der Zerfallsreihe Thorium-232-Reihe Uran-235-Reihe Uran-238-Reihe

Ausgangsisotop 2T hsg By Uy,
Halbwertszeit t;2 1,405 - 10" a 7,037 - 10%a 4468 -10” a
Radium-Glied P Rag BRag, 2R agg
Halbwertszeit t;» 3,664 d 11,435d 1600 a
Radon-Glied *Rngs (Thoron) *PRngs (Actinon) *Rnge (Radon)
Halbwertszeit t;» 55,6 396s 3,8235d
Polonium-Glied 218pgg, *Bpog, 28pog,
Halbwertszeit t,» 0,145 s 0,0018 s 183 s
Blei-Glied 12pp, 2 pbg, 214phyg,
Halbwertszeit t; 2 10,64 h 36,1 min 26,8 min
E:Zga;i c?tablles W8pp Wppg, 206ppe,

Die Radon-222-Produktionsrate wird durch das Gleichgewicht zwischen dem Mutterisotop

Radium (tﬁ,“2 = 1600 a) und Radon (tﬁ"zz 3,8 d) bestimmt. Die Halbwertszeit des Mutteriso-

tops i ist im Vergleich zu der des Tochterisotops (t}5) sehr viel groBer (tis >> tih),



sodass das Radon, bezogen auf die Halbwertszeit des Radiums, gewissermaben sofort zerfillt.
Die Radiumaktivitit kann auf Grund der relativ langen Halbwertszeit (1600 a) im hier be-
sprochenen Zusammenhang als konstant angesehen werden. Da nur so viele Radonisotope
zerfallen kénnen wie durch den Zerfall von Radiumisotopen gebildet werden, sind die Aktivi-

tdten von Mutter- und Tochterisotop gleich (sdkulares Gleichgewicht):

Ara = Arn [SJ

Ara = Radiumaktivitit = Ag,Ng, (vgl. [1]) [Bq]
Agn = Radonaktivitit = AraNgra (vgl. [1]) [Bq]
Ara = Zerfallskonstante von Radium [Z s"']
Ara = Zerfallskonstante von Radon [Z s™']

Ngra = Anzahl der Radiumatome

Ngrn = Anzahl der Radonatome

Bei Aktivititen ist gemidB der Strahlenschutzverordnung (StrlSchV, 2001) festzulegen, auf
welche GroBe (Gesamtaktivitit [Bq], Masse [Bg kg"], Volumen [Bq m™~]) sich die Aktivitit
bezieht. Aktivitdt bezogen auf die Masse der Matrix erhélt die Bezeichnung spezifische
Aktivitit, Aktivitit bezogen auf das Volumen den Namen Aktivitdtskonzentration (SIMUGV,
2003). Im Folgenden werden sowohl auf die Masse bezogene (spezifische) Aktivititen als

auch volumenbezogene Aktivititen als Konzentrationen bezeichnet.

2.2  Entstehung und Zerfall von Radon in Boden

2.2.1 Radonentstehung (Emanation)

Der Vorgang der Freisetzung von Radon aus einer mineralischen Matrix in den Porenraum
wird als Emanation bezeichnet. Der Anteil der aus der Mineralmatrix in den Porenraum
freigesetzten Radonatome an der Anzahl der insgesamt im betrachteten Volumen gebildeten
Radonatome wird durch den Emanationskoeffizienten & ausgedriickt (Tanner, 1980) und

beschreibt die Stirke der Emanation eines Bodens oder Gesteins:

NE
NP

€=

€
NC
NP

Emanationskoeffizient [-]
Anzahl der emanierenden Radonatome
Anzahl der produzierten Radonatome

]

1l

Emanationskoeffizienten fiir hdufig vorkommende Béden und Gesteine liegen in einer Spanne

von 0,05 bis 0,7 (Nazaroff, 1992).
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Von besonderer Bedeutung fiir die Stirke der Emanation ist die Verteilung des Radonmutter-
nuklids Radium im Mineralkorn. Beim Alpha-Zerfall des Radiums entfernt sich das ent-
stehende Radonatom durch den dabei auftretenden RiickstoBeffekt eine bestimmte Strecke
vom Mutternuklid (Abbildung 1). Nach Tanner (1980) betrdgt die maximale RiickstoBreich-
weite r im Mineralkorn maximal 0,07 pm. Nur wenn der Zerfall innerhalb dieser Distanz vom
Rande des Korns stattfindet und das Radonatom in die Richtung des Porenraums beschleunigt
wird, kann Radon in den Porenraum gelangen, ansonsten verbleibt es im Mineralkorn
(Abbildung 1, A bzw. B). Durch Verwitterungsprozesse im Boden kann es zur natiirlichen
Anreicherung von Uran und seinen Folgeprodukten auf Mineralkornoberflichen kommen
(Andrews & Wood, 1972; Tanner, 1980). Hierbei werden Uran und Radium als Koprizipitate
in mineralischen Uberziigen (Coatings; Andrews & Wood, 1972; Megumi & Mamuro, 1974,
1977; Tanner, 1980; Purtscheller et al., 1995) in Form von Eisen- und Manganoxiden sowie
Karbonaten gebunden (Schuman & Gundersen, 1996). Eine weitere Moglichkeit der ober-
fliichigen Uran- und Radiumanreicherung auf Mineralkornoberflidchen ergibt sich im Prozess
der Uranerzaufbereitung. Die so kiinstlich mit Uran und Radium angereicherten Riickstinde
dieser Prozesse werden auch Uran-Tailings genannt. (Diese werden in den Experimenten in
Kapitel 3 und 4 in definierten Mischungsverhéltnissen mit urspriinglich radiumarmen Sand
zur kontrollierten Radiumanreicherung verwendet.) Durch die Konzentration von Uran
und/oder Radium auf die dufiere Sphiire der Mineralkérer kann nach Sasaki et al. (2004) der

Emanationskoeffizient maximale Werte von 0,75 erreichen.

Da das Radonatom im Porenraum weniger stark gebremst wird als in der Mineralmatrix, ist
die Riickstofireichweite im Porenraum groBer. Ist der Porenraum mit Luft gefiillt, sind Weg-
lingen bis zu 63 um mdoglich (Andrews & Wood, 1972; Tanner, 1980; Wilkening, 1990;
Nazaroff, 1992). Liegen die Korner sehr dicht aneinander, schliigt gegebenenfalls ein in den
luftgefiillten Porenraum gelangtes Radonatom wieder in das benachbarte Korn ein (Abbil-
dung 1, C) und geht somit der Emanation wieder verloren. Im Wasser kénnen Radonatome
riickstoBbedingt Weglingen von etwa 0,1 pm zuriicklegen (Tanner 1980). Ein Wasserfilm auf
der Oberfliche der Mineralmatrix bremst daher die Radonatome, sodass sie im luftgefiillten
Porenraum (Abbildung 1, D) oder im Porenwasser (Abbildung 1, E) verbleiben. Geringe
Gehalte an Fliissigkeiten im Boden erhdhen daher deutlich den Emanationskoeffizient des
Bodens (Serdyokova & Kapitanov, 1978; Stranden et al., 1984; Uchdorf, 1990). In
Experimenten mit unterschiedlichen Wassersittigungen ermittelten van der Spoel et al. (1999)

fiir einen Sand eine deutliche Erhéhung des Emanationskoeffizienten fiir einen Anstieg des
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Porenwassergehalts von (0 auf 0,5%. Hohere Wassergehalte lieen keine konsistente

Beeinflussung des Emanationskoeffizienten erkennen.

Innerkristalline

Wegsamkeiten vergrofiern die effektive Kornoberfliche und erhohen die Frei-

setzung von Radon in den Porenraum (Abbildung 1, F).

A Mineralkorn

[/ @222 Rn

<
]

) - luftgefiillter
“~_Porenraum

Mineralkorn g

\
\\

Abbildung 1:

Schematische Darstellung der Radon-Emanation im Porenmalistab des poro-
sen Mediums (verdndert nach Tanner, 1980). Der Weg eines neu entstandenen
Radon-Atoms ist durch einen Pfeil gekennzeichnet. Die maximale Riickstol3-
reichweite r im Mineralkorn bildet die fiir die Emanation entscheidende duf3ere
Sphire. Diese ist im oberen Korn beispielhaft mittelgrau markiert.

Weiterhin ist das KorngroBenspektrum ein wichtiger Faktor fiir die Stdrke der Emanation. So

sind Béden gegeniiber Gesteinen bessere Emanatoren, da die innere Oberfldche grofer ist und

somit mehr Flidche fiir die Emanation zur Verfiigung steht.

Fir die sich im Porenraum eines abgeschlossenen Systems einstellende Radongleichgewichts-

konzentration C, sind neben dem Emanationskoeffizienten € die Trockendichte des Bodens

p, die Radiumkonzentration der mineralischen Matrix Cg, sowie die Porositit n von entschei-

dender Bedeutung. In der Bodenluft liegt die Radonkonzentration im Normalfall zwischen ca.

10 und 40 kBg/m? (Lau et al., 2004). Die genannten Parameter gehen in [7] ein (Gast & Stolz,

1982), in der sich die Radongleichgewichtskonzentration fiir einen luftgefiillten Porenraum

(Index L) folgendermalien darstellt:
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n
C{ = Radongleichgewichtskonzentration in der Porenluft [Bq m3]
¢ = Emanationskoeffizient [-]
Crs = Radiumaktivitit der Mineralmatrix [Bg kg"]
p = Trockendichte des Mediums [kg cm 3]
n = Porositit [m}, . my,.. ]

Enthilt der Porenraum mehrere Fluidphasen (z. B. gasférmig und fliissig), gibt man Siittigun-

gen Sr und Porosititen np der beteiligten Phasen F wie folgt an:

Sp=—= [8]
Poren

Sk
Vg

Sittigung der Fluidphase [ m},;, m; ., |

1]

von einer Fluidphase eingenommenes Porenvolumen [my,,;, ]

Il

3
Vporen = Gesamtvolumen der Poren [my,,., ]

Die Siittigung entspricht dem Raum, den die Phase bezogen auf das Gesamtvolumen der

Poren einnimmt, wobei die Summe aller Siittigungen eins ist:

¥Sk =1 (9]
u = Anzahl der Phasen

Die mit einer Fluidphase gefiillte Porositit entspricht dem Hohlraum, der bezogen auf das

Gesamtvolumen des Mediums (z. B. Boden) von der Phase eingenommen wird:

Vi

=S;n [10]

Ng=
VMcdium

=3
Medium ]

ng mit einer Fluidphase F gefiillte Porositit [ m},,, m

Viedium = Gesamtvolumen des Mediums [m}, ]

Im Falle eines signifikant mit einer fliissigen Phase (Index FL) gefiillten Porenanteils muss

dieser in [7] entsprechend [11] beriicksichtigt werden:



S11-

n(SpL+SL) =npL+nL [11]

-3

Spi. = Fliissigkeits-Sittigung Imfmssigkcit Mpyen |

Si. = Luft-Sittigung [m; oMo, |

np, = flissigkeitsgefiillte POrositit [ My Mieiom |
n. = luftgefiillte Porositit [ m] , my,. .. |

Setzt man [11] in [7] ein, erhilt man nach Umstellung:
C™n(Sq, +8.)=CanS, +C'nS, =eC.p [12]

Cp. = Radongleichgewichtskonzentration in der Fliissigkeit [Bq m™]

Durch die Flussigphase wird erstens der luftgefiillte Porenraum verringert und zweitens geht
Radon in dieser Fliissigkeit in Losung. Die Affinitdt des Radons zur jeweiligen Fliissigkeit

wird im Gleichgewicht durch den Verteilungskoeffizienten K, ,, quantifiziert. Es gilt:
Ch =K GO [13]
K. ,. = Radon-Verteilungskoeffizient zwischen Fliissigkeit und Luft [-]

Setzt man [13] in [12] ein, erhilt man:

Kq, CinSy +CPnS, =C/'n (KFLILSFL+SL)=ECRaP [14]
bzw.:
o= CuP _ECupP [15]

“(KH,ILSPL‘"SL) n,
ne = n{(Kp Spr + Si) = scheinbare Porositiit [-]

Bei der Neubildung von Radon ist die Konzentrationsinderung pro Zeiteinheit (Emanations-
rate @) proportional der Gleichgewichtskonzentration im Porenraum. Der Proportionalitits-

faktor ist die Zerfallskonstante von Radon A:

C
o=9 _ycm-cy=1EmP [16]
dt n

e

@ = Emanationsrate [Bq m?> s



In Analogie zur Herleitung des Zerfallsgesetzes [2] aus [1], erhilt man durch Integration von

[16] unter der Randbedingung C(t=0) = Cy :

C, =C=(1—e™) [17]

t

C, = Radonkonzentration zum Zeitpunkt t [Bq m?]

Der sich nach [17] ergebene theoretische Aufbau der Radonkonzentration in einem abge-
schlossenen System bis zur Einstellung des Gleichgewichtszustandes in Abhéngigkeit von der

Zeit ist in Abbildung 2 dargestellt. Die Konzentration nihert sich exponentiell der Gleichge-

wichtskonzentration.
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Abbildung 2: Verlauf der Radonkonzentration als Folge der Emanation in einem abge-
schlossenen System mit einer anfinglichen Radonkonzentration von Cy =0 und

einer Gleichgewichtskonzentration von C* = 100%.

2.2.2 Radonzerfall
Beim radioaktivem Zerfall ist die Konzentrationsiinderung von Radon pro Zeiteinheit (I) pro-

portional zur aktuellen Radonkonzentration. Der Proportionalititsfaktor ist das Negative der

Zerfallskonstante von Radon A:

1=C_ sc [18]
ot

1 = Zerfallsrate [Bqm™s™']

Durch Integration unter der Randbedingung C(ty) = Cy ldsst sich [18] umformen zu:



= {3

C,=Cpe™ [19]

Der sich nach [19] ergebene theoretische Verlauf des radioaktiven Zerfalls in Abhiingigkeit

von der Zeit ist in Abbildung 3 dargestellt. Die Konzentration verringert sich exponentiell.
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Abbildung 3: Verlauf der Radonkonzentration als Folge von Radonzerfall in einem abge-
schlossenen System mit einer anfidnglichen Radonkonzentration von Cj=
100%.

2.3  Loslichkeit von Radon in organischen Fliissigphasen

2.3.1 Theorie der reguliiren Lésung

Zur Beschreibung des Verteilungsverhaltens von Radon gelst in Fliissigphasen und der in
Kontakt mit der Flﬂssigkeit stehenden Bodenluft kann auf die ,, Theorie der reguliren Lésung™
von Hildebrand und Scatchard zuriickgegriffen werden (Hildebrand, 1929; Scatchard, 1931).
Nach dieser Theorie werden die Molekiile der beteiligten Komponenten im Losungsprozess
voneinander separiert, sodass keine Wechselwirkungen mehr zwischen den Teilchen statt-
finden bzw. der Teilchenabstand als unendlich groB3 betrachtet wird, was in etwa dem Ver-
dampfungsprozess entspricht. Der Quotient aus Verdampfungsenergie und molarem Volumen
einer (reinen) Fliissigkeit ist ein MaB fiir die Energie, die aufgebracht werden muss, um die zu
ldsende Substanz im Losungsmittel aufnehmen zu kdnnen. Die Wurzel aus diesem Quotienten
wird nach dem amerikanischen Physiker JOEL HILDEBRAND auch als Hildebrandscher Los-
lichkeitsparameter oder kurz Hildebrand-Parameter & bezeichnet und dient zur Beschreibung

physikochemischer Wechselwirkungen zwischen verschiedenen Losungen ([20], Prausnitz et
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al., 1986; Barton, 1991). & ist eine charakteristische MaBzahl fiir die Kohisionskrifte

zwischen den einzelnen Molekiilen einer bestimmten Fliissigphase.

[
| —

SZ[AHV—RTJ e 120]

Vv

m

8 = Hildebrand-Parameter [(J m™)'” = Pa'"]

AHy = molare Verdampfungsenthalpie des Losungsmittels [J mol™]
R = Gaskonstante [J K" mol ']

T = Temperatur [K]

V. = molares Volumen [m’ mol™"]

c

= Dichte der Kohiisionsenergie [J m™]

Wenn eine Losung mit einem hohen Hildebrand-Parameter mit einer Losung mit niedrigem 8
gemischt werden soll, ist dazu mehr Energie notwendig als durch den Mischungsprozess
gewonnen wird. Der energetisch ungiinstige Charakter dieser Reaktion fiihrt zur Nicht-Misch-
barkeit der Losungen. Die Molekiile zweier Lésungen mit gleich hohem Hildebrand-Para-
meter erhalten demgegeniiber ausreichend Energie, um die Mischung der Komponenten zu

ermoglichen.

Um die Theorie der reguliren Losung auch auf Gase und damit auf Radon anwendbar zu
machen, konnen nach Prausnitz et al. (1986) Gase als hypothetische Fliissigphasen unter
normalen Druck- und Temperaturverhiltnissen angenommen werden. Bei der Betrachtung der
Losung von Gasen in Fliissigkeiten kann festgestellt werden, dass ein Gas dann eine hohe
Laslichkeit in einer Fliissigphase aufweist, wenn der Hildebrand-Parameter des geldsten

Gases dem des Losungsmittels sehr nahe kommt (Steinberg & Manowitz, 1959).

Mit einer Verdampfungsenthalpie (AHy) von 16.400 J mol” und einem molaren Volumen
(Vi) von 50,5 x 10°° m? mol™! ergibt sich fiir Radon unter Normalbedingungen (T = 273,15 K
und P = 101,325 kPa; Weigel, 1978; Stein, 1983; Cothern, 1987; Wilkening, 1990) eine kohi-
sive Energiedichte (¢) von 325 MJ m™ bzw. ein Hildebrandparameter (8) von 18,11 MPa'”.
Vergleicht man die in Tabelle 2 aufgefiihrten Hildebrand-Parameter einzelner Fliissigphasen
mit dem von Radon, so ist eine gute Ubereinstimmung von & verschiedener NAPL (Benzol,
Toluol, Xylol, Olivendl) und Radon erkennbar, wogegen & des Ethanols, Glyzerins und
Wassers vergleichsweise weit entfernt von dem des Radons sind. Die Theorie der reguliren
Losung geht davon aus, dass die Wechselwirkungen zwischen den beteiligten Stoffen durch

das geometrische Mittel der Dichte der Kohiisionsenergie gemiB [21] beschrieben werden
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kann und temperaturunabhingig ist. Weiterhin geht man von der Annahme aus, dass durch

das Losen keine Volumen- und Entropieinderungen stattfinden.

Tabelle 2: Hildebrand-Parameter fiir Radon, einzelne NAPL und Wasser bei 25°C nach Bar-

ton (1991).
Substanz Hildebrand-Parameter [MPa'*]
Radon 18,1
Benzol 18,8
Toluol 18,2
Xylol 18,0
Olivendl 19,4
Ethanol 26,0
Glyzerin 33,7
Wasser 47,9
By = lEe) [21]

= Dichte der Kohisionsenergie von Stoff 1 [J m”]
Dichte der Kohéasionsenergie von Stoff 2 [J m'3]
= geometrisches Mittel der Energiedichte der Stoffe 1 und 2 [J m™]
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Die thermische Bewegung sorgt fiir eine rein zufillige Verteilung der gelosten Molekiile in

der Losung.

Die genannten Beziehungen lassen sich auch zur Beschreibung der Radonldslichkeit in
Gemischen aus mehreren bekannten NAPL-Komponenten nutzen. Es ist jedoch zu beachten,
dass hier spezielle Mischungseffekte zur Abweichung von den theoretisch zu erwartenden
Ergebnissen fithren konnen (Barton, 1991), auf die hier aber nicht néher eingegangen werden
soll. In diesen Fillen muss der Verteilungskoeffizient von Radon in den beteiligten
Losungsgemischen experimentell bestimmt werden (vgl. Kapitel 3). Grundsitzlich konnen
jedoch die theoretischen Ansiitze zum besseren Verstiindnis der dem Verteilungsverhalten von

Radon zwischen Luft und NAPL zugrunde liegenden Prozesse dienen.

Fiir Mehrkomponentengemische ergibt sich der effektive Loslichkeitsparameter & aus der
Summe der Produkte aus den Volumenanteilen ¢ und den Loslichkeitsparametern & der

Einzelkomponenten:

5=305, [22]
i=]
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Ein Gas sollte demnach vollstindig in einem Fliissigkeitsgemisch laslich sein, wenn es durch

das Mischen der Volumenanteile der Einzelkomponenten der Fliissigkeit ¢; zu einer Annihe-
rung des effektiven Hildebrand-Parameters der Fliissigkeit ( S ) an den Hildebrand-Parameter

des Gases (6,) kommt, also 8, = 5.

2.3.2 Radon-Verteilungskoeffizient

Radon ist grundsitzlich chemisch inert (stabile Elektronenkonfiguration). Es kann jedoch
durch fliissige und feste Phasen sorbiert werden. Neben der vergleichsweise schlechten Los-
lichkeit von Radon in Wasser ist hier vor allem die Léslichkeit in NAPL von Interesse. Ur-
sache der Aufnahme von Radon durch NAPL sind die bereits mithilfe der Theorie der regu-
liren Losung beschriebenen Wechselwirkungen zwischen Radonatomen und den Molekiilen

der NAPL.

Die Zeit, die zur Einstellung des Radonverteilungsgleichgewichts zwischen Luft und Wasser
im Porenraum benétigt wird, liegt nach Schiitz (1994) im Bereich von wenigen Sekunden.
Dies ist auf die kurzen Distanzen zuriickzufiihren, die Radon fiir den Gasaustausch im Poren-
raum diffusiv zuriicklegen muss. Das heifit, dass die Kinetik der Losung des Radons im
Porenwasser (Nazaroff, 1992) oder in einer NAPL mit vergleichbarem Diffusionskoeffi-
zienten praktisch vernachlissigt werden kann. Die Radonkonzentration einer Wasser- oder
NAPL-Phase im porgsen Medium kann somit immer als im Verteilungsgleichgewicht mit der
Radonkonzentration in der Porenluft betrachtet werden. Es wird keine Unterscheidung
zwischen Atmosphiren- und Bodenluft vorgenommen, da man davon ausgeht, dass sich
Radon im System Bodenluft / NAPL genauso wie im System Atmosphirenluft / NAPL ver-
hilt. Sowohl Bodenluft als auch Atmosphirenluft wird im Folgenden durch den Index L aus-

gedriickt.

In einer Gleichgewichtsldsung steigt im Allgemeinen die sorbierte Stoffmenge mit wachsen-
der Konzentration der Substanz gegen einen Sittigungswert an. Bei der Lésung von Radon in
Wasser oder einer NAPL kann man unter natiirlichen Verhiltnissen jedoch von sehr kleinen
Konzentrationen ausgehen, wodurch ein linearer Zusammenhang zwischen der Radonkonzen-

tration in der Fliissigkeit und der Konzentration in der Luft besteht.

Die spezifische Loslichkeit des Radons im Verteilungsgleichgewicht mit einer NAPL lisst
sich experimentell iiber den linearen Verteilungskoeffizienten von Radon (Knapi) zwischen
einer NAPL und Luft quantifizieren, der durch den Quotienten der Radonkonzentration in der

NAPL (Cnapp) und in der mit der NAPL in Kontakt stehenden Luft (Cy) definiert ist:
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K _ Car [23]

NAPLIL = C,
Analog dazu gilt fiir den Radon-Verteilungskoeffizienten zwischen einer NAPL und Wasser:

K = C NAPL [24]

NAPL/W
Cy

Da der Radon-Verteilungskoeffizient zwischen Wasser und Luft:

Cy

WL
C.

K [25]

tiber ein weites Temperaturspektrum sehr gut untersucht und dokumentiert ist (Clever 1979),

liisst sich Kyapr auch durch Verbinden von [24] und [25] berechnen als:

— _ UNAPL W _ M NAPL
KNAPLJL - KNAPLIWKW/L - [26]

Im Fall des linearen Zusammenhangs wird, in Anlehnung an den Henryschen Satz iiber die
Losung von Gasen in fliissigen Phasen, der Verteilungskoeffizient auch Henry-Konstante oder
-Koeffizient genannt. Ein bestimmter Wert dieses Koeffizienten gilt fiir eine konstante
Temperatur, d. h. fiir isotherme Verhiltnisse. Um den Verteilungskoeffizienten spiter im
numerischen Modell zu parametrisieren, werden an die fiir diskrete Temperaturen gemessenen
Werte fiir Wasser (Battino, 1978) und Olivenol (Lurie, 1910) exponentielle Regressionsfunk-
tionen angendhert. Diese sind in Abbildung 4 fiir den dokumentierten Temperaturbereich
graphisch dargestellt. Daraus wird ersichtlich, dass die Radonkonzentration in der fliissigen
Phase umgekehrt proportional zur Temperatur ist. In Clever (1979) sind fiir Radon zahlreiche
experimentell ermittelte Werte fiir Ky, zusammengefasst. Er liegt bei Raumtemperatur etwa
bei 0,26, wihrend der Verteilungskoeffizient zwischen verschiedenen NAPL und Luft
(KnapuL) mit Werten zwischen etwa 10 und 20 deutlich hoher liegt. Dies demonstriert die
sehr gute Loslichkeit von Radon in NAPL gegeniiber der in Wasser. Einige in der Literatur

dokumentierte Werte fiir Kwy_ und Kyapuy sind Tabelle 3 zu entnehmen.
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Abbildung 4: Verteilungskoeffizient von Radon zwischen Wasser und Luft (Kwa) bzw.
Olivendl und Luft (Kojivw) in Abhidngigkeit von der Temperatur. Die Mess-
werte sind durch Dreiecke (Kws) bzw. Rechtecke (Ko ) gekennzeichnet. Die

Regressionsgleichungen lauten: K, (T)=0,1054+0,4173¢ """ mit R =
0,99 bzw. K, (T) = 7,772 +37,7533e T mit ebenfalls R2 = 0,99.

Tabelle 3: Literaturwerte fiir Verteilungskoeffizienten (K) zwischen Radon und Wasser
sowie verschiedenen NAPL.

Fliissigkeit im Verteilungsgleich-

gewicht mit Luft il K Relenm
Wasser 17,5 0,28 Kofler, 1912
18,0 0,29 Ramstedt, 1911
20,0 0,23 Hofman, 1905
0,25 Boyle, 1911
0,26 Szeparowicz, 1920
Reine NAPL Hexan (CgH») 18,0 16,6 Ramstedt, 1911
Cyclohexan (CgH 2) 18,0 18,0 Ramstedt, 1911
Toluol (CyHg) 14,0 13,7 Boyle, 1911
18,0 13,2 Ramstedt, 1911
20,0 11,8 Hofman, 1905
11,8 Lurie, 1910
Xylol (CgHp) 18,0 12,8 Lurie, 1910
15,4 Ramstedt, 1911
NAPL- Benzin 20,0 132%+1,5 Schubert, 2001
Gemische Diesel 12,0 13,2 Hunkeler et al. 1997 b

20,0 10,0+ 0,3 Schubert, 2001
114+1.2 Schubert, 2001
Petroleum 20,0 9,0 Lurie, 1910
9.6 Hofman, 1905
10,6 £ 2,1 Schubert, 2001

“alle Referenzen auBer Schubert (2001) aus Clever (1979)
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3 Experimente zur Bestimmung des Radon-Verteilungskoeffizienten

3.1 Einleitung

Der Verteilungskoeffizient von Radon zwischen einer NAPL und der Bodenluft (Kyapps) ist
die entscheidende Grofe dafiir, wie stark Radon im Fall einer Bodenverunreinigung der
Bodenluft entzogen und in der NAPL angereichert wird. In der Literatur sind Radon-Ver-
teilungskoeffizienten bisher entweder nur fiir reine NAPL (Clever, 1979) oder fiir Gemische
dokumentiert, die hinsichtlich ihrer NAPL-Komponenten nicht definiert sind (Clever, 1979,
Hunkeler et al. 1997, Schubert, 2001).

Bei realen Schadensfiillen, wie sie hdufig auf dem Geldnde von Tankstellen oder Tanklagem
angetroffen werden, sind zumeist NAPL-Gemische wie Benzin, Diesel oder Petroleum
beteiligt. Diese Gemische bestehen aus mehreren Komponenten. Die Zusammensetzungen
sind zum Teil starken Schwankungen unterworfen, was auf das jeweilige Rohél und dessen
Raffination zuriickzufiihren ist (Schubert, 2001). Fiir Gemische wie Benzin, Diesel und
Petroleum sind zwar Verteilungskoeffizienten verdffentlicht (vgl. Tabelle 4), aufgrund der

Variabilitidt der Zusammensetzungen sind diese Ergebnisse jedoch nur schwer reproduzierbar.

Ziel der Untersuchungen ist es, die Verteilungskoeffizienten von Radon zwischen in ihrer
Zusammensetzung bekannten NAPL-Gemischen, die im wesentlichen Benzin, Diesel bzw.
Petroleum entsprechen, und Luft (Knapii) reproduzierbar und hinreichend genau zu
bestimmen. Im Rahmen der Auswertung der Ergebnisse wird gepriift, ob die ermittelten Ver-
teilungskoeffizienten durch das Modell der reguldren Losung (Kapitel 2.3.1) erklirt werden
konnen. Fiir NAPL-Gemische, deren Verteilungskoeffizient Kyap unbekannt und deren
(typische) Zusammensetzung nachvollziehbar ist, kénnten damit theoretische Abschitzungen

zum Losungsverhalten von Radon durchgefiihrt werden.

Die Bestimmung des Verteilungskoeffizienten von Radon zwischen einer NAPL und der
Bodenluft erfolgte durch zwei verschiedene Methoden: Zum einen durch sogenannte
Mischungsexperimente und zum anderen durch Durchstromungsexperimente. Zu diesen
Experimenten werden nachfolgend in gesonderten Kapiteln jeweils die verwendeten
Materialien und Methoden erldutert sowie die Ergebnisse vorgestellt und anschlieBend

diskutiert.
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3.2  Mischungsexperimente

3.2.1 Material und Methoden

Der Verteilungskoeffizient von Radon zwischen der NAPL und Luft (Kyapra) wurde hier
nicht direkt bestimmt. Es erfolgte zunichst die experimentelle Bestimmung von Kyapw. Da
der KoefTizient Kwy. gut untersucht und in der Literatur dokumentiert ist, wird Kyapis. dann

berechnet als:

Knaprur = Knapuw - Kwi [27]

Die Bestimmung der NAPL-spezifischen Verteilungskoeffizienten Kyapiav erfolgte zuniichst
mithilfe von Mischungsexperimenten. Als NAPL dienten die oben angesprochenen und fiir
die Experimente selbst hergestellten Gemische Benzin, Diesel und Petroleum. Zur Kontrolle
der Ergebnisse wurde auch eine Messreihe mit Toluol durchgefiihrt, dessen Verteilungs-
koeffizient Koy gut untersucht und in der Literatur vielfach dokumentiert ist. Durch Ver-
gleich der in den Mischungsexperimenten ermittelten Koeffizienten Ky, mit den entspre-
chenden Literaturdaten kénnen die Messergebnisse der NAPL-Gemische verifiziert werden.
Die Benzin-, Diesel- und Petroleumgemische wurden nach ARAL (2000) bzw. Merck KgaA

(2000) zusammengesetzt (Tabelle 4).

Tabelle 4: Anteil (%) cinzelner Substanzen an den selbst hergestellten NAPL-Gemischen
Benzin, Diesel und Petroleum nach ARAL (2000) bzw. Merck KgaA (2000).

Substanz Substanzklasse Benzin Diesel  Petroleum
2,4, 4-Trimethylpentan (Isooctan)  Alkan 50

Hexadecan Alkan 60 33
1,2-Dimethylcyclohexan Cykloalkan 15 33
2,4,4-Trimethyl-2-penten Alken 10

1-Hexadecen Alken 33
1,2-Dimethylbenzol (o-Xylol) Monoaromat 40 20
1-Methylnaphtalin Diaromat 5

Um die Untersuchungsergebnisse der Mischungsexperimente statistisch abzusichern, wurden
mit jeder der untersuchen NAPL vier separate Experimente durchgefiihrt. Als Radonguellma-
terial wurden vier radonhaltige Wiisser mit unterschiedlichen Radonkonzentrationen verwen-
det. Dementsprechend erhdlt man fir den NAPL-spezifischen Verteilungskoeffizienten
Knapuw vier Wertepaare der Radonkonzentrationen in der NAPL (Cwapr) im Verteilungs-
gleichgewicht mit der im jeweiligen Wasser (Cwx). Jedes der Mischungsexperimente wurde

nach dem im Folgenden beschriebenen Versuchsablauf durchgefiihrt.
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Zunichst erfolgte die Bestimmung der Ausgangsradonkonzentration in dem jeweils als
Radonquellmaterial verwendeten Wasser (Cywo) mithilfe der Fliissigszintillation (Freyer et al.,
1997). Das Radon wird iiber Mischung mit einer geeigneten Szintillatorlésung dem Wasser
entzogen und in dieser angereichert. Im Fliissigkeitsszintillationsspektrometer wird die
Konzentration der mit Radon angereicherten Szintillatorlésung gemessen. Die Konzentration
im Wasser wird, wie nachfolgend noch erldutert wird, iiber den bekannten szintillatorspezifi-

schen Verteilungskoeffizienten Ks,i,w berechnet.

Die Szintillatorlosung besteht aus dem Losungsmittel Toluol und dem eigentlichen
Szintillator, fiir den ein handelsiiblicher Cocktail mit 5 g PPO (2,5 diphenyloxazol) und 0,1 g
POPOP (1,4-Di[2-(5-phenyloxazolyl)]-benzol) pro Liter verwendet wurde (Fa. Packard
BioScience, Groningen, Niederlande). Der Szintillator dient zum Nachweis der mit dem Zer-
fall der Radonnuklide einhergehenden Alpha-Strahlung. Die Szintillatormolekiile werden
durch die Alphastrahlung angeregt und erzeugen einen Lichtblitz, der auf eine Photokathode

fallt und von Photomultipliern in ein elektrisches Signal umgewandelt wird.

Zur Bestimmung des als Radonquellmaterial verwendeten Wassers (Cwy) wurde ein definier-
tes Wasservolumen (Vw = 1 1) in einem Glaskolben mit einem definierten Volumen der Szin-
tillatorlésung (Vszin = 0,02 1) iiberschichtet (Abbildung 5). Der befiillte Glaskolben wurde gut
verschlossen, um ein unkontrolliertes Entweichen von Radon aus dem System auszu-
schlieBen. Das Radoninventar (CwoVw) im abgeschlossenen System des MaBkolbens wird
allein durch das im Wasservolumen enthaltene Radon zur Verfiigung gestellt und verteilt sich
entsprechend der Volumenanteile des Wassers Vw und der Szintillatorlésung Vs.in nach [28]

auf die beteiligten Phasen.
CwoVw = CwxVw + Cszin Vsuin [28]

Die beiden Phasen wurden mithilfe eines Uberkopfschiittlers fiir etwa 20 Minuten bei
niedriger Umdrehungszahl (ca. 10 U min™') intensiv vermischt. Im Zuge des Mischungsvor-
gangs verteilt sich das Radoninventar gemidl dem szintillatorspezifischen Verteilungsko-
effizienten Ks,inw zwischen den Phasen gemiB [29]:

Kggnjw =—20 [29]
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Abbildung 5: Mafkolben mit radonhaltigem Wasser und Szintillator fiir Mischungs-
experimente.

Danach wurde der Glaskolben mit dem Szintillator / Wasser-Gemisch zur maglichst voll-
stindigen Entmischung der Phasen fiir etwa eine Stunde ruhig stehen gelassen. Nach dieser
Ruhephase konnte die Entmischung der Phasen durch eine scharfe Grenzschicht zwischen der
farblosen wiissrigen und der triiben aufschwimmenden nichtwissrigen Phase nachvollzogen
werden. Der Glaskolben wurde vorsichtig gedffnet und das darin befindliche Szintillator-

volumen Vg, vollstindig abgehebert.

Bei der Separation wurde immer darauf geachtet, dass der Luftkontakt des Wassers und eine
damit einhergehende unerwiinschte Radonabreicherung in die Luft weitestgehend minimiert
wurde. Das wurde erreicht, indem der Zeitraum, in dem der Stopfen nicht auf dem Kolben

war, so gering wie moglich gehalten wurde.

Die Radonkonzentration der separierten Szintillatorlosung Cs,, wurde anschlieBend in einem
Fliissigkeitsszintillationsspektrometer bestimmt. Da der Verteilungskoeffizient Kginw
bekannt ist, berechnet sich die Radonkonzentration des durch die Szintillatorlésung abge-

reicherten Wassers Cyx durch Umstellen von [29] entsprechend [30]:

_ CSzin [30]

Cwx = <
Szin/W

In einem zweiten MaBkolben wurden Durchmischung und Separation anstelle der Szintillator-

16sung mit einem NAPL-Modellgemisch durchgefiihrt. Das Radoninventar im MaBkolben



wird wiederum durch das als Radonquellmaterial verwendete Wasser mit CwoVw zur

Verfiigung gestellt und verteilt sich nun gemiB [31] auf die beteiligten Phasen.
CwoVw = CwxVw + CnapLVNapL [31]

Durch Mischung der NAPL mit dem Wasser kommt es zu Extraktion von Radon aus dem
Wasservolumen. Das Inventar verteilt sich entsprechend dem NAPL-spezifischen Verteil-

ungskoeffizienten Knapw zwischen den Phasen gemiB:

= CNAPI. [32]

KNAPLIW C
WX

Das nach der Ruhephase separierte NAPL-Volumen wurde verworfen. NAPL-Reste, die dem
Wasser aufschwammen, wurden mithilfe eines Zellstofftuches abgesaugt. Die Radonkonzen-
tration des durch die NAPL abgereicherten Wassers Cwx wurde durch den oben beschrie-

benen Vorgang der Fliissigszintillation nach Freyer et al. (1997) bestimmt.

A%
Nach Umstellen von [31] gilt CyapL = —W(CWU —Ciyx ) Substituiert man diesen Aus-
NAPL

druck fiir Cyapr, in [32] und stellt die Gleichung um, erhilt man die Gleichung zur Berech-

nung des Verteilungskoeffizienten Kyapiyw im Mischungsexperiment.

\% ¢
K e | W 1] [33]
NAPL/W VNAPL (wa

Die Radonkonzentration des beteiligten NAPL-Modellgemischs im Verteilungsgleichgewicht
mit dem jeweiligen Wasser berechnet sich aus den ermittelten Konzentrationen des (durch die

NAPL abgereicherten) Wassers (Cwyx) und dem Verteilungskoeffizienten Kyapiw:

Crare = Knaruw Cwx [34]

3.2.2 Ergebnisse
Die Ergebnisse der Mischungsexperimente sind in Tabelle 5 zusammengefasst und Literatur-
daten gegeniibergestellt. Die Mittelwerte der Verteilungskoeffizienten der untersuchten NAPL

in Tabelle 5 liegen innerhalb eines engen Wertespektrums von Knapw = 55,0 bis 56,6.
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Tabelle 5: In Mischungsexperimenten ermittelte Radonkonzentrationen [Bq1™'] des jeweils
verwendeten Wassers (Cwy) und der jeweiligen NAPL (Cnapr), daraus berechne-
te Verteilungskoeffizienten Kyapryw sowie Knapu als Mittelwert mit Standardab-
weichung (ﬂ + ¢ ) und Vergleich mit Literaturwerten.

NAPL Cwx CnarL KnapLw IKNAPLJI_ 2 KnaruL “Referenz
Benzin 545 29.695 54,5 :
192 10.296 53,6

125 7260  58.1 132+15 Schubert (2001)
61 3284 538
Lto 550+21 13,104

Diesel 568 28949 51,0
178 10.742 60,3

129 7.145 554 114+12 Schubert (2001)
62 3.597 58,0 3
nto 562+4,0 134+0.8
Petroleum 560 29.228 522
169  11.039 65,3 9,0 Lurie (1910)
124 7310 59,0 9.6 Hofman (1905)
69 3.432 50,0 10,6 +2,1 Schubert (2001)
pto 56,6+70 135+14

Toluol 561 29.197 52,0
199 10.065 50,6

121 7.392 61,1 13,2 Ramstedt (1911)
_ 63 3.564 56,6
pto 55,1+48 13,110

"berechnet nach [27] mit Ky, = 0,238 (giiltig bei 23°C) nach Clever (1979)
*Literaturwerte von Benzin, Diesel und Petroleum fiir 20°C, der Wert von Toluol gilt fiir 18°C
3alle Referenzen auBer Schubert (2001) aus Clever (1979)

Die Unterschiede zwischen den in den Mischungsexperimenten ermittelten NAPL-spezi-
fischen Verteilungskoeffizienten liegen im Bereich der Standardabweichungen der Mittel-
werte. In Abbildung 6 sind die in den Mischungsexperimenten ermittelten Konzentrationen
des Wassers und der NAPL gegeniibergestellt. Eine andere Methode den Mittelwert zu bilden,
ist durch lineare Regression von CnapL und Cwy in den vier Versuchsreihen. Die durch lineare
Regression ermittelten Anstiege (vgl. Regressionsgleichungen in Abbildung 6) entsprechen
den in Tabelle 5 berechneten Mittelwerten fiir Kyappw. Sie liegen mit 52,0 bis 54,5 etwas,
aber nicht wesentlich niedriger als die in der Tabelle. Die vier Einzelbilder aus Abbildung 6
sind in Abbildung 7 zusammengefasst. Sie zeigt, dass die in den Mischungsexperimenten

ermittelten Verteilungskoeffizienten fiir alle NAPL in einem engen Wertebereich liegen.
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Abbildung 6: Zusammenhang zwischen der Radonkonzentration im Wasser (Cwx) und in der
NAPL (CBenzins CDieseIs CPel.rnlcums CTnluol)-

Das bedeutet, dass im Fall einer NAPL-Kontamination der ungesittigten Bodenzone die
Radonkonzentration der Bodenluft aufgrund der dhnlichen Affinitdt von Radon gegeniiber
den betrachteten NAPL-Gemischen Benzin, Diesel und Petroleum nicht signifikant ver-
schieden beeinflusst wird. Eine Identifikation bzw. Unterscheidung der fiir den jeweiligen
Schadensfall relevanten NAPL durch Messung der Radonkonzentration der Bodenluft ist

somit nicht moglich.
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Abbildung 7: Vergleich der NAPL-spezifischen Regressionsgeraden der in den Mischungs-
experimenten untersuchten NAPL im Verteilungsgleichgewicht mit Wasser.

3.2.3 Diskussion

Der hier fiir Toluol ermittelte Wert fiir Kroia, von 13,1 £ 1,0 stimmt sehr gut mit dem
Literaturwert aus Clever (1979; Krgn = 13,2) iiberein. Das spricht fiir die Richtigkeit der
eigenen Vorgehensweise. Die geringe Standardabweichung des Verteilungskoeffizienten fiir

Toluol spricht fiir die gute Reproduzierbarkeit der eigenen Messwerte.

Die Ergebnisse in Tabelle 6 zeigen auch, dass dhnliche Verteilungskoeffizienten Knapii
bestimmt wurden wie in der Literatur aufgefiihrt. Direkt lassen sich die eigenen Ergebnisse
mit denen von Schubert (2001) vergleichen, da die Versuchsdurchfithrung dhnlich war. Die
hier bestimmten Werte fiir Kpiceepr (13,4) bzw. Kperoleum (13,5) weichen von den in Schubert
(2001; 10,0 bzw. 10,6) signifikant ab. Eine mé&gliche Ursache fiir die niedrigeren Werte bei
Schubert (2001) kann in einer unzureichenden Entmischung der Phasen, insbesondere bei
Diesel und Petroleum, liegen (pers. Mitteilung). Die in Clever (1979) dokumentierten Werte
fiir Kpeiroleum/L (9,0 und 9,6) liegen ebenfalls deutlich unter den eigenen Werten fiir Petroleum.
Die Unterschiede konnen hier vermutlich auf unterschiedliche Versuchsdurchfithrungen und
Petroleum-Zusammensetzungen zuriickgefiihrt werden, die jedoch nicht im Einzelnen nach-

vollzogen werden kénnen, da sie in Clever (1979) nicht detailliert dokumentiert sind.

Zur Interpretation der im Mischungsexperiment ermittelten Verteilungskoeffizienten von

Radon zwischen Luft und NAPL kann der Hildebrandsche Loslichkeitsparameter & fiir

Mehrkomponentengemische (vgl. Kapitel 2.2) herangezogen werden. 5 ergibt sich aus den

jeweiligen Volumenanteilen und den Hildebrand-Parametern der Einzelkomponenten nach
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[22]. Die so berechneten Hildebrand-Parameter der hier verwendeten Benzin-, Diesel- und
Petroleumgemische sind in Tabelle 6 zusammen mit den Volumenanteilen der Einzelsubstan-

zen und deren Hildebrand-Parameter aufgefiihrt.

Tabelle 6: Hildebrand-Parameter 8 der untersuchten NAPL-Gemische nach Schubert et. al

(2007).
Anteil (%) einzelner Substanzen am selbst
hergestellten Gemisch
Komponente B (J em™)'? Benzin Diesel Petroleum
2,4, 4-Trimethylpentan (Isooctan) 14,051 50
Hexadecan 15,938 60 33
1,2-Dimethylcyclohexan 16,249 15 33
2,4,4-trimethyl-2-penten 14,980 10
1-Hexadecen 15,773 33
1,2-Dimethylbenzol (o-Xylol) 18,453 40 20
1-Methylnaphtalin 20,176 5
& [Mpa'?] 15,9 16,7 15.8

Fiir die Verbindungen 2,4,4-Trimethylpentan sowie 1,2- Dimethylbenzol lagen keine Daten
vor. Da diese Verbindungen in ihrem chemischen Aufbau den Substanzen 2,2 4-Trimethyl-
pentan bzw. o-Xylen dhneln, wurden deren Hildebrand-Parameter fiir die Berechnung ver-

wendet.

Die Hildebrand-Parameter (5) der verwendeten Mehrkomponentengemische lagen mit 15,8
(Petroleum), 15,9 (Benzin) bzw. 16,7 (Diesel) in der gleichen GroBenordnung wie der des
Radons (18,1 MPa'”?). Die Verteilungskoeffizienten Knapi1. in Tabelle 5 lagen, wie die Hilde-
brand-Parameter der untersuchten NAPL, in einem engen Wertebereich. Das ldsst den Schluss
zu, dass das Losungsverhalten von Radon in anderen NAPL oder NAPL-Gemischen mit dhn-

lichen Hildebrand-Parametern dhnlich ist.

3.3 Durchstromungsexperimente

In diesen und spiter noch vorgestellten Experimenten wurde als zusitzliche NAPL Olivendl
(Kaufland Warenhandel GmbH & Co. KG, Neckarsulm, Deutschland) untersucht. Olivendl
wurde gewihlt, da es nicht toxisch und somit fiir Laborexperimente gut geeignet ist.
AuBerdem ist seine Viskositit geeignet um die spiteren Sand-Kontaminations-Experimente
durchzufiihren. Zur Bestimmung des Radonverteilungskoeffizienten zwischen Olivendl und
Wasser ist die in Kapitel 3.2 beschriebene Experimentalanordnung der Mischungsexperi-

mente ungeeignet, da Olivendl relativ gut in Wasser 16slich ist und es daher zu keiner bzw.



nur zur unvollstindigen Entmischung der wissrigen von der nicht wiissrigen Phase kommt
(Bildung von Emulsionen). Die Bestimmung des Verteilungskoeffizienten von Radon
zwischen Wasser und Olivendl sowie weiterer wasserldslicher NAPL, wie z. B. Ethanol,
erfordert eine Experimentieranordnung, die Wasser und NAPL separat hilt. Zu diesem Zweck
wurde eine Messapparatur entwickelt, die im Folgenden beschrieben wird. In den
Experimenten wurde Knapor gemidB [39] (Seite 30) aus den im Experiment verwendeten
Volumen V der beteiligten Phasen Wasser, Luft und NAPL, den Radonkonzentrationen C

dieser Phasen sowie dem bekannten Ky, berechnet.

3.3.1 Material und Methoden

In den Durchstromungsexperimenten wurden die Verteilungskoeffizienten Kyappw basierend

auf der Messapparatur bestimmt, die in Abbildung 8 schematisch dargestellt ist.

radondichter
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Abbildung 8: Schematischer Versuchsautbau der Durchstromungsexperimente; der Pfeil
markiert die Richtung des Gasstroms.

Die Messapparatur besteht aus einem Radon-in-Luft Monitor (AlphaGUARD; Genitron
Instruments, Frankfurt/Main, Deutschland; vgl. Kapitel 5), einer elektronisch gesteuerten
Kleinpumpe fiir Gase, einem Gefidf fiir 500 ml Wasser, einem weiteren fiir 100 ml der zu
untersuchenden NAPL, einem 50 ml Sicherheitsgefi zum Auffangen von kondensiertem

Wasser und radondichtem Schlauchmaterial (Tygon® R 3606).

Im ersten Schritt des Versuches wurden der Radonmonitor, das Entgasungsgefill mit radon-

haltigem Wasser als Radonquelle, das Sicherheitsgefil und die Pumpe durch radondichte



Verbindungsschliuche zu einem geschlossenen System verbunden. Das NAPL-Gefdf blieb
abgekoppelt. Die Pumpe erzeugt einen im System zirkulierenden Luftstrom, wobei das radon-
haltige Wasser tber eine Fritte mit feinen Luftbldschen durchstromt wird. Das gesamte
Radoninventar des geschlossenen Kreislaufsystems wird durch das Inventar des Wassers
CwoVw zu Verfiigung gestellt. Das Inventar verteilt sich im ersten Schritt (Index 1 in [35])

entsprechend der Volumenanteile der Luft Vi) und des Wassers Vy im System gemif:

CwoVw=CrLiVLi +CwiVw [35]

Cri = Radonkonzentration der Luft in Schritt 1 [Bq I
Vi1 = Luftvolumen in Schritt 1 [1]
Cw; = Radonkonzentration des Wassers in Schritt 1 [Bq 1]

Im ersten Schritt wurden 500 ml radonhaltiges Wasser 15 min lang mit einem konstanten

Luftdurchsatz von 1 1 min"' durchstromt.

Im Verteilungsgleichgewicht zwischen Luft und Wasser stellt sich im Luftstrom eine Radon-
konzentration ein, die durch das Radoninventar des Wassers CwyVw und die temperaturab-
hingigen Verteilungskoeffizienten von Radon zwischen Wasser und Luft (Kwy = Cw; / Cp))
bestimmt wird. Schreibt man in [35] fiir Cw; = Cp; Kwy. und dividiert durch V, erhélt man

die Ausgangs-Radonkonzentration des Wassers:

VY

Cwo =CLI[4LL+KW!LJ [36]
VW

Im zweiten Schritt (Index 2 in [37]) wurde das GefiB fiir die NAPL in den Kreislauf integriert

(vgl. Abbildung 8). Mit einem konstanten Luftdurchsatz von 11 min' wurden wiederum

500 ml radonhaltiges Wasser und 100 ml NAPL 15 min lang durchstrémt.

Die Zeitspanne von jeweils 15 min war ndtig, damit sich erstens ein Gleichgewicht zwischen
den Radonkonzentrationen der beteiligten Phasen einstellen konnte, und zweitens geniigend
Einzelwerte fiir die jeweilige Gleichgewichtssituation vorliegen. Die Radonkonzentrationen
im Luftstrom wurden im Minutentakt gemessen und gespeichert. Nach jedem Versuch wurde

die Messkammer des Radonmonitors mit Aulenluft gespiilt.

Das Radoninventar CwVw verteilt sich entsprechend der Volumenanteile der Luft Vi, des

Wassers Vw und der NAPL VyapL im abgeschlossenen Kreislaufsystem gemil [37].
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CwoVw =Ci2Viz + CwaVw + Cnar Vare [37]

Cr; = Radonkonzentration der Luft in Schritt 2 [Bq ™
V12 = Luftvolumen in Schritt 2 [1]

Das Luftvolumen in Schritt 2 ist geringtiigig grofer als das in Schritt 1. Dies ist auf das im
zweiten Schritt in den Kreislauf integrierte Luftvolumen im NAPL-GeféB und in zusétzlichen

Schlauchstiicken zuriickzufiithren.

Entsprechend dem Verteilungskoeffizienten zwischen der verwendeten NAPL und Luft
Knapis = Cnapt/Cra wird Radon NAPL-spezifisch absorbiert und somit dem Kreislauf ent-

zogen. Fiir Cwz = Crz Kw und Cyapr = Cro Knapoa in [37] erhilt man:

CwoVw =Cpr2Viz + CoKwi Vw + CroKnapa VvarL

=Cpr2 (V2 + KwiVw + Knapa Viare) [38]

Der Verlauf der Radon-Konzentration wihrend eines Durchlaufs ist exemplarisch in Abbil-
dung 9 dargestellt. Im ersten Schritt des Versuches bildet die gemessene Gleichgewichtskon-
zentration ein oberes Plateau (1). Dies entspricht der Konzentration von Radon in der Luft
(Cyy), die sich einstellt, wenn nur radonreiches Wasser im Kreislauf durchstrémt wird. Das
untere Plateau (2) wird im zweiten Schritt des Versuches gebildet. Es entspricht der Konzen-
tration von Radon in der Luft, die sich einstellt, wenn im System Wasser und NAPL mit Luft
durchstromt werden (Cp»). Die sich neu einstellende Gleichgewichtskonzentration C; ist ge-

ringer als die im ersten Schritt Cp |, weil ein Teil des Radons durch die NAPL absorbiert wird.

Aus dem arithmetischen Mittel der Messwerte, die das jeweilige Plateau bilden, wurden Cy

bzw. Cp2 und die dazugehorige Standardabweichung bestimmit.

Nach Umstellen von [38] erhiilt man zur Berechnung des Verteilungskoeffizienten Kyapri:

V C V.,
Kyapui = . = __L—"_Kwu_ [39]
" Vi \Ca Vy

Da Kwy. gut untersucht und in der Literatur dokumentiert ist, wird der Verteilungskoeffizient

von Radon zwischen der NAPL und Wasser (Kyapiyw) schlieBlich berechnet als:

P K NAPL/L [40]

KW.‘L

K NAPL/W
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Zur Uberpriifung der Versuchsanordnung der Durchstromungsexperimente wurde neben den
Gemischen Benzin, Diesel, Petroleum und Olivenol der Verteilungskoeffizient fiir Ethanol
bestimmt. Dieser ist gut untersucht und dokumentiert. Zur Verifizierung der Ergebnisse

wurden diese auberdem mit denen der Mischungsexperimente verglichen und bewertet.
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Abbildung 9: Beispiel fiir den Verlauf der Radonkonzentration im Durchstromungsexperi-
ment. Gekennzeichnet sind die Plateaus, deren Werte zur Berechnung der
mittleren Gleichgewichtskonzentrationen ohne NAPL (Plateau bzw. Index 1)
und mit NAPL (Plateau bzw. Index 2} herangezogen wurden.

3.3.2 Ergebnisse

Die Ergebnisse der mittels AlphaGUARD im Luftstrom gemessenen mittleren C;» und die

damit nach:

Crare = Knap i Cra [41]
in der beteiligten NAPL berechneten Radonkonzentrationen Cyapp mit Standardabweich-
ungen sind in Tabelle 7 aufgefiihrt. Fiir Benzin wurden jeweils zwei Messreihen mit acht
Wiederholungen, fiir Diesel, Petroleum und Ethanol zwei Messreihen mit zehn Wieder-
holungen durchgefiihrt, fiir Olivenol drei Messreihen mit zehn Wiederholungen. (Als Wieder-
holung wird hier ein Plateau mit je fiinfzehn Messwerten bezeichnet.) Die Werte in Tabelle 7
stellen den arithmetischen Mittelwert mit mittlerer Standardabweichung aus zehn bzw. acht

Wiederholungen dar. In Tabelle 8 sind die Mittelwerte mit Standardabweichung fiir KnapLw
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und Knapy fiir die 10 bzw. 8 Wiederholungen (fiir Knape auch die minimalen und maxi-
malen Werte) dokumentiert. Die Berechnung der Mittelwerte der NAPL-spezifischen
Verteilungskoeftizienten Knapn erfolgte iiber [39], wobei die einzelnen Wiederholungen

(CL2) unterschiedlich gewichtet wurden.

Tabelle 7: In Durchstrdmungsexperimenten ermittelte mittlere Radonkonzentrationen
[Bq 1] der Luft (Cy») und der jeweiligen NAPL (Cnapr) + Standardabweichung

Messreihe/
Parameter Benzin Diesel Petroleum Olivenol Ethanol
1 CLa 183,6 + 27,3 743+11,6 1599+ 21,8 586+ 105 3928+ 229

‘CnapL 1723241192 106 62,7 1973,0+108,8 6644+ 722 26196+ 914

. 3452+ 27,0 129,0+193 1944+ 239 754+ 116 3034+ 290
‘Cnap 3135,9+106,8 19290 £953 22536 +1094 8399+ 789 20774+ 112,38
y Co 1607 + 24,2
o 1715.0 + 160.3

*Capr. wurde iiber die in Schritt 2 gemessene Radonkonzentrationen der Luft C;» und den nach [39] berechneten
Verteilungskoeffizienten Kyappq mit [41] berechnet.

Als Wichtungsfaktor wurde das Reziproke der Standardabweichung einer Wiederholung he-
rangezogen (Paschke et al., 1985). Eine gréBere Standardabweichung hat dabei eine geringere
Wichtung des Wertes zur Folge. Dadurch wird verhindert, dass sich durch die Verkniipfung
der unterschiedlich stark fehlerbehafteten und voneinander unabhiingigen Messwerte durch
Fehlerfortpflanzung ein Ergebnis mit einem Zufallsfehler ergibt, der grofer ist als die ver-
kniipften Teilfehler (Sachs, 1992). Zum Vergleich enthilt die Tabelle aulerdem die Werte fiir

Knapia aus den obigen Mischungsexperimenten sowie aus der Literatur.

Zur Verifizierung der im Durchstromungsexperiment ermittelten Verteilungskoeffizienten
wurde die reine NAPL Ethanol untersucht. Die eigenen Ergebnisse fiir Knapia, liegen mit
6,53 £ 0,2 und 6,72 + 0,1 nur leicht iiber den Literaturwerten von Clever (1979; 5,6 bzw. 6,4).
Die gute Ubereinstimmung bestitigt die Richtigkeit der eigenen Vorgehensweise in den

Durchstrémungsexperimenten.

Bei Benzin liegen die eigenen Werte (7.42 + 0,7 bis 10,51 + 2,0) deutlich niedriger als in den
Mischungsexperimenten (13,1 £ 0,4) und der Literatur (13,2 + 1,5). Das ist vermutlich auf
den relativ hohen Anteil volatiler (aromatischer) Komponenten zuriickzufiihren, die iiber den
zirkulierenden Luftstrom in das Wasservolumen gelangen und somit einen niedrigen
Verteilungskoeffizienten vortiduschen. Mit maximal 10,51 +2,0 und unter Beachtung der
Standardabweichungen nihern sich die Werte denen aus den Mischungsexperimenten an. Mit

den Literaturwerten gibt es dann Uberschneidungen.
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Die beste Ubereinstimmung zwischen eigenen und publizierten Daten konnen fiir Diesel ver-
zeichnet werden. Die eigenen Werte liegen im Mittel zwischen 13,92 £ 0,6 und 14,54 +£0.5.
Die Verteilungskoeffizienten aus den Mischungsexperimenten und der Literatur (ausge-

nommen Schubert, 2001) liegen im Bereich der Standardabweichungen dieser Mittelwerte.

Tabelle 8: In  Durchstromungsexperimenten  bestimmte Radonverteilungskoeffizienten
Knapuw und Knapur (bei 23°C) sowie entsprechende Werte aus den Mischungs-
experimenten (ME) und aus der Literatur

KnapL =6

NAPL 'KNAPUWi-G “min “max *Mittelwert ME Literatur

Benzin  37,70+14  742+07 980+08 897+03 13,1+04 ‘'132+15
396410  845+14 105120 943+03

Diesel 61,1120 12,68+13 1757+3,1 1454+05 134+08 ‘114+12

58,49+23  1155+1,8 1729+29 1392406 13,4 +£0.8
Petrol. 47,67 +23 994+13 1551+32 1135+0,5 135+14 ©90
4727+ 18 948+16 155618 11,25+04 796
10,6 2,1
Olivensl 46,45 +2,1 875+1,7 13,87+24 11,06+05 881
46,19 + 3.2 7.69+20 1505+26 109908 6245
44,03 +2.3 832+13 832+13 1048+06
Ethanol 27,45+ 0.7 590+04  7.84+07 653+072 ° 56
28,22+ 0,6 625+04 746+09 6,72+0,1 1984

" berechnet iiber [40] mit Ky, = 0,238 bei 23°C aus Clever (1979)

* berechnet mit Ergebnissen der jeweiligen Einzelmessung iiber [39]

3 gewichteter Mittelwert mit Standardabweichung aus 10 (bei Benzin 8) Wiederholungen pro Messreihe

* Schubert (2001) bei 20°C

5 Hunkeler et al. (1997); Knapp. berechnet iiber [26] mit Kyapow = 40.0 £ 2.3 und Ky, = 0,335 (bei 12°C nach
Abbildung 4)

6 Lurie (1910) in Clever (1979), bei Petroleum fiir 20°C

7 Hofman (1905) bei 20°C in Clever (1979)

¥ Nussbaum & Hursh (1958) in Clever (1979)

? Ramstedt (1911) in Clever (1979)

""Hofbauer (1914) in Clever (1979)

Fiir Petroleum liegen die Werte aus den Durchstromungsexperimenten im Mittel zwischen
den Literaturdaten und den Werten aus den Mischungsexperimenten. Betrachtet man die
minimalen und maximalen Werte fiir Knapis, schlieBen diese die Werte aus den Mischungs-

experimenten und der Literatur mit ein.

Bei Olivendl liegen die eigenen Werte in einem relativ weiten Bereich zwischen 7,69 +2,0
und 15,05 + 2,6. Die Literaturwerte (8,1 und 24,5) lassen ebenfalls auf ein weites Wertespek-

trum schlieBen.
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3.3.3 Diskussion

Die in Clever (1979) dokumentierten Verteilungskoeffizienten wurden von ihm einer Be-
wertung hinsichtlich ihrer Validitit unterzogen. Verschiedene Autoren haben demnach unter-
schiedliche Vorgehensweisen gewihlt, wobei diese nicht immer vollstindig nachvollzogen
werden kdnnen. Die in Tabelle 8 als Referenz herangezogen Autoren und Werte wurden als
vertrauenswiirdig eingestuft. Bei den von Schubert (2001) verdffentlichten Werten fiihrte eine
systematische Fehlerquelle (vgl. Kapitel 3.2.3) zu niedrigeren Verteilungskoeffizienten.
Neben der Nutzung unterschiedlicher Methoden sind auch verschiedene Zusammensetzungen
der durch verschiedene Autoren verwendeten Gemische Benzin, Diesel und Petroleum zu
erwarten. Dies wird, wie bereits erwidhnt, durch das jeweilige Rohdl und dessen Raffination
beeinflusst. Die Zusammensetzung von Olivendl als natiirliches Produkt ist ebenfalls Schwan-
kungen unterworfen. Betrachtungen der experimentellen Methoden und der jeweiligen
NAPL-Zusammensetzungen sind grundsitzlich bei der Interpretation von Verteilungskoeffi-

zienten und deren Wertespektrum zu beachten.

Bei Benzin fithrte die Versuchsanordnung der Durchstrémungsexperimente zu verringerten
Verteilungskoeffizienten im Vergleich zu den Versuchsanordnungen der Mischungsexperi-
mente bzw. den Literaturdaten. Die Ergebnisse von Benzin lassen den Schluss zu, dass ein
hoher Anteil volatiler (aromatischer) Komponenten (vgl. Tabelle 4) dazu fiihren kann, dass
sich diese Komponenten mit dem Luftstrom im Kreislaufsystem der Versuchsanordnung ver-
teilen, in der Messkammer des Radon-Monitors oder in der wissrigen Phase anreichern und
das Messergebnis beeinflussen. Durchstrdmungsexperimente zur Bestimmung der Vertei-
lungskoeffizienten Knapin sind daher vor allem fiir Gemische mit geringen volatilen
Anteilen, wie beispielsweise Diesel und Petroleum geeignet. Bei diesen Gemischen konnte
auch eine gute Ubereinstimmung mit den Literaturwerten verzeichnet werden (vgl. Tabelle 8

und die dazugehorigen Erliduterungen).

Bei Olivendl haben neben unterschiedlichen methodischen Vorgehensweisen vor allem ver-
schiedene Olivendlsorten bzw. -zusammensetzungen einen grofen Einfluss auf das Messer-
gebnis bzw. auf das publizierte Wertespektrum. Die im eigenen Experiment fiir eine Sorte von
Olivendl ermittelten Verteilungskoeffizienten erscheinen unter Betrachtung der iibrigen in den

Durchstromungsexperimenten ermittelten Ergebnisse durchaus plausibel.

Die ermittelten Verteilungskoeffizienten wurden F- und t-Tests unterzogen. Mithilfe der F-
Tests wird gepriift, ob ein Unterschied zwischen den Standardabweichungen von zwei jeweils

zusammengehdrigen, voneinander unabhingigen Experimentalreihen im Rahmen der Zufalls-
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schwankungen liegt, d. h. auf die gleiche Varianz der normalverteilten Grundgesamtheit
zuriickgefiithrt werden kann. Mithilfe der t-Tests wird gepriift, ob die Mittelwerte zweier
zusammengehoriger Messreihen auf eine normalverteilte Grundgesamtheit zuriickgefiihrt
werden konnen. Die Ergebnisse der Tests belegen, dass mit der vorgestellten Methode repro-
duzierbare Werte fiir die untersuchten NAPL-Substanzen und -Gemische bestimmt werden
konnten (Tabelle 9). Das Ergebnis fiir Kyapps, bzw. Knaprw stellt den gewichteten Mittelwert
aus den Einzelmessungen der Messreihen mit zugehdriger gewichteter Standardabweichung
dar (vgl. Tabelle 8). Lediglich bei Benzin fillt der t-Test negativ aus, d.h. die Mittelwerte der
Messreihen sind signifikant verschieden. Dieses Ergebnis stellt jedoch nicht die Methode in
Frage, da fiir vier der fiinf NAPL die Reproduzierbarkeit der Methode bereits belegt wurde.
Die in den durchgefiihrten Experimenten ermittelten Verteilungskoeffizienten sind in Abbil-

dung 10 den Hildebrand-Parametern gegeniibergestellt.

Tabelle 9: Ergebnisse der F- und t-Tests der Durchstromungsexperimente. Die Verteilungs-
koeffizienten Kyapw und Knapi mit Standardabweichung (o) stammen aus
Tabelle 8, die Hildebrand-Parameter (8) fiir Benzin, Diesel und Petroleum aus
Tabelle 6, dpjivens) aus Schubert et al. (2006) und Sgnana aus Clever (1979).

Benzin Diesel Petroleum Olivenol Ethanol

Knappw =6 389 £0,9 60,0 £1,3 474 +£0,2 455 +0.8 279 +04
F-Test* n.s. n.s. n.s. n.s. n.s.
t-Test* S. n.s. n.s. n.s. n.s.
Knap £ 0 9,32+0,22 14,37 +0,31 11,35+0,05 10,90+0,19 6,68 £ 0,10
3 [MPa'?] 15,9 16,7 15,8 19,4 26,4
* n.s. = nicht signifikant fiir eine Irrtumswahrscheinlichkeit von 5%

s. =signifikant fiir eine Irrtumswahrscheinlichkeit von 5%

Die eigenen Ergebnisse reihen sich sehr gut in die vorliegenden Daten fiir reine NAPL aus der

Literatur ein.
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m Mischungsexperimente & Durchstrémungsexperimente ¢ Literatur
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Abbildung 10: Radonverteilungskoeffizienten verschiedener NAPL vs. Hildebrand-Parame-
ter, verdndert nach Schubert (2001). Die Literaturwerte stammen aus Lewis et
al. (1987), Clever (1979) und Barton (1991). Die vollen Symbole setzen die
Verteilungskoeffizienten aus dieser Arbeit mit den Hildebrand-Parametern
aus Yaws (1999) in Beziehung. Der Pfeil kennzeichnet & fiir Radon
(18,1 MPa'"*) nach Prausnitz & Shair (1961).



T4

< Experimente zur Bestimmung der Radonkonzentration der Bodenluft
in Gegenwart von NAPL

4.1 Vorbemerkungen

Liegt in einem Boden eine residuale NAPL-Kontamination vor, kommt es zu Sorption des in
der Bodenluft vorhandenen Radons in der NAPL-Phase. Daraus resultiert eine lokale Ver-
ringerung der Radonkonzentration der Bodenluft, d. h. ein Defizit beziiglich der sich ohne
Kontamination einstellenden Hintergrundkonzentration. Dieses Defizit ist der NAPL-

Sittigung des Porenraumes proportional.

In den nachfolgend beschriebenen Experimenten soll der Einfluss der Porenraumsittigung
eines Bodens mit einer NAPL (SnapL), deren Verteilungskoeffizient Kyapi bekannt ist, auf
die Radonkonzentration der Bodenluft nachvollzogen werden. Als exemplarische NAPL
wurde Olivendl gewihlt. Olivendl ist nicht toxisch und auf grund seiner Viskositét gut zu
handhaben. Der Verteilungskoeffizient zwischen Olivendl und Luft Kgyyy ist bekannt, er

wurde vorausgehend experimentell bestimmt (vgl. Kapitel 3.3).

Die Ergebnisse mit Olivendl erméglichen Riickschliisse auf das Lésungsverhalten von Radon
in anderen, hier nicht untersuchten NAPL bei verschiedenen Porenraumsittigungen. Anhand
der Ergebnisse wird zudem eine fiir die in Diffusionsgefifien bzw. in Bodensiulen nach
Schubert (1999) durchzufithrenden Experimente geeignete Porenraumsittigung mit dem in
den Bodensiulenexperimenten verwendeten Olivendl ausgewihlt. Die in diesen Experimenten
zur Untersuchung der Radonkonzentration der Bodenluft in Gegenwart von NAPL verwende-
ten Materialien und Methoden, die Ergebnisse sowie deren Auswertung und Diskussion

werden im Folgenden erldutert.

4.2 Material und Methoden

4.2.1 Materialien und Geriite

Als Modellboden wurde ein eng gestufter Quarzsand (Kornspektrum 0,2 - 0,63 mm, Firma
EUROQUARZ GmbH, Ottendorf-Okrilla) gewihlt. Der Radiumgehalt des Sandes wurde vor
Versuchsbeginn gammaspektrometrisch bestimmt. Fiir den Sand wurde eine vergleichsweise
geringe Radiumkonzentration von Cg,=4,4 Bq kg (Treutler, 2002) ermittelt. Fiir die
Versuche wurden dem Quarzsand daher Uran-Tailings als Radonquellmaterial zugemischt.
Gammaspektrometrische Untersuchungen des Tailingmaterials ergaben eine durchschnittliche

Radiumkonzentration von Cg, = 2700 Bq kg™’ (Schubert, 2001). Die Ergebnisse der Gamma-
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spektrometrie in Abhingigkeit von der KorngroBe sind in Tabelle 10 zusammengestellt.

Exemplarische Sieblinien des Sandes sind Anhang Fb, Sieblinien des Tailingmaterials

Schubert (2001) zu entnehmen. Um ein fiir die Experimente hinreichend hohes Radonkon-

zentrationsniveau zu gewihrleisten, erfolgte die Mischung von Tailings und Sand im Massen-

verhiltnis 1:20.

Tabelle 10: KorngréBenspektren und Radiumkonzentrationen der verwendeten Uran- Tailings

(Schubert, 2001) und des Sandes (n. b. = nicht bestimmt).

Tailings Sand
KorngroBe  Masseanteil — Cg, KorngroBe Masseanteil ~ Cg,
[um] [Gew. %] [Bgkg'l | [um] [Gew.%] [Bq kg'']
>2.000 45 2.000 630 - 1.000 0.3 4.4
630-2.000 25,5 2.000 355- 630 57,1 44
200- 630 60,5 2.200 200- 355 387 44
63- 200 90 6.500 63- 200 3,7 n. b.
< 63 05 37.500 < 63 0,2 n. b.

Als Versuchsgefde wurden radondichte Glasschliffflaschen mit einer Beprobungssonde

gemil Abbildung 11 entwickelt und verwendet.

Beprobungssonde

Glasschliffdeckel

o

E—

chﬂunbzmcl

Sand-Tailings-
|- Gemisch

Abbildung 11: Schema der Versuchsgefifie zur Untersuchung des Einflusses der NAPL-Siit-
tigung des Bodens auf die Radonkonzentration der Bodenluft.

Das befiillbare Volumen einer Flasche betridgt 11,4 1. Deckel und Beprobungssonde sind unter

Verwendung eines Teflonbandes am Stopfen gasdicht verschliefbar. Aus dem Fassungsvolu-

men der Gefifle, dem Fullgewicht des Sand-Tailings-Gemisches und der Dichte von Quarz
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(2,65 g cm’3; Résler, 1984) wurde eine Porositit des Modellbodens von 0,43 - 0,46 ermittelt.

Die Trockendichte des Bodens betrigt damit durchschnittlich 1,47 g cm™ (vgl. Anhang Fa).

Zur Bestimmung der Radonkonzentration der Bodenluft kamen Lucaszellen in Verbindung
mit dem Radon-Monitor AB-5R (PYLON Electronics Inc., Ottawa, Canada) zum Einsatz. Der
Begriff Lucaszelle wird historisch auf eine Szintillationsmesskammer angewendet, in die eine
radonhaltige Gasprobe eingefiihrt werden kann. Die Innenwand der Zelle ist bis auf einen
transparenten Ausschnitt mit Zinksulfid (ZnS) ausgekleidet. Wenn ein Alpha-Partikel (der
durch Radonzerfall oder Zerfall der Radonfolgeprodukte entsteht) in die Zellenwand ein-
schldagt, wird ein Lichtblitz vom ZnS emittiert. Wenn dieser zur durchsichtigen Scheibe
gerichtet ist, wird er Uber einen Photomultipler (Radon-Monitor AB-5R) detektiert und in ein
digitales Signal umgewandelt. Die Anwendung dieser Methode wurde gewihlt, da dafiir nur
ein relativ geringes Bodenluftvolumen (150 ml) zur Radonbestimmung aus dem System

(11,41 pro Zylinder) abgezogen werden muss.

4.2.2 Methoden

Fliissigkeiten im Boden haben einen groBen Einfluss auf den Emanationskoeffizienten € des
Bodens (vgl. Kapitel 2.2.1). Um bei diesen Experimenten den Einfluss von Olivendl auf den
Emanationskoeffizienten zu ermitteln, wurden aus den Messwerten fiir C. die Emanations-
koeffizienten € fiir den trockenen (Sgiy=0) und fiir den olivendlfeuchten (0 < Sq;y< 1)

Boden durch Umstellen von [15] berechnet:

g=—-"= [42]
CR‘Jp

ne = 0 (1-Soiiv+ Kojivi Soiiv)

C. = Messwert der Radonkonzentration

Sofern nicht anders erwihnt, wird im Folgenden mit Feuchtigkeit bzw. feuchtem Boden eine
durch Olivend! bedingte Feuchtigkeit bzw. olivenolfeuchter Boden verstanden. Die fiir den
trockenen Boden gemessene Radonkonzentration ist auf den Emanationskoeffizienten
€ (Soiiv = 0) zuriickzufiihren. Wie in Kapitel 2.2.1 beschrieben, bremsen geringe Gehalte an
Flussigkeiten die emanierenden Radonatome, sodass sie im luftgefiillten Porenraum verblei-
ben. Der Emanationskoeffizient € (0 < Sojiy < 1) ist daher héher als der des trockenen Bodens
€ (Soiy = 0). Die Formulierung 1 < Sgjiv < 0 bezieht sich im Experiment auf eine Porenraum-
sittigung zwischen 0,0 und 0,2. Um den Porenfeuchtigkeitseinfluss auf den Emanationsko-

effizienten zu beriicksichtigen bzw. um die durch die unterschiedlichen Emanationsko-



-40 -

effizienten ermittelten Konzentrationen des trockenen und feuchten Bodens vergleichbar zu

machen, wird der Messwert des trockenen Bodens Cy. (Soiiv = 0) gemiB [43] korrigiert:

_e(1<Sy <0)

C o
e &(Sop =0)

€ Baw: =0) (43)

Croriigien = korrigierter Messwert von Cy, (Saiiy = 0) [Bq m~]
€ (Soiiv = 0) = Emanationskoeffizient des trockenen Bodens [-]
e (I < Spiy <0) = Emanationskoeffizient des feuchten Bodens [-]
CL (Soiy=0) = Messwert fiir den trockenen Boden [Bq m™]

Durch die Korrektur des Messwertes entsprechend [43] wird fiir den korrigierten Messwert
Chomigien bei Soiiy = 0 der gleiche Emanationskoeffizient angesetzt, wie fiir die 6lhaltigen Vari-
anten (Spjy > 0) eines Zylinders. Bei dem untersuchten olivendlfreien Boden ist im Experi-
ment jedoch nicht von einem vollstindig wassertrockenen Sand auszugehen, da bei dem ver-

wendeten Sand von vorhandenem Adsorptionswasser um die Mineralkérner auszugehen ist.

Im Verteilungsgleichgewicht von Radon im Porenraum zwischen Olivendl. und Bodenluft
sowie zwischen Radonemanation und Radonzerfall gilt fiir die sich theoretisch im abgeschlos-
senen System einstellende Radonkonzentration C* in der Bodenluft analog zu [15] folgende
Gleichung:

- eCrp

_ ! [44]
n(1- Souv. + KOIiV.ILSDIiv. )

Aus dem Verhiltnis der Gleichgewichtskonzentration C™ eines NAPL-haltigen Bodens
(0 < Snap. < 1) zu der eines NAPL-freien Bodens (SyapL = 0) leitet sich der Radondefizitfak-
tor (AC) ab (Schubert, 2001):

_CT0<Sppp <) _
C™(Syar. =0)

AC (1= Sap + KyapiaSnarn)” [45]

Die NAPL-Sittigung Syapr des Porenraumes kann durch Umstellen von [45] als Funktion von

AC ausgedriickt werden (Schubert, 2001):

1-AC
AC (Kyaprs, —1)

[46]

SnapL =

Neben der Radonkonzentration der Bodenluft ist der Verteilungskoeffizient (Knapra) der

einzige notwendige Parameter zur Bestimmung des NAPL-Siittigungsgrades.
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4.2.3 Versuchsdurchfiihrung

In der ersten Phase des Experiments wurde die Radongleichgewichtskonzentration in
trockenem NAPL-freiem Sand-Tailings-Gemisch gemessen. Hierfir wurden fiinf der oben

beschriebenen Glaszylinder mit dem Gemisch befiillt.

Zur Einstellung des Gleichgewichts zwischen Radium und Radon wurden in den Experi-
menten mit Bodenluftmessungen mindestens 20 d (ca. 5 t;» von Radon) abgewartet, bevor
mittels einer evakuierten Lukaszelle ein Bodenluftvolumen von 150 ml aus dem System
abgezogen wurde. Nach [17] und Abbildung 2 kann zu diesem Zeitpunkt von einer Konzen-
tration in der Bodenluft ausgegangen werden, die ca. 97,3% der Gleichgewichtskonzentration
C” entspricht. Damit sich in den mit der Bodenluft gefiillten Lukaszellen ein Gleichgewicht
von Radon mit seinen alpha-strahlenden Folgeprodukten Po-218 und Po-214 einstellen
konnte, wurde mindestens 3,5 h (ca. 7 t;» von megg, vgl. Tabelle 1) pro Zelle gewartet, bis

die Radonkonzentration iiber den Radoﬁ-Monitor AB-5R bestimmt wurde.

In der zweiten Phase des Versuches wurde das Sand-Tailings-Gemisch jedes Zylinders mit
einer definierten Menge Olivendl homogen vermischt, so dass sich in jedem Zylinder ein
bekannter NAPL-Sittigungsgrad einstellte. Bei der Mischung von Ol und Substrat wurde auf
eine homogene Verteilung des Ols geachtet. Nach Befiillung der Flaschen wurde wieder die

Zeit bis zur Gleichgewichtseinstellung der Radonkonzentration im System abgewartet (20 d).

Die Ol-Siittigung Soi, des Porenraums betrug zunichst in Zylinder 1 2%, in Zylinder 11 6%, in
Zylinder II1 10%, in Zylinder IV 14% und in Zylinder V 18%. Die Probenahme und Messung
der Radonkonzentration der Bodenluft wurde mittels Lucaszellen durchgefiihrt, wie bereits
oben beschrieben. In einem zweiten Schritt wurde dann die Ol-Sittigung in jedem Zylinder
um jeweils zwei Prozent erhdht, um weitere Daten zu erhalten. Die Bestimmung der Radon-

konzentration erfolgte wie eben beschrieben.

4.2.4 Auswertung der Daten

Der Radon-Monitor AB-5R zihlt die Zerfille von Radon in einem Zeitintervall von fiinf
Minuten. Zur statistischen Auswertung erfolgte fiir jede Probe die Messung der Zerfille tiber
mindestens funf Intervalle. Die gemessenen Zerfille pro Messintervall werden in Zerfille pro
Minute (cpm) angegeben. Ein fir jede Zelle bekannter Hintergrundwert wird von diesem

Wert abgezogen.

Weil zwischen dem Zeitpunkt der Probenahme und dem Messbeginn ein Zeitintervall von

mindestens 3,5 h liegt und der Zeitraum der Messung mindestens 25 Minuten betrigt,
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wihrenddessen der Zerfall von Radon in der Bodenluftprobe weitergeht, miissen zur Berech-
nung der Radonkonzentration Korrekturfaktoren eingesetzt werden. Diese kdnnen publizier-
ten Tabellen entnommen werden (vgl. Anhang G). Die mittels Lukaszelle bestimmte Radon-

konzentration einer Bodenluftprobe lisst sich dann anhand folgender Gleichungen berechnen:

CPM - KFI - KF2

= [47]
KF3-KF4-KF5-E-V
C. = Radonkonzentration der Luft [Bq m™]
CPM = Counts per minute minus Hintergrundwert [cpm]|
KF1 = Korrekturfaktor fiir den Zerfall wihrend einer Messung [-]

KF2 = Umrechnungsfaktor von pCi "' in Bq m [-] = 37

KF3 = Anzahl der Alpha-Emitter: Radon, Thoron, Actinon [-] = 3

KF4 = Umrechnungsfaktor von dpm zu pCi [-] = 2,22

KF5 = Korrekturfaktor fiir den Zerfall zwischen Probenahme und Start des Intervalls [-]
E = Zihlereffizienz [cpm dpm™'] = 0,76

V = Volumen der Lukaszelle [1]

4.3 Ergebnisse
In Tabelle 11 sind die Ergebnisse zur Bestimmung des NAPL-Einflusses auf die Radonkon-

zentration der Bodenluft zusammengestellt.

Bei einem Mischungsverhiltnis von 1 (Tailings; Cr,=2,7 kBq kg’l) : 20 (Sand; Cg,=
0,0 kBq kg'l) betrigt die Radiumkonzentration Cg, des verwendeten Gemisches etwa
0,135 kBq kg’l. Der Verteilungskoeffizient des Olivendls wurde mit Kgjv = 10,9 bestimmt
(vgl. Kapitel 3.3.2). Bei einer Porositit von n = 0,45 und einer Lagerungsdichte von p =
1,47 gcm'3 ist der nach [42] berechnete Emanationskoeffizient des trockenen Sandes im

Zylinder I im Mittel um etwa 16% niedriger als der im olivendlfeuchten Sand.

Die Korrektur von Cy, bei Sgjiy = 0 gemiah [43] fiir den Einfluss der Olivendlsittigung auf den
Emanationskoeffizienten erfolgte fiir jeden Zylinder. Die Vorgehensweise soll nachfolgend
exemplarisch an Zylinder I demonstriert werden. Fiir diesen Zylinder betrug € (Soy;y = 0) nach
[42] 0,301. € der olfeuchten Varianten des selben Zylinders liegt im Mittel bei 0,360. Die
entsprechend [43] korrigierte Radonkonzentration der Bodenluft fiir Spiy = 0 betrigt somit

Chorrigien = 0,360/0,301-132,56 = 158,6 kBq m™ (vgl. Tabelle 11).
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Tabelle 11: Gemessene Radonkonzentrationen der Bodenluft C; [kBq m™] in Abhingigkeit
der Porenraumsittigung Souiy [-] des Sand/Tailings-Gemisches und tiber [42] er-
mittelte Emanationskoeffizienten (g [-]). Die Messwerte C. bei Sgj;, = 0 wurden
gemil [43] pro Zylinder korrigiert (Cyorrigien [kBq m'3])

Zylinder  Sop, CL i *Closrfigen AC []
I 0,00 132,56 0,301 158,60 1,00
0,02 124,62 0,339 0.79
0,04 120,27 0,381 0,76
Il 0,00 176,61 0,400 236,04 1,00
0,06 151,54 0,548 0,64
0,08 128,64 0,523 0,54
11 0,00 142,12 0,322 174,95 1,00
0,10 70,59 0,319 0,40
0,12 95,72 0,475 0.55
v 0,00 179,90 0,408 213,23 1,00
0,14 103,61 0,561 0,49
0,16 69,37 0,406 0,33
v 0,00 158,69 0,360 ©174,40 1,00
0,18 62,69 0,395 0,36

0,20 27,13 0,183 0,16

*Emanationskoeffizient des Sand/Tailings-Gemisches nach [42]

Piiber [43] korrigierter Messwert; fiir € wurde jeweils der Mittelwert der Emanationskoeffizienten der lfeuchten
Varianten pro Zylinder herangezogen

Fiir € wurde € = 0,395 bei Spji, = 0,18 herangezogen, da € bei Sy, = 0,2 abweichend (vgl. Text)

Ynach [45] berechneter Radondefizitfaktor

Im Zylinder II liegt der mittlere Emanationskoeffizient bei der Olsiittigung des Porenraums
von Sojiv = 0,06 bzw. 0,08 mit € = 0,535 etwa 25% hoher als der der trockenen Variante des
gleichen Zylinders (g€ = 0,4). In den Zylindern III bzw. IV betrigt die Erhohung des Emana-
tionskoeffizienten bei den Sittigungsstufen Sgjy = 0,1 und 0,12 (Zylinder IIT) bzw. 0,14 und
0,16 (Zylinder IV) fiir Zylinder III 19% und fiir Zylinder IV 16%.

Im Zylinder V ist der Emanationskoeffizient bei Sgj;y = 0,18 etwa 9% groBer als der des
trockenen Sandes. Bei einer Sittigung von 0,2 ist der Emanationskoeffizient mit 0,183 etwa
49% Kkleiner, als der des trockenen Sandes. Ein dhnliches Verhalten des Emanationskoeffi-
zienten wurde auch durch van der Spoel et. al (1999) beschrieben. Eine plausible physika-
lische Erkldrung fiir den Einfluss hoherer Porenraumsittigungen, die zu einem starken Ab-
sinken des Emanationskoeffizienten fiihren, wie es hier in Zylinder V bei Soy.,= 0,2 beobach-

tet wurde, konnte nicht genannt werden.
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4.4  Diskussion

Nach Nazaroff (1992) liegt der Emanationskoeffizient, wie in Kapitel 2.2.1 beschrieben, fiir
verschiedene natiirliche Béden und mineralische Materialien in einem relativ weiten Bereich
zwischen 0,05 und 0.7 und kann einen maximalen theoretischen Wert von 0,75 (Sasaki et al.,
2004) erreichen. Im vorliegenden Fall handelt es sich um ein Gemisch aus Sand und Uran-
Tailings. Legt man Emanationskoeffizienten natiirlicher Boden, die nach Nazaroff (1992) fiir
verschiedene, nicht nidher definierte Béden bei 0,22 liegen, zugrunde, wiren die in den
Zylindern ermittelten Werte (etwa 0.4) als relativ hoch einzuschiitzen; fiir das Sand/Tailings-
Gemisch erscheinen die eigenen Werte aber durchaus plausibel. Durch Schubert (2001)
wurden verschiedene Sand/Tailings-Gemische (10:1, 7,5:1, 6,5:1) in Bodensiiulen untersucht.
Die Emanationskoeffizienten lagen mit 0,25 bis 0,26 (Schubert, 2003) deutlich unterhalb der
Werte hier. Es ist jedoch festzuhalten, dass bei den in Schubert (2001) beschriebenen Experi-
menten nicht von einem abgeschlossenen System auszugehen ist. Die Feuchtigkeit bzw. Ol-
sittigung des Gemischs wurde nicht definiert vorgegeben. Zudem wurde in Schubert (2001)
eine Radonmessmethode verwendet, die nach meiner Meinung relativ grofe Unsicherheiten

bei der gewiihlten Experimentieranordnung bedingt.

Der fiir einen Verteilungskoeffizienten des Olivendls von Kyapur = 10,90 berechnete theo-
retische Zusammenhang zwischen Radondefizit und Olivendlsittigung gemiB [45] ist in Ab-
bildung 12 A dargestellt, die verdeutlicht, dass die gemessenen Werte mit dem theoretischen
Verlauf recht gut iibereinstimmen. Die Berechnung der theoretischen Verlidufe in Abbil-
dung 12 erfolgte gemiB [45]. Fir den Emanationskoeffizienten € wurde der Mittelwert der
olfeuchten Varianten in dem Experiment (auBer Zylinder V, bei Sgyy = 0,2) herangezogen;

dieser betriigt 0,434 (vgl. Tabelle 11).

Um den Einfluss weiterer NAPL auf die Radonkonzentration der Bodenluft zu betrachten,
wurden die theoretischen Verliufe der Radondefizitfaktoren als Funktion der NAPL-Sitti-
gung des Porenraums durch die NAPL-Gemische Benzin, Diesel und Petroleum, deren Ver-

teilungskoeffizienten bekannt sind (vgl. Tabelle 8), dargestellt.

Abbildung 12 B ist zu entnehmen, dass die Messwerte fiir Olivensl den Wertebereich der
theoretischen Verldufe der genannten Gemische einschlieBen. Dies verdeutlicht, dass Radon
einerseits als natiirlicher Tracer fiir NAPL-Kontaminationen genutzt werden kann und
andererseits eine NAPL-Identifikation bzw. -Unterscheidung mit der oben vorgestellten

Methode nicht méglich ist.
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Abbildung 12: Radondefizitfaktor (AC) als Funktion der NAPL Siittigung.
A: theoretischer Verlauf fiir Olivendl nach [45] mit € = 0,434 und
Koiiva. = 10,9.
B: theoretische Verliufe fiir Benzin, Diesel und Petroleum nach [44] mit
£= 0,434, Kgensin. = 9,2, Kpieser. = 14,23 und Kpeyroteuma. = 11,3.
Die Verteilungskoeffizienten K sind Mittelwerte aus Tabelle 8.
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5 Messgenauigkeit des AlphaGUARD

Fiir die Messung der Radonkonzentration der Bodenluft nach dem Radon-Verfahren wird in
der Praxis der bereits in Kapitel 3.3.1 genannte Radonmonitor mit lonisationsmesskammer

(AlphaGUARD) verwendet.

Bei der Probenahme wird ein Bodenluftvolumen von etwa 0,61 aus der gewihlten Probe-
nahmetiefe in die Messkammer gepumpt, die ein starkes elektrisches Feld erzeugt. Durch die
ionisierende Strahlung (Alpha-Strahlung) entstehen in der Kammer positiv und negativ
geladene Ionen, die jeweils zur entgegengesetzten Elektrode wandern. Die Ladungsimpulse,
die sich bei hoher Impulsdichte auch iiberlagern kénnen, werden registriert. Im unteren
Konzentrationsbereich (geringe Impulsdichte) wird nach Impulshéhe, -form und -anzahl
unterschieden. Bei hheren Konzentrationen wird der Gesamtionisationsstrom ausgewertet.
Die Uberginge zwischen den Bereichen werden durch mathematische Alghorithmen flieBend
gestaltet. Fiir eine gewiihlte Messzeit wird durch das Messgeriit der Messwert =+

.Unsicherheit” (x; £s,, [Bq m"}]) ausgewiesen. Die ,,Unsicherheit™ wird pro Messzeit iiber

s, = /Impulse berechnet (Biirkin, 2006). Die Anzahl der Impulse pro Messzeit lisst sich
somit iiber sy’ ableiten. Bei sxi=3.000 Bq m™ (=3kBgq m™) und 1 min Messzeit (vgl.
Abbildung 13 Ab) werden beispielsweise 9.000.000 Impulse pro Minute registriert. Ein durch
das Messgerit ausgewiesener Messwert x; [Bq m™] ist somit das Ergebnis einer hohen Anzahl
von registrierten Impulsen in der Messkammer pro Messzeit. Abbildung 13 zeigt typische
Messreihen fiir wiederholte Messungen mit einer Messzeit von 1 min und 10 min. Die
Bodenluftprobenahme erfolgte auf zwei (NAPL-freien) Standorten, die unterschiedliche
mittlere Radonkonzentrationen X aufzeigten. Die Standardabweichung s vom Mittelwert X

aus den Messwerten x; berechnet sich entsprechend als:

E(x, =X}’
=2 =) [48]
n-1
X, = einzelne Messwerte
X = Mittel aller x;
n = Anzahl aller Messungen

Die Standardabweichung s nimmt in der Regel mit steigenden Werten fiir X zu. Bei den in
Abbildung 13 dargestellten Messungen nach einer Messzeit von jeweils 1 min wurde ein

kleinerer Wert fiir X gemessenen als nach 10 min Messzeit (vgl. Tabelle 12). Aufgrund der
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Abbildung 13: Typische Zeitreihen der Messung der Radonkonzentration der Bodenluft mit
dem AlphaGUARD auf zwei NAPL-freien Bdden bei A) 1 min Messzeit und
B) 10 min Messzeit. In a) sind jeweils die ausgewiesenen Werte Cp. [kBq m~],
in b) die Abweichungen vom Mittelwert X der Messungen x; dargestellt. In )
sind die Messwerte C; pro Messzeit als ,,Jaufender” Mittelwert X dargestellt.
In a) sind zudem die Standardabweichung s von X und in b) die ausgewiesene
Unsicherheit” s,; von x; dargestellt.

kiirzeren Messzeit von 1 min ist die Standardabweichung bei kleinerem X jedoch groBer als
die bei groBerem X und einer lingeren Messzeit von 10 min (Abbildung Aa und Ba). Abbil-

dung 13 c zeigt, dass der Mittelwert ab einer Gesamtmesszeit von etwa 30 min, unabhingig
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von der gewihlten Messzeit der Einzelwerte, weitgehend konstant bleibt. Zum direkten Ver-
gleich der Standardabweichungen ist in Tabelle 12 auch die durch s/X beschriebene relative

Standardabweichung aufgefiihrt.

Tabelle 12: Charakterisierung einer Serie von Einzelmessungen bei einer Messzeit von 1 min
und 10 min. n ist die Anzahl der Messungen x;, X der Mittelwert von x;, s die
Standardabweichung von x; nach [48] und s/X die relative Standardabweichung.

Messzeit n Zeit [min] X [kBqm™] s [kBqgm™] $/X [-]
1 min 10 10 19,89 4,17 0.21
20 20 20,97 3,84 0,18
30 30 20,16 3,76 0,19
40 40 20,42 3,65 0.18
50 50 20,63 3.58 0,17
60 60 20,74 3,74 0,18
151 151 20,18 3,88 0,19
10 min 1 10 34,56 ¢
2 20 35,33 .
3 30 34,09 2,28 0,07
4 40 34,34 1,92 0,05
5 50 34,69 1,84 0,05
6 60 34,92 1,74 0,05
16 160 34,73 1,39 0,04

* zu wenig Einzelwerte

Mit der nachfolgenden statistischen Untersuchung soll gepriift werden, wie groB der Unter-
schied zwischen dem mit dem AlphaGUARD gewonnenen NAPL-unbeeinflussten Messwert
X £ s und einer verringerten Konzentration L sein muss, damit ein tatsiichlicher Unterschied

und damit eine NAPL-Kontamination mit statistischer Signifikanz nachzuweisen ist.

Eine sichere Identifizierung des Unterschiedes X —|l, hingt von der Streuung der Messwerte
(s) um den Mittelwert (X ) und der Anzahl der wiederholten Einzelmessungen n ab. Eine erste
Abschiitzung der nétigen Messwertanzahl n und damit der Messzeit zur Mittelwertbildung
ldsst sich Abbildung 13 ¢ entnehmen (> 30 min). Um den Unterschied von einem Messwert X
und der theoretisch abgeleiteten verringerten Radonkonzentration [y mit statistischer Signifi-
kanz zu identifizieren, kann nach Doerfel (1990) mithilfe des t-Tests die Abweichung eines
Mittelwertes X von einer theoretisch abgeleiteten (fehlerlosen) Zahl pg gepriift werden. Die

PriifgroBe t wird nach [49] berechnet.

r= XM [49)

S
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Die Priifung erfolgt durch Gegeniiberstellen des nach [49] berechneten t mit den tabellierten
Integralgrenzen t(f; P) der t-Verteilung in Abhingigkeit vom Freiheitsgrad f und der Wahr-
scheinlichkeit P. P ist die statistische Sicherheit dafiir, dass ein Messwert im Vertrauensinter-
vall (z. B. X o) der Verteilungskurve liegt. 1-P ist die entsprechende Wahrscheinlichkeit,
dass ein Messwert auBlerhalb des Vertrauensintervalls liegt und wird als Irrtumswahrschein-
lichkeit bezeichnet (Tabelle 13). Durch das Lésen von Radon in einer NAPL ist grundsitzlich
von einer verringerten Konzentration Ly gegeniiber der unbeeinflussten Konzentration X aus-
zugehen. In diesem Fall interessiert nur eine (die untere) Grenze des Vertrauensintervalls,
man spricht hier von einer einseitigen Fragestellung mit der dazugeh&rigen Wahrscheinlich-

keit P. Die Priifhypothese ist X > . Zwischen den zur ein- bzw. zweiseitigen Fragestellung

gehorigen Wahrscheinlichkeit P bzw. P gilt die Beziehung [50] (Doerfel, 1990).

P
P=05+— [50]

2
Tabelle 13 enthiilt die zum praktischen Gebrauch hiiufig verwendeten Werte von P und P fir
eine ein- bzw. zweiseitige Begrenzung des Vertrauensintervalls.

Tabelle 13: Giingige Werte von P und P fiir eine ein- bzw. zweiseitige Begrenzung des Ver-
trauensintervalls.

einseitig zweiseitig
P 1-P P 1-P
0,8415 0,1585 0,683 0,317
0,875 0,125 0,750 0,250
0,950 0,050 0,900 0,100
0.975 0,025 0,950 0,050
0,995 0,005 0,990 0,010

Fiir eine gegebene Anzahl von Freiheitsgraden wird in entsprechenden Tabellen der t-Wert
abgelesen, der bei einer moglichst groBen Wahrscheinlichkeit P bzw. einer méglichst gerin-
gen Irrtumswahrscheinlichkeit 1-P groBer ist als der berechnete t-Wert. Fiir die betrachtete
Anzahl von Freiheitsgraden erhilt man somit die Wahrscheinlichkeit P, dass X und W unter-
schiedlichen Grundgesamtheiten angehoren, also der Unterschied X - [y mit statistischer
Signifikanz identifiziert werden kann. In den Betrachtungen hier wurden fiir die nach 30, 40,
50 und 60 min Gesamtmesszeit ermittelten X jeweils Abweichungen von X von 2,5%, 5%,
7.5% und 10% betrachtet. Ahnliche Abweichungen kdnnen auch durch NAPL-Kontamina-

tionen im Boden hervorgerufen werden (vgl. Kapitel 4.3, 8.2 und 9).



Voraussetzung fiir den t-Test ist eine Normalverteilung der Einzelwerte x; (Doerfel, 1990).
Die Pritfung auf Normalverteilung erfolgt entsprechend dem Schema in Tabelle 14 (xz—Test).
Die n Einzelwerte werden in m-Klassen eingeteilt. Fiir jede Klasse wird die absolute (h,) und
theoretische Haufigkeit (h,) bestimmt. Zur Berechnung von h, werden die nach der Klassen-
obergrenze x,, aufgeteilten Werte nach u normiert und den zugehérigen Tabellenwerten (y(u))
gegeniibergestellt. Fiir einzelne Klassen wird eine Besetzung h, > 5 gefordert. Wenn h, <5
konnen unterbesetzte Klassen zusammengefasst und eine ausreichende Besetzung erreicht
werden. Entsprechend der Anzahl n, der Klassenbreite d und der Standardabweichung s wird
die theoretisch zu erwartende absolute Haufigkeit h, fiir die Besetzung der einzelnen Klassen

berechnet. Aus den GroBen h, und h, berechnet man die PriifgroBe xz nach [51].

(h,—h,)’

2y
% h

[51]

t

Ein Unterschied ist nachweisbar, wenn der berechnete Wert erofer ist als der tabellierte
Wert xz(P, f). In Tabelle 14 ist beispielhaft fiir eine Serie von n = 30 Einzelmessungen nach
einer Messzeit von jeweils 1 min das Priifschema des xz-Tests dokumentiert. Fiir n = 30, 40,
50 und 60 sind die ermittelten PriifgroBen %* und (P, f) in Tabelle 15 zusammengefasst.
Nach Doerfel (1990) findet man fiir m — 3 Freiheitsgrade und fiir n = 30 den tabellierten Wert
x2(0,99; 2)=9,21 (vgl. Tabelle 14). Da xz =7,13<9,21 kann mit einer Irrtumswahrschein-
lichkeit von 1% bestitigt werden, dass die Messwerte als Stichprobe einer normalverteilten
Grundgesamtheit betrachtet werden konnen. Fiir die Gesamtmesszeiten 30, 40, 50 und 60 min

(vgl. Tabelle 12) sind in Tabelle 15 die PriifgroBen xz und ¢*(P; ) gegeniibergestellt.

Fiir eine Messzeit von 10 min werden zu wenige Einzelwerte im hier betrachteten Gesamt-
messzeitraum von bis zu 150 min erhoben, um einen % -Test durchzufiihren. Fiir diese Werte

wird hier ebenfalls eine normalverteilte Grundgesamtheit zugrunde gelegt.

In Tabelle 16 sind fiir eine signifikante Abweichung von X von 2,5% (W =0,975%), 5%
(Lo =0,95%), 7.5% (o =0,925%) und 10% (Ko =0,90%) und n =30, 40, 50 bzw. 60 (nach
Jeweils 1 min Messzeit der Einzelwerte) die nach [49] berechneten t den entsprechenden
tabellierten t (P ; f) gegeniibergestellt. Zeile 1 kann entnommen werden, dass eine einseitige
Abweichung von X um 2,5% nach einer Gesamtmesszeit von 30, 40, 50 und 60 min mit einer
Irrtumswahrscheinlichkeit von jeweils 25% nachgewiesen werden kann. Eine Abweichung
von X um 5% (Zeile 2) kann nach 30 min mit 12,5%, nach 40 min mit 5% sowie nach 50 und

60 min mit 2,5% Irrtumswahrscheinlichkeit nachgewiesen werden.
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Tabelle 14: Priifung auf Normalverteilung fiir eine Serie von Messwerten mit dem Alpha-
GUARD nach einer Messzeit von jeweils | min und einer Gesamtmesszeit von
30 min (n = 30). d ist die Klassenbreite und s die Standardabweichung.

Klassen- |absolute |Abzissenwert |Ordinatenwert |theoretische Hiiufig-
ober- Hiufigkeit | der Normal- |der Normal- | keit
grenze verteilung verteilung
“Xob h, u=le "2y h, :Ey(u} o, B
] s h,
12 1 -2,17 0,03788 0,60489
14 2 -1,64 0,10396 1,66009 5,7056 |0.01519
16 2 -1,11 0,21546 3,44059
18 1 -0,57 0,33912 5,41526 3,59992
20 8 0,04 0,39862 6,36539 041976
22 7 0,49 0,35381 5,64984 0,32265
24 3 1,02 0,38466 6,14247
26 2 1,55 0,12051 1,92437
28 1 2,09 0,04491 0,71715 8,9898 |2,76561
30 1 2,62 0,01289 0,20583
Pyt= 7,13
‘%% (0,99;2) = 921

“der Einzelwerte [KBq m?]

P42 nach [51]

“P =0,99. Nach Zusammenfassen der unterbesetzten Klassen betriigt die Klassenzahl m = 5. Die Zahl der Frei-
heitsgrade f = m — 3 betriigt somit 2 (vgl. Text).

Tabelle 15: Vergleich der tabellierten xz(P;f) mit den experimentellen %* (n.s. = nicht
signifikant).

n 30 40 50 60

Xts 20,16 £3,76 20,42 £ 3,65 20,63 £ 3,58 20,74 £3,74

)(2<x2 (P D 7,13 <921 8,14<11,3 6,17 <9.21 10,58 < 11,3
n.s. n.s. 1n.s. 1.S.

“signifikant fiir eine Irrtumswahrscheinlichkeit 1-P = 0,01

Eine Abweichung von X um 7,5% (Zeile 3) kann nach 30 min mit 2,5%, nach 40 min mit 1%,
nach 50 und 60 min mit 0,5% Irrtumswahrscheinlichkeit nachgewiesen werden. Eine Unter-
schreitung von X um 10% (Zeile 4) kann nach einer Gesamtmesszeit von 30, 40, 50 und

60 min mit einer Irrtumswahrscheinlichkeit von jeweils 0,5% nachgewiesen werden.

Wenn die Radonkonzentration im NAPL-freien Boden beispielsweise X =20,16 kBq m”
(vgl. Tabelle 15) betrigt, muss man nach einer Gesamtmesszeit von 30 min mindestens eine
um 7,5% verringerte Konzentration (o = 18,6 kBq m™) messen, um mit einer Irrtumswahr-

scheinlichkeit von 2,5% sagen zu kénnen, dass ein NAPL-bedingtes Defizit vorliegt.



Tabelle 16: Vergleich der tabellierten t(P;f) mit den experimentellen t nach [49] fiir eine
signifikante Abweichung X - o (vgl. X in Tabelle 15) bei der Irrtumswahr-
scheinlichkeit 1 — P und verschiedenen Messzeiten (n).

n =30 ‘n=40 ‘n=>50 n =60

Mot t(P:f) ot (P ot t(P;f) Po t t(P; )

'19,7 0,73>0,68 19,9 088>%0,68 20,1 1,02>0,68 20,2 1,07>0,68
19,1 147> 117 194 1,77>°1,68 19,6 2,04>9,01 19,7 2,15> 2,00
18,6 220>2,04 189 2,65>°242 19,1 306>"2,67 192 322>266
‘18,2 294>72,75 184 354>72,70 18,6 4,07>2,67 18,7 433> "2,66

'Wp=0975X  “Wy=095% up=0925%  *ue=090% _
1-P=25% PI-P=12,5% ‘1-P=5% “N-P=25% °1-P=1% "1-P=05%

Wenn man eine hohere Irrtumswahrscheinlichkeit in Kauf nimmt, kann auch ein geringerer
Unterschied identifiziert werden. Die nur um 5% gegeniiber X verringerte Radonkonzentra-
tion o= 19,1 kBqm™ lieBe sich beispielsweise mit einer Irrtumswahrscheinlichkeit von
12,5% als signifikant verschieden von X ausweisen. Geringere Abweichungen von X (z. B.
2,5% bei ny= 19,7 kBqg 111'3) konnten nur mit einer hoheren Irrtumswahrscheinlichkeit (z. B.

25%; vgl. Tabelle 16) identifiziert werden.

Wenn die Gesamtmesszeit auf 40 min erhoht wird, dann muss die Abweichung von X =
20,42 £ 3,65 mindestens 5% (uy = 19,4 kBq m’3) betragen, um mit einer Irrtumswahrschein-
lichkeit von 5% die Abweichung mit akzeptabler statistischer Sicherheit zu identifizieren.
Wenn die Gesamtmesszeit auf 50 oder 60 min erhoht wird, dann kann eine Abweichung von
X (vgl. Tabelle 16) um 5% bereits mit einer Irrtumswahrscheinlichkeit von 2,5% nachge-
wiesen werden. Wenn die Abweichung 7,5% betriigt, dann verringert sich die Irrtumswahr-

scheinlichkeit auf 0,5%.

Eine Abweichung von X um 2,5% kann unabhingig von der betrachteten Gesamtmesszeit
(zwischen 30 und 60 min) nur mit einer hohen Irrtumswahrscheinlichkeit von 25% nachge-
wiesen werden. Betrigt die Abweichung von X dagegen 10%, kann unabhingig von der
Messzeit ein entsprechendes Konzentrationsdefizit mit einer sehr geringen Irrtumswahr-

scheinlichkeit von 0,5% nachgewiesen werden.

Aufgrund der statistischen Analyse wird empfohlen, bei wiederholten Messungen mit dem
AlphaGUARD nach einem Einzelmessintervall von 1 min eine Gesamtmesszeit von 40 min
einzuhalten. Nach dieser Messzeit ist es wahrscheinlich, dass ein relativ geringes NAPL-
bedingtes Konzentrationsdefizit von 5% noch mit relativ hoher statistischer Sicherheit (Irr-

tumswahrscheinlichkeit 5%) nachweisbar ist.
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In Abbildung 14 sind die in Tabelle 16 genannten Irrtumswahrscheinlichkeiten 1—P den
betrachteten Abweichungen von X bei verschiedenen n gegeniibergestellt. Es ist die bei einer
Irrtumswahrscheinlichkeit von 5% empfohlene Messzeit von 40 min (n = 40) markiert, die
notwendig ist, um eine Abweichung von X um 5% mit statistischer Sicherheit nachzuweisen.
Mit zunehmender Abweichung von X lisst sich ein Unterschied zwischen X und pg mit ab-

nehmender Irrtumswahrscheinlichkeit bzw. hoherer statistischer Sicherheit nachweisen.

100
10’;
g i O
- @A
I+ + n=30 O
o n=40 )
A n=150
O n=060
0.1 : e
2.5 5 7.5 10

Abweichung von x [%]

Abbildung 14: Irrtumswahrscheinlichkeit 1—P als Funktion der Abweichung von X bei ver-
schiedenen Werten fiir n. Die Werte sind Tabelle 16 zu entnehemen.
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6 Radontransport im Boden
6.1  Fluidbewegung

6.1.1 Einphasenstromung

Die Fluidbewegung durch ein poroses Medium wird mit der Darcy-Gleichung beschrieben:

o=4aSE [52]
dx

Fluidfluss [m?s™']

Leitfihigkeit des Mediums fiir das Fluid [m s™']

= FlieBquerschnitt [m?]

Fluid-Potential, ausgedriickt als Energie je Gewichtseinheit [m]
Entfernung [m]

]

1l Il

* o T O
|

Der Proportionalititsfaktor ist Leitfahigkeit des pordsen Mediums fiir das betrachtete Fluid.
Das Darcy-Gesetz gilt fiir laminares Stromen, bei dem Trigheitskrifte vernachlissigt werden
konnen. Sind die Poren mit Wasser gesiittigt, wird fiir k die gesittigte Wasserleitfihigkeit k,
des pordsen Mediums eingesetzt. Typische Werte fiir k, liegen zwischen 10° ms™ fiir Kies

und 10" m s fiir Ton (Freeze & Cherry, 1979).

Der positive Fluidfluss (Q) verléduft, ausgehend vom Ort des héheren Potentials in Richtung
des abnehmenden Potentials (Abbildung 15). Der den Fluidfluss antreibende Gradient ist defi-
¥, -,

X2 =X

. . A . . .
niert als der Anstieg gy = einer Geraden in einem x/%W-Koordinatensystem. Da der

Gradient negativ ist, wird in [52] ein negatives Vorzeichen aul der rechten Seite eingefiigt,

damit Q in Richtung des Gradienten positiv ist.

Fiir weitere Berechnungen wird Q auf die Fliche bezogen (Division durch A) und als spezi-

fischer Fluidfluss (Flux) q bezeichnet:

=k—

22

q:

q = Fluidflux [m3 s'm?=m s'l]



-55-

. Richtung des Gradienten
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Abbildung 15: Schematische Darstellung der Differenz der Fluid-Potentiale AW, entlang der
FlieBstrecke Ax als Anstieg bzw. Gefille einer Geraden.

Fiir den Fluidfluss steht jedoch nicht die gesamte Querschnittsfliche des pordsen Mediums
zur Verfiigung, sondern nur die fluidgefiillte am Transport beteiligte Porositidt n. Wird der

Flux durch n dividiert, erhilt man die mittlere FlieBgeschwindigkeit v entlang der Strecke dx:

y=a_k d¥ [54]
n n dx
= mittlere FlieBgeschwindigkeit des Fluids [m s™]
n = fluidgefiillte Porositit [ m},,, m . |

Natiirliche Boden sind durch unterschiedliche Korn- und Porengrofien gekennzeichnet.
Dadurch ergeben sich fiir einzelne Fluidpartikel unterschiedlich lange FlieBwege und FlieBge-
schwindigkeiten. Die tatsdchliche Geschwindigkeit einzelner Partikel kann somit von der
mittleren Geschwindigkeit (v) abweichen. AuBlerdem ist sie auch innerhalb einer Pore ver-

schieden (vgl. Kapitel 6.2.2).

6.1.2 Mehrphasenstromung

In den Poren eines porésen Mediums grenzen bei gleichzeitigem Vorhandensein von Luft,
Wasser und NAPL sowie der (mineralischen) Festkdrpermatrix bis zu vier Phasen aneinander.
Zwischen den Grenzflichen eines Fluids und der Porenwand stellt sich ein Winkel ein, dessen
GroBe von der relativen Benetzbarkeit der mineralischen Oberfliche in Bezug auf die betei-

ligten Phasen abhingt (Abbildung 16).
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Luft

Mineralkorn

Abbildung 16: Verhalten einer benetzenden (Wasser) bzw. nichtbenetzenden Fliissigphase
(NAPL) gegeniiber einer mineralischen Feststoffgrenzfliche (Mineralkorn).
Verindert nach Mercer & Cohen (1990).

Die Fluidphase, die geringere Spannungen auf einer Oberfliche bewirkt, wird bevorzugt
adsorbiert und bildet einen spitzen Winkel aus (benetzende Phase). Dies ist in einer
mineralischen Matrix in der Regel die wiassrige Phase, die dadurch bevorzugt die kleineren
Poren ausfiillt. Die andere (verdringte) Phase (z: B. NAPL), in der Fluidgrenzfliche und
Porenwand einen stumpfen Winkel einschliefen, wird als nicht-benetzende Phase bezeichnet
(Busch et al., 1993). In der Regel fiillt die nicht benetzende Phase (z. B. Luft, NAPL) die
eréberen Poren aus bzw. beriihrt die innere Oberflidche der mineralischen Matrix nicht, so

dass die nicht benetzende Phase nur insular (tropfchenartig) verteilt auftritt (Abbildung 17).

Solche inkohirent (nicht zusammenhingend) bzw. residual verteilten Fluide kénnen als
immobil betrachtet werden. Die Menge, die als Residualphase im Boden fixiert wird, hiingt
sowohl von bodenspezifischen als auch von NAPL-spezifischen Parametern ab; nach Mercer
& Cohen (1990) kénnen bis zu 20% des verfiigbaren Porenraums eines Bodens residual durch
NAPL besetzt werden. (Aus diesem Grund wurden in den Sand-Kontaminations-
Experimenten im Rahmen dieser Arbeit Sittigungen zwischen 0 und 0,2 gewihlt.) Die
benetzende Phase ist dagegen kohirent im pordsen Medium verteilt, was die Bewegung durch
einen antreibenden Potentialgradienten ermdglicht. Ein gewisser Anteil der kohidrenten Phase

(z. B. Adsorptionswasser) am gesamten Porenraum n bleibt jedoch immobil.

Geht man von nur zwei nichtmischbaren Fluidphasen nebeneinander aus, verringert sich die
Durchlissigkeit k fiir ein Fluid durch die Anwesenheit des anderen (Busch et al., 1993). Fiir
den Fall, dass der Porenraum durch 3 Phasen (Wasser, Luft, NAPLI) eingenommen wird,
lassen sich die Mobilitédtsbereiche einer Phase in Abhingigkeit von der Sittigung anschaulich
gemil Abbildung 18 ausweisen. Die Fluide, die in einem Feld genannt sind, sind jeweils
mobil. Im linken mittleren Feld sind z. B. Luft und Wasser mobil, wihrend die NAPL
immobil ist. Im obersten Feld ist beispielsweise nur die Bodenluft mobil, wihrend die

fliissigen Phasen immobil bleiben.
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Mineralkorn

Abbildung 17: Schematische Verteilung der nichtmischbaren fluiden Phasen Wasser (W),
Luft (L) und NAPL im Porenmafstab des pordsen Mediums mit mineralischer
Feststoffgrenzfliche (Wasser ist das benetzende Fluid). Verdndert nach Busch
et al. (1993).

Mit der Definition [10] der fluidgefiillten Porositit, ergibt sich aus [54] das FlieBgesetz von

Darcy fiir ein Mehrphasensystem.
vp=aL=—E. = [55]

vi = FlieBgeschwindigkeit der Phase F [m s"]
gr = Fluidflux der Phase F [m®s' m?=m s
ng = mit einer Fluidphase F gefiillte Porositéit [m*m™]
kr = Leitfdhigkeit des Mediums fiir die Phase F [m s‘]]

6.2  Stofftransport

In der vorliegenden Arbeit konzentrieren sich die Betrachtungen im Wesentlichen auf die
ungesittigte Zone. Im Zusammenhang mit der Fragestellung dieser Arbeit handelt es sich bei
den Stofftransportbetrachtungen grundsitzlich um ein Mehrphasensystem, bei dem Wasser,
Bodenluft und NAPL im Porensystem eines pordsen Mediums (Boden) als nicht-mischbare
fluide Phasen nebeneinander auftreten kdnnen. Sofern es sich im Folgenden nicht um eine
phasenspezifische Beschreibung des Stofftransportes handelt, wird der allgemeine Index F fiir

alle drei Phasen verwendet.
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Abbildung 18: Mobilititsbereiche der Fluide Wasser, Luft, und NAPL in einem schwach
schluffigen, stark kiesigen Sand. Die in einem Feld genannten Fluide sind
jeweils mobil. Veridndert nach Busch et al. (1993).

6.2.1 Advektion

Advektion ist der Transport von Fluidinhaltsstoffen mit der Fluidstromung. Wird die Stro-
mung durch Temperaturunterschiede hervorgerufen, handelt es sich um konvektiven Stoff-
transport (Wang & Anderson, 1982). Die auf die von der Phase F durchstromte Quer-
schnittsfldche der mineralischen Matrix bezogene advektive Stoffflussdichte J, i ist proportio-
nal zur Stoffkonzentration Cr sowie dem advektiven Fluidflux qr bzw. der mittleren FlieBge-

schwindigkeit vp und der fluidgefiillten Porositit ng:

Jor =qpCr =npveCy [56]
J.r = advektive Stoffflussdichte in der Phase F [kg m” s"]
Cr = Stoffkonzentration in der Phase F [kg m'a]

Betrachtet man den Radontransport in der Bodenluft, dann wird im Normalfall eine strém-

ungsbedingte Radonmigration eines (unversiegelten) Bodens ausnahmslos von atmosphi-
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rischen Einfliissen angetrieben (Schubert, 2006). Schubert und Schulz (2002) konnten tempe-
raturbedingte tageszyklische Schwankungen der Radonkonzentration in einem Mittelsand bis
in eine Tiefe von 0.3 m nachweisen. Nach Gast & Stolz (1982) sind meteorologische
Einfliisse generell bis in etwa 0,6 m Tiefe nachweisbar. Nazaroff (1992) beschreibt noch fiir
Tiefen von bis zu 1 m signifikante Tagesschwankungen der Radonkonzentration. Ursachen
fiir die z. T. erheblichen Unterschiede in den Literaturangaben werden durch Schubert (2006)
in unzureichenden Lingen der ausgewerteten Zeitreihen, unterschiedlichen Eigenschaften der
jeweils untersuchten Bdden, unterschiedlichen Messverfahren und zu grofien Abstinden

zwischen den Einzelmessungen gesehen.

6.2.2 Dispersion

Die Dispersion eines geltsten Inhaltsstoffes wird vor allem durch die Heterogenitit des
Transportmediums hervorgerufen: Die Poren sind unterschiedlich grof und unterschiedlich
gewunden. Das fithrt zum einen zu einer rdumlichen Variabilitit der FlieBgeschwindigkeit,
zum anderen werden die geldsten Inhaltsstoffe mit dem Fluidstrom iiber unterschiedliche
Transportstrecken transportiert. (Beides zusammen wird als Makrodispersion bezeichnet).
Des Weiteren nehmen die FlieBgeschwindigkeiten von fliissigen Phasen innerhalb einer Pore
zum Rand hin ab (Mikrodispersion). Im Gegensatz zu Fliissigkeiten stromen Gase aufgrund
der zu vernachlidssigenden Reibung an der Porenwand im gesamten Querschnitt eines Poren-

kanals nahezu gleich schnell.

Diese Umsténde fiihren mit zunehmender Transportstrecke zur Aufweitung einer urspriinglich
scharfen Stofffront. Durch die Aufweitung kommt es zu einer zusiitzlich zur molekularen
Diffusion (s. u.) wirksamen Vermischung. Diese Vermischung wird mathematisch wie die

Diffusion beschrieben:

Qoigp.r dC
Yoige =——=Dpipr—" [57]
Disp.F AF Disp.F dx
Ipipr = dispersive Stoftflussdichte in der Phase F [kg m™ 5"]
Dpisp.r = longitudinaler Dispersionskoeffizient der Phase F [m2 s"]

Dpispr ist abhingig von der FlieBgeschwindigkeit der fluiden Phase F und kann wie folgt

berechnet werden (Baer, 1972):
Dpipp =0V [58]

o = longitudinale Dispersivitit [m]
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Die Dispersivitit ist eine Eigenschaft des pordsen Mediums. Sie hingt vom Grad der Un-
gleichformigkeit des Aquifers und vor allem von der betrachteten FlieBstrecke L ab. Aus
Daten in Gelhar et al. (1992) ldsst sich empirisch folgender Zusammenhang fiir die longitudi-

nale Dispersivitit ¢ ableiten.

a=0,1L [59]

L = FlieBstrecke

6.2.3 Diffusion

Als Diffusion wird der aufgrund eines Konzentrationsunterschiedes hervorgerufene Stoff-
transport auf molekularer Ebene bezeichnet. Durch den Konzentrationsunterschied innerhalb
der Phase F (dCg) entlang der Diffusionsstrecke (dx) wird in Richtung der niedrigeren Kon-
zentration ein Teilchenfluss (Jpirrr) induziert. Der Prozess entsteht aus der Brownschen Mole-
kularbewegung und fiihrt zu einem Konzentrationsausgleich. Der diffusive Fluss wird mithilfe
des 1. Fickschen Gesetzes beschrieben. Die diffusive Flussdichte ist demnach proportional
dem antreibenden Konzentrationsgradienten und dem Diffusionskoeffizienten des betrach-
teten Stoffes in der Phase F im Boden, der auch effektiver Diffusionskoeffizient D, ¢ genannt

wird.

dC,
dx

[60]

T r =Deg

Jpirer = diffusive Stoffflussdichte in der Phase F [kg m?s']
D.r = (effektiver) Diffusionskoeffizient eines Stoffes in der Phase F im Boden [m? 5]

Der Diffusionskoeffizient eine Stoffes in Luft tibertrifft in der Regel den in einer NAPL oder
Wasser um mehrere GréBenordnungen. Bei vernachlissigbarer FlieBgeschwindigkeit der flui-
den Phase ist Diffusion daher der dominierende Mechanismus fiir den Radontransport im

Boden.

Der Diffusionskoeffizient im Boden lésst sich tiber den Diffusionskoeffizienten des Stoffes in
Luft und Parametern des Transportmediums herleiten. Die Zusammenhinge sollen nach-

folgend kurz erlidutert werden.

Der Diffusionskoeffizient eines Gases in Luft (Dy) ist abhingig von der diffundierenden
Species sowie vom Luftdruck P und von der Temperatur T. Der Einfluss der beiden letztge-
nannten Parameter wird durch folgende empirische Beziehung zum Ausdruck gebracht

(Currie, 1960a, 1960b, 1961; Tanner 1980):
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PSTP T 2
DL(T,P):DSLTP( 5 J[TSTPJ [61]

D, = Diffusionskoeffizient eines Gases in Luft

T = Temperatur [K]

P = Luftdruck [Pa]

TP~ Koeffizient des Gases in Luft bei Standardbedingungen (P = 101,3 kPa, T = 273,15 K)

g = stoffspezifische Konstante (1,65 fiir Rn)

o

In Abbildung 19 ist die Abhiingigkeit des Radon-Diffusionskoeffizienten in Luft von P und T

illustriert.
1,30 1 1,30 -
[ T=273,15K P=10123kPa
£ ! £
; 1,25+ 125
= =
= 1,20 ~ 1,20
A
1,15 et —GR—— 1,15t ' ! psts]
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Abbildung 19: Einfluss A) des Luftdrucks und B) der Temperatur auf den Radon-Diffusions-
koeffizienten in Luft nach [61].

Da der Luftdruck im Vergleich zur Temperatur meist weniger stark variiert, kann man
Gleichung [61] vereinfachen und die Temperaturabhingigkeit des Radondiffusionskoeffizi-

enten Dy, nach folgender empirischer Gleichung berechnen (Rehs, 1999):

1 |

T

Dy (T) = D.(15°C) [%J [62]

Der Diffusionskoeffizient fiir Radon in Luft betrdgt bei einer Temperatur von 15°C und einem
Luftdruck von 101,3 kPa D= 1,2 x 10° m2s™ (Hirst & Harrison, 1939). Da es aufwendig ist,
D, in situ oder im Labor zu bestimmen, werden in der Literatur Ansitze diskutiert, diesen
Parameter iiber andere, leichter zugingliche BodenkenngroBen zu ermitteln, die in direktem
Zusammenhang mit D, stehen. Nachfolgend werden einige davon vorgestellt. Neben der
Porenstruktur der Matrix ist fiir die Gasdiffusion vor allem der Sittigungsgrad S, des
Porenraums mit einer Fliissigphase (Wasser, NAPL) zu nennen. Die Diffusionsrate eines

Gases im Boden wird dabei als Funktion des effektiv fiir den Diffusionsfluss verfiigbaren



luftgefiillten Porenquerschnitts (luftgefiillte Porositit n;) und der Tortuositit des Trans-
portweges (d. h. der Poren) im Vergleich zur Diffusionsrate in Luft verringert. Anhand von
Experimenten an unterschiedlichen Transportmedien mit unterschiedlichen wasser- bzw. luft-
gefiillten Porosititen (nw bzw. np) wurden zahlreiche empirische Gleichungen zur Be-
schreibung dieser Zusammenhinge verdffentlicht, von denen nachfolgend einige vorgestellt

werden sollen

Ausgehend von verschiedenen aus der Literatur bekannten Modellierungsversuchen und
einem umfangreichen Datensatz fiir verschiedenste Bodentypen schlagen Rogers & Nielson

(1991, Abbildung 20) folgende empirische Korrelationsfunktion vor:

14n
(—GSW n—6Sy J

D,, =D,ne [63]

Zu einer dhnlichen Darstellung fiihrt die Funktion von Millington (1959, Abbildung 20):
n ) @

D.. =D, —=| 03 [64]
n

In der folgenden von Wesseling (1962) vorgeschlagenen Gleichung wird D, bei luftgefiillten

Porosititen (n.) von 11% gleich null (Abbildung 20):
D,, =D_(09%n, —-0,I) [65]

Aufbauvend auf experimentellen Ergebnissen fand Currie (1965) folgenden empirischen

Zusammenhang:

Dy = DLbnl_m [66]
b, m = empirische Konstanten

Die Konstante b représentiert die Tortuositidt des Mediums und ist abhingig vom Anteil des
luftgefiillten Volumens an der Porositiit (S; [ m],, mj..., 1). Die Konstante m reprisentiert die
Abhidngigkeit des Diffusionskoeffizienten von der Form der Bodenteilchen. Ist eine
Fliissigkeit in den Poren, verringert sich n. um die fliissigkeitsgefiillte Porositit und die

Tortuositit des Transportweges steigt.
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Abbildung 20: Durch verschiedene Autoren vorgeschlagene Abhingigkeiten des effektiven
Diffusionskoeffizienten D, von der luftgefiillten Porositit n;. nach Rogers &
Nielson (1991; [63]), Millington (1959; [64]) und Wesseling (1962; [65]) fiir
n=0,6.

In Tabelle 17 sind einige empirisch ermittelte Werte fiir b und m dargestellt, die fiir unter-
schiedliche luftgefiillte Porosititen bzw. Wassergehalte und Bodenteilchenformen ermittelt

wurden.

Tabelle 17: Werte fiir b und m aus der Literatur zur Verwendung in [66].

Material b m Referenz
aggregierter Schluff-Lehm 0,90 2,36 *Sallam et al., 1984
Schluff-Lehm (ungestért) 0,81 2,29 “Ball, 1981
kiesiger Lehm bis Schluff-Lehm (1,4 <pg<1,8) 0,92 1,70 *Rogers et al., 1982
sandiger Lehm (gesiebt, gepackt) 1,30 1,70 “Lai et al., 1976
trockener gepackter Sand 1,00 1,50 "Marshall, 1959
trockener Sand 0,66 1,00 °Penman, 1940
Sand 0,61 1,00 °Van Bavel, 1952

“Referenzen aus Currie (1960a,b)
®Referenzen aus Hillel (1998)

Abbildung 21 illustriert die durch [66] beschriebenen Abhidngigkeiten mit den in Tabelle 17
angegebenen Werten fiir die Konstanten b und m. Abbildung 20 und 21 zeigen, dass D, in
Abhiingigkeit von der vorliegenden luftgefiillten Porositit in einem mehrere
GroBenordnungen iiberspannenden Wertebereich zwischen 10" und 10° m?%’! liegen kann.
Ab einer luftgefiillten Porositdt von n.=n (I - Sw) = 0,2 bzw. einer Porenwassersittigung

_nl

n ; : i i
von S, = - = (0,8 nimmt D,; mit zunechmender Wassersittigung (d. h. abnehmender

luftgefiillter Porositiit) stark ab, wohingegen bei geringeren Sittigungsgraden bzw. hoheren

luftgefiillten Porosititen D relativ unsensibel reagiert.
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Abbildung 21: Abhidngigkeit des effektiven Diffusionskoeffizienten D, von der luftgefiillten
Porositit n;. nach [66] mit den durch verschiedene Autoren vorgeschlagenen
Werten fiir die Parameter b und m (Tabelle 17) sowie mitn = 0,6.

Die dargestellten Beziehungen zwischen dem Diffusionskoeffizienten D.; im Boden und der
luftgefiillten Porositit n. bzw. der Porenwassersittigung Sy fithren fiir unterschiedliche empi-
rische Funktionen grundsétzlich zu einer dhnlichen Abhéngigkeit (vgl. Abbildung 20 und 21).
Fiir die in dieser Arbeit durchgefiihrten Experimente ist es schwierig, die fiir die Anwendung
eine dieser Funktionen im Rahmen der Modellierung notwendigen Parameter im Einzelnen zu
bestimmen. Die Werte in Tabelle 17 bieten fiir b und m gute erste Annéherungen fiir verschie-
dene Boden. Daher soll in dieser Arbeit fiir die Quantifizierung von D, fiir im Rahmen von
Modellrechnungen [66] herangezogen werden. Da die Radonkonzentration in den zu unter-
suchenden Bodensdulen durch Messung in verschiedenen Sondenhorizonten weitgehend
bekannt ist, kann durch Variation der Parameter b und m im Rahmen einer Modellierung D,
fiir die betrachtete Bodensiule ermittelt werden, wodurch eine gute Anniherung an die Mess-
werte erreicht wird. Bei Bodenluftuntersuchungen im Feld wird die Abschitzung des Diffu-
sionskoeffizienten durch die meist geringen Informationen zum oft heterogen aufgebauten

Boden (z. B. Wassergehalt und Korngroflenverteilung) erschwert.

Neben der beschriebenen Abhiingigkeit des effektiven Diffusionskoeffizienten D,y von ni
besteht, wie in freier Luft so auch im Boden, eine Abhingigkeit des Diffusionskoeffizienten
vom Luftdruck P und der Temperatur T. Abbildung 22 ist zu entnehmen, dass der Einfluss des
Luftdrucks und der Temperatur auf den Diffusionskoeffizienten unter natiirlichen Verhilt-
nissen im Vergleich zum Porenwassergehaltseinfluss relativ gering ist. Im Modell wird daher

von konstanten Druck- und Temperaturbedingungen ausgegangen und D, nicht angepasst.
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Abbildung 22: Einfluss des Luftdrucks (P; nach [61] mit g = 1,65 und D = 1,210° m* s
(bei 15°C) und [66] mit b= 1,0 und m =2,0) sowie der Temperatur (T; nach
[62] und [66] mit b= 1,0 und m = 2,0) fiir verschiedene n; und n = 0,6.

Der Diffusionskoeffizient fiir Radon in Wasser ist mit Dw =107 m> s"' (Bird et al., 1960:
Andrews & Wood, 1972) vier GroBenordnungen kleiner als der Diffusionskoeffizient Dy fiir
Radon in Luft. Dieser liegt nach Hirst & Harrison (1939) in der GroBenordnung D) =

10° m”s™ (bei 15°C). Radondiffusion im Wasser ist daher von untergeordneter Bedeutung.

Trotz der gleichen mathematischen Beschreibung sind grundlegende Unterschiede zwischen
den Koeffizienten der Diffusion und der Dispersion festzuhalten. Diffusion wirkt isotrop, also
auch gegen die Stromungsrichtung. Dispersion verlduft dagegen nur in Strémungsrichtung
und ist in dieser Richtung immer gréBer als quer dazu. Zudem ist Dpi, eine sogenannte
skalierende GroBe, d. h. der Dispersionskoeffizient und damit der dispersive Fluss wichst mit
zunehmender Erstreckung des betrachteten Gebietes. D, liegt im grundwassergesittigten
Aquifer in der GroBenordnung von 5 - 10" m2 5™, Bei FlieBgeschwindigkeiten > 10° m s ist
Dpip daher wesentlich groBer als D., so dass die Dispersion quantitativ meist sehr viel bedeu-
tender fiir den Stofftransport in einem Aquifer ist als die Diffusion. D, wird in Transport-

modellen bei FlieBgeschwindigkeiten von v > 10 m s”' daher zumeist vernachlissigt.

Die Durchmischung durch Diffusion und Dispersion kann experimentell nicht unterschieden
werden. Der Diffusions- und Dispersionskoeffizient werden daher summarisch zusammenge-
fasst und als hydrodynamischer Dispersionskoeffizient Dy, bezeichnet.

dC dCp

J,p=ng(D,g +Dpi, p)—=ngD, p—— [67]
h,F F( e F D1.p,]"} dx F*~h.F dx
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6.3  Advektions-Dispersions-Gleichung (ADG)

Die quantitative Beschreibung von Fluidfliissen durch ein porgses Medium erfolgt tiber die
Massenbilanz in einem repriisentativen Elementar- oder Speichervolumen (SV). Die Grile
des SV wird so gewihlt, dass das Porensystem in einem makroskopischen MaBstab betrachtet
werden kann, wodurch die Stromungswege im PorenmaBstab statistisch verteilt sind und das
pordse Medium durch einen Mittelwert reprisentiert werden kann. Die nachfolgenden Be-
trachtungen finden in Bezug auf das in Abbildung 23 dargestellte Koordinatensystem statt,
indem das SV zeitlich und rdumlich unveréindert ist. Die Massenbilanz in einem SV wird ent-

sprechend der folgenden allgemeinen Beziehung gebildet:
zeitliche Massenidnderung des SV = Eintritt - Austritt + Quelle — Senke [68]

Der Eintritt des Radons in das SV erfolgt in dem zugrundeliegenden Koordinatensystem in

positiver Richtung der x-Achse tiber die Fliche A = Ay Az (grau schattiert).

*
_TJom_ o
X e 5

Ax ,

TJin |
Xy, v //-"'/AZ
Ay Ty
%

Abbildung 23: Dreidimensionales reprisentatives Speichervolumen (SV). Dargestellt sind
die in positiver Richtung der x-Achse verlaufenden Radonfliisse, die iiber die
(grau schattierte) Fliche A = Ay Az in das SV hinein (J;,) bzw. aus dem SV
heraus (J,u) gerichtet sind.

Der Radonfluss in das SV (J;,) wird summarisch aus den in Kapitel 6.2 besprochenen mog-
lichen Fliissen durch hydrodynamische Dispersion (J;,) und Advektion (J,) gebildet.

Alle Stofffliisse in das SV hinein werden auf den in der ,, Tiefe* x; durchstrémten Querschnitt
A bezogen. Es gilt:

Alin= Alnr + Al,r = Eintritt [69]

Der auf die in der ,,Tiefe* x durchstromte Fliche A bezogene Massenfluss Jo, aus dem SV

heraus ergibt sich als Anderung der Fliisse entlang der FlieBstrecke Ax.
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a]h F a‘ld F .
Al =AlT et — |AX |+ A| T, o+ — |Ax | = Austritt [70]
' ox . ox

Ein Unterschied zwischen dem Massenfluss in das SV hinein und aus diesem heraus muss aus

Griinden der Massenerhaltung zu einer Anderung der im SV vorliegenden Masse fiihren oder
durch Quellen oder Senken ausgeglichen werden. Setzt man voraus, dass die Radonkonzentra-
tion der Anzahl der Radonatome bzw. deren Masse proportional ist, dann gilt fiir die zeitliche
Anderung der im dreidimensionalen SV (Ax Ay Az) gespeicherten Masse [71], fiir eine Radon-

quelle (Emanation) [72] und fiir eine Radonsenke (radioaktiver Zerfall) [73]:

n FA(BSFJAX = zeitliche Anderung [71]
t
EC Rup =
ng A ® Ax = np A A—= Ax = Quelle (Emanation) [72]
n
ng A [ AXx = ng AAMCr AX = Senke (radioaktiver Zerfall) [73]

In den letzten drei Gleichungen ist die Porositit np enthalten, um die Ausdriicke wie die Stoff-

fliisse des Eintritts [69] und Austritts [70] auf die Einheit [Bq my,,,. ] zu beziehen.

Fasst man die Gleichungen [69] bis [73] entsprechend [68] zusammen, kann folgende aus-

fithrliche Bilanzgleichung geschrieben werden:

n.A 9Ce Ax = Al +AJ, . — AT, + Gl Ax |—AlT, .+ Gl Ax

+n,AZERP A0 ANC,Ax
n

Nach Auflésen der Klammern auf der rechten Seite in [74a] erhilt man:

. ol
neA Koy Ax = AJ, o+ AT o — AT+ Al 5 Ax - AT+ Al 5 |AX
at : ¥ - ox ; B —

eC
+n,A 8P Ax 0 AMC, AX
n

Bleibt der Querschnitt mit der Transportstrecke gleich, kann in [74] durch A dividiert werden.

Nach Elimination von AJ, . und AJ . und Division durch A und Ax erhilt man [75].

i 9Ce _ e uge i ECiuh
ot ox ox n

nAC, [75]
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Setzt man die Gleichungen fiir J 5 [67] und J, ¢ [56] in [75] ein, so erhdlt man die ausfithrliche
ADG als Differentialgleichung 2. Ordnung fiir den eindimensionalen Transport von Radon im
mit der fluiden Phase F gefiillten Porenraum np durch Advektion, Dispersion und Diffusion

entlang der x-Achse mit Quelle (Emanationsrate €) und Senke (radioaktiver Zerfall I).

aC
a|:_nF(Dc.F+DDi*F-F) F:I
. aC, _ ox —nv, dC; +th&‘p—"—ﬂp7LCF [76]
at ax ax n

Die mathematische Beschreibung des Radontransportes in einem vollstindig mit Bodenluft,
Wasser oder einer NAPL gesittigten Porenraum, wird nachfolgend zuniichst getrennt fiir die
Einphasensysteme und schlieBlich fiir das Dreiphasensystem mit den Phasen Wasser, Boden-

luft und NAPL vorgestellt. Fiir die Systeme gelten folgende Grundgleichungen:

Wassergesiittigtes Medium, Index W:

oC
A —ny (D, + Dy, o )
ac [ W e W Disp, W aX jl aC eC ’ .

ny S =- — Rt e WICH ()
Trockenes, luftgefiilltes Medium, Index L:

aC

8{— n (D D ok
ac L el Disp,L ax aC EC Alp
n, atL = == -n,v, axL +nl_l%—n,_7LCL [78]
NAPL-gesittigtes Medium, Index NAPL:
aC
ac.. 8[— 0 yapL (Dc.NAPL + Dy nare ) aPrPL ac
ML (—;tAPL == 3k ~ MyapL Vinar, % [79]
eCy,
+n NAPL;\‘J — N ap AC o
Dreiphasensystem:
aC
al:nw (De.W +Dpipw )W}
0, aC,, in, dC, I 9C wapr _ " 0x o aC., +nwl£CR“p
ot at ot dx dx
aC
al:n L (Dc.L + DDisp.L )a—xl-:l aC EC p
—-n,AC,, + P —nLvLa—;+nLK%—n,_KC[_
90w
a n NAPL (DC.NAPL +D Disp,NAPL ) ==

dx 9C yar eCp,p

+ Ix ~ MyapL VnapL e F g A" =N ACup

[80]
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Der Porenraum im betrachteten Transportmodell wird hier durch die Phasen Wasser, Luft und

NAPL ausgefiillt. Der phasengefiillte Porenanteil in [80] ist entsprechend [81] definiert.

Ny, + nw + NnapL = DS + nSw + nSyapr) =10 (S + Sw + Snarw) [81]

nnapt = NAPL-gefiillter Porenanteil [m3,,, m;.,., ]

Snapt. = NAPL-Sittigungsgrad [ m 3, My, |

Nach Beriicksichtigung der Definition des Porenraums [81], erhélt man nach Ausklammern

8C:Rup

n

von n, A und die ausfiihrliche Dreiphasendifferentialgleichung fiir den Radontransport

im pordsen Medium, dessen Porositét mit der Transportstrecke Ax konstant bleibt:

a{(Dc‘w Doy )as“’cw } a|:(DC-L + DDi\'r‘.L)a_S__L&:|
+

ox ox
na(swcw +5.C, +SNAPLCNAPE_):H ox ox
ot
aJ:(De naeL T Dmp NAPL )M:I
e e ax
+
ox
- ﬂ(vw aSWCW -V aSLCL ~ VinabL aSNAPLCNAPL +nA ECR“p (Sw + SL +S\|APL)
ox ox ox n ’
- n;"(SWCW + SLCL b SNAPLCNAPL) [32]

Die Betrachtung der Radenentstehung (Emanation) ist nach dieser Gleichung unabhiéngig vom
Sittigungsgrad S der beteiligten Phasen, da sie nach [9] in der Summe eins ergeben. Die
Emanation findet in jedem Fall in Bezug auf den gesamten Porenraum n statt.

Anschliefend werden fiir die ungesittigte und gesittigte Bodenzone, jeweils mit und ohne

NAPL-Einfluss in [82] Transportgleichungen fiir das jeweilige Szenario abgeleitet.

6.4 Radontransport in der ungesiittigten Bodenzone

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit werden Radonkonzentrationen der Bodenluft, d. h. in der
Gasphase der ungesittigten Bodenzone untersucht. Ab einer bestimmten Tiefe von der
Oberfliche — in Abhingigkeit von der Bodenart zwischen 0,3 und 1 m Tiefe; vgl. Kapitel
6.2.1 — fiihren tageszyklische Temperaturschwankungen und der Wind an der Oberfliche
(Bernoulli-Effekt) bzw. Luftdruckschwankungen zu keiner nennenswerten Induktion von ad-
vektivem Radontransport durch Luftstromungen (Schubert & Schulz,.ZOOZ). Der unter den
genannten Voraussetzungen resultierende Radontransport in der ungesiittigten Bodenzone
findet somit hauptsichlich durch Diffusion in der Gasphase statt. Das bedeutet, dass in [82]

die FlieBgeschwindigkeiten der Luft v, des Wassers vy und der NAPL vyapL und damit die



=

Dispersionskoeffizienten Dpjsp.r, Dpisp.w und DpispnapL sowie die Diffusionskoeffizienten von
Radon in Wasser (D.w) und in der NAPL (D.napL) vernachlidssigbar sind, d. h. gleich Null
gesetzt werden. Nach diesen Umformungen und der Division durch n in [82] erhilt man mit
[83] die Gleichung fiir diffusiven Transport von Radon in der ungesittigten Bodenzone mit
NAPL-Einfluss:

a[D as,‘cLJ
NS Cw #8,C #8ue Cii) R 2. ECrP Y

ot dx n

SWCW +SLCL i SNAPLCNAPL)
[83]

Die Radonkonzentration der Luft C;, wird im Gleichgewicht mit Wasser durch den in [25]
formulierten Verteilungskoeffizienten bestimmt. Aus [25] folgt, dass Cw=Kw,CL. Im

Gleichgewicht mit der NAPL ist der Verteilungskoeffizient durch [26] definiert, woraus folgt,
dass Cnapr. = KnapiCr. Substituiert man in [83] Cw durch K, C, und Cyap. durch

Knapi Co erhilt man:

84
at ox2 n (34]

—;\‘(SLCL +SWKW1LCL +SNAPLKNAPLILCL)

a(SI.CL + SWKWILCL +SNAPLKNAI’L“.CI_) — D [BZSLCL J_’_k EA Rnpd
St

Dividiert man in [84] durch S; und isoliert anschlieBend C,, erhilt man folgenden Zusam-

menhang:

S S
1+K,,, —~+K, ZNAPL AC
( W/L SL NAPL/L S|, J L D ach +i£ARupd
ot “tl 9x2 S, n [85]

S S
_kCL[l"-KWJL EW‘“I'KNAPL:]. ;APL]
L L

S S
Der Ausdruck [1 + Ky ==+ Kyaein &] = R wird als Retardationsfaktor bezeichnet. Er

S, S
beschreibt die Verzogerung des Transportes von Radon durch Lésung in der NAPL und in
Wasser in Bezug auf das Transportmedium (hier Luft). R = 10 bedeutet z. B., dass Radon
10mal langsamer verlagert wird als das Transportmedium. Nach Substitution dieses
Ausdrucks in [85] durch R und anschlieBende Division durch R erhdlt man die

Transportgleichung fiir Radon durch Diffusion in der Gasphase der ungesiittigten Bodenzone:

9C_ _Dey [9%C || A €Cpypy
L el 5 Y
® R { > | 5. R L [86]
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Je hoher der Anteil der NAPL und des Wassers am Porenraum und je héher der Verteilungs-
koeffizient Knapi, desto groBer ist der Einfluss der NAPL auf die Radonkonzentration der
Bodenluft. Mit zunehmendem Wasseranteil Sw kommt es aufgrund der Verringerung des
Porenraumes und des relativ geringen Wertes von Kw, zu einem Anstieg von Cp. Mit

zunchmendem Luftanteil Si, verringert sich die Retardation.

Fiir den Radontransport in der ungesittigten Bodenzone ohne NAPL-Einfluss und immobiler

Wasserphase gilt in [86] SyapL = 0. Damit erhilt man fiir den Retardationskoeffizienten in

S
[86] den Ausdruck R ={I +Ky 0 gw—J . Ansonsten bleibt [86] unveriindert.

6.5 Radontransport in der gesiittigten Bodenzone

In der gesiittigten Bodenzone mit einer residual vorliegenden NAPL-Phase gilt in [82] §. = 0.
Der Radontransport findet hier dann hauptsiichlich durch Advektion und Dispersion mit der
Grundwasserstromung statt. Das bedeutet, dass in [82] die FlieBgeschwindigkeiten der Luft
(vp), und der NAPL (vnapL) und damit die Dispersionskoeffizienten Dpigp, . und DpispnapL
sowie der Diffusionskoeffizient von Radon in der NAPL (D, nap1) vernachlidssigbar sind, d. h.
gleich Null gesetzt werden konnen. Fiir typische FlieBgeschwindigkeiten des Grundwassers
ist der Diffusionskoeffizient von Radon in Wasser (D.w) ebenfalls zu vernachldssigen. Fir
Si. =0 und nach Division durch n in [82] erhilt man damit die Gleichung fiir advektiv-disper-

siven Transport von Radon in der gesittigten Bodenzone mit NAPL-Einfluss.

B[D aswcw]
a(SWCW +SNAPLCNAPL)_ ok _ 98, Cy +kECRup 87]
= W
ot ox ox n

_A‘(SWCW +SNAPLCNAPL)

Durch das Umstromen der immobilen NAPL kommt es zur Verteilung von Radon zwischen
den Fliissigkeiten. Das Verteilungsgleichgewicht im System Wasser/NAPL wird durch den in

[24] formulierten Koeffizienten Kyapryw bestimmt. Aus [24] folgt, dass Cnapr = Knapw Cw.

Substituiert man in [87] Cnapr durch Kyaprw Cw erhilt man:

a(SWCW +K.\|APL.‘WCWSNAFL) _D aESWCW —v aSWCW +?L£ARJp
— ™~ Disp..W w
dt ? ox? ox n [88]

_)“(CWSW * KNAPLIWCWSNAPL)

Dividiert man in [88] durch Sw und isoliert anschlieBend Cyw erhilt man:
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SN/\PLJBCW [aECWJV {aCW]_'_ A‘ 8JARRIDLI
W

1+K T =
[ L ox2 ox Sw n

at — ' Disp..W

[89]

~C [I+K ——SW’L]
W NAPL /W

Sw

8 ;
Der Ausdruck [lﬂ-KNM,UW %—:i&) wird wieder als Retardationsfaktor R bezeichnet. Nach
W

Substitution von diesem Ausdruck durch R und Division durch R in [89] erhiilt man die

Radontransportgleichung in der gesiittigten Bodenzone mit NAPL-Einfluss:

aCW D Disp.. W a?cw VW aCW ;\. eA Ry p
= -l PEL =~ 7Y
dt R dx? R | odx Sy nR

[90]

S
R = [1 + K yapniw gAFL }

w

Je hoher der Anteil der NAPL am Porenraum und je héher der Verteilungskoeffizient, desto
groBer ist die Verzogerung des Transportes von Radon im Bezug auf das Transportmedium

(Wasser). Mit zunehmendem Wasseranteil Sy verringert die Retardation.

Fiir den Radontransport in der wassergesittigten Bodenzone ohne NAPL-Einfluss gilt in [90]
SnapL=0. Damit erhidlt man die Radontransportgleichung fiir das Einphasensystem, das
bereits mit [77] beschrieben wurde, wobei in [91] noch die Diffusion von Radon in Wasser

(D¢, w) vernachldssigt wurde und durch die Porositit nw (hier = n) dividiert wurde.

aCy 3%Cy aC £Cprap
T:DDisp.W[ e |V a:"JHL na —ACy [91]
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7 Modellierung des Radontransports
7.1  Finites-Differenzen-Verfahren zur Losung der ADG

7.1.1 Ausgangssituation

Aufgrund der relativ hohen Radonkonzentrationen in der Bodenluft und der sehr geringen
Konzentration in der Atmosphire kommt es zur Ausbildung eines Gradienten, der einen zur
Bodenoberfliche gerichteten eindimensionalen diffusiven Radonfluss antreibt. Fiir das zu
entwickelnde Verfahren wird aus diesem Grund ein eindimensionaler Ansatz gewihlt. Das
Verfahren soll raumlich und zeitlich variable Parameter (z. B. Wassergehalt) einbeziehen, ein-
schlieBlich einer lokalen residualen NAPL-Kontamination, wie sie typischerweise unter Feld-
bedingungen auftreten kénnen. Von zentralem Interesse ist dabei, dass bei der Interpretation
von Radonmesswerten die Einfliisse unterschiedlicher Parameterwerte und der NAPL-Ein-

fluss adiquat beriicksichtigt werden konnen.

In diesem Kapitel wird ein Finite-Differenzen-Losungsverfahren entwickelt, mit dem rium-
lich und zeitlich variable (non-steady state) Verhiltnisse beim Radontransport berlicksichtigt
werden kdnnen. Die Differentialquotienten des infinitesimalen Strdmungs- und Transportmo-
dells (ADG) werden durch diskrete rdumliche und zeitliche Differenzenquotienten angeni-
hert. Die Berechnung der Fliisse und Stoffkonzentrationen entlang der Transportstrecke
erfolgt an diskreten Knoten- und Zeitpunkten. Jeder Knotenpunkt ist dabei reprisentativ hin-

sichtlich verschiedener Parameter fiir das entsprechende Kompartiment.

Bei der Interpretation von einmaligen Radonmessungen im Felde, wie in Lau et al. (2004)
beschrieben, miissen normalerweise keine zeitlichen Verinderungen von Transportparametern
beriicksichtigt werden. Das hier zu entwickelnde Verfahren soll aber auch fiir non-steady state
Verhiltnisse geeignet sein, da z.B. im Rahmen der in Kapitel 8 beschriebenen
Bodensiulenexperimente auch Zeitreihen der Radonkonzentration in Abhingigkeit von

verschiedenen Parametern untersucht werden sollen.

Wie in Kapitel 6.4 bereits erwiihnt, erfolgt der Radontransport im Boden hauptsichlich durch
Diffusion. Mit dem zu entwickelnden Verfahren sollen neben der Diffusion aber auch Advek-
tion und Dispersion beriicksichtigt werden konnen. Der Aufwand fiir die Entwicklung bzw.
fiir entsprechende Berechnungen ist fiir ein derartiges Modell nicht wesentlich hoher als fiir
ein reines steady state Diffusions-Modell. Es kann zudem universell fiir verschiedene Frage-

stellungen, die Radon als natiirlichen Tracer nutzen, eingesetzt werden. Ein breites Spektrum
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von Anwendungsmoglichkeiten wird in Schubert (2006) dargestellt. In der vorliegenden

Arbeit werden Diffusionsprozesse in der ungesittigten Bodenzone betrachtet.

7.1.2 Réiumliche Diskretisierung (Raum-Indizes i)

Zur rdumlichen Diskretisierung wird die Transportstrecke in N Kompartimente entsprechend
Abbildung 24 unterteilt. Die Berechnung der Radonkonzentrationen entlang der Transport-
strecke erfolgt fiir ein System von N Bilanzgleichungen der Massenfliisse fiir N Komparti-
mente. Jedes Kompartiment wird durch ein reprisentatives Elementar- oder Speichervolumen
(SV), wie in Kapitel 6.3 beschrieben, mit der Dicke Ax und der Querschnittsfliche A = Ay Az
gebildet. Die Radonkonzentrationen C; werden fiir die im Zentrum der Kompartimente
befindlichen Knotenpunkte berechnet. Die Schichtdicken Ax; und damit die Knotenabstinde
d; konnen verschieden grofl gewidhlt werden. Bei der Wahl der Abstinde d; ist zu beachten,
dass mit kleiner werdenden Abstdnden die Genauigkeit der berechneten Losung zwar zu-
nimmt, gleichzeitig aber die in Kapitel 7.1.5 genannten Kriterien zur Stabilitiit eingehalten

werden miissen.
ST g aC . . ; —_— :
Die zeitliche Masseniinderung a0 in einem Kompartiment, reprisentiert durch den Index i,
t

wird durch die Differenz der Massenfliisse hinein (J;,) und heraus (J,.) bzw. der Summe von
advektivem (J,) und diffusiv-dispersivem Stofffluss (;,) sowie Quellen- und Senkenterm ent-
sprechend [92] gebildet:

dC

a_ti Axi - _(Jﬂm - J in ) . ——[('] hout Jh.in )+ (Ju.uut B J.‘x.in )]+ A(’DAX B AIAX [92]

Die Terme fiir die Stoftffliisse J wurden bereits in Kapitel 6.2.2 bzw. 6.2.3 bei der Herleitung

. o ; J ;
der ADG vorgestellt. Diese Terme enthalten alle den Differentialquotienten ?C In einem
X

Finite-Differenzen-Verfahren wird dieser in einen Differenzenquotienten mit Ortsdiskreti-
sierung umgewandelt. Die Differenzenbildung erfolgt entsprechend der Steigung der Geraden
im C-x-Koordinatensystem, wie in Abbildung 25 dargestellt. Es wird hier dabei zu Grunde
gelegt, dass in grofer Tiefe relativ hohe Konzentrationen vorherrschen, die in Richtung der

Oberflidche abnehmen.
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Abbildung 24: Dreidimensionales reprisentatives Speichervolumen (SV) und rdumliche Dis-
kretisierung des Modellgebiets in N Kompartimente. Verdndert nach Richter
& Anlauf (1988).

Die Differenzen vom Knoten i+1 nach i (hineingerichtet) werden gemidf} [93] gebildet. Die
Distanz d wird mit dem Kompartimentindex des nichsten Knotens notiert, also d von i+l
nach 1 als d;:

a_c z£— Ci+l _Ci [93]

ox  Ax  d

Die Differenzen vom Knoten i nach i-1 (herausgerichtet) werden entsprechend [94] gebildet.
Die Distanz d wird wiederum mit dem Kompartimentindex des nichsten Knotens notiert, also

hier als d; ;:
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Richtung des Gradienten

Abbildung 25: Schematische Darstellung des Konzentrationsgradienten im eindimensionalen
Modellgebiet.

3C AC C,-C_
b e il 04
ox  Ax d., B

Die in den Termen der Stofffliisse (J), die in Kapitel 6.2.2 und 6.2.3 hergeleitet wurden, ent-
haltenden Transportkoeffizienten D und v werden hier ebenfalls mit dem Kompartimentindex
des nachfolgenden Punktes notiert. Der Koeffizient D wird beispielsweise vom Knoten i+1
nach i als D; notiert. Fiir den Diffusions-Dispersionsterm erhiilt man vom Knoten i+1 nach i

bzw. fiir die Stofffliisse in das SV i hinein (Jy,j,):
= AD. i AD, i i [95]

Fiir den Stofffluss aus dem SV i heraus bzw. vom Knoten i nach i-1 gilt:

=AD, £ ~AD, G -G [96]
ox,, d,

h,out
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Die advektiven Stofffliise (J,) werden folgendermalen berechnet:

Jon =AVC, [97]
Ju.uui = Avi —ICi [98]
Fiir die Radonquelle und -senke des SV am Knoten i gilt:

Ca, i
Ad Ax; = Ak@ Ax; = Quelle (Emanation) [99]
AL Ax; = AAC;Ax; = Senke (radioaktiver Zerfall) ’ [100]

Setzt man die 0. g. Ausdriicke fiir die diffusiv-dispersiven und advektiven Stofffliisse sowie

Radonquelle und -senke in [92] ein, erhdlt man:

+ Ad Ax, — ALAx,

A%Axi = —HADH G ; Ciy AD, EE'(;—C‘J +(Av, C,-Av,C,)

i=l i

[101]

Da der Querschnitt A mit der Transportstrecke gleich bleibt und A in jedem Term vorhanden
ist, kann er aus [101] herausgekiirzt werden. Nach Kiirzen von A und Division durch Ax;

erhilt man die rdumlich diskretisierte Transportgleichung:

C__Du ¢

—L +®, =1, [102]
dt d,,

D.
+——(C.
) d Ax G Ax

i i i i

i-1 i+l

_Ci)_hci +AV_5C
s

Nach Ausklammern der Konzentrationen C;.;, C; und C;,, ergibt sich das Schema:

£=_DLCHH L.,.L.,.h C, + D, _,.L C,,, +®, -1, [103]
ot d_Ax d_Ax, dAx;, Ax, d,Ax, Ax

i-l i

7.1.3 Zeitliche Diskretisierung (Zeit-Indizes t)
. . . o . . ; ;
Die Zeitableitung > wird durch diskrete Zeitpunkte t ersetzt. Zum Zeitpunkt t werden die

neuen Konzentrationen t + At aller ortsdiskreten Knotenpunkte, wie auch in [93] und [94],
durch riickwiirtige Differenzen berechnet.

ac_ac_cr-c

104
Jt At At (1041
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Ersetzt man die Zeitableitung Ba_C in [103] durch die Differenzen gemab [104], dann gilt:
t

t+AL 1

Bty D. D. D. . D. ,

G Gl Dit g o Do B ealy oJ . Dh % b et
At d,_,Ax; d,_Ax; d,Ax; Ax, d,Ax; Ax,

[105]

Multipliziert man [105] mit At erhilt man:

bl o D, At c. _( D, At DAt VHAt]Ci +[ DAt |, viAt

C,., + P At-T At
d._ Ax, d_Ax, dAx;  Ax, dAx,  Ax,

[106]

Fiir weitere Berechnungen werden folgende Vereinfachungen in den Bezeichnungen gemacht:

D._ At
= [107]
d; | Ax,
D. At
o =— [108]
d,Ax,
v, At
. 109
B:—I AX‘ [ ]
v. At
= 110
B, Ax, [110]
U, =® At-TL At [111]

Zur weiteren Vereinfachung kann die Annahme getroffen werden, dass alle Kompartimente
gleich groB sind, d. h. Ax konstant ist, so dass di = Ax;. Dies wiirde jedoch eine Einschrinkung
bei der Gestaltung rdumlich heterogener Verhiltnisse nach sich ziehen, sodass hier diese

Annahme nicht getroffen wird.

Nach Einsetzen der vereinfachten Terme in [106] erhilt man [112]:

C™=Cl=a,C, _(ai—I + o +Bi—[)ci +(G'i +Bi)c +U, [112]

i+l

Zur Berechnung der Knotenpunktkonzentrationen C;,, C; und Ci, wird ein zeitlich
gewichtetes Mittel dieser Konzentrationen verwendet, sodass die Berechnung aus Konzentra-
tionen zu den Zeitpunkten t und t + At erfolgt. Der Wichtungsfaktor der Zeitebene ist 1 und

liegt zwischen O und 1. Es gilt:

C, =nC" +(1-m)C; [113]
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Der Zeitpunkt t+ 1 wird durch 1 und der Zeitpunkt t durch (1-n) gewichtet. Beim zeit-
zentrierten Verfahren nach Crank & Nicholson (1947) betrigt n =0,5. Die Konzentrationen
zum Zeitpunkt t und t + 1 werden in diesem Fall gleichgewichtig behandelt. In Abbildung 26
ist fiir die Konzentration am Punkt i der Zeitpunkt der Berechnung nach [113] fir n = 0,5
schematisch dargestellt. Die zeitliche Diskretisierung ergibt sich nach Einsetzen von [113] in
[112] gemdlB [114]. Es sei darauf hingewiesen, dass in [114] im Hinblick auf weitere

Umformungen mit -1 multipliziert wurde, sodass sich hier die Vorzeichen gedndert haben:

Cil Acil“"‘ = _O(‘i—l(nciljll +(1_'T|)C:71 )"*“(OCH + O, +Bi—|)(nc:+l ﬂl*ﬂ)cil)

t+1 I [] 14]
- (o +ﬁi)(ﬂci+. +(1-mC, )_U1
Nach Auflésen der Klammern in [114] erhilt man:
Cil _CiHl = _ai—lncilill —0 (l—n)cil—l + (o, +0y +Bi—l )F‘]CiHl [115]

+(0ﬁi_, +O +Bi_| )(1—71)(:: _(ai +13i )TIC‘IH _(afi +Bi)(l_n)ci{+1 _U:

i+

Die o. g. Differenzengleichungen enthalten sowohl bekannte Konzentrationen zum Zeitpunkt
t (C') als auch unbekannte zum Zeitpunkt t+1 (C"*'). Wenn alle C' und der Quellen- und
Senkenterm U auf die linke Seite und alle C*' auf die rechte Seite der Gleichung geschoben
und zusammengefasst werden, erhilt man folgendes ridumlich und =zeitlich diskretisiertes

Schema:

G (1 _n)cil—l _[(ai—l +Q; +Bi—l)(1 _“"'])_]]Cil +(ai +Bi)(1 —ﬂ)CL. + Uil =

-+l t+1 1+ [I 16]
-o,_mC +[(ai—l +a +|35-|)T1+1]Ci = (o +B, MG

Die Differenzengleichung [116] gilt fiir die inneren Knotenpunkte von i =2 bis N-1. Fiir die
an den Réndern der Transportstrecke befindlichen Punkte i = 1 und i =N gelten die im nach-

folgenden Kapitel hergeleiteten Gleichungen.
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Abbildung 26: Zeitliche Diskretisierung im Modell am Punkt i, mit schematischer Darstel-
lung des Zeitpunktes nach [113] mitm =0,5.

7.1.4 Randbedingungen

Allgemeines

Die Formulierung von Randbedingungen ist notwendig, um die Differenzengleichungen fiir
alle Knoten zu l6sen. Die Randbedingungen sind iiber den betrachteten Zeitraum bekannt. Fiir
die Gestaltung der oberen oder unteren Randbedingungen gibt es fiir den Radontransport drei

Méglichkeiten:

- konstante Radonkonzentration (constant concentration),
- kein Radonfluss (no flow),

- konstanter Radonfluss (constant flow).

Die obere und untere Randbedingung konnen dabei unterschiedlich sein. Konstante
Radonkonzentration kommt in der Natur z. B. vor, wenn man den Radontransport im Boden
und die Bodenoberfliche als oberen Rand (i = 0) betrachtet. In der Atmosphirenluft ist die
Radonkonzentration normalerweise immer praktisch Null. In groBen Bodentiefen (i = N+1) ist

die Radonkonzentration auch meist konstant. Mathematisch ausgedriickt bedeutet das:

- obere constant concentration Randbedingung: Cy = konstant bei x =0,t>0

- untere constant concentration Randbedingung: Cyyy = konstant bei x = Xy, t=0
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Kein Radonfluss kommt z. B vor, wenn die Oberfliche vollstindig versiegelt ist und somit
kein Radon aus dem Boden austreten kann. Hier sei auf die Bodensidulenexperimente in
Diffusionsgefifien mit Deckel zur Oberflichenabdichtung verwiesen (vgl. Kapitel 8.2). Im
Feld kommt Kein-Fluss u. a. auch dann vor, wenn der Grundwasserspiegel die untere Grenze
fiir den Radontransport in der Bodenluft bildet. Der Diffusionskoeffizient von Radon in
Wasser ist um etwa vier GroBenordnungen kleiner als der in Luft. Daher findet de facto kein
Fluss iiber den unteren Rand statt. Um die Kein-Fluss-Bedingung abzubilden, wird die
Konzentration an den Rindern (Cy bzw. Cyi) der zu jedem Zeitpunkt jeweils neu
berechneten Konzentration im benachbarten Knoten (C, bzw. Cy) gleichgesetzt. Dadurch ist

der Konzentrationsgradient gleich Null und es findet kein Fluss statt. Es gilt:

-obere no flow Randbedingung: Co=C,;beix=0,t=0

- untere no flow Randbedingung: Cyy) = Cy bei x = x4, t 20

Kein Radonfluss (no flow) ist ein spezieller Fall der constant flow Bedingung. Konstanter
Radonfluss liegt dann vor, wenn ein konstanter diffusiv-dispersiver bzw. advektiver
Radonstrom {iber einen oder beide Rinder der Transportstrecke stattfindet. Diese
Bedingungen sind jedoch unter natiirlichen Verhiltnissen nicht zu erwarten. Die Anwendung
der constant flow Randbedingung fiir Radontransportsimulationen in der Bodenluft wird

daher hier nicht weiter betrachtet.

Oberer Rand

Der obere Rand der Transportstrecke wird im Modell durch den Knoten 1 =1 repriisentiert.

Setzt man in [116] fiir i = 1 ein, erhélt man [117]:

o, (1-1)Ch ~[(ot, + 0, +B, )1 -m)=1]C! +(a, +B,)(1-1)C} + U} =

+ t+ [117]
—o,nCY +[(o, + o, +B, m+1]C (e, +B, InC"

Cy ist hier die an der Oberfliche anliegende Radonkonzentration der Atmosphirenluft, die

Null betrdgt. Die Konzentration der Atmosphire ist sowohl zum Zeitpunkt t, als auch zum
neuen Zeitpunkt t+1 konstant Null, sodass in [117] C;" auf die linke Seite mit den bekannten
Konzentrationen zum Zeitpunkt t verschoben werden kann. Da zeitlich konstant, kann man in

[117] Cg anstatt C, oder C;"' schreiben. Fiir den oberen Rand gilt dann schlieBlich die Diffe-

renzengleichung:
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[‘xnﬂ"'ao(l_m]co _[(ao +0u + B, (1 *Tl)ﬁllcll +(o; +B,)(1-m)Cy + U} =

(18]
[((10 +0y +B )TI"‘I](::+l = (o, +By)ncs?

Es sei darauf hingewiesen, dass bei gleichen Kompartimentdicken Ax; fiir den Abstand vom

; 1 : . ;
Knotenpunkt 1 zur Bodenoberfliche gilt: dO:EAx. Des Weiteren ergibt sich nach

Umstellung: [o,n+ 0, (1-1)]C, = 0 (N+1-1) Co = 0ty C.

Unterer Rand

Der untere Rand der Transportstrecke wird im Modell durch den Knoten i = N repriisentiert.

Wird in [116] 1 = N eingesetzt, erhilt man:

aN—I(lgﬂ)C:\‘—i _[((IN-I + 0y +E’N—I)(1—n)_l]ClN +(05N +BN)(1HT])C:\J+I + UIN =

=0y MO + (0 +0ry +By M +1]CY! = (e +BINCh, [119]

Ab einer bestimmten Tiefe stellt sich im Bodenprofil eine konstante Radonkonzentration Cy
ein. Die Tiefe des letzten Knotenpunkts (zys)) ist so zu wihlen, dass man dort Cny; = Ciyr

setzen kann. Da die Konzentration Ci,r sowohl zum Zeitpunkt t, als auch zum neuen Zeitpunkt

t+1 konstant ist, kann C\.

4 in [119] auf die linke Seite mit den bekannten Konzentrationen

zum Zeitpunkt t verschoben werden. Da Ciyy zeitlich konstant ist, kann man in [119] C,,, und

CY!!, durch Ciy ersetzen. Fiir den unteren Rand gilt somit letztlich die Differenzengleichung:

Oty (1= Choy = [0ty +0t +B) A=) =1]C +[(ety +Byy) 1= +(0ty +B )M C,ys + UL =

— 0y MO, + [0, + 0y + BN +1]C) [120]

Anfangsbedingungen

Neben den Randbedingungen muss fiir jeden Knoten zum Anfangszeitpunkt t=0 eine
Anfangskonzentration vorgegeben werden, die in den Berechnungen fiir den Zeitschritt t + At
als Anfangswert benutzt wird. Des Weiteren miissen zum Startzeitpunkt fiir die Transport-
terme mit den Parametern D und v sowie fiir die Quellen- und Senkenterme mit den Parame-
tern @ und I fiir jeden Knoten Werte vorgegeben werden. Diese miissen nicht {iber die
gesamte Transportstrecke konstant sein, sondern kénnen fiir jedes Kompartiment unterschied-
lich sein. Dadurch kann die Transportstrecke hinsichtlich verschiedener Parameter mit Ein-

fluss auf die Radonkonzentration rdumlich variabel gestaltet werden.



Die Differentialgleichung des Radontransportes stellt sich durch die rdumliche und zeitliche
Diskretisierung fiir N Knoten als ein System von N Gleichungen mit N Unbekannten dar. Die
Knotengleichungen kénnen nicht explizit und separat geldst werden. Die Lésung des linearen
Gleichungssystems erfolgt durch Elimination mit dem Thomas Algorithmus (Thomas, 1949),
der unter anderem gut in Wang & Anderson (1980) beschrieben ist und hier in Anhang A kurz

erldutert wird.

7.1.5 Stabilitéit und Genauigkeit

Fiir eine stabile Losung der Finite-Differenzen-Gleichungen muss nach Bear (1979) folgendes
Stabilitdtskriterium eingehalten werden:
2DAt  vAt

—+—x1 [121]
Ax” AX

Da die Ortsschrittweiten zum Quadrat in den ersten Term in [121] eingehen, wird das

Stabilitdtskriterium insbesondere durch die Dicke der Kompartimente bestimmt.

Die Genauigkeit der Annidherung der Differenzenquotienten an die Differentialquotienten des
infinitestimalen Stromungs- und Transportmodells wird mit kleiner werdenden At und Ax
erhoht. Gleichzeitig steigt aber auch der Rechenaufwand. Die Kompartimentdicke muss iiber
das betrachtete Medium nicht gleich sein. Wenn iiber einen Teil der betrachteten Strecke iiber
einen Zeitschritt nur geringe Verdnderungen stattfinden, kann man dafiir relativ groBie Ax
wihlen. Wenn aber deutliche Veridnderungen auftreten, dann sind kleinere Ax zu wihlen, um
eine entsprechende rdumliche Aufldsung zu erhalten. Dies ist z. B. bei Schichtwechseln oder
einem Wechsel von einem kontaminierten zu einem unkontaminierten Bereich der Fall. Das

Gleiche gilt sinngemiB fiir den Zeitschritt At.
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8 Verifizierung des Radontransportmodells

8.1 Vergleich der numerischen mit der analytischen Losung
Fiir vereinfachende Annahmen, wie z. B. Parameterkonstanz bei homogenem Transportme-
dium iiber die gesamte Strecke kann die ADG aufler mit dem numerischen Verfahren auch

analytisch geldst werden.

Zur Verifikation der numerischen Losung wird hier der Fall der Diffusion und Advektion von
Radon in einem iiber die gesamte Transportstrecke von 6 m homogenen Medium unter
stationdren Verhiltnissen betrachtet. Die Verifikation erfolgt durch den Vergleich der analy-
tischen mit der numerischen Losung von [117] bis [120] fiir die in Tabelle 5 genannten Bedin-
gungen und einem Zeitschritt von 6 min, einer gleichmifigen Schichtdicke von 0,1 m und
einer Laufzeit von 1.000 h im numerischen Modell. Nach der genannten Laufzeit haben sich

stationiire Bedingungen eingestellt.

Wihrend das analytische Verfahren eine geschlossene und genaue Losung liefert, nihert das
numerische Modell das Ergebnis fiir diskrete Tiefen an das Ergebnis der analytischen Losung
an. Diese berechnet die Tiefenverteilung der Konzentration fiir einen unendlich ausgedehnten
Bodenkorper, an dessen unterem Ende eine konstante Radonkonzentration Ci,¢ vorliegt. Um
das numerische mit dem analytischen Ergebnis vergleichen zu konnen, ist es daher notig, im
numerischen Modell mit einem tiefen Bodenkorper zu arbeiten, sodass an dessen unterem
Rand (zns1) die Radon-Konzentration Cy.; = Ciyr gesetzt werden kann (siehe Abschnitt
Unterer Rand). Da die Darstellung der Ergebnisse als tiefenabhiingige relative Abnahme der
Konzentration relativ zu Ci,r erfolgt (vgl. Abbildung 27), ist die Darstellung unabhingig vom
absoluten Wert fiir C;,;, das daher hier mit 100 angegeben wird. Fiir den Vergleich wird
jeweils der Fall eines jeweils 6 m tiefen Schluffs, Lehms bzw. Sands mit den Eigenschaften in

Tabelle 18 herangezogen. Alle Parameter sind iiber die Transportstrecke homogen.

Unter stationdiren Verhiltnissen sind die Terme der Transportgleichung zeitkonstant, d. h.

(% = ()] . Die ADG reduziert sich dann zu:

0=D, L Gy 2C 49 Fomle
dJx Jx n

e

= [122]
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Tabelle 18: Parameter fir Modellrechnungen zur Verifikation der numerischen Losung der

ADG.
Parameter Dimension Schluff Lehm Sand
n [-] 0,45 0,45 0,45
n [-] 0,29 0,34 0,40
Sw [-] 0,35 0,25 0,11
Si (-] 0,65 0,75 0,89
SnaPL [-] 0 0 0
b [-] 0,81 0,92 0,61
m [-] 2,29 1.7 1
D. [m*s™] 58107 1,7-10° 2,9-10°
Kwii [-] 0,24 0,24 0,24

Die analytische Losung fiir diese Form der Advektions-Dispersionsgleichung mit C =0 fiir
den oberen Rand und C = Ci;; in unendlicher Tiefe (unterer Rand) lautet (Schubert, 2001;
Hoéhener & Surbeck, 2004):

C(x)=C,, (1-¢*) [123]

v2 AR
2D, \(2D.7 D,

wobei- © =

Wie schon gesagt, ist das hier vorgestellte numerische Modell fiir nicht-stationidre Bedin-
gungen entwickelt worden. Man kann es aber auch fiir stationédre Bedingungen verwenden,
indem man es iiber eine ausreichend lange Zeit laufen ldsst. Ab einer bestimmten Zeit dndert

sich das Ergebnis dann nicht mehr, der stationire Zustand ist erreicht.

Ein Vergleich der Ergebnisse fiir die drei Boden aus Tabelle 18 unter den dort genannten
Bedingungen fiir das analytische und numerische Modell zeigt Abbildung 27. Das Profil der
Radonkonzentration ist als relative Abnahme der Radonkonzentration gegeniiber der Kon-
zentration in unendlicher Tiefe Cinr durch den Defizitfaktor AC = C/C;,y dargestellt. Dieser
reprisentiert, unabhidngig von den absoluten Werten des Einzellfalls, den relativen Verlauf der
Radonkonzentration im Boden. Die numerische Loésung stimmt in jedem Fall sehr gut mit der

analytischen iiberein, was die Richtigkeit des hier vorgestellten numerischen Modells belegt.
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Abbildung 27: Tiefenverteilung der Radonkonzentrationen, dargestellt als relative Abnahme
der Konzentration gegeniiber C;,, also als Defizitfaktor AC = C/Cj,.. Symbole
kennzeichnen jeweils die numerische Losung, die durchgezogenen Linien die
entsprechende analytische Losung.

A) fiir einen Schluff, Lehm und Sand, jeweils ohne Advektion (v=0m s,
B) fiir einen Schluff bei verschiedenen FlieBgeschwindigkeiten v.

8.2  Experimente in Diffusionsgefilfien

Die Experimente in den sogenannten Diffusionsgefifien dienen der weiteren Verifizierung der
Ergebnisse der numerischen Simulation. In den Diffusionsgefiifen mit einem Volumen von
0,735 m’, in denen die Bedingungen fiir den Radontransport relativ einfach zu kontrollieren
sind, wurde der Verlauf der Radonkonzentration in Abhingigkeit von der Tiefe iiber einen
lingeren Zeitraum gemessenen. Die Konzentrationsverteilungen wurden mit den bekannten
Anfangs- und Randbedingungen (s. u.) der untersuchten Diffusionsgefile numerisch simuliert
und mit den Messergebnissen verglichen. Hierbei wurden Konzentrationsverteilungen mit und

ohne NAPL-Einfluss untersucht.

Um einzelne Messwerte, die mittels der Radon-Methode an verschiedenen Stellen im Gelidnde
gewonnen werden, zuverldssig vergleichen zu konnen, also eine Verteilungskarte der NAPL-
Kontamination des Untergrundes zu erstellen, muss die Probenahme der Bodenluft unter sonst
gleichen Bedingungen erfolgen. Der Messwert hingt einerseits von der im Untergrund vor-
liegenden NAPL-Konzentration und andererseits von Bodenaufbau und -beschaffenheit ab.
Diese Einfliisse konnen anhand des Messergebnisses nicht voneinander unterschieden
werden. Dadurch wird die Interpretation der Messergebnisse erschwert und ist mit Unsicher-
heiten behaftet. Zu den Bodeneigenschaften, die die Messwerte eines Untersuchungsareals

beeinflussen konnen, zihlen beispielsweise Bodenschichten mit unterschiedlicher Boden-
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feuchte und wechselndem geologischen Aufbau oder auch unterschiedlich starke Ver-

siegelungsgrade der Bodenoberfliiche.

Neben der Verifizierung des Modells besteht daher das Hauptaugenmerk der Experimente auf
der Ermittlung des Einflusses dieser Faktoren auf die Radonkonzentration der Bodenluft.
Indem einzelne Modellparameter in Computersimulationen variiert werden, wird der Einfluss
dieser Parameter auf das sich theoretisch ausbildende Radontiefenprofil am Messpunkt

ermittelt.

8.2.1 Materialien und Geriite

Wie in den Experimenten in Kapitel 4 wurde das Gemisch aus Quarzsand und Uran-Tailings
als Modellboden sowie Olivendl als exemplarische NAPL verwendet. Als VersuchsgefiBe
(Diffusionsgefifie) kamen zwei fiir dieses Experiment angefertigte, mit einem Deckel
radondicht verschlieBbare Kunststoffboxen (LDPE, Wandstirke: 0,01 m; 0,7 m breit, 0,7 m
tief und 1,5 m hoch) zum Einsatz. Wie in Abbildung 28 dargestellt, wurden in fiinf
verschiedenen Horizonten Beprobungssonden eingebaut. Der Deckel ermdglicht einen luft-
dichten Verschluss. Nach Hofmann (2004) ist LDPE (Low Density Polyethylene) als nicht
vollig radondicht zu bezeichnen. Um den (diffusiven) Radonverlust an den Rindern der
Bodensiule zu minimieren, wurden die Innenseiten der Boxen zusitzlich mit Alufolie ausge-
kleidet, welches in Verbindung mit dem LDPE eine wirksame Barriere gegen diffusiven
Radontransport darstellt. Die Bestimmung der Radonkonzentration der Bodenluft erfolgte wie
in den Experimenten in Kapitel 4 mittels Lucaszellen in Verbindung mit dem Radon-Monitor

AB-5R.

8.2.2 Versuchsdurchfiihrung

Eine der Versuchsboxen wurde mit lufttrockenem Sand/Tailings-Gemisch gefiillt. In die
zweite Box wurde an der Basis eine 0,25 m michtige, mit Olivendl als NAPL , kontaminierte**
Bodenschicht eingebracht. Die Sittigung des Porenraums mit der NAPL betrug Sqy;y = 0,2.
Die dariiberliegende Bodenschicht bestand aus unkontaminiertem lufttrockenem Sand/
Tailings-Gemisch (Abbildung 28). Nach Einstellung des Gleichgewichtes zwischen Emana-
tionsrate und Zerfall in der Bodenmatrix (ca. 20 d, vgl. Abbildung 2) wurden zu verschiede-
nen Zeiten Bodenluftproben aus den Messhorizonten mittels Lucaszellen entnommen. Beide
Diffusionsgefifie waren in der ersten Versuchphase (etwa 100 Tage) an der Oberfliche luft-

dicht verschlossen.
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Abbildung 28: Schematische Darstellung eines Diffusionsgefiies (DG) mit Bodenluftlanzen
in fiinf Sondenhorizonten (SH 1 bis SH 5). Das DG ist mit einem Sand/
Tailings-Gemisch gefiillt. An der Basis des dargestellten DG ist eine 0,25 m
miichtige Olivensl-Kontamination eingebaut (Seiy =0,2; grau hinterlegt),
dariiber ist das Gemisch 6lfrei (Sopv = Olivendl-Sittigungsgrad = 0).

In der nidchsten Versuchsphase (etwa 30 Tage) wurden die Oberflichenversiegelungen
(Deckel) entfernt und wiederum zu verschiedenen Zeitpunkten Bodenluftproben aus den
Horizonten mit Sonden entnommen und gemessen. Das sich fiir die Rand- und Transport-
bedingungen der Diffusionsgefifie im Gleichgewicht einstellende Tiefenprofil der Radonkon-
zentration wurde jeweils numerisch simuliert und den tatsdchlich gemessenen Ergebnissen
gegentibergestellt. Die Simulation erfolgte mittels des in Anhang B, C, D und E vorgestellten

Computerprogrammes.

8.2.3 Ergebnisse

8.2.3.1 Experimente
Die Ergebnisse sind in Tabelle 19 als Mittelwerte + Standardabweichung der gemessenen

Konzentration je Messtiefe zusammengefasst und in den folgenden Abbildungen dargestellt.
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Tabelle 19: Mittlere Radonkonzentration Cp [kBg m™] mit Standardabweichung ¢ und An-
zahl der Wiederholungen w in den Diffusionsgefifien. w beschrinkt sich auf die
im Gleichgewicht gemessenen Konzentrationen.

unkontaminiert kontaminiert
geschlossen offen geschlossen offen
SH Tiefe[m] Cito w CLxzo w Crto w C.to W
1 0,10 260,5£4,0 5 89+0,2 9 235358 5 98+19 8
2 030 2690+13 5 29708 9 2366%t44 5 243+03 8
3 075 2735+36 5 585%x1,0 10 237,0£20 5 524%x10 9
4 1,10 2732+38 5 745%x21 8 2340%42 4 67607 7
5 1,40 2719+46 5 774+14 6. 2319%+48 5 715+23 8
Mittel 2729+4,0 49.8+1,1 234336 45,113

* Zur Bildung des Mittelwertes in den geschlossenen Varianten wurden hier nur die C. £ ¢ der Tiefen 0,75 m,
1.1 mund 1.4 m herangezogen; zur Begriindung siche Text.

In der geschlossenen und partiell mit Olivendl gesittigten Bodensdule (kontaminiert, ge-
schlossen) liegen die Radonkonzentrationen mit durchschnittlich 234 kBq m” etwa 14%
niedriger als die mittlere Konzentration (273 kBq m™) im unkonta.minierten‘geschlossenen
GefiB3. Ausgehend von der Basis (SH 5) der geschlossenen Gefidfle nimmt die Konzentration
bis zu einem maximalen Wert von 237 kBq m”> (kont.) bzw. 273,5 kBq m™~ (unkont.) im
Horizont SH 3 jeweils leicht zu. In den Horizonten SH 2 und SH 1 gehen die Konzentrationen
dann wieder leicht zuriick. Die Werte in SH 1 und SH 2 wurden fiir die geschlossenen Gefile
jeweils von der Bildung des o. g. Mittelwertes ausgeschlossen. Eine Erkldrung dafiir wird

spiter gegeben.

Nach dem Offnen des Deckels ist in beiden DiffusionsgefiBen ein deutlicher Riickgang der
Radonkonzentrationen zu verzeichnen. In den oberflichennahen Horizonten SH 1 wurden
Konzentrationen von 8,9 kBq m™ (unkont.) und 9,8 kBq m™ (kont.) gemessen. Mit zuneh-
mender Tiefe stiegen die Konzentrationen bis 77,4 kBq m~ (unkont.) bzw. 71,5 kBqm™

(kont.) im Horizont SH 5.

Das sich in den DiffusionsgefiBen einstellende Gleichgewicht fiihrte zu den in Tabelle 20
dokumentierten Radondefizitfaktoren AC. Die Berechnung von AC erfolgte gemiB [45]. Fiir
C. (Snap.=0) wurde der im geschlossenen unkontaminierten Diffusionsgefill berechnete
Mittelwert der Gleichgewichtskonzentrationen der Mineralmatrix der Horizonte SH 3 bis

SH 5 (C. =273 kBq m™) herangezogen.
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Tabelle 20: Mittlere Radondefizitfaktoren AC [-] in den Diffusionsgefifien + Standardab-
weichungen ©.

AC+to

unkontaminiert kontaminiert
SH Tiefe [m] geschlossen offen geschlossen offen
1 0,10 0,03 £ 0,00 0,86 £ 0,02 0,04 £ 0,01
2 0,30 0,11 £0,00 0,87 £0,02 0,09 £ 0,00
3 0,75 1,00 0,21 0,00 0,87 £ 0,01 0,19 +0,00
4 1,10 0,27 £0,01 0,86 + 0,02 0,25 0,00
5 1,40 0,28 + 0,00 0,85 + 0,02 0,26 + 0,01

“ Das Mittel des unkontaminierten geschlossenen GefiBes (C..= 273 kBq m™) repriisentiert den Wert, auf den
sich die restlichen AC gemil [45] bezichen.

Die nach Einstellung des Gleichgewichts (nach 20 Tagen) in den Messhorizonten des ge-

schlossenen unkontaminierten Gefifles ermittelte Zeitreihe der Radonkonzentrationen ist in

Abbildung 29 dargestellt.

300

<10" [Bgm ]

250

&) —¢— SH |
= —— SH 2
225+ o SH3
—— SH 4
—O— SH 5

200 i .

0 50 100

Zeit [d]

Abbildung 29: Zeitreihe der Radonkonzentrationen in verschiedenen Horizonten im an der
Oberfliche geschlossenen unkontaminierten Diffusionsgefi. Zeitpunkt O ist

20 Tage nach Schliefien des GeféBes.

In der Sand/Tailings-Matrix des unkontaminierten geschlossenen DiffusionsgefdBes ist unab-
hédngig vom Zeitpunkt der Betrachtung und vom Sondenhorizont eine weitgehend gleichblei-
bende Radonkonzentration der Porenluft zu beobachten. Dabei lag das Konzentrationsniveau

im Horizont SH 1 immer leicht unterhalb derer der iibrigen Horizonte.

Die nach Einstellung des Gleichgewichts (nach 20 Tagen) in den Messhorizonten des ge-

schlossenen kontaminierten Gefidlles ermittelte Zeitreihe der Radonkonzentrationen ist in

Abbildung 30 dargestellt.
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Abbildung 30: Zeitreihe der Radonkonzentrationen in verschiedenen Horizonten im an der
Oberfldche geschlossenen kontaminierten DiffusionsgefdB. Zeitpunkt O ist 20
Tage nach Schlieflen des GefiBes.

Im kontaminierten Diffusionsgefid, das zwischen 1,25 und 1,5 m Tiefe olivendlhaltig (vgl.
Abbildung 28; Soyy = 0,2) und an der Oberfliache geschlossen war, liegen die Konzentrationen
insgesamt auf einem geringeren Niveau, ansonsten stellte sich grundsitzlich ein dhnliches
Bild wie im unkontaminierten Gefdl ein. Die niedrigsten Konzentrationen sind hier nicht an
der Oberfldche (SH 1), wie im unkontaminierten Gefid3, sondern im Bereich der Sondenhori-
zonte SH 4 und SH 5 (vgl. Tabelle 19) zu verzeichnen. Ein Gleichgewicht hat sich in der kon-
taminierten geschlossenen Variante erst nach etwa 30 d nach Beginn der Aufzeichnung der

Konzentrationen eingestellt.

Nach dem Offnen der Deckel wurden bis zum Beginn der Messungen (Zeitpunkt Null) wiede-
rum jeweils 20 d zur Gleichgewichtseinstellung abgewartet. Der danach betrachtete Verlauf
der Radonkonzentrationen in den Sondenhorizonten der gedffneten Gefédbe ist in Abbildung
31 dargestellt. Die gedffneten Gefille zeigen unabhingig vom Zeitpunkt der Betrachtung eine
fir jeden Sondenhorizont spezifische, mit der Zeit weitgehend gleich bleibende
Radonkonzentration der Porenluft. Die niedrigsten Konzentrationen wurden jeweils in den
oberflichennahen Horizonten SH 1 gemessen. Mit zunehmender Tiefe steigen die

Konzentrationen an. Die maximalen Konzentrationen wurden jeweils im Horizont SH 5

gemessen.
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Abbildung 31: Zeitreihen der Radonkonzentrationen in verschiedenen Horizonten in den an
der Oberfliche gedffneten Diffusionsgefidfien. A) unkontaminiert und B) kon-
taminiert. Zeitpunkt 0 ist 20 Tage nach Offnen der GefiBe.

Trotz der Olivendlsittigung an der Basis eines GefiBes (vgl. Abbildung 28; Sgjiy = 0 bzw. 0,2)
waren die Konzentrationen in den einzelnen Sondenhorizonten in beiden Gefidlen dhnlich,
liegen aber im kontaminierten GefdB, bis auf SH 1, konsistent leicht unterhalb derer im

unkontaminierten Gefa.

8.2.3.2 Modellierung

Randbedingungen

Das eindimensionale numerische Modell verlangt die Definition einer oberen und einer
unteren Randbedingung (vgl. Kapitel 7.1.4). Fiir die geschlossenen GefiBe, in denen die
Gleichgewichtskonzentration gemidll [15] allein durch die Radiumkonzentration, den
Emanationskoeffizienten, die Trockendichte und die Porositit der Mineralmatrix sowie den
radioaktiven Zerfall bestimmt wird, wurde im Modell zunichst eine sogenannte no flow
Randbedingung sowohl fiir den oberen, als auch fiir den unteren Rand festgelegt. Diese
Festlegung beruht auf der Annahme, dass die Diffusionsgefifie vollstindig, d. h. zu 100%
versiegelt sind. Mit der no flow Randbedingung wird festgelegt, dass in jedem Zeitschritt die
Konzentration im obersten (i=0) bzw. untersten (i=N+1) Kompartiment gleich der
Konzentration im jeweils folgenden Kompartiment (i =N bzw. N-1) ist. Dadurch kommt es
im Laufe der numerischen Berechnung zu keinem Konzentrationsgradienten entlang der
Transportstrecke und der diffusive Radonfluss bleibt somit gleich Null. Fiir die numerischen

Simulationen wurde eine Laufzeit von tp., =100d gewihlt, da sich dann der
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Gleichgewichtszustand eines abgeschlossenen Systems entsprechend [17] zu 100% eingestellt
hat. Die no flow Bedingung am oberen Rand wurde letztlich durch eine low flow Bedingung
ersetzt, da damit eine bessere Ubereinstimmung zwischen berechneten und gemessenen

Werten erzielt wurde.

Ohne Deckel, d. h. bei 0% Versiegelung stellt sich am oberen Rand des Gefifles die Konzen-
tration der AuBenluft ein. Im Vergleich zur Konzentration in der Bodensiule (vgl. Tabelle 19)
ist diese jedoch vernachlissigbar gering. Im Modell wurde daher die Konzentration am oberen
Rand der Transportstrecke (i = 0) mit Cy =0 [Bq m™) als obere, sogenannte constant concent-
ration Randbedingung fiir jeden Zeitschritt festgelegt. Dadurch existiert ein Konzentrations-
gradient der einen diffusiven Fluss in Richtung des Gradienten, d. h. der Oberfliche bedingt.
Infolgedessen stellt sich in den offenen Diffusionsgefifien im Laufe der Simulation ein tiefen-

abhingiges Konzentrationsprofil ein.

Im Falle einer signifikanten Olsittigung des Materials kommt es zu einer Beeinflussung des
Diffusionskoeffizienten D, und der Gleichgewichtskonzentration C. Zum einen wird der luft-
gefiillte Porenanteil (n.) verringet, was zur Verringerung von D, fithrt, zum anderen fiihrt die
Absorption von Radon in die Olphase zur Verringerung von C*. Die Tiefenprofile der Radon-
konzentration fiir das kontaminierte und unkontaminierte gedffnete Gefif3 in Abbildung 33 er-
scheinen entgegen der zu erwartenden Unterschiede jedoch ihnlich. Dabei fithrt der relativ
hohe Diffusionskoeffizient im gesamten Gefdll in Verbindung mit der relativ geringen Tiefe
der GefiBe zu einer so starken Abnahme der Radonkonzentration, dass das durch Absorption
von Radon in die NAPL bedingte Konzentrationsdefizit nicht besonders deutlich beobachtet

werden kann.

Anfangsbedingungen

Neben den o. g. Randbedingungen der obersten und untersten Kompartimente sind im Modell
fiir jedes Kompartiment i die Werte der Parameter D, (i) (Diffusionskoeffizient von Radon im
Boden) und C. (i) (Radon-Gleichgewichtskonzentration im abgeschlossenen System) fiir den
zeitlichen Anfang der Simulation (Zeitpunkt t = 0) festzulegen. Sie werden als Anfangsbedin-
gungen bezeichnet. Im Modell wird C,, aus den Parametern n (Porositit), SyapL (NAPL- Siitti-
gung), Sw (Wassersittigung), Cr, (Radium-Aktivititskonzentration), € (Emanationskoeffi-
zient) und p (Bodendichte) fiir jedes Kompartiment entsprechend [15] berechnet, D, iiber die
empirischen Parameter b und m sowie die luftgefiillte Porositit n; entsprechend [66].
Wiihrend die meisten Parameter aus Voruntersuchungen bekannt sind, miissen die Parameter

€ bzw. b und m zunichst aus der Literatur (Currie 1960a, b; Tanner, 1980) fiir vergleichbare
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Materialien entnommen werden. Diese werden spiiter fiir das verwendete Sand/Tailings-Ge-
misch angepasst. Dazu werden die Ausgangswerte in verschiedenen Simulationsdurchlidufen

solange variiert, bis das numerische Ergebnis gut mit den Messergebnissen iibereinstimmt.

Ergebnisse

In der Darstellung und Diskussion der Ergebnisse und aus den DiffusionsgefiBexperimenten
werden die entsprechenden Defizitfaktoren AC[-] verwendet. Im Hinblick auf die
Auswertung von Daten, die mit der Radon-Methode ermittelt werden, sind absolute
Messwerte [Bq m’j] nicht relevant, da der Einfluss einer NAPL-Kontamination am deutlichs-
ten durch die Rn-Konzentrationsabnahme im Vergleich zur Hintergrundkonzentration zum

Ausdruck kommit.

Zunichst wurde so der Emanationskoeffizient fiir das unkontaminierte geschlossene Gefil3
bestimmt. Der Diffusionskoeffizient kann in diesem Szenario vernachlissigt werden, da
innerhalb der GefdBe kein Konzentrationsgradient vorliegt und an den Réndern, wie bereits
erwithnt, no-flow Bedingungen gelten. Es findet also kein diffusiver Radonfluss statt. Fiir
jedes Kompartiment wird daher pro Zeitschritt die gleiche Konzentration berechnet, die
alleine durch den gesuchten Emanationskoeffizienten und die bekannte Zerfallsrate des
Radons beeinflusst wird. Unter den 0. g. Anfangs- und Randbedingungen tritt bei einem Ema-
nationskoeffizienten von € = 0,638 die beste Ubereinstimmung mit der gemessenen Gleichge-
wichtskonzentration C.(Snap. =0) =273 kBg m”> auf, so dass AC = 1 (vgl. Abbildung 32).
Auf die Abweichungen am oberen Rand wird spiter noch eingegangen. Die mit diesem
Emanationskoeffizienten berechneten Diffusionskoeffizienten von Radon im Boden und die
Werte fiir b und m sind Anhang Ha zu entnehmen. Die simulierten Radontiefenverteilungen

konnten gut an die Messwerte angeniihert werden.

In Abbildung 32 A und B sind die in Tabelle 19 bzw. 20 dokumentierten Defizitfaktoren als
Funktion der Tiefe dargestellt und Berechungen mit dem o. g. Modell gegeniibergestellt. Die
Anfangsbedingungen sind den in Anhang Ha dokumentierten numerischen Berechnungen zu
entnehmen. Wie bereits erwihnt, weichen die Ergebnisse der numerischen Simulation in den
geschlossenen Gefidfien in Richtung der Oberfliche (in den Horizonten SH 1 und SH 2)
zunehmend von den Messwerten ab. In den Horizonten SH 3 bis SH 5 ist hingegen eine gute
Ubereinstimmung zu verzeichnen. Fiir die Abweichungen liegt die Annahme nahe, dass der
Deckel die Oberfliche nicht zu 100% versiegelte. Geringe diffusive Radonfliisse durch die

Oberfliche fithrten so zu einer systematischen Fehlerquelle.
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Dafiir spricht auch die Tatsache, dass die gemessenen Werte im Gleichgewicht deutlich
geringer sind, als die mit der no-flow Bedingung am oberen Rand berechneten (hier nicht
gezeigt). Zur Uberpriifung dieser Annahme wurde im Modell die obere no-flow

Randbedingung durch eine hier sogenannte low-flow Bedingung ersetzt.
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Abbildung 32: Gemessene und berechnete Tiefenprofile des Radondefizitfaktors AC in den
geschlossenen Diffusionsgefifen. A) unkontaminiert und B) kontaminiert.
Fiir die numerischen Berechnungen wurde am oberen Rand jeweils low flow,
am unteren Rand no flow verwendet. Die Laufzeit betrug jeweils 100 d. Soiy
= Olivendl-Sittigungsgrad.

Der Wert | - ni(0) stellt den Versiegelungsgrad an der Oberfliche dar. Bei der no-flow Bedin-
gung ist am oberen Rand n;(0) = 0 und der Versiegelungsgrad der Oberfliche gleich 1 bzw.
100%. Es findet somit kein diffusiver Fluss durch die Oberfliche statt. Bei der low-flow
Bedingung ist n (0) > 0, der genaue Wert ist jedoch zunéchst unbekannt. Durch Variation von
n(0) in mehreren Simulationsldufen konnten die berechneten an die gemessenen Konzentra-
tionsverldufe angepasst werden und der tatsdchliche Wert fiir ni (0) bzw. der Versiegelungs-

grad der Oberfldche ermittelt werden.

In Abbildung 32 sind die Ergebnisse der numerischen Simulationen mit der low-flow Randbe-
dingung am oberen Rand und no-flow Bedingung unten fiir eine Laufzeit von 100d den
Messergebnissen der geschlossenen Gefille gegeniibergestellt. Bei einem Versiegelungsgrad
der Oberfliche von 97% (unkontaminiert) bzw. 99,93% (kontaminiert) stimmt das simulierte
Gleichgewicht nach 100 d Laufzeit gut mit den Messwerten iiberein. Die Ergebnisse zeigen,

dass die 0. g. Vermutung richtig zu sein scheint. Durch Verwendung der low-flow Bedingung
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am oberen Rand konnten mit dem Modell die tatséichlich gemessenen Profile der

Radonkonzentrationen in den geschlossenen Diffusionsgefifien simuliert werden.

Durch das Offnen der Oberflichenversiegelung der Bodensiule kommt es aufgrund des Gra-
dienten zwischen der Radonkonzentration im Diffusionsgefdll und der AuBenluft zur diffu-
siven Ausgasung (Exhalation) von Radon aus der Oberfliche (Abbildung 33). Fiir die ged6ff-
neten DiffusionsgefiBe lisst sich fiir alle Sondenhorizonte eine sehr gute Ubereinstimmung
zwischen numerischem und gemessenem Tiefenprofil der Radonkonzentration verzeichnen.
Fiir die gedffneten DiffusionsgefiBe wurde in der numerischen Simulation, wie bei den ge-
schlossenen Gefillen, eine Laufzeit von ty.x = 100 d gewiihlt. Mit dem o. g. Modell war es
somit moglich, unter den genannten Anfangs- und Randbedingungen der geéffneten Diffu-

sionsgefile die gemessenen Tiefenverteilungen der Radonkonzentration mit und ohne NAPL-

Einfluss gut zu simulieren.

0.0 = 0.0 =
1 ) \ 0. i B
o, g-.
0.5 - 0.5 + -
2 O ry =k
= - 2 -
= 4 fos ; "
-1.0 - numerisch - -1,0 ¢ - numerisch -
O gemessen ¢ Ll gemessen H Sow=00
S(Jli\' = 0~0 :_D i;;] Sni;\- = 0.2
_1'5 | S | L L _l.s [ =
0.0 0.1 0.2 0,3 0.4 0.0 0,1 0.2 0.3 0.4
AC[-] AC[-]

Abbildung 33: Gemessene und berechnete Tiefenprofile des Radondefizitfaktors AC in den
gedffneten Diffusionsgefdfen. A) unkontaminiert und B) kontaminiert. Fiir
die numerischen Berechnungen wurde am oberen Rand jeweils constant
concentration, am unteren Rand no flow verwendet. Die Laufzeit betrug
jeweils 100 d. Sgjiy = Olivenol-Sittigungsgrad.
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9 Modellrechnungen

9.1 Vorbemerkungen

Im kontaminierten Diffusionsgefdl bildet sich das Radon-Tiefenprofil in der Bodenluft
entsprechend der Ausdehnung der NAPL-Schicht sowie der residualen NAPL-Sittigung aus.
Die Michtigkeit der aufliegenden Bodenschicht und der Versiegelungsgrad der Oberfliche

haben zusitzlich einen maBgeblichen Einfluss auf die Ausbildung des Konzentrationsprofils.

Mit dem vorgestellten numerischen Modell konnte sowohl anhand der analytischen Losung
(Kapitel 8.1) der Transportgleichung (ADG) als auch der gemessenen Konzentrationsver-
teilung (Kapitel 8.2) in den Diffusionsgefifien gezeigt werden, dass die Radonkonzentration
als Funktion der Tiefe richtig berechnet werden kann. Mithilfe von Modellrechnungen sollen
nun die Einfliisse des NAPL-Gehaltes des Bodens, der Dicke der NAPL-haltigen Schicht, der
Miichtigkeit des Bodens iiber der kontaminierten Schicht und des Versiegelungsgrades der
Oberfliche auf die Ausbildung des Profils der Radonkonzentration untersucht werden. Hierzu
werden fiir die genannten Parameter Tiefenprofile der Radonkonzentration berechnet und fiir
variierende Werte der genannten Parameter verglichen. Als Ergebnis sollen Aussagen zum
Verfahren der Radonmessungen in der Bodenluft zur qualitativen und quantitativen NAPL-

Erkundung in der ungesittigten Bodenzone getroffen werden.

Die Simulationen erfolgen beispielhaft fiir einen Sand (90% Sand, 5% Schluff, 5% Ton) und
einen schwach tonigen Lehm (34% Sand, 33% Schluff, 33% Ton). Fiir die Modellstrecke
wird jeweils eine homogene Poren- und Radiumverteilung zugrundegelegt. AuBerdem wird
auch von einer homogenen Wassergehaltsverteilung ausgegangen. In Abbildung 34 sind die
damit berechneten Radonkonzentrationsverteilungen im o.g. Sand bzw. Lehm ohne Versiege-
lung der Oberfliche und ohne NAPL-Kontamination fiir eine ungesittigte Zone von 2 m
Miichtigkeit dargestellt. Bel homogener Verteilung ist der volumetrische Wassergehalt ny in
jeder Tiefe x gleich. Im Sand betrégt nw = 0,14 und im Lehm nw = 0,38, was jeweils etwa der
Feldkapazitit entspricht. Aufgrund der oberen constant concentration Randbedingung liegt
die Radonkonzentration an der Oberfliche immer bei Null, dies entspricht etwa dem realen

Konzentrationsriickgang durch die Radon-Exhalation.
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Abbildung 34: Homogen verteilte Wassergehalte (nw) bei Feldkapazitiit des Aa) Sandes und
des Ba) Lehms und entsprechende Tiefenprofile der Radonkonzentration (Ab
und Bb). P ist die kapillare Saugspannung, C(x) die Radonkonzentration in
der Tiefe x.

Durch den aus dem zur Oberfldche gerichteten Konzentrationsgradienten resultierenden diffu-

siven Fluss nimmt die Radonkonzentration zur Oberfliche (x = 0) hin auf Null ab.

Im Sand ist iiber die gesamte Tiefe eine relativ gleichmiilige Abnahme der Konzentrationen
bei homogener Wassergehaltsverteilung zur Oberfliche hin zu verzeichnen. Im Lehm bleibt
die Konzentration bei homogener Wassergehaltsverteilung zur Oberfliche hin zunéchst fast
unveriindert, ab einer Tiefe von etwa x = 0,5 m geht die Konzentration dann relativ schnell

auf Null (bei x = 0) zuriick.

9.2 Michtigkeit und NAPL-Gehalt der kontaminierten Schicht
Zur Untersuchung der Einfliisse des NAPL-Gehaltes des Bodens und der Dicke der NAPL-

haltigen Schicht auf die Ausbildung des Profils der Radonkonzentration wird innerhalb der
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Modellstrecke oberhalb der wassergesittigten Zone eine Schicht mit residualer NAPL-Phase
eingefiihrt. Zur Darstellung des NAPL-Einflusses auf das Radonkonzentrationsprofil wird die
Konzentration in der Tiefe x bei vorhandener Kontamination (C(x, 0 < Syap. < 1)) mit der
Konzentration im unkontaminierten Profil (C(x, SnapL =0)) bei sonst gleichen Bedingungen

folgendermafBien in Beziehung gesetzt:

C(x,0<Syp <)

AC(x) =
C(x,Syap. =0)

[124]

AC(x) = tiefenabhiingiger Radondefizitfaktor [-]
C(x) = Radonkonzentration der Bodenluft in der Tiefe x [Bq m'3]

Nach [124] fithren NAPL-Kontaminationen innerhalb einer Bodensiule zu Verringerungen
der Radonkonzentration der Bodenluft gegeniiber einer unkontaminierten Bodenséule, was in
AC(x) kleiner 1 resultiert. Je stirker der NAPL-Einfluss auf die Konzentration an einem
Punkt des Profils gegeniiber der Konzentration an diesem Punkt an der unbeeinflussten Séule

ist, desto kleiner ist AC(x) bzw. desto grofer ist das tiefenbezogene Defizit. Kein Unter-

schied zur unkontaminierten Variante resultiert in AC(x) = 1.

Konzentrationsprofil

Als Modell-NAPL wird Diesel mit einem in den Mischungsexperimenten ermittelten Vertei-
lungskoeffizient Kpieseyr = 13,4 verwendet. Es werden Sittigungen des Porenraums von
SnarL = 0,05, 0,1 und 0,2 betrachtet, kombiniert mit NAPL-haltigen Schichtdicken von 0,1,
0,2 und 0,5 m. Die Sittigung ist jeweils homogen in der NAPL-haltigen Schicht verteilt. Die

verwendeten Werte treten auch in situ bei residualen NAPL-Kontaminationen héufig auf.

In Abbildung 35 sind die tiefenabhidngigen Defizitfaktoren jeweils fiir eine 2 m michtige Auf-
lage des Sandes bzw. des Lehms iiber einer auf dem Grundwasser aufliegenden NAPL-
Schicht mit den Dicken 0,1, 0,2 und 0,5 m und NAPL-Gehalten von Snap. = 0,05, 0,1 und 0,2
iiber dem Grundwasser dargestellt. Der Abbildung ist zu entnehmen, dass mit zunehmender
NAPL-Sittigung und zunehmender NAPL-Schichtdicke die Defizite zu bzw. die Defizitfak-
toren abnehmen (auBer Lehm mit jeweils Syap. = 0,2,). In Richtung der Oberfliche geht das
Defizit zuriick bzw. der Defizitfaktor steigt und nihert sich somit der Konzentration des

unkontaminierten Bodens an.
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Abbildung 35: Tiefenbezogene Radondefizitfaktoren fiir einen A) Sand und einen B) Lehm
mit einer a) 0,1, b) 0,2 und ¢) 0,5 m dicken NAPL-Schicht (grau hinterlegt)
mit NAPL-Sittigungen des Porenraums von Syap. = 0,05, 0,1 und 0,2. AC(x)

wurde nach [124] berechnet.

Bei Sand fiihrt die geringste Dicke der NAPL-Schicht von 0,1 m zu Defiziten oberhalb der
NAPL-Schicht zwischen 10% (SnapL = 0,05) und 18% (SnapL = 0,2), die bis zur Oberfldche
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hin auf 4% bis 2% der Konzentration des unkontaminierten Sandes zuriickgehen. Bei einer
Dicke von 0,2 m liegen die Defizite zwischen 13% (SyapL = 0,05) und 22% (SnapL = 0,2) iiber
der NAPL, und 5% und 3% an der Oberfliche. Bei 0,5 m Schichtdicke liegen die Defizite
oberhalb der NAPL-Schicht zwischen 18% (Snap. = 0,05) und 29% (Snap. = 0,2), die bis zur
Oberfliche hin auf 6% bis 4% zuriickgehen.

Bei Lehm sind die Unterschiede zwischen den Verldufen der Defizitfaktoren der jeweiligen
NAPL-Sittigungsgrade und Dicken der NAPL-Schicht wesentlich geringer. Die maximale
NAPL-Siittigung von 0,2 fithrt im Gegensatz zum Sand jeweils zu den geringsten Defiziten
iiber der NAPL. Bis zur Oberfldche hin gehen in allen Fillen (Abbildung 35 B) die Defizite
auf 0% zuriick. Bei einer Dicke der NAPL-Schicht von 0,1 m liegen die maximalen Defizite
oberhalb der NAPL-Schicht zwischen 18% (SyapL=0,2) und 26% (Snap. =0,1). Bei einer
Dicke von 0,2 m liegen die Defizite zwischen 17% (SnapL = 0,2) und 27% (SnapL = 0.1) liber
der NAPL. Bei 0,5 m Schichtdicke liegen die Defizite oberhalb der NAPL-Schicht zwischen
15% (Snar. = 0,2) und 26% (SnarL = 0,1).

Innerhalb der NAPL-Schicht kommt es zu einer relativ starken Anderung des Defizitfaktors,
die Ab- bzw. Zunahme ist hier auf kurze Distanz wesentlich stidrker als in der NAPL-freien
Schicht oberhalb und es werden jeweils die grofiten NAPL-bedingten Defizite erreicht. Im

Lehm sind die Defizite in der NAPL-Schicht deutlich gréBer als im Sand.

Im wassergesittigten Bereich kommt es aufgrund sehr kurzer Diffusionslingen zu keinem
merklichen Defizit. Auf den geséttigten Bereich wird nicht weiter eingegangen, da ja Radon-

konzentrationen in der Bodenluft untersucht werden sollen.

9.3  Michtigkeit der Auflage und Versiegelungsgrad der Oberfliche

In Abbildung 36 sind die tiefenabhingigen Defizitfaktoren jeweils fiir eine 1, 2 und 5m
michtige Auflage des Sandes bzw. des Lehms iiber einer 0,2 m méchtigen NAPL-Schicht mit
einem NAPL-Gehalt von Syap. = 0.1 tiber dem Grundwasser dargestellt. Es werden auierdem
unversiegelte sowie versiegelte Oberflichen mit Versiegelungsgraden von 0,95 und 0,99
betrachtet. Bei Feldkapazitit betriigt die luftgefiillte Porositit n;, = 0,26 (Sand) bzw. n, = 0,12
(Lehm) und somit der (natiirliche) Versiegelungsgrad der Oberfliche 0,74 bzw. 0,88. AC(x)
nimmt ausgehend vom oberen Rand der NAPL-Schicht in Richtung der Oberfliche zu. Inner-

halb der NAPL-Schicht ist AC(x), wie bereits in Abbildung 35, jeweils am kleinsten. Im
Lehm ist AC(x) in der NAPL-Schicht wiederum kleiner als im Sand.
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Abbildung 36: Tiefenbezogene Radondefizitfaktoren fiir einen Sand A) und einen Lehm B)
mit jeweils einer a) 1, b) 2 und ¢) 5 m miichtigen Uberdeckung einer 0,2 m
dicken NAPL-Schicht (grau hinterlegt) mit Syap. = 0,1. (1-n) - 100 ist der
Versiegelungsgrad [%] der Oberfliche. AC(x) wurde nach [124] berechnet.

Aus den in Kapitel 9.2 bereits genannten Griinden wird fiir die hier betrachteten Szenarien

jeweils nur die Bodenschicht iiber der NAPL-Schicht betrachtet.
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Bei einer 1 m tiefen Sandsdule (Abbildung 36 Aa) betrigt AC(x) ohne zusitzliche Versiege-
lung des Sandes (1-n;, =0,74) am oberen Rand der NAPL-Schicht 0,78, mit zunehmender
Versiegelung steigt AC(x) auf 0,81 bei 1-np =0,99. Ausgehend vom AC(x) am oberen Rand
der NAPL-Schicht steigt AC(x) in Richtung der Oberflidche unabhingig von 1-ng auf 0,9 an.
Die Konzentration des unkontaminierten Sandes (AC = 1) wird bei der betrachteten 1 m tiefen
Sandsidule somit nicht erreicht. Bei 1 m tiefem Lehm (Abbildung 36 Ba) betrigt AC(x) am
oberen Rand der NAPL-Schicht unabhingig vom Versiegelungsgrad der Oberfliche 0,72.
Ausgehend von AC(x) am oberen Rand der NAPL-Schicht steigt AC(x) in Richtung der Ober-
fliche unabhiingig von I-n_ auf 0,98 an. Die Konzentration des unkontaminierten Lehms

(AC = 1) wird auch bei der betrachteten 1 m tiefen Lehms&ule somit nicht erreicht.

Bei einer 2 m tiefen Sandsiule (Abbildung 36 Ab) ohne zusétzliche Versiegelung der Ober-
fldche (1-np = 0,74) betrigt AC(x) am oberen Rand der NAPL-Schicht 0,82, mit zunehmender
Versiegelung steigt AC(x) auf 0,83 bei 1-np =0,99. Ausgehend vom AC(x) am oberen Rand
der NAPL-Schicht steigt AC(x) in Richtung der Oberfliche unabhingig von 1-n, auf 0,96 an.
Die Konzentration des unkontaminierten Sandes (AC = 1) wird bei der betrachteten 2 m tiefen
Sandsiule ebenfalls nicht erreicht. Bei 2 m tiefem Lehm (Abbildung 36 Bb) betrdgt AC(x)
unabhingig vom Versiegelungsgrad der Oberfldche am oberen Rand der NAPL-Schicht 0,82.
Ausgehend vom AC(x) am oberen Rand der NAPL-Schicht steigt AC(x) in Richtung der
Oberfldiche unabhingig von I-ng auf 1,0 an. Die Konzentration der unkontaminierten

Lehmsiule (AC = 1) wird in einer Tiefe von x = 0,6 m erreicht.

Bei einer 5 m tiefen Sandsdule (Abbildung 36 Ac) betragt AC(x) unabhéngig vom Versiege-
lungsgrad der Oberflidche am oberen Rand der NAPL-Schicht 0.84. Ausgehend von AC(x) am
oberen Rand der NAPL-Schicht steigt AC(x) in Richtung der Oberfldche unabhiingig von 1-n;.
auf 1,0 an. Die Konzentration des unkontaminierten Sandes (AC = 1) wird in einer Tiefe von
x = 1,8 m erreicht. Bei 5 m tiefem Lehm (Abbildung 36 Bc) betrdigt AC(x) unabhingig vom
Versiegelungsgrad der Oberfliche am oberen Rand der NAPL-Schicht 0,73. Ausgehend vom
AC(x) am oberen Rand der NAPL-Schicht steigt AC(x) in Richtung der Oberfliche unab-
hidngig von l-n; auf 1,0 an. Die Konzentration der unkontaminierten Lehmsédule (AC = 1,0)

wird in einer Tiefe von x = 3,9 m erreicht.

Aus dem oben Gesagten folgt, dass innerhalb der NAPL-Schicht der Riickgang der Radon-
konzentration immer am griBten ist. In der NAPL-freien Zone ist das Konzentrationsdefizit

direkt liber der NAPL-Schicht am groBten. Die nachfolgenden Betrachtungen beziehen sich
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zunichst auf den NAPL-freien Bereich direkt iiber der NAPL-haltigen Schicht, auf die spiiter

eingegangen wird.

Abbildung 37 Aa zeigt, dass fiir einen 2 m tiefen Sand der Defizitfaktor am oberen Rand der
NAPL-Schicht (AC(2)) mit steigender SnapL (0<SnapL<0,2) und Abhingigkeit von der
NAPL-Schichtdicke abnimmt. Bei SyapL = 0,0 betriigt AC(2) = 1,0. Bei einer 0,1 m michtigen
NAPL-Schicht sinkt AC(2) mit zunehmender NAPL-Sittigung auf 0,82 ab. Bei einer 0,2 m
michtigen NAPL-Schicht nimmt AC(2) mit zunehmender NAPL-Sittigung auf 0,8 ab. Be-
trigt die NAPL-Schichtdicke 0.5 m, dann nimmt AC(2) mit zunehmender NAPL-Sittigung
auf 0,71 ab.

Fir einen 2 m tiefen Lehm (Abbildung 37 Ba) nimmt AC(2) mit zunehmender NAPL-Siit-
tigung unabhingig von der NAPL-Schichtdicke bis zu Syap. =0,1 auf etwa 0,74 ab. Steigt
Snape auf 0,2, dann nimmt AC(2) wieder zu und liegt hier zwischen 0,82 und 0,85. Dieser
Effekt ist auf die Verringerung der luftgefiillten Porositit und damit des Diffusionskoeffi-
zienten von Radon in Lehm bei relativ hohen NAPL-Siittigungen des Porenraums zuriick-
zufiihren. Ein Effekt der Dicke der NAPL-Schicht auf das Defizit oberhalb der NAPL-Schicht
liegt bei Lehm praktisch nicht vor.

Wie Abbildung 37 Ab und Bb zeigen, haben Versiegelungsgrade (1-ni) insgesamt nur einen
geringen Einfluss auf das beobachtete Defizit iiber der betrachteten 0,2 m michtigen NAPL-
Schicht mit Syap. = 0,1. Im Sand ist AC(x) mit 0,78 - 0,84 insgesamt héher als im Lehm mit
0,72 - 0,74. Fiir die betrachteten Auflagendicken bei Sand sind die Unterschiede mit 6%
grofBer als im Lehm (2%). Bei x =5 m Tiefe liegt AC(5) in Sand mit 0,84 am hochsten und ist
vollig unabhingig vom Versiegelungsgrad. Je geringer die Auflagendicke ist, desto kleiner ist
AC(x) direkt iiber der NAPL-Schicht. Beim gut durchlissigen Sand ist mit kleiner werdender
Auflagendicke der Riickgang der Konzentration iiber der NAPL-Schicht gréBer als beim
schlechter durchlidssigen Lehm. Dies ist mit einem Konzentrationsriickgang durch Ausgasung

von Radon aus der Oberfliche (Exhalation) zu begriinden.

Fiir einen 1 m dicken Sand lassen sich ab Versiegelungsgraden von I-n. = 0,94 mit zuneh-
mender Versiegelung Zunahmen bei AC(1) um etwa 2,5% im betrachteten Horizont verzeich-
nen. Bei einer 2 m dicken Sandauflage sind diese Zunahmen kaum noch erkennbar, bei 5 m
Auflage gar nicht mehr. Beim Lehm lassen sich ab Versiegelungsgraden von etwa 0,94 fiir die
I m dicke Auflage nur marginale Zunahmen von AC(1) des Defizites verzeichnen, bei 2 bzw.

5 m Auflage keine.
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Abbildung 37: Tiefenabhiingiges Radondefizit (AC(x)) als Funktion der NAPL-Sittigung
(Snape) und NAPL-Schichtdicke bei A) Sand und B) Lehm mit a) jeweils 2 m
Auflage (vgl. Abbildung 35 b) bzw. b) als Funktion der Dicke der Auflage
und des Versiegelungsgrades (1-n.) tiber einer 0,2 m dicken NAPL-Schicht
mit SyapL = 0,1 (vgl. Abbildung 36).

Abbildung 37 kann entnommen werden, dass fiir einen Sand ein Konzentrationsdefizit von
20% (A(x)=0,8) oberhalb der NAPL durch verschiedene NAPL-Dicken oder verschiedene
NAPL-Sittigungen des Porenraums hervorgerufen werden kann. Die Identifikation unter-
schiedlicher Sittigungsgrade und Schichtdicken ist somit anhand des Defizites in der
betrachteten Tiefe nicht moglich. Es lisst keine Aussagen zur NAPL-Sittigung oder Dicke
der NAPL-Schicht alleine zu, vielmehr kommt es zu einer Verzahnung dieser beiden
Parameter, die sich durch das Produkt aus NAPL-Sittigung und Dicke der NAPL-Schicht
ausdriicken lisst. Eine Mengenabschitzung der NAPL scheint moglich, wenn das Produkt aus
Schichtdicke und Sittigung einen Riickschluss auf die Menge der NAPL im Boden zulidsst.
Fiir den Sand und fiir den Lehm sind die berechneten Defizitfaktoren fiir 1 bzw. 2 bzw. 5 m

Dicke als Funktion des Produktes aus Syap. und Schichtdicke in Abbildung 38 dargestellt.
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Abbildung 38: Defizitfaktoren direkt iiber der NAPL-Schicht als Funktion der Produkte aus
SwnapL (0,05; 0,1; 0,2) und NAPL-Schichtdicke (0,1; 0,2; 0,5 m) fiir A) einen
Sand und B) einen Lehm. Diese Produkte sind als Rhomben dargestellt. In B
wurden die Produkte mit Syapr, = 0,2 separat durch ein Kreuz dargestellt und
sind nicht Teil der Regression (vgl. Text).

Im Sand nimmt mit zunehmendem Produkt aus Syap. und NAPL-Schichtdicke, was im
Folgenden als NAPL-Menge bezeichnet wird, das Defizit oberhalb der NAPL-Schicht expo-
nentiell (hier bis etwa AC = 0,74) ab. Eine quantitative Aussage zur NAPL-Menge aus AC
wire fiir einen Sand damit méglich, wenn man direkt iiber der NAPL-haltigen Schicht die
Radonkonzentration misst. Im Lehm scheint eine dementsprechende Abschitzung kaum
moglich, da das NAPL-bedingte Defizit (hier etwa AC =0,75) durch eine zusétzliche NAPL-
Menge nur unwesentlich verringert wird. Wie bereits in Abbildung 37 Ba gezeigt wurde,
fithren im Lehm NAPL-Sittigungen des Porenraums von SyapL > 0,1 zu einer Abnahme des
Defizites. Die Produkte aus der NAPL-Sittigung SyapL = 0,2 und den Schichtdicken 0,1, 0,2,
0,5 m (vgl. Abbildung 37 A) wurden daher fiir Lehm nicht in die Regression zur Berechnung

des Trends von AC als Funktion der NAPL-Menge einbezogen.

Wie bereits erwiihnt, treten die gréBten Radon-Defizite innerhalb der NAPL-Schicht auf.
Wegen stark unterschiedlicher Defizite auf sehr kurzen Distanzen (cm) wiire eine reproduzier-
bare Messung hier jedoch schwierig: leichte Abweichungen in der Messpunkttiefe kénnten
den erfassten Wert bereits stark beeinflussen. Grundwasserschwankungen konnten auch zu
einer Anderung der Lage der NAPL fiihren, sodass in gleicher Tiefe zu unterschiedlichen
Zeiten u. U. sehr verschiedene Werte gemessen werden wiirden, die nicht der tatsdchlich vor-

liegenden NAPL-Kontamination entsprechen und z. B. einen Abbau suggerieren, der gar nicht
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stattgefunden hat. Eine Messung der Radonkonzentration sollte daher nicht in der NAPL-
Schicht, sondern moglichst dicht an der oberen Grenze der NAPL-haltigen Schicht im unge-
siittigten Porenraum erfolgen. Das NAPL-bedingte Defizit ist hier am stirksten und starke
kleinrdumige Verdnderungen, wie sie innerhalb der NAPL-Schicht auftreten, kénnen ausge-

schlossen werden.

9.4  Sensitivititsanalyse

Mithilfe einer Sensitivititsanalyse wird die Empfindlichkeit untersucht, mit der das numerisch
simulierte Ergebnis auf eine definierte Anderung von einzelnen Parametern reagiert. Im
Rahmen der Analyse werden einzelne Parameter um einen bestimmten Betrag variiert. Die
Abweichung des Ergebnisses C um AC aufgrund der Anderung des Parameters P um AP ist
eine GroBe fiir die Sensitivitiit beziiglich der Radonkonzentration und wird als Sensitivitiits-
koeffizient des Parameters oder kurz SK(P) bezeichnet. Je stirker das Ergebnis durch die
Parameteridnderung abweicht, desto groBer ist SK(P). Es berechnet sich aus dem Quotienten
der Abweichung der Radonkonzentration (AC) und der Anderung des Parameters (AP). Um
die berechneten Koeffizienten vergleichbar zu machen, werden sie normiert, indem mit dem

Quotienten aus Parameterwert P und Ergebnis C(P) multipliziert wird. Es gilt:

AC P C(PxXAP)-C(P) P

SLE) AP C(P) AP C(P) H [125]
SK(P) = Sensitivititskoeffizient des Parameterwertes P
AC = Differenz der Radonkonzentration bei P + AP und P
AP = Anderung des Parameterwertes P; fiir eine Variation um 10% gilt z. B.
AP =0,1P
P = Parameterwert
C(P) = Konzentration als Ergebnis des Parameterwertes P
C(P+£AP) = Konzentration als Ergebnis des Parameterwertes P + AP

Bei der Analyse wurden die in Tabelle 21 aufgefiihrten Parameterwerte eines Sandes nach van
Bavel (1952, vgl. Tabelle 17) und eines Lehms nach Rogers et al. (1982, vgl. Tabelle 17)
jeweils um +10% und —10% variiert. Ausgehend von einer Referenzsituation (Startwert) wird

jeweils nur ein Parameter variiert.

Die Transportstrecke betrdgt x =2.2 m. An der Basis der Transportstrecke (zwischen x =
2 und 2,2 m) enthilt der Porenraum neben Luft und Wasser noch eine NAPL (Tabelle 21).
Fiir den Parameter Syapp. erfolgt die Parametervariation nur im kontaminierten Bereich. Fiir
den Parameter Oberflichenversiegelungsgrad (1-np) erfolgt die Variation nur im obersten

Kompartiment i = 1. Bei allen anderen Parametern erfolgt die Variation fiir jedes Kompar-
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timent, d. h. iiber die gesamte Transportstrecke. In Abbildung 39 bis 43 sind die nach [125]
berechneten SK(P) dargestellt. Aus spiiter genannten Griinden sind die Ergebnisse der Para-
meter €, Cg, und p von der graphischen Darstellung ausgenommen. Die Werte der SK(P) sind
fiir 3 Horizonte in Tabelle 22 (gegen Ende dieses Kapitels) dargestellt und werden im
dazugehtrigen Abschnitt diskutiert. Zu den Abbildungen erfolgt zuniichst eine allgemeine
Beschreibung der Verldufe der SK in Abhingigkeit von der Tiefe. Wenn nachfolgend von SK
gesprochen wird, dann sind immer die vom Vorzeichen unabhingigen absoluten Betriige der
SK gemeint, soweit nicht explizit anders bezeichnet. Es sei darauf hingewiesen, dass die
Skaleneinteilung der x-Achse in den Abbildungen verschieden ist. In Abbildung 39 und 40
liegt der Skalenbereich der Abszisse zwischen -5 und +5, in Abbildung 41 und 42 zwischen —

1 und +1 und in Abbildung 43 zwischen -10 und 30.

Tabelle 21: Parameterwerte fiir die Sensitivititsanalyse.

Sand Lehm
Parameter Startwert +10% -10% Startwert +10% -10%
n [-] 0,4 0,44 0,36 0,5 0,55 0,45
nw [-] 0,14 0,154 0,126 0,38 0,418 0,342
T-ng [-] 0,9 0,99 0,81 0,9 0,99 0,81
D. [m®s’] 1.9-10°  2,09-10° 1,71-10° 30-107 33-107 27-107
*Snasi [-1 0,1 0,11 0,09 0,05 0,055 0,045
Cra [Bgkg'l 100 110 90 100 110 90
€ & 0,3 0,33 0,27 0,3 0,33 0,27
plkg m™] 1.59 1,749 1,431 1,59 1,749 1,431
“ nur im Kompartiment i = 1 (oberer Rand)

" nur zwischen x =2 und 2,2 m (unterer Rand)

In Abbildung 39 sind die Tiefenprofile der Sensitivititskoeffizienten fiir den Parameter Poro-
sitéit n fiir den 0. g. A ) Sand und B) Lehm jeweils a) ohne und b) mit Versiegelung der Ober-
fliche dargestellt. Die Versiegelung betridgt 1-n;, =0,99. Eine Erhdhung der Startwerte des
Parameters n um +10% fiihrt immer zu negativen Werten von SK, d. h. zu einer Abnahme der
Radonkonzentration; eine Verringerung um -10% fiihrt immer zu positiven SK, d. h. zu einer

Zunahme der Radonkonzentration.

Bei unversiegelter Oberfldche des Sandes (Aa) nehmen die SK von n ausgehend von maxima-

len Werten an der Oberfliche jeweils mit zunehmender Tiefe leicht ab.

Beim unversiegelten Lehm (Ba) gehen die SK bis zur Tiefe von etwa x = 1 m relativ stark

zuriick. Mit zunehmender Tiefe bis zum NAPL-kontaminierten Bereich dndern sich die SK
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nur noch relativ wenig. Im kontaminierten Bereich kommt es jeweils zu einem stidrkeren

Riickgang der SK und es indert sich die Richtung der Anderung der Konzentration.
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Abbildung 39: Sensitivititskoeffizient SK(x) bei Veridnderung der Porositit n um +10% bei
einem A) Sand und B) Lehm, ausgehend von a) einer unversiegelten und b)

einer versiegelten Oberfldche (1-np = 0,99).

Beim versiegelten Sand (Ab) sind die SK von n iiber die gesamte Transportstrecke etwa
gleich. Bei Lehm (Bb) bleiben die SK von n bis zum kontaminierten Bereich etwa konstant.
Im Bereich der Kontamination gehen die Betrige zurlick bzw. es dndert sich die Richtung der
Anderung der Konzentration.

In Abbildung 40 sind die Tiefenprofile der Sensitivititskoeffizienten fiir die Variation des
Parameters Wassergehalt (nw) jeweils fiir A) den o. g. Sand und B) Lehm, jeweils a) ohne und
b) mit Versiegelung der Oberfliche dargestellt. Die Versiegelung betriigt 1-n;, = 0,99. Eine
Erhshung des Parameters nw um +10% fiihrt hier immer zu positiven Werten von SK, d. h.
zur Zunahme der Radonkonzentration. Eine Verringerung von nw um -10% fiihrt immer zu

negativen SK, d. h. zur Abnahme der Radonkonzentration.
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Abbildung 40: Sensitivitidtskoeffizient SK(x) bei Verinderung des Wassergehaltes ny um
+10% bei einem A) Sand und B) Lehm, ausgehend von a) einer unver-
siegelten und b) einer versiegelten Oberfliche (1-n. =0,99).

Die SK von nw bei Sand sind geringer als beim Lehm. Bei unversiegelter Oberfliche des
Sandes (Aa) nehmen die SK mit zunehmendem Abstand von der Oberfliche leicht ab. Beim
unversiegelten Lehm (Ba) gehen die SK, ausgehend von maximalen Werten an der Ober-
fliche bis zur Tiefe von etwa x =1 m relativ stark zuriick und &ndern sich dann bis zum
NAPL-kontaminierten Bereich nur noch wenig. Im kontaminierten Bereich kommt es zu
einem deutlichen Riickgang der SK bzw. es indert sich die Richtung der Anderung der
Konzentration. Bei versiegelter Oberfliche sind die SK von nw bei Sand (Ab) iiber die
gesamte Transportstrecke etwa konstant. Bei Lehm (Bb) bleiben die SK jeweils bis zum
kontaminierten Bereich etwa konstant. Im Bereich der Kontamination gehen die SK zuriick

bzw. es iindert sich die Richtung der Anderung der Konzentration.

In Abbildung 41 sind die Tiefenprofile der Sensitivitdtskoeffizienten fiir die Variation des
Parameters Diffusionskoeffizient (D) jeweils fiir den o. g. A) Sand und B) Lehm, jeweils a)

ohne und b) mit Versiegelung der Oberfliache 1-n. = 0,99 dargestellt
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Abbildung 41: Sensitivititskoeffizient SK(x) bei Verinderung des Diffusionskoeffizienten
D. um +10% bei einem A) Sand und B) Lehm, ausgehend von a) einer unver-

siegelten und b) einer versiegelten Oberfliche (1-n. = 0,99).

Eine Erhohung der Startwerte des Parameters D. um +10% fiihrt zu negativen Werten von
SK, d. h. zur Abnahme der Radonkonzentration; eine Verringerung um -10% fiihrt jeweils zu
positiven SK, d. h. zur Zunahme der Radonkonzentration. Bei unversiegelter Oberfliche des
Sandes (Aa) nehmen die SK von D, ausgehend von maximalen Werten an der Oberfliche
jeweils mit zunehmender Tiefe leicht ab. Beim unversiegelten Lehm (Ba) gehen die SK bis
zur Tiefe von etwa x = | m relativ stark zuriick. Mit zunehmender Tiefe bis zum NAPL-kon-
taminierten Bereich bleiben die SK dann etwa konstant. Im kontaminierten Bereich kommt es
jeweils zu einem stirkeren Riickgang der SK bzw. es édndert sich die Richtung der Anderung
der Konzentration. Beim versiegelten Sand (Ab) ergeben die SK von D, iiber die gesamte
Transportstrecke etwa ein dhnliches Bild wie bei Aa, wobei aber die SK bzw. deren Anderung
mit der Tiefe insgesamt geringer sind. Bei Lehm (Bb) bleiben die SK von D, bis zum konta-

minierten Bereich etwa konstant. Im Bereich der Kontamination dndert sich dann die

Richtung der Anderung der Konzentration.
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In Abbildung 42 sind die Tiefenprofile der Sensitivititskoeffizienten fiir die Variation des
Parameters NAPL-Sittigung des Porenraums (Snapr) jeweils fiir den A) Sand und B) Lehm,

jeweils a) ohne und b) mit Versiegelung der Oberfliche dargestellt.

Eine Erhthung des Parameters Syap. um +10% fiihrt zu negativen Werten von SK d.h. zur
Abnahme der Radonkonzentration. Eine Variation von n um -10% fiihrt zu positiven SK, d. h.
zur Zunahme der Radonkonzentration. In allen vier Varianten werden die groBten SK im
NAPL-haltigen Bereich beobachtet. Die SK nehmen jeweils ausgehend von minimalen

Werten an der Oberfliche in Richtung der Kontamination leicht zu. Insgesamt sind die SK
relativ gering.
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Abbildung 42: Sensitivititskoeffizient SK(x) bei Verinderung der NAPL-Sittigung Snapr
um +10% bei einem A) Sand und B) Lehm, ausgehend von a) einer unver-
siegelten und b) einer versiegelten Oberfliche (1-n;. = 0,99).

In Abbildung 43 sind die Tiefenprofile der SK fiir die Variation des Parameters Versiege-
lungsgrad der Oberfliche (1-np) jeweils fiir den 0. g. A) Sand und B) Lehm dargestellt. Eine

Erhshung des Parameters 1-n;, um 10% fiihrt zu positiven SK-Werten bzw. zur Zunahme der
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Radonkonzentration. Eine Verringerung um 10% fiihrt zu negativen SK-Werten bzw. zur

Abnahme der Radonkonzentration.

Die SK von I-n;, nehmen ausgehend von maximalen Werten an der Oberfliche mit zuneh-
mender Tiefe rasch ab. Wihrend beim Sand (A) die geringsten SK aber erst an der Basis der
Transportstrecke ermittelt wurden, werden beim Lehm (B) bereits ab einer Tiefe von etwa

x = 1 m sehr geringe SK-Werte erreicht.
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Abbildung 43: Sensitivititskoeffizient SK(x) bei Verinderung des Versiegelungsgrades der
Oberfliche 1-n. um =+10% bei einem Startwert von 1-np=0,90 und
SnapL = 0,1 zwischen x = 2 und 2,2 m bei einem A) Sand und B) Lehm.

Tabelle 22 dokumentiert die nach [125] berechneten SK fiir drei Horizonte einer Bodensiule
aus Sand bzw. Lehm. Darin sind neben den bereits besprochenen Parametern Porositit,
Wassergehalt, Versiegelungsgrad, Diffusionskoeffizient und NAPL-Sittigung noch die Para-
meter Emanationskoeffizient €, Radiumkonzentration Cg, und Lagerungsdichte p aufgefiihrt.
SK von g, Cg, und p betriigt in jedem Fall unabhingig von der Tiefe und der Versiegelung
1,0. Eine Variation einer dieser Parameter um +10% fiihrt also immer zu einer entsprechenden

Variation der Radonkonzentration um +10%.

Bei unversiegelter Oberfliche wurden die groften SK mit 2,57 (Sand) bzw. 7,13 (Lehm) in
Oberflichennihe (x =0,3) durch Variation des Parameters n ermittelt. In der Tiefe x =2 m
gehen die SK(n) bis auf Werte von 1,40 (Sand) bzw. 1,53 (Lehm) zuriick. Bei den Parametern
n, nw, und D, wurden die groBten SK jeweils bei x =0,3 und die kleinsten bei x =2,0 m
festgestellt. Bei Syap. werden demgegeniiber die kleinsten SK bei x = 0,3 und die groBten bei

x = 2,0 m ermittelt. Bei €, Cp, und p betragen die jeweiligen SK immer 1,0.
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Bei versiegelter Oberfliche wurden in Oberflichennihe (x =0,3) durch Variation des Para-
meters 1-n. fiir den Sand mit 10,47 und fiir den Lehm mit 4,49 jeweils die grofiten SK
ermittelt. Bei Lehm gehen die SK(1-np) bis zur Tiefe x =2 m auf 0,01 bzw. bei Sand auf 0.8
zuriick. Die SK der restlichen Parameter liegen bei Werten zwischen 0,0 und 1,70 (Sand)
bzw. 0,0 und 3,26 (Lehm) und liegen fiir die einzelnen Parameter jeweils auf einem relativ

gleichbleibenden Niveau.

Tabelle 22: Sensitivititskoeffizient SK(x) [-] in Abhdngigkeit von der Tiefe x [m] einer Bo-
densiule aus Sand bzw. Lehm. Die Parameter wurden jeweils um £10% geiéindert
(vgl. Tabelle 21) und sind im Text bzw. in Abbildung 39 bis 43 definiert.

x[m] n Ny 1-n. D. SnapL g, Cra P
Sand, unversiegelt

0.3 -1,81/42,57 +0,71/-0,63 - -0,43/+0,49 -0,02/+40,02 +1,0/-1,0
1,0 -1,62/+2,21 +0,58/-0,53 - -0,33/+0,33 -0,03/+40,03 +1,0/-1,0
2.0 -1,40/7+1,81 +0,41/-0,39 - -0,18/+0,18 -0,08/+0,09 +1,0/-1,0

Sand, versiegelt

0.3 -1,15/+1,53 +0,38/-0,34 +10,5/-5,74 -0,21/+0,23 -0,01/+40,02 +1,0/-1,0
1,0 -1,27/+1,70 +0,41/-0,38 +2,44/-2,20 -0,16/+0,16 -0,02/+0,03 +1,0/-1,0

2,0 -1,19/+1,54 +0,32/-0,30 +0,80/-0,83 -0,07/40,07 -0,07/40,08 +1,0/-1,0
Lehm, unversiegelt

0.3 -3,57/+7,13 +433/-2,73 - -0,27/+0,30 0,00/ 0,00 +1,0/-1,0
1,0 -2,46/+3,56 +1,95/-1,68 - -0,06 /40,06 0,00/ 0,00 +1,0/-1,0
2,0 -1,53 /4239 +1,04/-0,79 - +0,04/-0,04 -0,09/+40,11 +1,0/-1,0

Lehm, versiegelt

0,3 -1,96/+3.26 +1,69/-1,25 +4,49/-3,64 0,00/ 0,00 0,00/ 0,00 +1,0/-1,0
1.0 -2,01 /43,21 +1.,67/-1,28 +0,27/-0,31 -0.01/+0,01 0,00/ 0,00 +1.0/-1,0
2,0 -147/+237 +1,03/-0,74 +0,01/-0,01 +0,04/-0,05 -0,09/+40,11 +1,0/-1,0

Fiir die Parameter n, nw, 1-n; und D, werden direkt iiber der NAPL (x = 2,0 m) jeweils die
geringsten und in Oberflichennihe (x = 0,3) die héchsten SK ermittelt. Bei x = 2,0 m wird
also die Radonkonzentration der Bodenluft durch diese Bodenparameter nur in relativ
geringem Ausmal beeinflusst. Direkt iiber der Kontamination ist der Einfluss der NAPL-

Kontamination dagegen am stéirksten.

Bei Sand hat der Wassergehalt nyw mit SK(x)-Werten zwischen 0,30 und 0,71 einen
geringeren Einfluss auf die Radonkonzentration der Bodenluft als bei Lehm. Hier liegen die

SK mit Werten zwischen 0,74 und 4,33 auf einem deutlich héheren Niveau.

Aufbauend auf den Ergebnissen der Sensitivititsanalyse ergeben sich folgende Rangfolgen
hinsichtlich der moglichen maximalen Veridnderung der Radonkonzentration der Bodenluft

durch Variation verschiedener Parameter:
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Sand, unversiegelt Lehm, unversiegelt

n> g, Cga, p > 0w >De > SnapL n>nw > &, Cra, P> De > SnapL
Sand, versiegelt Lehm, versiegelt
I-n. >n > g, Cgy, p>nw> D > SnarL I-n. > n > nw > €, Cgra, p> SnapL > De

Bei unversiegeltem Boden ist insgesamt dem Parameter n iber die betrachtete Transport-
strecke die groBte mogliche Beeinflussung der Radonkonzentration der Bodenluft zuzuschrei-
ben. Durch eine starke Oberflichenversiegelung (1-np) kann es jedoch zu noch grioBeren Ver-
dnderungen der Radonkonzentration kommen. Die geringsten Verdnderungen werden durch

Variation der Parameter D, (SK(2) = 0,04) und Syap (SK(2) = 0,08) hervorgerufen.

Bei der Bodenluftprobenahme im Rahmen des Radonverfahrens in natiirlichen Béden muss
also beachtet werden, dass einzelne Parameter einen unterschiedlich starken Einfluss auf den
Messwert der Radonkonzentration haben konnen. Insbesondere aufgrund des relativ geringen
Sensitivititskoeffizienten von Snap., muss der Wassergehalt als zeitlich variabler Parameter

vor allem bei schlecht durchlidssigen Boden bei der Radonmessung mit beriicksichtigt werden.

Als optimaler Probenahmehorizont ergibt sich aufgrund der Ergebnisse der Sensitivitiits-
analyse sowie der vorangegangenen Modellrechnungen der Horizont direkt iiber der NAPL-
Kontamination. Der Einfluss der NAPL-Kontamination auf den Messwert ist hier am groBten

und der Einfluss von Variationen der anderen Parameter gleichzeitig am geringsten.
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10  Vorgehensweise bei der Radonkartierung und beim Monitoring von
NAPL-Kontaminationen

Die Radon-Methode wurde bisher nur fiir einmalige Messungen zur NAPL-Lokalisierung
herangezogen, ohne Vorgabe der Wahl des Probenahmehorizontes. Diese Vorgehensweise
wird jedoch den unter natiirlichen Verhiltnissen hdufig unterschiedlichen Standortbedingun-
gen nicht gerecht. Nachfolgend wird ein Vorschlag fiir eine Vorgehensweise unterbreitet, die
unterschiedliche Standortbedingungen adiquat beriicksichtigen soll. Sie bezieht sich grund-
sitzlich auf Messungen der Radonkonzentration, die oberhalb einer NAPL-haltigen Schicht
vorgenommen werden, und ist neben der einmaligen Messung zur NAPL-Lokalisierung ins-
besondere fiir wiederholte Messungen im Rahmen eines Monitorings von NAPL-Kontamina-
tion geeignet. Als Messgerit wird der Radonmonitor AlphaGUARD der Firma Genitron
Instruments (Frankfurt/Main; Genrich, 1999) zu Grunde gelegt. Der AlphaGUARD sollte im
Flussmodus mit einer miniitlichen Datenregistrierung und einer Messzeit von mindestens
40 min betrieben werden. Als Bodenluftpumpe wird von der dazugehorigen AlphaPUMP aus-
gegangen. Als Bodenluftsonde wird die von der Firma Stitz (Gehrden) vertriebene Bodenluft-

sonde S-2387 zu Grunde gelegt.

Voraussetzung fiir die vorgeschlagene Vorgehensweise ist, dass Daten zu den Bodenpara-
metern mit potenziellem Einfluss auf die Radonkonzentration, also Lagerungsdichte, Porosi-
tit, Wassergehalt, Diffusionskoeffizient von Radon im Boden, Radiumkonzentration der
Mineralmatrix, Emanationskoeffizient und Oberflichenversiegelung, sowie ihrer rdumlichen
Verteilung mit hinreichender Genauigkeit abgeschiitzt bzw. bestimmt werden kdnnen. Je nach
Datenlage ist es dann eventuell notwendig, sie an einer fiir den Standort angemessenen
Anzahl von Untersuchungspunkten zu bestimmen. Der Wassergehalt des Bodens ist zeitlich
variabel und muss daher bei jeder Radonmessung mitbestimmt werden. Die anderen
Bodenparameter konnen als zeitlich konstant betrachtet werden und miissen somit nur einmal

bestimmt werden.

Die Lagerungsdichte p, die Porositit n und die Radiumkonzentration Cg, die kdnnen anhand
von Bodenproben ermittelt werden. Der Wassergehalt nw kann im Feld mit einer TDR-Sonde
im Messhorizont der Bodenluftsonde ermittelt werden. Der Diffusionskoeffizient wird nach
der empirischen Gleichung von Currie (1963, [66]) ausgehend von der luftgefiillten Porositit
n;, und den empirischen Parametern b und m berechnet; ny wird aus n und nw berechnet.
Typische Werte von b und m sind fiir verschiedene Béden dokumentiert (Tabelle 17, Kapitel
6.2.3). Der Emanationskoeffizient € kann zundchst mit einem fiir verschiedene Boden

typischen Wert von 0,22 (Nazaroff, 1992) beriicksichtigt werden.
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Die Radonkonzentration Cg, im Bodenprofil wird an mehreren Punkten, z. B. eines gleich-
miBigen Rasters iiber die zu untersuchende Fliche, in mehreren Tiefen (3 bis 5) bestimmt. An
die Messwerte der Radonkonzentration wird dann mithilfe von Modellrechnungen eine
Radontiefenverteilung angepasst. Die Rn-Konzentration an einer unversiegelten Oberfliche
kann dabei immer mit Cy=0 Bq m”> angesetzt werden (constant concentration Randbedin-
gung). Fiir den unteren Rand wird im Modell mit C,;) = Cj;r ebenfalls eine constant con-
centration Randbedingung angenommen. Als Verteilungskoeffizient Kyappa, wird der fiir das
vorliegende NAPL-Gemisch zutreffende Wert verwendet (z. B. Kpiesey. = 13.,4). Da die Ver-
teilungskoeffizienten fiir verschiedene NAPL sehr idhnlich sind, kann mit deren Mittelwert
von Knapur = 13 gerechnet werden, falls der genaue Wert fiir die vorliegende NAPL nicht
bekannt ist. Fiir die Berechnungen werden die ermittelten Werte der Bodenparameter als Ein-
gangsparameter fiir das Modell verwendet. Aufgrund von kleinrdumigen, natiirlichen Vari-
ationen im Bodenaufbau und der dadurch bedingten Ungenauigkeit der Parameterwerte, miis-

sen diese u. U. etwas verindert werden, um eine gute Modellanpassung zu erreichen.

Wenn sie nicht bekannt ist, kann bei Vorliegen einer Kontamination die NAPL-Sittigung
SnapL in der betroffenen Schicht mithilfe des Modells abgeschiitzt werden. Dazu wird in wie-
derholten Modellrechnungen der SyapL-Wert solange variiert, bis eine gute Ubereinstimmung

von gemessenen und berechneten Cr,-Werten erzielt wird.

Verwendet man die angepassten Werte fiir die Bodenparameter, geniigt bei spiteren Radon-
messungen eventuell ein Messpunkt je Standort, um das Radontiefenprofil bzw. eine
Verinderung der NAPL-Sittigung mithilfe des Modells zu berechnen. Das reduziert den
Aufwand fir Radonmessungen erheblich. Wie bereits erwihnt, muss der Wassergehalt als

zeitlich variable GréBe jedoch stets mitbestimmt werden.

Insbesondere fiir Monitoring-Programme, die zumeist iiber einen Zeitraum von mehreren
Jahren laufen, ist die eben beschriebene Vorgehensweise zweckmiBig. Durch die einmalige
Bestimmung der riumlich variablen Bodenparameter (aulBer Wassergehalt) und ihre Verwen-
dung im Modell kann auBerdem grundsitzlich eine hdhere Sicherheit bei der Interpretation

von Daten aus den Radonmessungen gewihrleistet werden.

Nachfolgend wird die eben skizzierte Vorgehensweise bei Radonkartierungen zur Lokalisie-
rung bzw. zum Monitoring von NAPL-Kontaminationen beispielhaft fiir zwei kontaminierte
und auf unterschiedliche Weise im Aufbau von einem unkontaminierten Referenzstandort ab-
weichende Bodenprofile dargestellt. Ziel ist es, den NAPL-bedingten Riickgang der Radon-

konzentration relativ zum unkontaminierten Profil zu ermitteln. Die Werte hier wurden in
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Bodensiiulen, die in das natiirliche Erdreich eingebracht sind, ermittelt. Dadurch war es
moglich, felddhnliche Bedingungen zu betrachten. Eine umfassende Beschreibung dieser
Bodensidulen ist Schubert (1999) zu entnehmen. Als Boden wurde ein Sand/Tailings-Gemisch

entsprechend Anlage Fd verwendet.

Tabelle 23 enthilt die experimentell ermittelten Werte fiir die relevanten Bodenparameter in 5
Tiefen fiir ein nicht kontaminiertes und an der Oberflidche nicht versiegeltes Profil, das nach-

folgend als Referenzprofil (R) bezeichnet wird.

Tabelle 23: Parameter des Referenzprofils (R).

Tiefe Cors ®n S e "o ‘g SnapL
[m]  [kBqm”]  [] [-] [Bgkg'] [kgm™] [-] [-]
0,35 882 0.45 0,04 250 1450 0.36 0,00
0,60 126 0,45 0,06 250 1450 0,36 0,00
1,00 189 0.45 0,07 250 1450 0,36 0,00
1,70 245 0,45 0,09 250 1450 0,36 0,00
2,10 266 0.45 0,12 250 1500 0,39 0,00

“gemessen, Probenahme und Messung wic in Kapitel 8.2 beschricben

bdurch bodenmechanische Untersuchung an einer Bodenprobe bestimmt und im Rahmen der Modellanpassung
z. T. leicht veriindert (vgl. Anhang Fc)

“gemessen mit einer TDR-Sonde je Tiefe (auBer in 2,1 m, hier durch Modellanpassung angenihert)

daus dem Mischungsverhiiltnis Sand/Tailings abgeleitet (vel. Anlage Fd)

“durch Modellanpassung angeniihert

Tabelle 24 enthilt die ermittelten Parameterwerte in 5 Tiefen fiir ein kontaminiertes und an
der Oberflédche nicht versiegeltes Profil mit heterogener Cg,-Verteilung, das nachfolgend mit
KU bezeichnet wird. Fiir das kontaminierte Profil KU ist in 2,10 m Tiefe die Radiumkonzen-
tration Cg, sehr viel geringer als im Boden dariiber. Zudem liegt hier im Tiefenbereich 1,9 -
2,2 m eine partielle NAPL-Sittigung des Porenraumes vor. Ansonsten ist der Bodenaufbau
weitgehend identisch mit dem am Referenzprofil R (vgl. Tabelle 23). Die Situation in dem
kontaminierten Bodenprofil spiegelt somit einen Standort wieder, der neben der NAPL-
Kontamination einen mit der Tiefe verinderten Parameter mit Einfluss auf die Radonkonzen-
tration enthilt, ndmlich die Radiumkonzentration. Die Radonkonzentration in der Bodensidule
wird also sowohl durch unterschiedliche Radiumkonzentrationen Cg, als auch durch einen
Horizont mit deutlicher NAPL-Sittigung Syap. beeinflusst. Der NAPL-bedingte Riickgang
der Radonkonzentration Cg, im kontaminierten Profil kann somit durch eine Messung der
Radonkonzentration allein nicht eindeutig bestimmt werden, da diese hier auch durch die ab-
weichende Radiumkonzentration Cg, beeinflusst wird. Er kann aber mithilfe des numerischen

Modells ermittelt werden. Das wird nachfolgend anhand von Abbildung 44 erldutert.
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Tabelle 24: Parameter des kontaminierten Profils mit heterogener Cr,-Verteilung (KU).

Tiefe ﬁCRn hI‘l an dCRa bp CE SNAPL
[m]  [kBqm’]  [] [-] [Bgke'l [kgm™] [-] [-]
0,35 60 0,45 0.02 250 1450 0,48 0,00
0,60 107 0,45 0,03 250 1480 0,48 0,00
1,00 153 0,45 0,03 250 1480 0,48 0,00
1,70 177 0,45 0,02 250 1480 0,48 0,00
2,10 169 0.43 0,02 5 1500 0,20 I'O, 17

“gemessen, Probenahme und Messung wie in Kapitel 8.2 beschrieben

P durch bodenmechanische Untersuchung an einer Bodenprobe bestimmt und im Rahmen der Modellanpassung
z. T. leicht verindert (vgl. Anhang Fc)

¢ gemessen mit einer TDR-Sonde je Tiefe (auBer in 2,1 m, hier durch Modellanpassung angeniihert)

Yaus dem Mischungsverhiltnis Sand/Tailings abgeleitet (vgl. Anlage Fd)

“durch Modellanpassung angeniihert

"NAPL-Kontamination von 1,9 bis 2,2 m Tiefe

Hier sind zum einen die gemessenen Radonkonzentration dargestellt (Aa und Ab). Daraus ist
zu entnehmen, dass ohne NAPL-Kontamination (Aa) die Konzentrationen héher sind als bei
vorhandener Kontamination (Ab). Des Weiteren ist die jeweils mit dem numerischen Modell
berechnete Tiefenverteilung der Radonkonzentration dargestellt (Ac und Ad). Die dazu ver-
wendeten Werte fiir die Bodenparameter (vgl. oben) sind Anlage Be zu entnehmen. Sie basie-
ren auf vor Ort gemessenen Werten, die im Rahmen der Simulation leicht verdndert wurden,
um eine bessere Ubereinstimmung zwischen gemessenen und berechneten Rn-Konzentratio-
nen zu erhalten. Im vorliegenden Fall war Syap. bekannt, hitte aber auch, wie oben beschrie-

ben, mithilfe des Modells abgeschiitzt werden kénnen.

Im kontaminierten Profil KU kommt es zum einen durch die Kontamination und zum anderen
durch die geringere Radiumkonzentration in 1,9 - 2,2 m Tiefe (bei sonst gleichen Bedin-
gungen) zu einem Konzentrationsriickgang gegeniiber dem unkontaminierten Referenzprofil
R. Setzt man nun den fiir die kontaminierte Schicht im Profil KU ermittelten Wert fiir Syapr
in die gleiche Schicht des Referenzprofils R ein und fiihrt damit einen Simulationslauf durch,
erhilt man die in Abbildung 44 A mit e bezeichnete Kurve. Sie stellt das Radontiefenprofil
des Referenzprofils R dar, wenn dieses an der gleichen Stelle und in gleicher Héhe kontami-
niert wire wie das Profil KU und reprisentiert damit den ausschliefilich durch den NAPL-Ein-

fluss verinderten Verlauf der Radonkonzentration im kontaminierten Profil KU.

Der Quotient aus den Radontiefenprofilen e und ¢ in Abbildung 44 A ergibt die Tiefenvertei-
lung des Defizitfaktors AC in B. Der Defizitfaktor AC nimmt in Richtung Geldndeoberfldche

zunichst zu, indert sich dann aber ab einer Tiefe von 1,0 m bis zur Oberfliche kaum noch.
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Abbildung 44: A) In Bodensiulen gemesscne und numerisch berechnete Radonkonzentra-

tionen (Cg, [kBgm’ ]) der Bodenluft (x = Tiefe).

a: gemessene Werte fiir das Referenzprofil (R),

b: gemessene Werte fiir das kontaminierte Profil mit heterogener
Cra-Verteilung (KU),

c: numerisch berechnete Werte fiir das Referenzprofil (R),

d: numerisch berechnete Werte fiir das kontaminierte Profil mit
heterogener Cpr,-Verteilung (KU),

e: numerisch berechnete Werte fiir das Referenzprofil (R), aber mit
der gleichen Syapp in 1,9 - 2,2 m Tiefe wie im Profil KU.

B) Radondefizitfaktor ACg, [-] als Quotient der Werte aus e und c aus A.

Direkt tiber der Kontamination (x = 1,9 m) ist der NAPL-bedingte Riickgang der Radonkon-
zentration aufierhalb des kontaminierten Bereichs mit etwa 20% (ACg, =0.8) am grofiten.
Dies unterstreicht die Empfehlung eines optimalen Probenahmehorizontes direkt iiber NAPL-

Kontamination.

Die Zielstellung der Identifikation eines NAPL-bedingten Riickgangs der Radonkonzentration
wurde mithilfe des numerischen Modells erreicht. Nachfolgend wird die oben erliuterte Vor-

gehensweise an einem weiteren Beispiel demonstriert.

Tabelle 25 enthilt die ermittelten Parameterwerte in 5 Tiefen fiir ein kontaminiertes Profil mit
den Eigenschaften wie in Tabelle 24, aber zusitzlicher Versiegelung (100%) der Oberfliche,
im Folgenden KV genannt. Die Radonkonzentration der Bodenséule wird hier im Vergleich
zum Referenzprofil R also durch drei Faktoren beeinflusst: Kontamination, heterogene Radi-
umkonzentration und Versiegelung. Der NAPL-bedingte Riickgang der Radonkonzentration
kann somit durch eine Messung der Radonkonzentration allein wieder nicht eindeutig

bestimmt werden.



Tabelle 25: Bodenparameter des kontaminierten Profils mit heterogener Cgr,-Verteilung und
versiegelter Oberfliche (KV).

Tiefe uCRn bn cI'lwr dCRa bp ‘e SNAPL
[m]  [kBqm™]  [] [1  [Bgkg'l [kgm™] [-] [-]
0,35 373 0,45 0,02 250 1450 0.48 0,00
0,60 378 0,45 0,03 250 1480 0,48 0,00
1,00 370 0,45 0,03 250 1480 0,48 0,00
1,70 345 0,45 0,02 250 1480 0,48 0,00
2,10 308 043 0,02 5 1500 0,20 0,17

“gemessen, Probenahme und Messung wie in Kapitel 8.2 beschrieben

P durch bodenmechanische Untersuchung an einer Bodenprobe bestimmt und im Rahmen der Modellanpassung
z. T. leicht veréndert (vgl. Anhang Fc)

“gemessen mit einer TDR-Sonde je Tiefe (auBer in 2,1 m, hier durch Modellanpassung angenihert)

“aus dem Mischungsverhiltnis Sand/Tailings abgeleitet (vgl. Anlage Fd)

“ durch Modellanpassung angenihert

"NAPL-Kontamination von 1,9 bis 2,2 m Tiefe

Abbildung 45 A zeigt, dass hier die gemessenen Rn-Konzentrationen im Profil R ohne Konta-
mination (Aa) niedriger sind als im Profil KV mit Kontamination aber Versiegelung der Ober-
fliche (Ab). Man wiirde somit anhand der Messwerte nicht zwangsldufig auf eine NAPL-
Kontamination bei KV schlieBen, da eine solche in der Regel verringerte Rn-Konzentrationen
zur Folge hat. Das wird hier aber durch die Versiegelung der Oberfliche iiberdeckt, die ein
Entweichen von Radon aus der Bodensidule verhindert und somit trotz Kontamination zu

hoéheren Konzentrationen am Profil KV als am Referenzprofil R fiihrt.

Die Linien Ac und Ad zeigen die Tiefenverteilungen der Radonkonzentration, die mit dem
numerischen Modell berechnet wurden. Es wurden wiederum gemessene Bodenparameter zu
Grunde gelegt, die teilweise zwecks besserer Modellanpassung leicht verdndert wurden
(Anlage Hc). Eine Anpassung fiir das Profil KV war nur dann moglich, wenn in 1,9 - 2,2 m
Tiefe eine NAPL-Kontamination in Hohe des in Tabelle 25 aufgefiihrten Wertes fiir SyapL
eingesetzt wurde. Das belegt, dass man mit dem Modell eine vorliegende Kontamination
erkennen und quantitativ einschitzen kann. Um die Linie Ae und anschlieBend die Tiefenver-
teilung des Defizitfaktors zu erhalten, wurde wieder verfahren wie fiir KU beschrieben. Da
am Profil KV die gleiche Kontamination vorlag wie in der Sdule KU, ist die Linie Ae und die

Tiefenverteilung des Rn-Defizitfaktors (Abbildung 45B) fiir beide Fille gleich.

Die oben genannten Ausfithrungen zeigen, dass der Einfluss von Parametern, die neben der
NAPL einen Einfluss auf die Radonkonzentration der Bodenluft haben, durch Simulations-
rechnungen mit dem entwickelten numerischen Modell beriicksichtigt werden kann. Das er-

moglicht eine sicherere Interpretation von Daten aus Radonmessungen.
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Abbildung 45: A) In Bodensiulen oeme%scne und numerisch berechnete Radonkonzentra-

tionen (Cg, [kBgqm™ ]) der Bodenluft (x = Tiefe).

a: gemessene Werte fiir das Referenzprofil (R),

b: gemessene Werte fiir das kontaminierte Profil mit heterogener
Cra-Verteilung und versiegelter Oberfliache (KV),

c: numerisch berechnete Werte fiir das Referenzprofil (R),

d: numerisch berechnete Werte fiir das kontaminierte Profil mit
heterogener Cg,-Verteilung und versiegelter Oberflidche (KV),

e: numerisch berechnete Werte fiir das Referenzprofil (R), aber mit
der gleichen Syapp in 1,9 - 2,2 m Tiefe wie im Profil KV.

B) Radondefizitfaktor ACg, [-] als Quotient der Werte aus e und c aus A.

Das Modell kann aullerdem zum Erkennen einer Kontamination beitragen. Voraussetzung ist,
dass ausreichend Informationen zum Bodenaufbau bzw. den Parametern, die diesen beschrei-
ben, vorliegen. Bei Verwendung des Modells mit den entsprechenden Eingabeparametern
reduziert sich der Aufwand fiir spitere Radonmessungen, z. B. im Rahmen eines Monitorings,
erheblich. Die vorgelegten Ergebnisse unterstreichen weiterhin die ZweckmiBigkeit der
Probenahme unmittelbar iiber der Kontamination, wo das Radondefizit im unkontaminierten

Bereich am stirksten ist.

Die hier dargelegten Uberlegungen zur Vorgehensweise basieren auf ersten Experimenten
und Simulationen und sollten durch weitere Untersuchungen unter Feldbedingungen bekréf-
tigt werden. Hierzu werden unter anderem weitere Experimente in den in Schubert (1999)
beschriebenen Bodensidulen vorgeschlagen, die insbesondere den Einfluss unterschiedlicher
Wassergehalte als zeitlich variable Einflussgrofien auf die Radonmesswerte beleuchten. Das
hier entwickelte nicht-stationdre Modell ist fiir diese Experimente ein geeignetes Instrument

zur Planung und Auswertung.



11  AbschlieBende Diskussion und Ausblick

Ausgangspunkt der im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Untersuchungen war die Frage,
in welchem MaBe die Messung der Radonkonzentration in der Bodenluft fiir die indirekte
Quantifizierung von NAPL-Kontaminationen in der ungesittigten Bodenzone im Rahmen

einer Lokalisierung bzw. eines Monitorings geeignet ist.

Mit Blick auf eine sichere Datenauswertung von Radonmessungen im Feld ist es zunichst
notig, die Eignung der Radonmethode fiir die vorliegenden Standortgegebenheiten genau ein-

zuschitzen. Dabei sind zwei wesentliche Kriterien zu beachten.

Eine grundlegende Voraussetzung fiir eine erfolgreiche Nutzung des Radons zur Erfassung
einer NAPL-Verunreinigung ist, dass die natiirliche Radonhintergrundkonzentration in der
Bodenluft im Bereich der Kontamination ausreichend hoch sein muss, um signifikante Unter-
schiede zu einem nachweislich unkontaminierten Bereich des untersuchten Standortes
erkennbar machen zu kénnen. Diese Unterschiede wurden in der vorliegenden Arbeit, wie
auch in der Praxis iiblich, nicht als absolute Radonkonzentration, sondern als relative
Anderung der Radonkonzentration zu einem lokalen Hintergrundwert dargestellt. Da die
Radon-Absorption in eine NAPL grundsitzlich eine Abnahme gegeniiber der Hintergrund-

konzentration bewirkt, wird diese Anderung als Radondefizit bezeichnet.

Standortfaktoren wie Lagerungsdichte, Porositit, Wassergehalt, Oberflachenversiegelung,
Diffusionskoeffizient von Radon im Boden, Radiumkonzentration der Mineralmatrix oder
Emanationskoeffizient, die neben der NAPL Einfluss auf die Radonkonzentration haben,
konnen gegeniiber der Hintergrundkonzentration auch hohere oder niedrigere Konzentratio-
nen bewirken. Als zweite Voraussetzung fiir die Dateninterpretation ist daher zu nennen, dass
die Einflusse dieser Standortfaktoren quantitativ erfassbar bzw. mit hinreichender Genauig-
keit abschitzbar sein miissen. So muss beispielsweise bei der Aufnahme eines Radon-
verteilungsmusters in der Bodenluft klar nachvollziehbar sein, inwieweit ein lokales Radon-
defizit gegebenenfalls nicht nur durch die NAPL, sondern durch eine lokale Anderung des

Bodenaufbaus begriindet ist.

In der Literatur wird die Radonmigration in der Bodenluft bzw. die Absorption von Radon in
eine NAPL meist nur theoretisch besprochen und im Ergebnis dieser Betrachtungen auf die
potenzielle Eignung von Radon als natiirlich vorhandener Tracer hingewiesen. Zur Verifizie-
rung der theoretischen Betrachtungen wurden einzelne Laborversuche mit meist einfachem
experimentellen Aufbau durchgefiihrt. Dariiber hinaus sind in der Literatur auch einige Feld-

experimente dokumentiert, die Radon als natiirlichen Tracer in der Bodenluft nutzen. Eine



systematische Beriicksichtigung der o. g. Standortfaktoren bei der Dateninterpretation fehlte
in diesem Zusammenhang jedoch bislang. Fiir die Auswertung der in Feldversuchen gewon-
nenen Daten standen dem Anwender somit keine geeigneten Vorgehensweisen zur Ver-
fiigung, um individuelle Gegebenheiten vor Ort zu beriicksichtigen. Aus diesem Grund kam
es zu Unsicherheiten bei der Dateninterpretation, die z. T. die Methode selbst in Frage
stellten. Die Ergebnisse der bisher durchgefiihrten Feldexperimente sind zwar insgesamt sehr
vielversprechend, die Einschrinkungen bei der Auswertung lieBen jedoch bisher keine
Etablierung in der Praxis zu. Aufgabe der vorliegenden Arbeit war es daher, eine syste-
matische Vorgehensweise zur Beriicksichtigung der Standortfaktoren zu erarbeiten. Dadurch
wurden die Moglichkeiten und Grenzen der Nutzung von Radon als natiirlichem Tracer zur

indirekten Quantifizierung von NAPL in der ungesiittigten Bodenzone aufgezeigt.

Eine Moglichkeit, um den Einfluss verschiedener Standortfaktoren auf die Radonkonzentra-
tion quantitativ zu betrachten, bietet ein eindimensionales numerisches Transportmodell, das
zu diesem Zweck im Rahmen dieser Arbeit entwickelt wurde. Eine eindimensionale Betrach-
tungsweise ist hier geeignet, da der Radontransport in der ungesittigten Bodenzone haupt-
sdchlich eindimensional nach oben gerichtet stattfindet. Der Konzentrationsgradient an der
Grenzfliche Boden/Atmosphire treibt den fiir den Radontransport dominierenden vertikalen
Transport durch Diffusion in Richtung Atmosphire an. NAPL-Kontaminationen, die dem
Grundwasser als Phase aufschwimmen sind zudem meist flichig in der ungesittigten Zone
ausgebildet. In residualen NAPL-Sittigungsbereichen des Porenraumes 16st sich Radon aus

der Bodenluft in der NAPL.

Wihrend bei homogenem Bodenaufbau mit der Tiefe unterschiedliche Radonkonzentrationen
direkt auf unterschiedliche NAPL-Mengen im Boden riickfithrbar sind, konnen bei
heterogenen Standorten neben der NAPL auch verdnderte Standortfaktoren (vgl. oben) einen

Einfluss auf die Radonkonzentration ausiiben.

Zeitliche Veriinderungen in der NAPL-Menge oder der NAPL-Zusammensetzung bzw.
weiterer Parameter, spielen bei einer Probenahme, die typischerweise nur wenige Minuten
dauert, keine Rolle. Die durch natiirlichen NAPL-Abbau oder aktive Sanierung zu erwartende
Verdnderungen in den relevanten Parametern vollziehen sich meist iiber einen Zeitraum von
mehreren Wochen bis Jahren und kénnen somit im Rahmen der hier durchgefiihrten Inter-
pretation eines Messergebnisses vernachldssigt werden. Im Fall einer zeitlich unabhéngigen
Betrachtung spricht man auch von stationdren Bedingungen (steady state). Aus den o. g.

Griinden wiirde hier ein solches numerisches Modell geniigen. Um jedoch in Bodenséulen-
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experimenten auch Zeitreihen der Radonkonzentration betrachten zu konnen, wurde im
Rahmen dieser Arbeit ein nichtstationédres (non-steady state) Modell entwickelt. Die Berech-
nung des stationdren Zustandes mit einem instationdren Modell ist méglich. Sie erfolgt durch
eine geniigend lange Laufzeit, nach der sich das Ergebnis nicht mehr dndert, d. h. der Gleich-
gewichtszustand des betrachteten Systems erreicht wird. Da heutige Computer ausreichend
Leistung bieten, um auch lange Zeitreihen mit geringen Zeitschritten, d. h. vielen Rechen-
schritten in kiirzester Zeit (Sekunden) zu berechnen, ist der Zeitaufwand des nichtstationiren
Modells am Ende nur unbedeutend grofer, als der des stationiiren. Das entwickelte eindimen-
sionale Modell wurde in einem VisualBASIC Computercode erstellt und kann bediener-

freundlich benutzt werden.

Die Verifizierung des Modells erfolgte unter anderem anhand der analytischen Losung der
Transportgleichung fiir eine homogene Transportstrecke mit konstanten Randbedingungen.
Des Weiteren erfolgte ein Vergleich der Modellergebnisse .mit gemessenen Radontiefen-
profilen aus Sidulenexperimenten mit definierten Anfangs- und Randbedingungen. Dafiir
wurde innerhalb einer Bodensiule eine definierte Kontamination, wie sie prinzipiell auch
unter Feldbedingungen moglich ist, eingebaut. Die Ergebnisse des analytischen Modells
sowie die Radontiefenprofile der Bodensdulenexperimente konnten mit dem numerischen
Modell nachvollzogen werden. Das Modell lieferte somit richtige Ergebnisse bei der Simula-
tion von Radontransportprozessen im Boden. Es sei betont, dass in den Experimenten und
Modellrechnungen mit konstanten Werten der Bodenparameter fiir einen homogenen Boden
gearbeitet wurde. In Felduntersuchungen ist dagegen von einer natiirlichen Variabilitit ver-
schiedener Parameterwerte einschliefllich der Radonkonzentration der Bodenluft auszugehen.
Mit dem numerischen Modell koénnen inhomogene Verhiltnisse jedoch beriicksichtigt

werden.

In Modellrechnungen wurden h#ufige Fragen beleuchtet, die bei Felduntersuchungen bzw.
deren Auswertung entstehen. Dabei wurde ein breites Spektrum typischer Fille abgedeckt.
Die Berechnungen erfolgten fiir verschiedene Bodenarten jeweils fiir typische Werte der
Dicke der NAPL-Schicht, der NAPL-Sittigung, der Miachtigkeit der Uberdeckung der NAPL-

Schicht und des Versiegelungsgrades der Obertfliche.

Anhand der Modellergebnisse konnte gezeigt werden, dass das Produkt von NAPL-Schicht-
dicke und NAPL-Sittigung, das die Hohe der Kontamination als einflussnehmenden Para-
meter zum Ausdruck bringt und hier als NAPL-Menge bezeichnet wird, die Radonkonzentra-

tion beeinflusst. Eine Differenzierung der jeweiligen Einfliisse der NAPL-Schichtdicke und
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des NAPL-Gehaltes auf die Radonkonzentration ist in der Praxis nicht moglich. In der
Literatur sind zwar Fiille dokumentiert, in denen eine Abschitzung der NAPL-Siittigung auf-
grund von Radonmesswerten durchgefiithrt wurde, jedoch ist unter Beriicksichtigung der vor-
liegenden Ergebnisse keine Abschitzung hinsichtlich der NAPL-Sattigung allein moglich
(auBer wenn die Dicke der NAPL-haltigen Schicht bekannt ist). Dies ist auch ausgeschlossen,
wenn die Probenahme in der NAPL-kontaminierten Schicht stattfindet. Die stirkste NAPL-
bedingte Abnahme der Radonkonzentration ist zwar immer innerhalb der NAPL-haltigen
Schicht zu verzeichnen, jedoch ist auch hier der NAPL-Séttigungsgrad in Verbindung mit der
jeweiligen Dicke der NAPL-Schicht, also die NAPL-Menge, ausschlaggebend fiir den Mess-
wert. (In michtigeren Schichten mit homogener NAPL-Sittigung kann sich, unabhiingig von
den Konzentrationsgradienten an den Réndern der Schicht, in der Mitte eine Gleichge-
wichtskonzentration einstellen, die unabhingig von der Dicke einen Riickschluss auf Syapr
zulassen wiirde. Dieser eher theoretisch anzunehmende Fall kann unter realen Bedingungen

nicht vorausgesetzt werden.)

Gegeniiber der Konzentration des angrenzenden NAPL-freien Bodens kommt es in der
NAPL-Schicht kleinrdumig zu einer sehr starken (NAPL-bedingten) Verringerung der Radon-
konzentration der Bodenluft. Uber der jeweiligen NAPL-Schicht, also im unbelasteten Boden,
treten auf kurze Distanzen keine so starken Veridnderungen auf wie in der NAPL-Schicht,
wobei direkt iiber der NAPL-Schicht das Konzentrationsdefizit im NAPL-freien Boden am
starksten ist. In Abhiingigkeit vom Diffusionskoeffizienten von Radon im Boden nimmt das
Defizit in Richtung der Oberfliche wieder ab. Als optimaler Messhorizont ldsst sich somit der
NAPL-freie Bereich, direkt iiber der NAPL-haltigen Schicht ableiten. Anhand einer Sensi-
tivitdtsanalyse konnte gezeigt werden, dass der Einfluss der NAPL gegeniiber den Einfliissen
anderer Parameter hier am groBten ist. Zudem ist an dieser Stelle der Einfluss einer moglichen
Versiegelung der Oberfliche am geringsten. Eine NAPL-Kontamination bewirkt in diesem
Horizont letztlich den stirksten Riickgang der Radonkonzentration. Eine Messung der Radon-
konzentration im kontaminierten Bereich wird nicht empfohlen, da hier kleinrdumig starke
Unterschiede der Radonkonzentrationen auftreten konnen, die reproduzierbare Messungen

verhindern wiirden.

Zusammentfassend konnen fiir die Messung der Radonkonzentration zur Detektion bzw. zum
Monitoring von NAPL-Kontaminationen in der ungesittigten Zone folgende Schlussfolge-

rungen formuliert werden:



Grundsitzlich kann das Radondefizit fiir die Interpretation von NAPL-Kontaminationen
im Rahmen einer Lokalisierung und eines Monitorings herangezogen werden, wenn die
NAPL-Kontamination zu einem Riickgang der Radonkonzentration fiihrt, der groBer ist,

als die natiirliche Variabilitit der Radonkonzentration.

Die Lislichkeiten des Radons in typischen, bei realen Schadensfillen auftretenden NAPL-
Gemischen (Benzin, Diesel, Petroleum) sind dhnlich und lassen aus diesem Grund keine

Unterscheidung dieser Gemische bei einer Radonkartierung zu.

Eine Differenzierung des Einflusses von NAPL-Schichtdicke und NAPL-Gehalt auf die
Radonkonzentration ist in der Praxis nicht méglich. Die Hohe der Kontamination als ein-
flussnehmender Parameter wird durch das Produkt von NAPL-Schichtdicke und NAPL-
Gehalt bestimmt, das hier als NAPL-Menge bezeichnet wird.

Der Einfluss verschiedener Bodenparameter, wie z. B. der Porositit, auf die Radonkon-
zentration der Bodenluft ist abhdngig von der Bodentiefe und nimmt mit zunehmender
Tiefe ab. Die Anderung verschiedener Bodenparameter um den gleichen relativen Betrag
fiihrt zudem zu unterschiedlichen relativen Anderungsbetriigen der Radonkonzentration.
Das Verhiltnis zwischen der Anderung eines Parameters und der Anderung der Radon-
konzentration wird als Sensitivitdt bezeichnet. Der Parameter NAPL-Siittigung zeigte im
Vergleich zu anderen Bodenparametern eine relativ geringe Sensitivitit, d.h. die

Radonkonzentration wird durch diesen Parameter relativ wenig beeinflusst.

Im unkontaminierten ungesittigten Bereich direkt liber der Kontamination ist der Einfluss
der NAPL-Kontamination auf den Messwert am groBten und der Einfluss von Variationen
der anderen Parameter demgegeniiber am geringsten. Eine Bodenluft-Probenahme sollte

daher dort stattfinden. Nur so sind reproduzierbare Messungen moglich.

In der kontaminierten Schicht ist der Einfluss der NAPL gegeniiber den Einfliissen anderer
Parameter, einschlieBlich der Versiegelung der Oberfldche, auf die Radonkonzentration
der Bodenluft zwar am griéBten, eine reprisentative Bodenluft-Probenahme ist jedoch nur
schwer moglich, da im kontaminierten Bereich auf kurze Distanzen starke Veriinderungen

der Radonkonzentration auftreten, die eine solche Probenahme verhindern.

Fiir eine statistisch sichere Identifikation von unterschiedlichen Radonkonzentrationen in
der Bodenluft sollte bei einem Messtakt von 1 min mit dem verwendeten mobilen Messge-
riit (Alpha-GUARD) eine Messzeit von etwa 40 min pro Bodenluftprobe eingehalten

werden.
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Es wurde ein numerisches Modell fiir den eindimensionalen Radontransport im Boden
entwickelt und in ein VisualBASIC-Computerprogramm iberfiihrt. Damit kann Radon-
transport simuliert und die Einfliisse unterschiedlicher Bodenparameterwerte auf den
Messwert der Radonkonzentrationen in NAPL-kontaminierten Boden beriicksichtigt

werden. Es wurde eine entsprechende Vorgehensweise vorgeschlagen.

Die in dieser Arbeit erreichten Ergebnisse lassen einen positiven Schluss hinsichtlich der Eig-

nung der Radonkonzentration der Bodenluft zur Lokalisierung und zum Monitoring von

NAPL-Kontaminationen in der ungesittigten Bodenzone zu. Um die vorgeschlagene Vorge-

hensweise, die zunichst nur von einem modellhaft aufgebauten Boden ausgeht, auch fiir

natiirliche Boden anwenden zu kénnen, sind weitere Untersuchungen in folgenden Punkten

notwendig:

L ]

In den Modellrechnungen wurden hier nur iiber die Tiefe konstante Wassergehalte
untersucht; in realen Boden verteilt sich das Porenwasser entsprechend der Saugspannung
als Funktion der Tiefe. In weiteren Modellrechnungen muss daher der Einfluss mit der
Tiefe variierender Wassergehalte betrachtet werden. Die theoretischen Erkenntnisse

miissen dann anhand von gemessenen Daten iiberpriift werden (siche niichster Punkt).

Um die vorgeschlagenen Modellrechnungen fiir reale Boden zu verifizieren, sollten
zuniichst Experimente in Bodensiulen nach Schubert (1999) durchgefiihrt werden. In
diesen kann der Radontransport im Boden in Abhingigkeit vom Wasser- bzw. NAPL-
Gehalt an realen Bodenkorpern (Monolithen) unter Feldbedingungen untersucht werden.
Darauf aufbauend werden fiir verschiedene Biden Feldexperimente vorgeschlagen. Dabei
bietet es sich an, Monitoringmafnahmen von NAPL-Kontaminationen bzw. -Sanierungen

zu begleiten.

Des Weiteren wird vorgeschlagen, fiir die Modellierung des Radontransportes und zur
Verifizierung von Literaturdaten den Diffusionskoeffizienten von Radon in verschiedenen
Boden zu untersuchen und gegebenenfalls eine verbesserte empirische Korrelations-

funktion zu dessen Berechnung zu entwickeln.
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13  Abkiirzungsverzeichnis

Parameter
A

A

Ara

ARn

BTEX
B

G

Cr
s,
G
Cinl'
C.
Cr
Ckorr‘tgicrl
Cui
Cia
Cn
CNAPI.
CRu
CSAkn
G
CW(!
CWI
C\VX

C(P)
C(P+AP)
C(P-AP)
C(x)
AC(x)
CPM

€y
Ca
Ci2

D

DDisp.F
DI)i:-p.L
Diisp.napt.
Dl)i.-p.w
D.

D. ¢

DE.I.
De.napL

Bedeutung

Aktivitit

FlieBquerschnitt (in Kapitel 6)
Radiumaktivitit
Radonaktivitdt

Benzol, Toluol, Etylbenzol, Xylole
empirische Konstante

Radonkonzentration
Stoffkonzentration in der Phase F

Radongleichgewichtskonzentration in der Fliissigkeit
Konzentration am Knoten i

Konzentration am unteren Rand einer Bodensiule
Radonkonzentration in der Porenluft
Radongleichgewichtskonzentration in der Porenluft
korrigierter Messwert von Cy,

Radonkonzentration der Luft in Schritt 1 im DE
Radonkonzentration der Luft in Schritt 2 im DE
Konzentration am Knoten N

Radonkonzentration in der NAPL

Radiumaktivitiit der Mineralmatrix
szintillatorspezifischer Verteilungskoeffizient
Radonkonzentration zum Zeitpunkt t

Einheit
[Bql
[m?]
[Bq]
[Bq]

/
[-]

[Bqm”]
[kg m™]

[Bq m™]
[Bq m™]
[Bqm?]
[Bqm™]
[Bg m"]
(Bqm™]
[Bg m”)
[Bqm?]
[Bgm™]
[Bg m™]
[Bgkg'']
-]

(Bq m3]

Radonkonzentration im als Radonquellmaterial verwendeten Wasser [Bq 1"

Radonkonzentration des Wassers in Schritt |

Radonkonzentration des Wassers im Verteilungsgleichgewicht mit

der NAPL X

Konzentration als Ergebnis des Parameterwertes P
Konzentration als Ergebnis des Parameterwertes P+AP
Konzentration als Ergebnis des Parameterwertes P-AP
Radonkonzentration der Bodenluft in der Tiefe x
tiefenabhingiger Radondefizitfaktor

Counts per minute minus Hintergrundwert

Dichte der Kohiisionsenergie

Dichte der Kohiisionsenergie von Stoff 1

Dichte der Kohisionsenergie von Stoff 2

geometrisches Mittel der Energiedichte der Stoffe 1 und 2

Diffusions-Dispersionskoeffizient

longitudinaler Dispersionskoeffizient der Phase F
longitudinaler Dispersionskoeffizient in der Luftphase
longitudinaler Dispersionskoeffizient in der NAPL-Phase
longitudinaler Dispersionskoeffizient in der Wasserphase
effektiver Diffusionskoeffizient eines Stoffes

effektiver Diffusionskoeffizient eines Stoffes in der Phase F
effektiver DiffusionskoefTizient eines Stoffes in der Bodenluft
effektiver Diffusionskoeffizient in der NAPL

effektiver Diffusionskoeffizient in Wasser
hydrodynamischer Dispersionskoeftizient
Diffusionskoeffizient in Luft

Diffusionskoeffizient in Wasser
Durchstrémungsexperiment

dense non-aqueous phase liquid

Klassenbreite
Abstand zwischen zwei Knotenpunkten

(Bq1']
(BqI']

[(BqI'|
[(Bql']
(Bq1']
[Bqm™]
[-]
[cpm]

[ m
[7m”]
[Jm]
[Jm”]

[m®s']
[m?s™]
[m®s']
[m’s]
[m2 s"l
[m? S':]
[m’s" ]
[m’s"]
[m’s"]
[m?s”]
[m’s™]
(m*s"']
[m* 5]
/

/

[cm]



Parameter

E

o o9 i

&

= =

AHy
I

J

J in

Jmll

] h

-Ju

J aF
J!)il'f.F

] Disp.F

K
Klicuz‘snfl.
Kl)ic\cilL
K,

K NAPL/L
KNAPLJW
Kl‘ulmlrumr‘l.
KS?jm‘W
KTU]I‘L
Kwa.
KF

KF1
KF2
KF3
KF4
KF5

ng

Bedeutung

Zihlereffizienz

Freiheitsgrad

stoffspezifische Konstante

Hiufigkeit

absolute Hiufigkeit

theoretische Hiufigkeit

molare Verdampfungsenthalpie des Losungsmittels
Zerfallsrate

Stoffflussdichte

Stoffflussdichte in das SV hinein
Stoffflussdichte aus dem SV heraus
hydrodynamische Stofffussdichte
advektive Stoffflussdichte

advektive Stoffflussdichte in der Phase F

diffusive Stoffflussdichte in der Phase F
dispersive Stoffflussdichte in der Phase F

Verteilungskoeffizient

Radon-Verteilungskoeffizient zwischen Benzin und Luft
Radon-Verteilungskoeffizient zwischen Diesel und Luft
Radon-Verteilungskoeffizient zwischen Fliissigkeit und Luft
Radon-Verteilungskoeffizient zwischen NAPL und Luft
Radon-Verteilungskoeffizient zwischen NAPL und Wasser
Radon-Verteilungskoeffizient zwischen Petroleum und Luft
Radon-Verteilungskoeffizient zwischen Szintillator und Luft
Radon-Verteilungskoeffizient zwischen Toluol und Luft
Radon-Verteilungskoeffizient zwischen Wasser und Luft

Korrekturfaktor

Korrekturfaktor fiir den Zerfall wihrend einer Messung

Umrechnungsfaktor von pCi I in Bqm™3
Anzahl der Alpha-Emitter: Radon, Thoron, Actinon
Umrechnungsfaktor von dpm zu pCi

Korrekturfaktor fiir den Zerfall zwischen Probenahme und Start des

Intervalls

Leitfihigkeit des Mediums fiir das Fluid
Leitfahigkeit des Mediums fiir die Phase F

FlieBstrecke
light non-aqueous phase liquid
leichtfliichtige halogenierte Kohlenwasserstoffe

empirische Konstante

Anzahl der radioaktiven Atome,

Anzahl der Kompartimente (in Kapitel 7)

Anzahl der radioaktiven Atome zum Zeitpunkt t =0
Anzahl der emanierenden Radonatome

Anzahl der produzierten Radonatome

Anzahl der Radiumatome

Anzahl der Radonatome

Anzahl der radioaktiven Atome zum Zeitpunkt t
non-aqueous phase liquid

Porositit

Zahl aller Messungen (in Kapitel 5)
scheinbare Porositiit

mit einer Fluidphase F gefiillte Porositit

Einheit
[epm dpm’']
/

/

/
/
/

[J mol™]

— o~ —

e e

3 -3
[ M poren M Medium ]
/
[-1

3 =3
[ MEyid M Medium ]



Parameter
Ngp,
n

NNAPL

SnarL
Sk
Sk
S

Vm
vMcdium
VNAI’L
VPnrcn
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Bedeutung

flussigkeitsgefiillte Porositit

luftgefiillte Porositiit

NAPL-gefiillte Porositit

Wahrscheinlichkeit bei zweiseitiger Fragestellung (in Kapitel 5)
Luftdruck in (Kapitel 6.2.3)

kapillare Druckhhe (in Kapitel 9.1)
Parameterwert (in Kapitel 9.4)

Wahrscheinlichkeit bei einseitiger Fragestellung
Fluidfluss

Fluidflux
Fluidflux der Phase F

Retardationskoeftizient (in Kapitel 6)
Gaskonstante in [20]

Porensiittigung

Wasser-Sittigungsgrad

NAPL-Sittigungsgrad

Sittigung der Fluidphase
Flissigkeits-Séttigung

Luft-Sittigung

Olivengl-Sittigung

Sensitivititskoeffizient des Parameterwertes P

Einheit
3 =3

[ mFlstigkuil M Medium ]
3 -3

I My M Medium ]

- 3 F

[m NAPL M Medium ]

[-]. [%]

(Pa]
[m]

[-], [%]
[m3s]

=ms’']
=ms"]

)
-2

[m3 s'm
[J K mol™
[-]

[m® m?)

-3
Poren ]

[m%m
3 -3

[ MyapLMporen |
3 -3

[ M Ejig M poren ]
3 3

[ mF!ia'ssigkcil Mporen |
3 -3

[ My Mpgren l

3 -3
[ Mgjiy M poren 1

[-]

Koeffizient bei Standardbedingungen (P = 101,3 kPa, T = 273,15 K)/

Standardabweichung
Unsicherheit beim AlphaGUARD

Temperatur
Zeil
Halbwertszeit (fiir Rn: 3,8235 d)

Anzahl der Phasen in [9]
Abzissenwert der Normalverteilung in Tabelle 14

Quellen- und Senkenterm

Volumen
von einer Fluidphase eingenommes Porenvolumen

Luftvolumen in Schritt | im DE
Luftvolumen in Schritt 2 im DE
molares Volumen

Gesamtvolumen des Mediums
NAPL-Volumen
Gesamtvolumen der Poren

Szintillator-Volumen
Wasser-Volumen

mittlere FlieBgeschwindigkeit des Fluids
FlieBgeschwindigkeit der Phase F

Anzahl der Wiederholungen

Entfernung, Tiefe
Klassenobergrenze

[(Bgm™]
[Bq m™]

[K][°C]

[s] [min] [h] [d] [a]
[s]

/
/

[Bqm”
[1] [m?]
[m'?rluid ]
1]

(1]

[m® mol]
[ mi’ludium ]
[1]

[ m 3I;'Ql‘l':n ]
(1]

(1

[ms']
[ms"]

/

[m]
[Bqm™]
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i
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Bedeutung

einzelne Messwerte (in Kapitel 5)
Tiefe am Knotenpunkt i (in Kapitel 7)
Mittel aller Messwerte x;

longitudinale Dispersivitit
Hildebrand-Parameter
Hildebrand-Parameter fiir Mehrkomponentengemische

Emanationskoeffizient

Faktor zur zeitlichen Diskretisierung
Zerfallskonstante

Zerfallskonstante von Radium
Zerfallskonstante von Radon

theoretisch abgeleiteter Wert im t-Test

Dichte des Mediums bzw. Fluids
Emanationsrate

Fluid-Potential, als Energie je Gewichtseinheit

Einheit
[Bg m™|
[m] .
[Bqm™]
[m]

(3 ™)) [Pa'"]
l(-’ mv})h‘Z] [Pﬂm]

(-]
/

Zs']
(Zs"]
(Zs"]

/

lg cm?]
[Bgm”s']
[m]
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A) Thomas-Algorithmus

Der Thomas Algorithmus ist eine Form des Gausschen Eliminationsverfahrens zur Losung

von Matrizen mit einer tridiagonalen Koeffizientenmatrix. Die tridiagonale Matrix hat die

Form:

by lc, 0 0 0 0 0 0 B Ry—U;

a, | b, ¢ 0 0 0 0 0 C, R, -U,

0la, b, ¢, O 0 0 0 C, R,-U,

0 0 a;, bi-| Cin 0 0 0 X C\—a — Ri—l _Ui—l (1
070 0 a b ¢ 0 0 G R, -U,

0]0 0 0 a, by ¢ 0 Ci Riu—-U,

0j0 0 0 B Ay by | ey Gy R, -Uy

0]0 0 0 0 0 ay, [byy) \Cuy Ry = U

Fiir die Knoten 1 = I bis i = N gilt die allgemeine Form [2] bzw. [3]:

aiCi.y + biCi + ¢iCis+ Ui =R, (2]
bzw.
aiCi.i + biCi + ¢iCiyy =Ri - Uj; [3]
mit:  al; = o_mn

bli = (o, +a, +B)n+1

chi = —(o; +Bm

R; = arC, + brC; + crC;y,y
mit: ar = o, (1-m)

br = —(o,_, +o, +B,)(1-m)+1
(o +B)(1-m)

cr

Zur Losung des lineares Gleichungssystem fiir i = N - 2 Knoten (i = 1 bis i = N) miissen
Gleichungen fiir i = N Unbekannte fiir jeden Zeitschritt t +1 geldst werden. Der oberste und
der unterste Knoten wird durch die Festlegung von Anfangs- und Randbedingungen

diskretisiert. Die zu losende Gleichung fiir den obersten Knoten lautet:
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boCo +coCi =Ry - Uy [4]
mit:  bly = (o, +B,n+1

cp = —(a, +BeM
Ry = brCy + crCp
mit:  br = —(a, +B,)1-m)+1

cr = (C('u _ﬁ(;)(] _Tl)

Die zu l8sende Gleichung des untersten Knotens lautet somit:

anCx + brni1Criet = Ryer - Ung [5]
mit:  alg,, =—0M

bl = (O +0y,, +By, M +1

Rugi = arCy + brCpug

mit:  ar = o (1-m)

br = —(0, + 0y, +By.)A-M)+1

Ziel des Algorithmus ist ein systematisches Losen der Knotengleichungen durch eine Trans-

formation des originalen tridiagonalen Gleichungssystems der allgemeinen Form [6] bis [8]

boCo +coCi =Ry - Uy (6]
aiCi.t + biCi + ¢iCis = Ri = U (7]
an+1Cn + bnse1Cni = Rt - Uni [8]

in ein dquivalentes diagonales Gleichungssytem der Form:

Co+e)Ci=1 [9]
Cii+eCi=1f [10]
Ci + €i41Cist = fins [11]
Crer = v [12]

Durch diese Transformation wird eine Diagonale der tridiagonalen Matrix eliminiert, wodurch
nur noch zwei C-Terme gekoppelt sind. Cy, kann dann direkt aus der letzten Zeile berechnet

werden.

Nach Umstellen von [10] fiir die inneren Knoten i erhilt man den Ansatz zur Berechnung der

Konzentrationen entsprechend einer Riicksubstitution gemaB [13].
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Cor=eCitf [13]
setzt man [13] in [7] ein erhidlt man:

ai(eiCi + i) + biCi + ¢,Ciyy =R = U [14]
Nach Isolation von C; erhiilt man:

Gi (aieit b)) = - ¢iCiv + (Ri = Uj) -aif [15]
SchlieBlich ergibt sich nach Division durch den Koeffizienten (aiej+ b;):

-c. (R.—U.)—a.f
C‘ — } C‘+ + i i iti
L ae, +b, H ae +b, [16]

Die Werte fiir ;4 und fi;; werden aufsteigend rekursiv aus den Werten der Knoten i bis N

gemiif3 [17] und [18] berechnet. ([16] ist von der gleichen Form, wie [13])

—c,

ei+l - (aie; + ba) []7]
_ ((Ri -Ui)_aifi)

T e e

Wenn e; und f; formal gleich Null gesetzt werden, erfolgt die Lésung des Systems von
Gleichungen fiir die Knoten i=N bis i=2 durch systematischen riickwiirtigen Austausch

entsprechend [13].
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B) Allgemeiner Ablaufplan des Computerprogramms

Daten-Input

- konstante Parameter: A, b, € Di, Kwi, Knapiw, m, v

- variable Parameter bei t:  dx(i), C(i), P(1), nfp(i), wip(i), ni(i), Ara(i), rho(i), Disp(i), x(i),

(i), Sw(i), Sc(i), ni(i), RTF(), Dr(i), Dy(i)

Modellgebiet zum Startzeitpunkt ty:

dx(i) = x(i) | P(i) | C(i) | Sali) Sw(i) Sp.() m() ne (i) RTF() Ddi) Eps(i)

Ara(i)

rho(i) | Disp(i)

Ds(i)

[dx(0) | x(0) | P(0) | C(0) [S,(0) Sw(0)/S,(0) ni(0) ny(0) RTF(0) D0), Eps(0)
[dx(1) | x(1) | P [ C(1) [ S(1) Sw(D)|Si(1) | ni(1) | ny(1) RTE(1) D) Eps(1)

dx(n) | x(n) | P(n) | C(n) | Su(n) Sw(n)| Su(n)! m(n) n(n) RTE(n) Dyn) Eps(n)
dx x P ;

HQ ES‘1 SW :SL n; np RTF ‘Dr . Eps i
(n+1) [(n+1) (n+ 1) (n+ 1) {(n+1) [ (n+1) (n+1) (n+1) (n+1) (n+1)  [(n+1) (n+1) |

Stabilititskriterien fiir advektiven Transport

i ARA

AR.’I(O) ‘r
Aku(]) |

ARu(n) |

(n+1)

(rho | Disp

rho(0) | Disp(0) |
rho(1) | Disp(1)|

rh(;(n) Dlsp(n)

(n+1) [(n+1)

[ Stabilitit ok K:J) &:} Stabilitit verletzt: Abbruch ]

~~

lineares Gleichungssystem

-Berechnung von Parametern des lineares Gleichungssystem:
aa(i), bb(i), cc(i), arl, ar2, ar3, Q(i), S(i), R(1)

~ >~

Thomas Algorithmus

Ds(0)
Ds(1)

Ds—(n)

. Ds
[ (n+1)

- Berechnung der Hilfsparameter e(i+1) und f(i+1)

- Losung des Gleichungssystems durch riickwiirtiges Einsetzen (back substitution)

S~

Ergebnis | —
| t=ty+dt
t=tm
x(i) C(i) Cinf(i)
x(0) dx(0) Cinf(0) I t
x(1) dx(1) Cinf(1) ||
() dx(n) Cinf(n) —
x(n+1) dx(n+1) Cinf(n+1
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C) Struktur des VisualBasic - Computerprogramms in Microsoft Excel

Prozedur ModellMakro

Variablen deklarieren

Variable - Datentyp
nmax Const
Mappe Workbook
Blatt, ParameterBlatt, AusgangsBlatt, ErgebnisBlatt, Worksheet
Zellel bis Zelle 18 Object
Schritt, Spalte, SpalteLauf, ZeileLauf, i, n Integer
MappenName String
IstBlatt Boolean
t, tt, arl, ar2, ar3, eta, lamda, b, m, Kn, Kw, dt, tm, v, DL Double
eps, A, rho, Ds, ni, SN, SW, nL, SL, C, dx, De, ne, Cinf, Df, Disp, k, p, qq, Double
ww, aa, bb, cc, Q, S, R, e, f, RTF, x Double

Vereinbarung fiir Excel-Tabellenblatt-Namen

Lesen von Werten zum Zeitpunkt t =0

Variable Datentyp
konstant (fiir alle i und t): eta, lambda, DL, Kn, Kw, dt, tm, Schritt, v, m, b | Numeric
variabel (fir i = 0 bis nmax und alle t): dx(i), x(i), Snapr(i), Sw(i), Si.(i), Numeric
Sp(i), mi(i), ni (i), RTE(i), D), eps(i), A(i), rho(i), Disp(i), Dy(1)
variabel (fiir i = 0 bis nmax und t = 0): C(i, ty) Numeric

Indizierte Schleife (Raumindex i)

Kompartiment i =0
Firi=1bisn

Berechnung der Variablen Cin(i), k(i), p(i)

Stabilititskriterien fiir advektiven
Radontransport
erfiillt

nicht erfiillt

Lineares Gleichungssystem

Abbruch

Indizierte Schleife (Zeitindex t)

Zeitpunkt t =0
Fiir t = 0 bis tmax

Indizierte Schleife (Raumindex 1)
Firi=1 bisn

R(i) des lineares Gleichungssystem

Berechnung der Parameter aa(i), bb(i), ce(i), arl, ar2, ar3, Q(i), S(i),

Berechnung der Parameter R(1), R(n), e(1) und (1)
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Indizierte Schleife (Raumindex 1)
Fiiri=1bisn

Berechnung der Parameter e(i+1) und f(i+1) zur Lésung des linearen
Gleichungssystems

Berechnung von C(n)

Indizierte Schleife (Raumindex i)
Fiiri =n bis 2

Berechnung des Parameters C(i-1) (back substitution)

Alternative Bedingung: wenn t > tya, + dt/2 — (dt-Anzahl der anzuzeigenden
letzten Zeitschritte) dann

Indizierte Schleife (Raumindex 1)
Fiiri = 1 bis n+1

Darstellung der Parameter x(i), C(i) und Cinf(i)

Festlegung der oberen (C(0)) und unteren Randbedingung (C(n+1))
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D) Beschreibung des VisualBASIC-Computer Programms

23-40
41-46
47-61
63

65-95

98

101

103-117
103
104
105

106
107
108
109
110
111
112
113
114
116
117

119-133
119
120
121

122
123
124
125
126
127
128

Uberschrift

Anweisung fiir Prozedur “ModellMakro*

Teil-Uberschrift

Festlegung der maximalen Anzahl der Kompartimente als konstanter Wert
Teil-Uberschrift

Variable Mappe als Datentyp Workbook deklarieren

Variablen Blatt, Ausgangsblatt, ErgebnisBlatt und ParameterBlatt als Datentyp
Worksheet deklarieren

Variable MappenName als Datentyp String deklarieren

Variable IstBlatt als Datentyp Boolean deklarieren

Variablen Zelle 1 bis 18 als Datentyp Objekt deklarieren

Variablen Schritt, Spalte, SpalteLauf und ZeileLauf als Datentyp Integer deklarieren
Variablen als Datentyp Double deklarieren

Teiliiberschrift

Definition eindimensionaler Datenfelder fiir raumlich variable Parameter und
Deklaration als Datentyp Double

Teil-Uberschrift

Variable MappenName erhiilt den Namen der aktiven Excel-Arbeitsmappe

Vereinbarungen fiir Excel-Tabellenblatt Parameter
Variable IstBlatt erhilt den Wert Falsch
For-Anweisung fiir jedes Tabellenblatt der aktiven Arbeitsmappe
Beginn der If-Anweisung fiir alternative Bedingung: wenn der Tabellenblatt-Name
Parameter heif3t, dann
Variable IstBlatt erhilt den Wert Wahr
Variable ParameterBlatt ist Tabellenblatt mit dem Namen Parameter
Ende der For-Anweisung
Ende der If-Anweisung
zum niichsten Tabellenblatt wechseln
Beginn der If-Anweisung fiir Alternative Bedingung: wenn Tabellenblatt fehlt, dann
Anzeige der Nachricht ,, Tabellenblatt 'Parameter’ fehlt. Programmabbruch.*
gehe zum Ende der Prozedur
Ende der If-Anweisung
Tabellenblatt Parameter auswiihlen
Auswahl der Zellen im aktiven Tabellenblatt

Vereinbarungen fiir Excel-Tabellenblatt Ausgangswerte
Variable IstBlatt erhiilt den Wert Falsch
For-Anweisung fiir jedes Tabellenblatt der aktiven Arbeitsmappe
Beginn der If-Anweisung fiir alternative Bedingung: wenn der Tabellenblatt-Name
Ausgangswerte heillt, dann
Variable IstBlatt erhilt den Wert Wahr
Variable AusgangsBlatt ist Tabellenblatt mit dem Namen Parameter
Ende der For-Anweisung
Ende der If-Anweisung
zum nichsten Tabellenblatt wechseln
Beginn der If-Anweisung fiir Alternative Bedingung: wenn Tabellenblatt fehlt, dann
Anzeige der Nachricht ,, Tabellenblatt 'Ausgangswerte' fehlt. Programmabbruch.*
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129 gehe zum Ende der Prozedur
130 Ende der If-Anweisung
132 Tabellenblatt Ausgangswerte auswihlen

133 Auswahl der Zellen im aktiven Tabellenblatt
136 Teiltuiberschrift

139-158 Vereinbarungen fiir Excel-Tabellenblatt Ergebnis

139 Variable IstBlatt erhilt den Wert Falsch

140 For-Anweisung fiir jedes Tabellenblatt der aktiven Arbeitsmappe

141 Beginn der If-Anweisung fiir alternative Bedingung: wenn der Tabellenblatt-Name
Ergebnis heilit, dann

142 Variable IstBlatt erhidlt den Wert Wahr

143 Variable ErgebnisBlatt ist Tabellenblatt mit dem Namen Parameter
144 Auswahl des Tabellenblattes Ergebnis

145 Zellen auswiihlen

146 Inhalte im Auswahl-Bereich léschen

147 Ende der For-Anweisung
148 Ende der If-Anweisung

149 zum nichsten Tabellenblatt wechseln

150 Beginn der If-Anweisung fiir Alternative Bedingung: wenn Tabellenblatt fehlt, dann
151 Ein Tabellenblatt einfiigen

152 das eingefiigte Tabellenblatt heifit Ergebnis

153 Variable ErgebnisBlatt ist aktives Tabellenblatt
154 Ende der If-Anweisung

155 Zellenauswahl im Tabellenblatt Ergebnis mit der Formatierung der Schrift als Fett
erhilt den Wert wahr

156 Zellenauswahl im Tabellenblatt Ergebnis mit der Formatierung der Schrift als Arial
erhilt den Wert wahr

157 Zellen auswiihlen

158 Auswahl der Zellen im aktiven Tabellenblatt

161 Teiliiberschrift
163 Teiluiberschrift

166-172 Vereinbarungen iiber das Einlesen des Wertes von eta
166 Variable Zellel wird der Zelle in der 2. Zeile und 3. Spalte des Tabellenblattes
Parameter zugeordnet

167 Beginn der If-Anweisung fiir Alternative Bedingung: wenn die Zelle leer ist oder
keine Variable des Datentyps numeric enthilt, dann

168 Anzeige der Nachricht "Parameter 'Faktor zur zeitlichen Diskretisierung’ fehlt.
Programmabbruch.”

169 gehe zum Ende der Prozedur

170 Else-Anweisung fiir optionale alternative Bedingung

171 Variable eta erhiilt den Wert des Zellel zugewiesenen Bereichs

172 Ende der If-Anweisung

174-180 Vereinbarungen iiber das Einlesen des Wertes von lambda
174 Variable Zellel wird der Zelle in der 3. Zeile und 5. Spalte des Tabellenblattes
Parameter zugeordnet
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175 Beginn der If-Anweisung fiir Alternative Bedingung: wenn die Zelle leer ist oder
keine Variable des Datentyps numeric enthilt, dann

176 Anzeige der Nachricht "Parameter Zerfallskonstante' fehlt. Programmabbruch.”

177 gehe zum Ende der Prozedur

178 Else-Anweisung fiir optionale alternative Bedingung

179 Variable lambda erhilt den Wert des Zellel zugewiesenen Bereichs

180 Ende der If-Anweisung

182-188 Vereinbarungen iiber das Einlesen des Wertes von DL
182 Variable Zellel wird der Zelle in der 4. Zeile und 3. Spalte des Tabellenblattes
Parameter zugeordnet

183 Beginn der If-Anweisung fiir alternative Bedingung: wenn die Zelle leer ist oder
keine Variable des Datentyps numeric enthilt, dann

184 Anzeige der Nachricht "Parameter Zertallskonstante' fehlt. Programmabbruch.”

185 gehe zum Ende der Prozedur

186 Else-Anweisung fiir optionale alternative Bedingung

187 Variable DL erhilt den Wert des Zellel zugewiesenen Bereichs

188 Ende der If-Anweisung

190-196 Vereinbarungen iiber das Einlesen des Wertes von Kn
190 Variable Zellel wird der Zelle in der 5. Zeile und 3. Spalte des Tabellenblattes
Parameter zugeordnet

191 Beginn der If-Anweisung fiir alternative Bedingung: wenn die Zelle leer ist oder
keine Variable des Datentyps numeric enthilt, dann
192 Anzeige der Nachricht " Parameter 'Rn-Verteilungskoeffizient zwischen Olivendl

und Luft’ fehlt. Programmabbruch.”
193 gehe zum Ende der Prozedur
194 Else-Anweisung fiir optionale alternative Bedingung
195 Variable Kn erhilt den Wert des Zellel zugewiesenen Bereichs
196 Ende der If-Anweisung

198-204 Vereinbarungen iiber das Einlesen des Wertes von Kw
198 Variable Zellel wird der Zelle in der 6. Zeile und 3. Spalte des Tabellenblattes
Parameter zugeordnet

199 Beginn der If-Anweisung fiir alternative Bedingung: wenn die Zelle leer ist oder
keine Variable des Datentyps numeric enthilt, dann
200 Anzeige der Nachricht " Parameter 'Rn-Verteilungskoeffizient zwischen Wasser und

Luft' fehlt. Programmabbruch."
201 gehe zum Ende der Prozedur
202 Else-Anweisung fiir optionale alternative Bedingung
203 Variable Kw erhilt den Wert des Zellel zugewiesenen Bereichs
204 Ende der If-Anweisung

206-212 Vereinbarungen iiber das Einlesen des Wertes von dt
206 Variable Zellel wird der Zelle in der 7. Zeile und 3. Spalte des Tabellenblattes
Parameter zugeordnet

207 Beginn der If-Anweisung fiir alternative Bedingung: wenn die Zelle leer ist oder
keine Variable des Datentyps numeric enthilt, dann

208 Anzeige der Nachricht " Parameter Zeitschritt' fehlt. Programmabbruch.”

209 gehe zum Ende der Prozedur

210 Else-Anweisung fiir optionale alternative Bedingung
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Variable dt erhilt den Wert des Zellel zugewiesenen Bereichs
Ende der If-Anweisung

Vereinbarungen iiber das Einlesen des Wertes von tm
Variable Zellel wird der Zelle in der 8. Zeile und 3. Spalte des Tabellenblattes
Parameter zugeordnet
Beginn der If-Anweisung fiir alternative Bedingung: wenn die Zelle leer ist oder
keine Variable des Datentyps numeric enthilt, dann
Anzeige der Nachricht " Parameter 'Laufzeit' fehlt. Programmabbruch.”
gehe zum Ende der Prozedur
Else-Anweisung fiir optionale alternative Bedingung
Variable tm erhilt den Wert des Zellel zugewiesenen Bereichs
Ende der If-Anweisung

Vereinbarungen iiber das Einlesen des Wertes von Schritt
Variable Zellel wird der Zelle in der 9. Zeile und 3. Spalte des Tabellenblattes
Parameter zugeordnet
Beginn der If-Anweisung fiir alternative Bedingung: wenn die Zelle leer ist oder
keine Variable des Datentyps numeric enthilt, dann
Anzeige der Nachricht " Parameter 'Anzahl der anzuzeigenden letzten Schritte' fehlt.
Programmabbruch.”
gehe zum Ende der Prozedur
Else-Anweisung fiir optionale alternative Bedingung
Variable Schritt erhilt den Wert des Zellel zugewiesenen Bereichs
Ende der If-Anweisung

Vereinbarungen iiber das Einlesen des Wertes von v
Variable Zellel wird der Zelle in der 10. Zeile und 3. Spalte des Tabellenblattes
Parameter zugeordnet
Beginn der If-Anweisung fiir alternative Bedingung: wenn die Zelle leer ist oder
keine Variable des Datentyps numeric enthilt, dann
Anzeige der Nachricht " Parameter 'mittlere FlieBgeschwindigkeit' fehlt.
Programmabbruch."
gehe zum Ende der Prozedur
Else-Anweisung fiir optionale alternative Bedingung
Variable Schritt erhilt den Wert des Zellel zugewiesenen Bereichs
Ende der If-Anweisung

Vereinbarungen iiber das Einlesen des Wertes von m
Variable Zelle1 wird der Zelle in der 11. Zeile und 3. Spalte des Tabellenblattes
Parameter zugeordnet
Beginn der If-Anweisung fiir alternative Bedingung: wenn die Zelle leer ist oder
keine Variable des Datentyps numeric enthilt, dann
Anzeige der Nachricht " Parameter 'emp. Konstante m' fehlt. Programmabbruch.”
gehe zum Ende der Prozedur
Else-Anweisung fiir alternative Bedingung
Variable m erhilt den Wert des Zellel zugewiesenen Bereichs
Ende der If-Anweisung
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Vereinbarungen iiber das Einlesen des Wertes von b
Variable Zellel wird der Zelle in der 12. Zeile und 3. Spalte des Tabellenblattes
Parameter zugeordnet
Beginn der If-Anweisung fiir alternative Bedingung: wenn die Zelle leer ist oder
keine Variable des Datentyps numeric enthiilt, dann
Anzeige der Nachricht " Parameter 'emp. Konstante m' fehlt. Programmabbruch.”
gehe zum Ende der Prozedur
Else-Anweisung fiir optionale alternative Bedingung
Variable m erhilt den Wert des Zellel zugewiesenen Bereichs
Ende der If-Anweisung

Teiluberschrift

Zihler 1 um 1 zuriicksetzen
Zihler ZeileLauf auf 3 setzen

Vereinbarungen iiber das Einlesen von riumlich variablen Parametern
der Variablen Zellel wird im Tabellenblatt Ausgangswerte der Bereich der Zellen in
der Zeile mit dem Wert fiir ZeileLauf und der Spalte | zugeordnet
Beginn While-Anweisungsblock: solange Zellel nicht leer ist
der Variablen Zelle2 wird im Tabellenblatt Ausgangswerte der Bereich der Zellen in
der Zeile mit dem Wert fiir ZeileLauf und der Spalte 2 zugeordnet
der Variablen Zelle3 wird im Tabellenblatt Ausgangswerte der Bereich der Zellen in
der Zeile mit dem Wert fiir ZeileLauf und der Spalte 3 zugeordnet
der Variablen Zelle4 wird im Tabellenblatt Ausgangswerte der Bereich der Zellen in
der Zeile mit dem Wert fiir ZeileLauf und der Spalte 4 zugeordnet
der Variablen Zelle5 wird im Tabellenblatt Ausgangswerte der Bereich der Zellen in
der Zeile mit dem Wert fiir ZeileLauf und der Spalte 5 zugeordnet
der Variablen Zelle6 wird im Tabellenblatt Ausgangswerte der Bereich der Zellen in
der Zeile mit dem Wert fiir ZeileLauf und der Spalte 6 zugeordnet
der Variablen Zelle7 wird im Tabellenblatt Ausgangswerte der Bereich der Zellen in
der Zeile mit dem Wert fiir ZeileLauf und der Spalte 7 zugeordnet
der Variablen Zelle8 wird im Tabellenblatt Ausgangswerte der Bereich der Zellen in
der Zeile mit dem Wert fiir ZeileLauf und der Spalte 8 zugeordnet
der Variablen Zelle9 wird im Tabellenblatt Ausgangswerte der Bereich der Zellen in
der Zeile mit dem Wert fiir ZeileLauf und der Spalte 9 zugeordnet
der Variablen Zelle10 wird im Tabellenblatt Ausgangswerte der Bereich der Zellen
in der Zeile mit dem Wert fiir ZeileLauf und der Spalte 10 zugeordnet
der Variablen Zelle11 wird im Tabellenblatt Ausgangswerte der Bereich der Zellen
in der Zeile mit dem Wert fiir ZeileLauf und der Spalte 11 zugeordnet
der Variablen Zelle12 wird im Tabellenblatt Ausgangswerte der Bereich der Zellen
in der Zeile mit dem Wert fiir ZeileLauf und der Spalte 12 zugeordnet
der Variablen Zelle13 wird im Tabellenblatt Ausgangswerte der Bereich der Zellen
in der Zeile mit dem Wert fiir ZeileLauf und der Spalte 13 zugeordnet
der Variablen Zelle14 wird im Tabellenblatt Ausgangswerte der Bereich der Zellen
in der Zeile mit dem Wert fiir ZeileLauf und der Spalte 14 zugeordnet
der Variablen Zelle15 wird im Tabellenblatt Ausgangswerte der Bereich der Zellen
in der Zeile mit dem Wert fiir ZeileLauf und der Spalte 15 zugeordnet
der Variablen Zelle16 wird im Tabellenblatt Ausgangswerte der Bereich der Zellen
in der Zeile mit dem Wert fiir ZeileLauf und der Spalte 16 zugeordnet
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279 der Variablen Zelle17 wird im Tabellenblatt Ausgangswerte der Bereich der Zellen
in der Zeile mit dem Wert fiir ZeileLauf und der Spalte 17 zugeordnet

280 der Variablen Zelle18 wird im Tabellenblatt Ausgangswerte der Bereich der Zellen
in der Zeile mit dem Wert fiir ZeileLauf und der Spalte 18 zugeordnet

281 Beginn der If-Anweisung fiir alternative Bedingung: wenn Zellel leer ist oder keine
Variable des Datentyps numeric enthilt, oder

282 wenn Zelle? leer ist oder keine Variable des Datentyps numeric enthilt, oder

283 wenn Zelle3 leer ist oder keine Variable des Datentyps numeric enthiilt, oder

284 wenn Zelle4 leer ist oder keine Variable des Datentyps numeric enthiilt, oder

285 wenn Zelle5 leer ist oder keine Variable des Datentyps numeric enthilt, oder

286 wenn Zelle6 leer ist oder keine Variable des Datentyps numeric enthilt, oder

287 wenn Zelle7 leer ist oder keine Variable des Datentyps numeric enthilt, oder

288 wenn Zelle8 leer ist oder keine Variable des Datentyps numeric enthilt, oder

289 wenn Zelle9 leer ist oder keine Variable des Datentyps numeric enthilt, oder

290 wenn Zelle10 leer ist oder keine Variable des Datentyps numeric enthilt, oder

291 wenn Zellel1 leer ist oder keine Variable des Datentyps numeric enthilt, oder

292 wenn Zelle12 leer ist oder keine Variable des Datentyps numeric enthilt, oder

293 wenn Zellel3 leer ist oder keine Variable des Datentyps numeric enthilt, oder

294 wenn Zelle14 leer ist oder keine Variable des Datentyps numeric enthilt, oder

295 wenn Zellel5 leer ist oder keine Variable des Datentyps numeric enthilt, oder

296 wenn Zellel6 leer ist oder keine Variable des Datentyps numeric enthilt, oder

297 wenn Zellel7 leer ist oder keine Variable des Datentyps numeric enthilt, oder

298 wenn Zelle18 leer ist oder keine Variable des Datentyps numeric enthiilt, dann

299 Anzeige der Nachricht "Ausgangswert in Zeile: Zeilennummer fehlt oder falsch.
Programmabbruch."

300 gehe zum Ende der Prozedur

301 Else-Anweisung fiir optionale alternative Bedingung

302 Ziahler i um 1 vorsetzen

303 Variable dx(1) erhilt den Wert des Zellel zugewiesenen Bereichs

304 Variable x(i) erhilt den Wert des Zelle2 zugewiesenen Bereichs

305 Variable P(i) erhilt den Wert des Zelle3 zugewiesenen Bereichs

306 Variable C(i) erhiilt den Wert des Zelle4 zugewiesenen Bereichs

307 Variable SN(i) erhilt den Wert des Zelle5 zugewiesenen Bereichs

308 Variable nN(i) erhiilt den Wert des Zelle6 zugewiesenen Bereichs

309 Variable SW(i) erhiilt den Wert des Zelle7 zugewiesenen Bereichs

310 Variable nW(i) erhilt den Wert des Zelle8 zugewiesenen Bereichs

311 Variable SL(i) erhilt den Wert des Zelle9 zugewiesenen Bereichs

312 Variable n(i) erhilt den Wert des Zelle10 zugewiesenen Bereichs

313 Variable nL(i) erhiilt den Wert des Zellel1 zugewiesenen Bereichs
314 Variable RTF(i) erhilt den Wert des Zelle12 zugewiesenen Bereichs
315 Variable Df(i) erhiilt den Wert des Zelle13 zugewiesenen Bereichs
316 Variable eps(i) erhilt den Wert des Zelle14 zugewiesenen Bereichs
317 Variable A(i) erhilt den Wert des Zellel5 zugewiesenen Bereichs
318 Variable rho(i) erhiilt den Wert des Zelle16 zugewiesenen Bereichs
319 Variable Disp(i) erhilt den Wert des Zelle17 zugewiesenen Bereichs
320 Variable Ds(i) erhiilt den Wert des Zelle18 zugewiesenen Bereichs

322 Berechnung von Cinf(i)
324 Berechnung von k(i)
325 Berechnung von p(i)
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327-331 Vereinbarungen fiir Stabilititskriterien (nicht aktiv)

333 Ende der If-Anweisung

334 Zihler ZeileLauf um 1 vorsetzen

335 Variable Zelle1 wird den Zellen in der Zeile Zeilelauf und der 1. Spalte des
Tabellenblattes Ausgangswerte zugeordnet

336 Ende der While-Anweisung, gehe zuriick zum Beginn der While-Anweisung

338 Die Anzahl der Schichten n erhilt den Wert des Zihlers i-1

342-411 Vereinbarungen fiir Zeitschleife
342 Zihler SpalteLauf auf Null setzen
343 Zihler tt auf Null setzen
345 Beginn indizierte Schieife mit For-Anweisung, Zeit-Index t, Zdhlschritt ist dt
346 Zihler ZeileLauf auf 3 setzen
348-360 Vereinbarungen fiir indizierte Schleife, Kompartiment-Index i
348 For-Anweisung, Beginn Kompartiment-Schleife: Fiir jedes i von 1 bis n
349-359 Berechnung der Parameter aa(i), bb(i), cc(i), arl, ar2, ar3, Q(i), S(i), R(i) des
lineares Gleichungssystem
360 Ende der Kompartimentschleife, gehe zuriick zum Beginn der Schleife
362-365 Berechnung der Parameter R(1), R(n), e(1) und f(1) des lineares
Gleichungssystems
367-370 Vereinbarungen fiir indizierte Schleife, Kompartiment-Index i

367 For-Anweisung, Beginn Kompartiment-Schleife: Fiir jedes i vo 1 bis n

368-369 Berechnung der Parameter e(i+1) und f(i+1) zur Losung des linearen
Gleichungssystems

370 Ende der Kompartimentschleife, gehe zuriick zum Beginn der Schleife

372 C(n) wird der Wert von f(n+1) zugeordnet

374-376 Vereinbarungen fiir indizierte Schleife, Kompartiment-Index i
374 For-Anweisung, Beginn Kompartiment-Schleife: Fiir jedes 1 von n bis 2,
Zihlschritt ist -1
375 Losung des Gleichungssystems und Berechnung des Parameters C(i-1) durch
rilckwiirtiges Einsetzen (back substitution)
376 Ende der Kompartimentschleife, gehe zuriick zum Beginn der Schleife

378-397 Vereinbarungen fiir indizierte Schleife, Kompartiment-Index i
378 For-Anweisung, Beginn Kompartiment-Schleife: Fiir jedes i von 0 bis n+1
379 Beginn der If-Anweisung fir alternative Bedingung: wenn der Zihler t
grofier als tm-Term, dann
380 Beginn der If-Anweisung fiir alternative Bedingung: wenn
der Zihler tt groBer bzw. kleiner als t, dann
381 Zihler tt erhiilt den Wert des Zihlers t
382 Zihler Spaltelauf um 1 vorsetzen
383 Zihler Spalte erhilt den Wert des Terms (Schritt — Spaltelauf) * 7
384 im Tabellenblatt Ergebnis wird der Spalte Spalte+1 die Breite 7
zugeordnet
385 im Tabellenblatt Ergebnis wird den Zellen der 3. Zeile und der Spalte
Spalte+1 das Schriftart-Format Fett zugewiesen
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im Tabellenblatt Ergebnis wird den Zellen der 3. Zeile und der Spalte
Spalte+1 der Text ,,x(i)" zugewiesen

im Tabellenblatt Ergebnis wird den Zellen der Spalte Spalte+2 das
Zahlen-Format 0000000 zugewiesen

im Tabellenblatt Ergebnis wird der Spalte Spalte+1 die Breite 15
zugewiesen

im Tabellenblatt Ergebnis wird den Zellen der 3. Zeile und der Spalte
Spalte+2 das Schriftart-Format Fett zugewiesen

im Tabellenblatt Ergebnis wird den Zellen der 3. Zeile und der Spalte
Spalte+2 der Text ,,C(i)"* zugewiesen

im Tabellenblatt Ergebnis wird den Zellen der Spalte Spalte+3 das
Zahlen-Format 0000000 zugewiesen

im Tabellenblatt Ergebnis wird den Zellen der Spalte Spalte+3 die
Breite 15 zugewiesen

im Tabellenblatt Ergebnis wird den Zellen der 3. Zeile und der Spalte
Spalte+3 das Schriftart-Format Fett zugewiesen

im Tabellenblatt Ergebnis wird den Zellen der 3. Zeile und der Spalte
Spalte+3 der Text ,,Cinf(i)" zugewiesen

Ende der If-Anweisung

399 Zihler ZeileLauf um 1 vorsetzen

401 Im Tabellenblatt Ergebnis wird den Zellen der Zeile ZeileLauf und der
Spalte Spalte+1 der Wert von x(i) zugeordnet

402 Im Tabellenblatt Ergebnis wird den Zellen der Zeile ZeileLauf und der
Spalte Spalte+1 der Wert von C(i) zugeordnet

403 Im Tabellenblatt Ergebnis wird den Zellen der Zeile ZeileLauf und der
Spalte Spalte+1 der Wert von Cinf(i) zugeordnet

405 Ende der If-Anweisung

406 Ende der Kompartimentschleife, gehe zuriick zum Beginn der Schleife

408 Anweisung fiir C(0) (obere Randbedingung) (inaktiv)
409 Anweisung fiir C(n+1) (untere Randbedingung)

411 Ende Zeitschleife, nichster Zeitschritt

413 Auswahl und Anzeige des Tabellenblatts ,,Ergebnis*

415 Anzeige der Nachricht , fertig”

419, 423 Ende der Prozedur
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VisualBASIC-Computerprogramm zur Berechnung des nichtstationiiren eindi-
mensionalen Radontransportes

' Radontransportmodell - Advektion und Dispersion

Sub ModellMakro()

' Vereinbarungsteil

Const nmax = 3000 ' Maximale Anzahl der Kompartimente

Konstante Parameler

Dim Mappe As Workbook ' Excel-Arbeitsmappe

Dim Blatt As Worksheet ' Excel- Tabellenblatt

Dim AusgangsBlatt As Worksheet ' Excel-Tabellenblatt “Ausgangswerte™
Dim ErgebnisBlatt As Worksheet ' Excel-Tabellenblatt “Ergebnis*

Dim ParameterBlatt As Worksheet ' Excel-Tabellenblatt “Parameter™

Dim MappenName As String 'Name der Arbeitsmappe

Dim IstBlatt As Boolean 'Wert fiir Tabellenblatt-Vereinbarung
Dim Zellel As Object

Dim Zelle2 As Object

Dim Zelle3 As Object

Dim Zelled As Object

Dim Zelle5 As Object

Dim Zelle6 As Object

Dim Zelle7 As Object

Dim Zelle8 As Object

Dim Zelle9 As Object

Dim Zelle10 As Object

Dim Zellel 1 As Object

Dim Zellel2 As Object

Dim Zelle13 As Object

Dim Zelle14 As Object

Dim Zellel5 As Object

Dim Zellel6 As Object

Dim Zellel7 As Object

Dim Zellel 8 As Object

Dim Schritt As Integer 'Anzahl der anzuzeigenden letzten Zeitschritte
Dim Spalte As Integer ‘Tabellenspalte zur Ergebnisdarstellung
Dim SpalteLauf As Integer ‘Spalten-Zihler

Dim ZeileLauf As Integer 'Zeilen-Zihler

Dim1i As Integer ‘Kompartiment-Zihler

Dim n As Integer 'Anzahl der Kompartimente

Dim eta As Double 'Faktor zur zeitlichen Diskretisierung [-]
Dim lambda As Double 'Zerfallskonstante [ 1/h]

Dimb As Double ‘empirische Konstante

Dim m As Double 'empirische Konstante

Dim Kn As Double 'Rn-Verteilungskoeffizient zwischen Olivend] und Luft [-]
Dim Kw As Double ‘Rn-Verteilungskoeffizient zwischen Wasser und Luft [-]
Dim dt As Double "Zeitschritt [h]

Dim tm As Double '‘Gesamtzeit [h]

Dimv As Double ‘mittlere FlieBgeschwindigkeit [m/s]
Dim DL As Double ‘Diffusionskoeffizient von Radon in Luft [m?/s]
Dimt As Double "Zeit [h]

Dim tt As Double 'Hilfsvariable fir anzuzeigende letzte Schritte
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Dimarl As Double
Dim ar2 As Double

Dim ar3 As Double
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'Koeffizient des linearen Gleichungssystems
'Koeffizient des linearen Gleichungssystems
‘Koeffizient des linearen Gleichungssystems

" Réumlich variable Parameter

'

Dim ni(0 To nmax + 1)
Dim SN(O To nmax + 1)
Dim SW(0 To nmax + )
Dim nL(0 To nmax + 1)
Dim SL(O To nmax + 1)
Dim A(0 To nmax + 1)
Dim eps(0 To nmax + 1)
Dim rho(0 To nmax + 1)
Dim C(0 To nmax + 1)
Dim dx(0 To nmax + 1)
Dim De(0 To nmax + 1)
Dim ne(0 To nmax + 1)
Dim Cinf(0 To nmax + 1)
System
Dim Df(0 To nmax + 1)
Dim Ds(0 To nmax + 1)
Dim Disp(0 To nmax + 1)
Dim P(0 To nmax+1)
Dim k(0 To nmax + 1)
Dim p(0 To nmax + 1)
Dim qq(0 To nmax + 1)
Dim ww(0 To nmax + 1)
Dim aa(0 To nmax + 1)
Dim bb(0 To nmax + 1)
Dim ce(0 To nmax + 1)
Dim Q(0 To nmax + 1)
Dim S(0 To nmax + 1)
Dim R(0 To nmax + 1)
Dim e(0 To nmax + 1)
Dim f(0 To nmax + 1)
Dim RTF(0 To nmax + 1)
Dim x(0 To nmax + 1)

As Double
As Double
As Double
As Double
As Double
As Double
As Double
As Double
As Double
As Double
As Double
As Double
As Double

As Double
As Double
As Double
As Double
As Double
As Double
As Double
As Double
As Double
As Double
As Double
As Double
As Double
As Double
As Double
As Double
As Double
As Double

'integrale bzw. Gesamt-Porositit des Bodens [1/1]
'‘NAPL-Sittigung des Porenraumes [I| NAPL/I Poren]
'Wassersittigung des Poremraumes [1 Wasser/l Poren|
'luftgefiillte Porositit [1 Luft/l Boden]

'Luftséttigung des Porenraums [l Luft/l Poren]
'Radiumkonzentration der Mineralmatrix [Bg/kg]
'Emanationskoeffizient [-]

‘Lagerungsdichte des Bodens [kg/m?]
'Radonkonzentration der Bodenluft [Bg/m?]

'Abstand zwischen Knotenpunkten

‘effektiver Diffusionskoeffizient (Df/RTF)
'scheinbare Porositit [-]

'Radonkonzentration der Bodenluft im abgeschlossenen

'Diffusionskoeffizient von Rn im Boden [m%/s]
‘Dispersionskoeffizient von Rn in Wasser [m¥s]
‘Dispersivitit [m]

'Druckhéhe [m]

‘Hilfsvariable (alpha)

'Hilfsvariable (beta)

‘Stabilitiitskriterium 1

‘Stabilitédtskriterium 2

'Koeffizient des linearen Gleichungssystems
'Koeffizient des linearen Gleichungssystems
'Koeffizient des linearen Gleichungssystems
'Quellenterm

‘Senkenterm

'Koeffizient des linearen Gleichungssystems
'Koeffizient des Thomas Algorithmus
'Koeffizient des Thomas Algorithmus
'Retardationsfaktor

"Tiefe [m]

'Anweisungen fiir Tabellenblitter mit Eingangs-Parametern

MappenName = ActiveWorkbook.Name

IstBlatt = False

For Each Blatt In ActiveWorkbook. Worksheets
If Blatt. Name = "Parameter” Then

IstBlatt = True

Set ParameterBlatt = Blatt

Exit For
End If
Next Blatt
If Not IstBlatt Then

MsgBox "Tabellenblatt 'Parameter’ fehlt. Programmabbruch."

GoTo Ende_Sub
End If

ParameterBlatt.Select

ActiveSheet.Cells(1, 1).Select

IstBlatt = False
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147
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151
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154
155
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158
159
160
161
162
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164
165
166
167
168
169
170
171
172
173
174
175
176
177
178
179
180
181
182
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For Each Blatt In ActiveWorkbook.Worksheets
If Blatt.Name = "Ausgangswerte” Then
IstBlatt = True
Set AusgangsBlatt = Blatt
Exit For
End If
Next Blatt
If Not IstBlatt Then
MsgBox "Tabellenblatt 'Ausgangswerte' fehlt. Programmabbruch.”
GoTo Ende_Sub
End If

AusgangsBlatt.Select
ActiveSheet.Cells(1, 1).Select

'Anweisungen fiir Tabellenblatt mit Ergebnissen

IstBlatt = False
For Each Blatt In ActiveWorkbook.Worksheets
If Blatt.Name = "Ergebnis" Then
IstBlatt = True
Set ErgebnisBlatt = Blatt
ErgebnisBlatt.Select
Cells.Select
Selection.Clear
Exit For
End If
Next Blatt
If Not IstBlatt Then
Sheets.Add After:=Sheets(1)
ActiveSheet.Name = "Ergebnis"
Set ErgebnisBlatt = ActiveSheet
End If
ErgebnisBlatt.Cells(1, 1).Font.Bold = True
ErgebnisBlatt.Cells(1, 1).Font.Italic = True
Cells.Select
ActiveSheet.Cells(1, 1).Select

' Einlesen der Eingangs-Parameter

konstante Parameter

Set Zellel = ParameterBlatt.Cells(2, 3)

If IsEmpty(Zellel) Or (Not IsNumeric(Zellel)) Then
MsgBox "Parameter 'Faktor zur zeitlichen Diskretisierung' fehlt. " + _"Programmabbruch.”
GoTo Ende_Sub

Else
eta = Zellel.Value

End If

Set Zellel = ParameterBlatt.Cells(3, 5)

If IsEmpty(Zelle1) Or (Not IsNumeric(Zelle1)) Then
MsgBox "Parameter 'Zerfallskonstante' unvollstindig oder fehlt. " + _ "Programmabbruch.”
GoTo Ende_Sub

Else
lambda = Zellel.Value

End If
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212
213
214
215
216
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220
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240
241
242
243
244
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Set Zellel = ParameterBlatt.Cells(4, 3)
If IsEmpty(Zelle1) Or (Not IsNumeric(Zellel)) Then

MsgBox "Parameter 'Diffusionskoeffizient von Radon in Luft' " + _"fehlt. Programmabbruch.”

GoTo Ende_Sub
Else

DL = Zellel .Value
End If

Set Zellel = ParameterBlatt.Cells(5, 3)
If IsEmpty(Zellel) Or (Not IsNumeric(Zelle1)) Then

MsgBox  "Parameter 'Rn-Verteilungskoeffizient —zwischen  Olivensl und  Luft'

Programmabbruch."
GoTo Ende_Sub
Else
Kn = Zellel.Value
End If

Set Zellel = ParameterBlatt.Cells(6, 3)
If IsSEmpty(Zellel) Or (Not IsNumeric(Zelle1)) Then

fehlt.

MsgBox "Parameter 'Rn-Verteilungskoeffizient zwischen Wasser und Luft' fehlt. Programmabbruch.”

GoTo Ende_Sub
Else

Kw = Zellel.Value
End If

Set Zellel = ParamelterBlatt.Cells(7, 3)

If IsEmpty(Zellel) Or (Not IsNumeric(Zellel)) Then
MsgBox "Parameter 'Zeitschritt' fehlt. Programmabbruch.”
GoTo Ende_Sub

Else
dt = Zellel.Value

End If

Set Zellel = ParameterBlatt.Cells(8, 3)

If IsEmpty(Zellel) Or (Not IsNumeric(Zellel)) Then
MsgBox "Parameter 'Gesamtzeit' fehlt. Programmabbruch.”
GoTo Ende_Sub

Else
tm = Zellel.Value

End If

Set Zellel = ParameterBlatt.Cells(9, 3)

If IsEmpty(Zelle1) Or (Not IsNumeric(Zellel)) Then
MsgBox "Parameter 'Anzahl der anzuzeigenden letzten Schritte fehlt. Programmabbruch."
GoTo Ende_Sub

Else
Schritt = Zellel.Value

End If

Set Zellel = ParameterBlatt.Cells(10, 3)
If IsEmpty(Zelle1l) Or (Not IsNumeric(Zellel)) Then
MsgBox "Parameter ‘mittlere FlieBgeschwindigkeit' fehlt. Programmabbruch.”
GoTo Ende_Sub
Else
v =Zellel.Value
End If

Set Zellel = ParameterBlatt.Cells(11, 3)

If IsEmpty(Zelle1) Or (Not IsNumeric(Zelle1)) Then
MsgBox "emp. Konstante m fehlt. Programmabbruch.”
GoTo Ende_Sub

Else
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245 m = Zellel.Value
246 End If
247

248 Set Zellel = ParameterBlatt.Cells(12, 3)

249 If IsEmpty(Zelle1) Or (Not IsNumeric(Zelle1)) Then
250 MsgBox "emp. Konstante b fehlt. Programmabbruch."
251 GoTo Ende_Sub

252 Else

253 b = Zellel . Value

254 End If

255
256
257 riumlich variable Parameter zum Startzeitpunkt
258
259
260 i=i-1

261

262 ZeileLauf = 3

263

264 Set Zellel = AusgangsBlatt.Cells(ZeileLauf, 1)
265 While Not IsEmpty(Zellel)

266 Set Zelle2 = AusgangsBlatt.Cells(ZeileLauf, 2)

267 Set Zelle3 = AusgangsBlatt.Cells(ZeileLauf, 3)

268 Set Zelle4 = AusgangsBlatt.Cells(ZeileLauf, 4)

269 Set Zelle5 = AusgangsBlaut.Cells(ZeileLauf, 5)

270 Set Zelle6 = AusgangsBlatt.Cells(ZeileLauf, 6)

271 Set Zelle7 = AusgangsBlatt.Cells(ZeileLauf, 7)

272 Set Zelle8 = AusgangsBlatt.Cells(ZeileLauf, 8)

273 Set Zelle9 = AusgangsBlatt.Cells(ZeileLauf, 9)

274 Set Zelle10 = AusgangsBlatt.Cells(ZeileLauf, 10)
275 Set Zelle11 = AusgangsBlatt.Cells(ZeileLauf, 11)
276 Set Zelle12 = AusgangsBlatt.Cells(ZeileLauf, 12)
277 Set Zelle13 = AusgangsBlatt.Cells(ZeileLauf, 13)
278 Set Zelle14 = AusgangsBlatt.Cells(ZeileLauf, 14)
279 Set Zelle15 = AusgangsBlatt.Cells(ZeileLauf, 13)
280 Set Zelle16 = AusgangsBlatt.Cells(ZeileLauf, 16)
281 Set Zelle17 = AusgangsBlatt.Cells(ZeileLauf, 17)
282 Set Zelle18 = AusgangsBlatt.Cells(ZeileLauf, 18)
283 If IsEmpty(Zelle1) Or (Not IsNumeric(Zelle1)) Or _
284 IsEmpty(Zelle2) Or (Not IsNumeric(Zelle2)) Or _
285 IsEmpty(Zelle3) Or (Not IsNumeric(Zelle3)) Or _
286 IsEmpty(Zelle4) Or (Not IsNumeric(Zelle4)) Or _
287 IsEmpty(Zelle5) Or (Not IsNumeric(Zelle5)) Or _
288 IsEmpty(Zelle6) Or (Not IsNumeric(Zelle6)) Or _
289 IsEmpty(Zelle7) Or (Not IsNumeric(Zelle7)) Or _
290 IsEmpty(Zelle8) Or (Not IsNumeric(Zelle8)) Or _
291 IsEmpty(Zelle9) Or (Not IsNumeric(Zelle9)) Or _
292 IsEmpty(Zelle10) Or (Not IsNumeric(Zelle10)) Or _
293 IsEmpty(Zellel1) Or (Not IsNumeric(Zellel 1)) Or _
204 IsEmpty(Zelle12) Or (Not IsNumeric(Zelle12)) Or _
295 IsEmpty(Zelle13) Or (Not IsNumeric(Zelle13)) Or _
296 IsEmpty(Zelle14) Or (Not IsNumeric(Zelle14)) Or _
297 IsEmpty(Zelle15) Or (Not IsNumeric(Zelle15)) Or _
298 IsEmpty(Zelle16) Or (Not IsNumeric(Zelle16)) Or _
299 IsEmpty(Zelle17) Or (Not IsNumeric(Zelle17)) Or _
300 IsEmpty(Zelle18) Or (Not IsNumeric(Zelle18)) Then
301 MsgBox "Ausgangswert in Zeile: " + Str(Lauf1) fehlt oder falsch. Programmabbruch."
302 GoTo Ende_Sub

303 Else

304 i=i+1

305 dx(i) = Zellel.Value

306 x(i) = Zelle2. Value
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308
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338
339
340
341
342
343
344
345
346
347
348
349
350
351
352
353
354
355
356
357
358
359
360
361
362
363
364
365
366
367
368

P(i) = Zelle3.Value
C(i) = Zelled. Value
SN(i) = Zelle5.Value
nN(i) = Zelle6.Value
SW(i) = Zelle7.Value
nW(i) = Zelle8.Value
SL(i) = Zelle9.Value
ni(i) = Zelle10,Value
nL(i) = Zellel |.Value
RTF(i) = Zelle12.Value
Df(i) = Zelle13.Value
eps(i) = Zelle14.Value
A(i) = Zellel5.Value
rho(i) = Zelle16.Value
Disp(i) = Zelle17.Value
Ds(i) = Zelle18.Value

Cinf(i) = (eps(i) * A(i) * rho(i)) / (ni(i) * (SL(i) + Kw * SW(i) + Kn * SN(i)))

k(i) = dt * ((Ds(i) + Df(i)) / RTEG)) / (dx(i) » 2) * 3600
p(i) = (v/RTF(i) * dt) / dx(i) * 3600

'qq) = 2 * dx(D) / v
'ww(i) = (v *dt) /(2 * dx(i)) * 3600
'If (ww(1) > dt) Or (qq(i) < 1) Then
‘MsgBox "Stabilitit in Zeile: " + Str(Laufl) + " verletzt."
'End If

End If
ZeileLauf = ZeileLauf + |
Set Zellel = AusgangsBlatt.Cells(ZeileLauf, 1)

Wend

n=i-1

SpalteLauf =0
tt=0

Fort=dt Totm+dt/2 Step dt

ZeileLauf=3

Fori=1Ton
aa(i)=-k(i-1) *eta
bb(i) = (k(i - 1) + k(i) + p(i)) * eta + 1
cc(i)y = -(k(i) + p(i)) * eta

Q(i) = lambda * dt * Cinf(i)
S(i) = lambda * dt * C(i)

arl =k(i-1)* (1 -eta)

ar2 = -(k(i- 1) + k() + p(i)) * (1 -eta) + 1

ar3 = (k(i) + p(i)) * (1 - eta)

R(i)=arl * C(i - 1) +ar2 * C(i) + ar3 * C(i + 1) + Q(i) - S(i)
Next i

R(1)=R(1) - aa(l) * C(0)
R(n)=R(n)-cc(n) *C(n+ 1)
e(l)=0

f(1)=0
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389
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394
395
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403
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Fori=1Ton

e(i+ 1) =-cc(i)/ (aa(i) * e(i) + bb(i))

f(i + 1) = (R(i) - aa(i) * {(i)) / (aa(i) * e(i) + bb(i))
Next i

Cln)="fn+1)

Fori=nTo 2 Step -1
C(i- 1)=e(i) * C(i) + f(i)
Next i

Fori=0Ton+1
Ift > tm+dt/ 2 - (dt * Schritt) Then
If tt <>t Then
tr=t
SpalteLauf = SpalteLauf + |
Spalte = (Schritt - SpalteLauf) * 7
ErgebnisBlatt.Columns(Spalte + 1).ColumnWidth =7
ErgebnisBlatt.Cells(3, Spalte + 1).Font.Bold = True
ErgebnisBlatt.Cells(3, Spalte + 1).Value = "x(1)"

ErgebnisBlatt.Columns(Spalte + 2).NumberFormat = "0000000"
ErgebnisBlatt.Columns(Spalte + 2).ColumnWidth = 15
ErgebnisBlatt.Cells(3, Spalte + 2).Font.Bold = True
ErgebnisBlatt.Cells(3, Spalte + 2).Value = "C(1)"

ErgebnisBlatt.Columns(Spalte + 3).NumberFormat = "0000000"
ErgebnisBlatt.Columns(Spalte + 3).ColumnWidth = 15
ErgebnisBlatt.Cells(3, Spalte + 3).Font.Bold = True
ErgebnisBlatt.Cells(3, Spalte + 3).Value = "Cinf(i)"
End If
ZeileLauf = ZeileLauf + 1
ErgebnisBlatt.Cells(ZeileLauf, Spalte + 1) = x(i)
ErgebnisBlatt.Cells(ZeileLauf, Spalte + 2) = C(i)
ErgebnisBlatt.Cells(ZeileLauf, Spalte + 3) = Cinf{(i)

End If
Next i

'‘C(0)=C(1)
Cin+1)=C(n)

Nextt
ErgebnisBlatt.Select

MsgBox "fertig”

Ende_Sub:

End Sub
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F) Parameter der Modellb6den

a) Porositit und Trockendichte des Sand/Tailings-Gemisches in den Glaszylindern

(Zylinder I bis V)
Zylinder I Zylinder I  Zylinder IIl  Zylinder IV Zylinder V
mBoden [kg] 16,378 16,844 16,507 16,813 17,137
VZylinder [1] 11,4 11,4 114 11,4 11,4
pBoden 1 44 1,48 1,45 1,47 1.5
[g cm-?]
n 0,46 0,44 0,45 0,44 0,43
m oden
andcn = D [ 19]
Zylinder
pBoden = Trockendichte des Bodens [g cm-3]
mBoden= Masse des Bodens [g]
VZylinder = Innenvolumen des Zylinders [cm?]
m oden
VZyIiudcr - % 20
n= Quarz [ ]
Zylinder
n = Bodenporositit [-]
VZylinder = Innenvolumen des Zylinders [cm?]

mBoden= Masse des Bodens [g]
pQuarz = Dichte von Quarz [g cm-3] (2,65 g cm-3 nach Rasler, 1984)
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b)  Dichtezustand, Trockendichte, Porositit und exemplarische Sieblinien des Sandes in den

Diffusionsgefifien
Dichtezustand Trockendichte [g cm-3] n [%]
lockerste Lagerung: 1,36 48,3
Proctorverdichtung [ %]
90 1,43 45,7
95 1,51 42,6
97 1,54 41,5
100 1,59 39,6

Korngrofenverteilung:

Schlammkorn Siebkorn
Senluffkarr Sandkern Aizskom
+pg| Feinstas Fain i IMitte: Grob Fein | Wutrel | Groa Fen | IMirel Gron Steine

1/ 1 3 N T I

1 | | i
|
|

%
B

1 A 1 A

o
&

@
-

@

-
o

"
|
e

2

Massenantile u der Kimer <  ser Gesamimenge [%]
w
&
—

T T
_ ‘ ,)/r r I 1T
H | I
d I L ! .1 | | [
Q.001 a.002 0008 0.02 0.06 az 0.6 2.0 &0 20 60 100
Kotndurchmasser d fmim]
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¢)  Dichtezustand, Trockendichte, Porositit und exemplarische Sieblinien des Sandes in den
Bodensidulen (GAMS) nach Schubert (1999)

Dichtezustand Trockendichte [g cm-3] n [%]
lockerste Lagerung: 135 48,7
Proctorverdichtung [%]

90 1,42 46,1

95 1,50 43.0

97 1,53 41,9

100 1,58 40,0
KorngréBenverteilung:

Schlammkorn Siebkorn
Schiuffkorn Sandkorn Kieskorn
100| Feinstes Fein Mittel Grob Fain | Mite Grob Fen | I\;Imel Grob Steine;

2
S

3
T

™se

Massenantaile a der Kdmer < d der Gesamimenga (%)
8
— |

0.001 o002 0.906 0.02 0.08 02 06 20 6.0 20 80 100
Karndurchmesser d (mm]



d)  Resultierende Radiumkonzentration des Sand/Tailings-Gemisches

In Glasschliffflaschen und DiffusionsgefdBen:

Mischungsverhiltnis Sand/Tailing 20:1

21 Teile = 100% bzw. 1,0

1 Teil = 1/21 =4,76% bzw. 0,0476

20 Teile = 20/21 = 95,23% bzw. 0,9523

Resultierende Radiumkonzentration des Gemisches:

5 Bq kg-1-0,9523 + 2700 Bq kg-1 - 0,0476 = 133 Bq kg-1

In Bodensiulen nach Schubert (1999; GAMS):

Mischungsverhiltnis Sand/Tailing 10:1

11 Teile = 100% bzw. 1,0

1 Teil = 1/11 = 9,09% bzw. 0,0909

10 Teile = 10/11 = 90,91% bzw. 0,9091

Resultierende Radiumkonzentration des Gemisches:

5 Bq kg-1-0,9091 + 2700 Bq kg-1 - 0,0909 = 250 Bq kg-1



G) Korrekturfaktoren A und C fiir die Lukaszellen
A C
Time Minutes Hours Days Hours Minutes
0) 1,00000 1,0000 100000 1,00000
1 0,99987 0,9925 0,83431 1,00378
2 0,99975 0,9850 0,69607 1,00757
3 0,99962 0.9776 0.58074 101136
4 0,99950 0,9703 0,48451 101517
5 0.99937 0.9630 0.40423 1,01899
6 0,99925 0,9557 0,33726 102281
7 0,99912 0.9485 0.26138 102665
8 0,99899 0,9414 0,23475 1.03050)
9 0.99887 0,9343 0,19586| 1,03435
10) 0.99874 0.9273 0,16341 1,03821
11 0,99862 0.9203 0,13633 1.04209
12 0,99849 0.9134 0.11374] 1,04597
13 0,99837 0.9065 0,09490] 1,04986
14 (.99824 0.8997 0,07917 1,05377
15 0.99811 0.8930) 0,06605 1,05768 1,00094]
16 0.99799] 0,8862 0,05511 1,06160
17 0,99786) 0.8796) 0,04598] 1,06553
18 0,99774] 0.8730 0.03836 1,06947
19 0,99761 0.8664 0.03200] 1,07342
20 0.99749) 0,8599 0.02670) 1.07738
21 0,99736] 0.8534 002228 1,08135
22 0.99724] 0.8470 0.01859 1,08532
23 0,99711 0.8406 0,01551 1,08931
24 0.99699 0,8343 0,01294] 1.09331
25 0,99686) 0.8280 001079 1.09732
26 0,99673 0.8218 000901 1,10133
27 0.99661 0.8156 0,00751 1,10536]
28 0,99648 0.8095 0.00627 1,10939
29 0,99636, 0,8034 0,00523 1,11344
30§ 0.99623 0.7974 0,00436] 1,11749 1,00188
31 0.99611 0,7914 0,00364 1.12155
32 0,99598] 0,7854 0,00304] 1,12562
33 0,99586) 0,7795 0,00253 1,12971
34 0.99573 07737 0,00211 1,13380
35 0.99561 0,7678, 0.00176 1,13790)
36 0.99548 0.7621 0,00147 1,14201
37 0.99536 0.7563 0,00123 1,14613
38 0.99523] 0,7506] 0,00102 115026
39 0,99511 0.7450) 0,00085 1,15440,
40) 0,99498 0.7394 0.00071 1.15854
41 0,99486 0,7338 0,00059 1.16270
42 0.99473] 0.7283 0,00050) 1,16687
43 0,99461 0.7228 0,00041 1,17105
44 ,99448 07174 0.00035 1,17523
45 0,99435 0,7120)] 0,00029] 1,17943 1.02830)]
46 0,99423 0.7067 0,00024] 1,18363
47 0.99410) 0,7013 0,00020) 1,18784
48 0.99398 0.,6961 0,00017 1,19207
49 0,99385 0,6908 0,00014 1,19630]
50) 0,99373] 0.6856) 0,00012 1,20054
51 0.99360) 0,6805 0,00010) 1,20479
52 0,99348 0,6754 0,00008 1,20905
53 0,99335 0,6703 0,00007 1,21332
54 0,99323 0,6653 0,00006) 1,21760
55 0,99310) 0,6603] 0,00005 1,22189)
56) 0,99298 0,6553 0,00004 1,22619
57 0,99286 0,6504] 0,00003 1,23050
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H) Anfangs- und Randbedingungen
a)  Diffusionsgefife

Folgende riumlich und zeitlich konstante Parameter werden fiir Berechnungen in allen
DiffusionsgefidBen herangezogen:

Faktor zur zeitlichen Diskretisierung 1 = 0,5

Zeitschritt At = 0,167 [h]
Gesamtlaufzeit toyay = 1000 [h]

Anzahl der anzuzeigenden letzten Zeitschritte =2
Zerfallskonstante A =21-10°[Zh"
mittlere FlieBgeschwindigkeit v = 0,0 [ms”]
Diffusionskoeffizient von Radon in Luft D =12-107° [m2 5]

Rn-Verteilungskoeffizient zwischen Olivendl und Luit Kojyp, = 10,9
Rn-Verteilungskoeffizient zwischen Wasser und Luft Kwy. = 0,26
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Diffusionsgefifp ohne Ol
Folgende Parameter werden fiir Berechnungen des Diffusionskoeffizienten von Radon im

geschlossenen Diffusionsgefi ohne Ol herangezogen:

Oberfliche empirische Konstante D 10°
b m [m®s"]

geschlossen 0,2 1,9 0,52

offen 1,15 1,0 6,21

Folgende riumlich variable Parameter werden sowohl fiir Berechnungen im geschlossenen,
als auch offenen Diffusionsgefd ohne Olivendl zum Startzeitpunkt herangezogen. Es sei
betont, dass der Wert von ni des Kompartimentes i = 0 (vgl. unten) nur im geschlossenen

(nicht vollstindig versiegelten) Gefifl 0,03 betrigt, im offenen Gefdll dagegen 0,446.

i C Ax  SwarL  Sw n; o Cra £ p
[]  [Bqm®]  [m] [ 8 [ m  [Bakg'l [-] kgm™]
0 0 0,05 0 001 045 [ 0,030 130 0,638 1400
I 0 0,05 0 001 045 0446 130 0,638 1400
2 0 0,05 0 001 045 0446 130 0,638 1400
3 0 0,05 0 0.01 045 0446 135 0,638 1450
4 0 0,05 0 001 045 0446 135 0,638 1450
5 0 0,05 0 001 045 0446 135 0.638 1450
6 0 0,05 0 0.01 045 0446 135 0,638 1450
7 0 0,05 0 0.01 045 0446 135 0,638 1450
8 0 0,05 0 001 045 0446 135 0.638 1450
9 0 0,05 0 001 045 0446 135 0.638 1450
10 0 0,05 0 001 045 0446 135 0.638 1450
3 0 0,05 0 001 045 0446 135 0,638 1450
12 0 0,05 0 0.01 045 0446 135 0,638 1450
13 0 0,05 0 0,01 045 0446 135 0.638 1450
14 0 0,05 0 001 045 0446 135 0.638 1450
15 0 0,05 0 001 045 0446 135 0,638 1450
16 0 0,05 0 001 045 0446 135 0.638 1450
17 0 0,05 0 001 045 0446 135 0,638 1450
18 0 0,05 0 001 045 0446 135 0,638 1450
19 0 0,05 0 001 045 0446 135 0,638 1450
20 0 0,05 0 001 045 0446 135 0,638 1450
21 0 0,05 0 0,01 0,45 0,446 135 0,638 1450
22 0 0,05 0 001 045 0446 135 0.638 1450
23 0 0,05 0 0,01 0,45 0,446 135 0,638 1450
24 0 0,05 0 001 045 0446 130 0.638 1420
25 0 0,05 0 001 045 0446 130 0,638 1420
26 0 0,05 0 0,01 0,45 0,446 130 0,638 1420
27 0 0,05 0 0,01 0.45 0.446 130 0,638 1420
28 0 0,05 0 001 045 0446 130 0,638 1420
29 0 0,05 0 0,01 0,45 0,446 130 0,638 1420
30 0 0,05 0 0,01 0,45 0,446 130 0,638 1420




Diffusionsgefcfs mit Ol

Folgende Parameter werden fiir Berechnungen des Diffusionskoeffizienten von Radon im
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geschlossenen Diffusionsgefif mit Ol herangezogen:

— —

Obeiflickie empirische Konstante SnapL [)':L2 1-?
b m [-] [m™s™]

0,0 5,35

geschlossen 1,0 1.0 o2 e

5 0,0 5.48

2 s J
offen 1,025 1,0 02 >

Folgende rdumlich variable Parameter werden sowohl fiir Berechnungen im geschlossenen,

als auch offenen Diffusionsgefdl mit Olivendl zum Startzeitpunkt herangezogen. Es sei

betont, dass der Wert von n des Kompartimentes i = 0 (vgl. unten) nur im geschlossenen

(nicht vollstindig versiegelten) Gefif3 0,000725 betrigt, im offenen dagegen Gefill 0,446.

i C Ax S~apL Sw n; nL Cra £ P
[-]  [Bqm’]  [m] -] -l -] -1 [Bgkg'l [-] [kgm?]
0 0 0,05 0 0,01 0,45 0,000725 130 0,638 1420
| 0 0,05 0 0,01 0.45 0.446 130 0,638 1420
2 0 0,05 0 0,01 0,45 0,446 130 0,638 1420
3 0 0,05 0 0,01 0,45 0,446 130 0,638 1420
4 0 0,05 0 0,01 0,45 0.446 130 0,638 1420
5 0 0,05 0 0,01 0.45 0,446 133 0,638 1450
6 0 0,05 0 0,01 0,45 0,446 133 0,638 1450
7 0 0,05 0 0,01 0.45 0,446 133 0,638 1450
8 0 0,05 0 0,01 0,45 0,446 133 0,638 1450
9 0 0,05 0 0,01 0,45 0.446 133 0,638 1450
10 0 0,05 0 0,01 0,45 0,446 133 0,638 1450
11 0 0,05 0 0,01 0,45 0,446 133 0,638 1450
12 0 0,05 0 0,01 0,45 0,446 133 0,638 1450
13 0 0,05 0 0,01 0,45 0,446 133 0,638 1450
14 0 0,05 0 0,01 0,45 0,446 133 0,638 1450
15 0 0,05 0 0,01 045 0,446 133 0,638 1450
16 0 0,05 0 0,01 0.45 0,446 133 0,638 1450
17 0 0,05 0 0,01 0,45 0,446 133 0,638 1450
18 0 0,05 0 0,01 0,45 0,446 133 0,638 1450
19 0 0,05 0 0,01 0,45 0,446 133 0,638 1450
20 0 0,05 0 0,01 0,45 0,446 133 0,638 1450
21 0 0,05 0 0,01 0,45 0,446 133 0,638 1450
22 0 0,05 0 0,01 0,45 0,446 133 0,638 1450
23 0 0,05 0 0,01 0,45 0,446 133 0,638 1450
24 0 0,05 0 0,01 0,45 0,446 133 0.638 1450
25 0 0,05 0 0,01 0,45 0,446 133 0,638 1450
26 0 0,05 0,2 0,01 0,45 0,356 133 0,638 1450
27 0 0,05 0,2 0,01 0,45 0,356 133 0,638 1450
28 0 0,05 0,2 0,01 0,45 0,356 133 0,638 1450
29 0 0,05 0,2 0,01 0,45 0,356 133 0,638 1450
30 0 0,05 0,2 0,01 0,45 0,356 133 0,638 1450
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b)  Modellrechnungen

Als obere Randbedingung wird in jedem Fall die constant concentration Randbedingung C(0)
= () verwendet.

Als untere Randbedingung wird in jedem Fall die no flow Bedingung C(n+1) = C(n)
verwendet.

Folgende riumlich und zeitlich konstante Parameter werden fiir alle Modellrechnungen
herangezogen:

Faktor zur zeitlichen Diskretisierung m = 0,5

Zeitschritt At = 0,167 [h]
Gesamtlaufzeit tpax = 1000 [h]

Anzahl der anzuzeigenden letzten Zeitschritte = 2
Zerfallskonstante A =21-10°[Zh™"]
mittlere FlieBgeschwindigkeit v = 0,0[ms’]
Diffusionskoeffizient von Radon in Luft D, = 1.2-10° [m%s"]
Rn-Verteilungskoeffizient zwischen Olivendl und Luft Koy, = 10,9
Rn-Verteilungskoeffizient zwischen Wasser und Luft Kwy, = 0,26

Folgende Parameter werden fiir Berechnungen des Diffusionskoeffizienten von Radon bei

homogener Wasserverteilung herangezogen:

Substrat _empirische Konstante nw D.;-10°
m [-] [m”s]

Lehm 0,92 1,7 0,38 0,3

Sand 0,61 1,0 0,14 1.9

Es sei betont, dass der Wert von nw bei homogener Wasserverteilung in jedem Kompartiment

0,38 (Lehm) bzw. 0,14 (Sand) betrigt.



Anfangsbedingungen Lehm:
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i dx P C SN Sw Ny Sj__ n; RTF D,: € C"“
[m] _fem] [Bqm”] [-] [ [[1 [[1 [ [[1 [msT [ [Bqkgl [kgm”]
0 005 231 0 0,00 0,79 039 021 05 1,88 248E-07 03 100 1325
1 0,05 226 0 0.00 079 039 021 05 189 244E-07 03 100 1325
2 0,05 221 0 0,00 0,79 039 021 05 190 241E-07 03 100 1325
3 0,05 216 0 0,00 0,79 040 021 05 191 237E-07 03 100 1325
4 0,05 211 0 0,00 079 040 021 05 1,92 234E-07 0,3 100 1325
5 0,05 206 0 0,00 0,79 040 021 0,5 1,93 230E-07 03 100 1325
6 0,05 201 0 0,00 0.80 040 020 05 194 227E-07 03 100 1325
7 0,05 196 0 0,00 080 040 020 05 195 223E-07 03 100 1325
8 0,05 191 0 0,00 0,80 040 020 0,5 196 2,I9E-07 03 100 1325
9 005 186 0 0,00 0,80 040 020 05 198 2I15E07 03 100 1325
10 0,05 181 0 0,00 080 040 020 0,5 1,99 211E-07 03 100 1325
11 0,05 176 0 0,00 081 040 0,19 05 2,00 207E-07 03 100 1325
12 0,05 171 0 0,00 0,81 040 0,19 05 202 203E-07 03 100 1325
13 0.05 166 0 0,00 081 041 0,9 05 2.03 199E-07 03 100 1325
14 0,05 161 0 0,00 081 041 0,19 05 205 195E-07 03 100 1325
15 0,05 156 0 0,00 082 041 0,08 05 2,07 191E07 03 100 1325
16 0,05 151 0 0,00 082 041 0,18 0.5 208 186E-07 03 100 1325
17 0,05 146 0 0,00 082 041 0,18 0,5 2,10 182E07 03 100 1325
18 0,05 141 0 0,00 082 041 0,08 05 2,12 1,77E-07 03 100 1325
19 0,05 136 0 0,00 0383 041 0,17 05 2,14 1,73E-07 03 100 1325
20 0,05 131 0 0,00 083 041 0,07 05 2,17 168E-07 03 100 1325
21 0,05 126 0 000 083 042 0,07 05 2,19 1,63E-07 03 100 1325
22 0,05 121 0 0,00 084 042 0,06 05 222 1,58E-07 03 100 1325
23 0,05 116 0 0,00 084 042 0.6 05 225 153E-07 03 100 1325
24 0,05 111 0 000 084 042 0,16 05 228 148E-07 03 100 1325
25 0,05 106 0 0,00 085 042 0,15 0,5 231 1,42E-07 0,3 100 1325
26 0,05 101 0 0,00 085 042 0,15 0,5 235 1,37E-07 0.3 100 1325
27 0,05 96 0 0,00 085 043 0,15 05 239 131E-07 03 100 1325
28 0,05 91 0 0,00 086 043 0,14 05 243 1.25E07 03 100 1325
29 0,05 86 0 0,00 086 043 0,04 05 248 1.19E-07 03 100 1325
30 0,05 81 0 0,00 0,86 043 0,14 05 253 1,I13E-07 03 100 1325
31 0,05 76 0 0,00 087 043 0,13 0,5 260 1,07E-07 03 100 1325
32 0,05 71 0 0,00 087 044 0,13 05 2,66 10IE-07 03 100 1325
33 0,05 66 0 0,00 088 044 0,02 05 2,74 939E-08 03 100 1325
34 0,05 61 0 0,00 088 044 0,12 0,5 283 871E-08 03 100 1325
35 0,05 56 0 0,00 089 044 0,11 05 294 B8,00E-08 03 100 1325
36 0,05 51 0 0,00 090 045 0,10 0.5 3,06 728E-08 03 100 1325
37 0,05 46 0 0,00 090 045 0,00 05 321 654E-08 03 100 1325
38 0,05 41 0 000 091 045 0,09 05 340 5/78E-08 03 100 1325
39 0,05 36 0 0,00 092 046 0,08 05 363 500E-08 03 100 1325
40 0,05 31 0 0,00 092 046 0,08 05 394 421E-08 03 100 1325
41 0,05 0 0 0,00 1,00 050 0,00 05 1,00 L.00E-11 0,3 100 1325
42 0,05 0 0 0,00 1,00 050 0,00 05 1,00 1,00E-11 0,3 100 1325
43 0,05 0 0 0,00 1,00 050 000 05 1,00 I1,00E-11 03 100 1325
44 0,05 0 0 0,00 1,00 0,50 000 0,5 1,00 1.,00E-11 03 100 1325




Anfangsbedingungen Sand:

i dx P C Sn Sw Dy Sp n; RTF D, eps Cra rho
[m [em] [Bqm?] [-] [ [l [ [ [ [ms'l [ [Bgkg'l [kgm™]
0 005 209 0 0,00 025 0,10 0,75 0.4 1,08 2,I18E-06 0,3 100 1590
1 005 204 0 0,00 026 0,10 0,74 0.4 1,08 2,17E-06 0,3 100 1590
2 005 199 0 0,00 026 0,10 0,74 0,4 1,08 2,17E-06 0,3 100 1590
3 005 194 0 0,00 026 0,11 0,74 0.4 1,09  2,16E-06 0,3 100 1590
4 005 189 0 0,00 0,27 0,11 0,73 0.4 1,00 2,15E-06 03 100 1590
5 005 184 0 0,00 027 0,11 0,73 0,4 1,09  2,14E-06 0.3 100 1590
6 005 179 0 0,00 027 0,11 0,73 0.4 1,09 2,13E-06 0,3 100 1590
7 005 174 0 0,00 0,28 0,11 0,72 0,4 1,09 2,12E-06 03 100 1590
8 0,05 169 ] 0,00 0,28 0,11 0,72 0.4 1,09 2,11E-06 0,3 100 1590
9 0,05 164 0 0,00 028 0,11 0,72 0,4 1,09  2,10E-06 0.3 100 1590
10 0,05 159 0 0,00 029 0,11 0,71 04 1,10  2,09E-06 0,3 100 1590
11 0,05 154 0 0,00 029 0,12 0,71 0.4 1,10 2,08E-06 03 100 1590
12 0,05 149 0 0,00 029 0,12 0,71 0,4 1,10  2,07E-06 0,3 100 1590
13 0,05 144 0 0,00 030 0,12 0,70 0,4 1,10  2,05E-06 03 100 1590
14 0,05 139 0 0,00 030 0,12 0,70 0.4 1,10  2,04E-06 0,3 100 1590
15 0,05 134 0 0,00 031 0,12 0,69 0.4 1,11 2,02E-06 0,3 100 1590
16 0,05 129 0 0,00 031 0,13 0,69 0.4 1,11 2,01E-06 0.3 100 1590
17 0.05 124 0 0,00 032 0,13 0,68 0.4 1,11 1,99E-06 0.3 100 1590
18 0,05 119 0 0,00 032 0,13 0,68 0.4 1,12 1,98E-06 0,3 100 1590
19 0,05 114 0 0,00 033 0,13 0,67 0,4 1,12 1,96E-06 03 100 1590
20 0,05 109 0 0,00 034 0,13 0,66 0.4 1,12 1,94E-06 0,3 100 1590
21 0,05 104 0 0,00 0,34 0,14 0,66 0,4 1,13 1,92E-06 0,3 100 1590
22 0,05 99 0 0,00 035 0,14 0,65 0.4 1,13 1,90E-06 03 100 1590
23 0,05 94 0 0,00 036 0,14 0,64 0.4 1,13 1,88E-06 03 100 1590
24 0,05 89 0 0,00 037 0,05 0,63 0.4 1,14 1,85E-06 0,3 100 1590
25 005 B84 0 0,00 038 0,15 062 0.4 1,15 1.82E-06 03 100 1590
26 005 79 0 0,00 039 0,15 061 0.4 1,15 1,79E-06 03 100 1590
27 0,05 74 0 0,00 040 0,16 0,60 0,4 1,16 1,76E-06 0,3 100 1590
28 005 69 0 0,00 041 0,16 0,59 0.4 1,17 1,73E-06 0,3 100 1590
20 0,05 64 0 0,00 042 0,17 0,58 0.4 1,18 1,69E-06 0,3 100 1590
30 0,05 359 0 0,00 044 0,18 0,56 0.4 1,19 1,64E-06 0,3 100 1590
31 0,05 54 0 0,00 046 0,18 0,54 04 1,20 1,59E-06 0,3 100 1590
32 005 49 0 0,00 048 0,19 0,52 0.4 1,22 1,54E-06 0,3 100 1590
33 0,05 44 0 0.00 050 020 0,50 0.4 1,24 1.47E-06 03 100 1590
34 0,05 39 0 0,00 0,52 0,21 0,48 0.4 1,27 1,39E-06 0,3 100 1590
35 005 34 0 0,00 0,56 0,22 044 0.4 1,30 1,30E-06 0,3 100 1590
36 005 29 0 0,00 0,60 024 040 04 1,35 1,I18E-06 0,3 100 1590
37 0,05 24 0 000 065 026 0353 04 1.44 1,03E-06 0,3 100 1590
38 0,05 19 0 0,00 0,72 029 0,285 04 1,60 833E-07 0,3 100 1590
39 0,05 14 0 0,00 0,82 033 0,184 04 2,06 539E-07 03 100 1590
40 0,05 9 0 0,00 099 039 0,013 04 1923 38IE-08 03 100 1590
41 0,05 0 0 0,00 1,00 1,00 0,000 04 1,00 1,00E-10 0,3 100 1590
42 0,05 0 0 0,00 1,00 1,00 0,000 04 1,00 1,00E-10 0,3 100 1590
43 0,05 0 0 0,00 1,00 1,00 0,000 04 1,00 1,00E-10 0,3 100 1590
44 0,05 0 0 0,00 1,00 1,00 0,000 04 1.00 1,00E-10 0,3 100 1590
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Modellrechnungen zur NAPL-Schichidicke und NAPL-Séttigung

Schematischer Aufbau der Bodensdule mit der NAPL-Schichtdicke 0,1 m und der NAPL-

Sittigung 0,05:

2,0 m Sand; SNAPL = 0,0; Sw =FK
0,1 m Sand; Snyapr = 0,05; Sw =FK
0,1 m Sﬂl’]d: SNA]’L = 0,0; Sw =1

Anfangsbedingungen (&(i), CRa(i) und p(i) wie oben bei Sand):

i dx C S ny Sw Ny S. n; n;, RTF De
[-] (m] [Bqm’] [] [l [-] [-] S C 1 [m's')
0 0,05 0 000 000 035 014 065 04 026 1,13 190E-06

I 0,05 0 0,00 000 035 014 065 04 026 1,13 190E-06
38 0,05 0 0,00 000 035 014 065 04 026 1,13 190E-06
39 0,04 0 000 000 035 014 065 04 026 1,13 190E-06
40 0,03 0 000 000 035 014 065 04 026 113 190E-06
41 0,02 0 000 000 035 014 065 04 026 1,13  190E-06
42 0,01 0 000 000 035 014 065 04 026 1,13 190E-06
43 0,01 0 005 002 035 014 060 04 0240 226 176E-06
44 0,02 0 005 002 035 014 060 04 0240 226 1,76E-06
45 0,02 0 005 002 035 014 060 04 0240 226 1,76E-06
46 0,02 0 005 002 035 014 060 04 0240 226 1,76E-06
47 002 0 005 002 035 014 060 04 0240 226 176E-06
48 001 0 005 002 035 014 060 04 0240 226 176E-06
49 0,01 0 0,00 0,00 1 040 000 04 000 1,00 1,00E-10
50 0,02 0 0,00 0,00 1 040 000 04 000 1,00 1,00E-10
51 0,03 0 0,00 0,00 1 040 000 04 000 1,00 1,00E-10
52 0,04 0 0.00 0,00 1 040 000 04 000 1,00 1,00E-10

In den folgenden Fillen indern sich die Parameterwerte aufierhalb der NAPL-haltigen Schicht

nicht. Aus diesem Grund wird nachfolgend jeweils nur der NAPL-haltige Bereich dargestellt.
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Schematischer Aufbau der Bodensdule mit der NAPL-Schichtdicke 0,1 m und der NAPL-

Sittigung 0,1:

2.0 m Sand; SnapL = 0.0; SW =FK

0,1 m Sand; Snapr. = 0,1; Sw = FK
0,1 m Sand; SnapL.=0,0; Sw=1

Anfangsbedingungen (e(i), CRa(i) und p(i) wie oben bei Sand):

i dx C Sk Ny Sw S, n; n, RTF D.10°
43 0,01 0 0,10 004 035 055 04 022 3,59 1,61
4 0,02 0 0,10 004 035 055 04 022 3,59 1,61
45 0,02 0 0,10 004 035 055 04 02 3,59 1.61
46 0,02 0 0,00 004 035 055 04 022 3,59 1,61
47 0,02 0 0,10 004 035 055 04 0722 3,59 1,61
48 0,01 0 0.0 004 035 055 04 022 3.59 1,61

Schematischer Aufbau der Bodensidule mit der NAPL-Schichtdicke 0,1 m und der NAPL-

Sittigung 0,2:

2.0 m Sand; Syap. = 0,0; SW = FK

0,1 m Sand; Snapr, = 0,2; Sw = FK
0,1 m Sand; SyapL = 0,0; Sw =1

Anfangsbedingungen (g(i), CRa(i) und p(i) wie oben bei Sand):

i dx C S Ny Sw Ny S, n; n, RTF D10
43 0,01 0 020 o008 . D35 o014 045 04 018 | 714 1,32
44 002 0 020 008 035 014 045 04 0,18 714 1,32
45 0.02 0 020 008 035 034 o045 04 008 714 1.32
46 002 0 020 @08 035 014 045 04 018 714 1.32
47 0,02 0 020 o008 035 014 045 04 018 7,14 1,32
48 0,01 0 020 008 035 014 045 04 018 714 1.32
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Schematischer Aufbau der Bodensiule mit der NAPL-Schichtdicke 0,2 m und der NAPL-

Sittigung 0,05:

2.0m Sand; SNAPL = U,O; Sw =FK

0,2 m Sand:; Syapr = 0,05; Sy =FK
0,] m Sand; SNAPL = 0,0; SW =1

Anfangsbedingungen (g(i), Cr,(i) und p(i) wie oben bei Sand):

i dx C SnarL Nnapt, Sw Ny Sy, n; n RTF D10
44 0,01 0 0,05 0,02 0,35 0,14 0,60 0,4 0.24 2.26 1,76
45 0,02 0 0,05 0,02 0,35 0,14 0,60 0,4 0.24 2,26 1,76
46 0,03 0 0,05 0,02 0,35 0,14 0,60 0.4 0,24 2,26 1,76
47 0,04 0 0,05 0,02 0,35 0,14 0,60 0.4 0,24 2,26 1,76
48 0.04 0 0,05 0,02 0,35 0,14 0,60 0.4 0,24 2,26 1,76
48 0,03 0 0,05 0,02 0,35 0,14 0,60 0.4 0,24 2,26 1,76
49 0.02 0 0,05 0,02 035 0,14 0,60 0.4 0,24 2.26 1,76
50 0,01 0 0,05 0,02 0,35 0,14 0,60 0,4 0,24 2,26 1,76

Schematischer Aufbau der Bodensiiule mit der NAPL-Schichtdicke 0,2 m und der NAPL-
Sittigung 0,1:

2 m Sand; SyapL = 0.0; Sy = FK

0,2 m Sand_; SNAPL = 0,1; Sw =FK
0,1 m Sand; SNAPI-: 0,0; SW =]

Anfangsbedingungen (€(i), Cry(i) und p(i) wie oben bei Sand):

i dx C SnaPL TinapL Sw ny Sy, n; n, RTF  D:10"
4 001 0 0,10 0,04 035 014 055 04 022359 1.61
45 002 0 0,10 0.04 035 014 055 04 022 359 1,61
A6 1100310 0,10 0,04 035 014, . 055 04 022 359 1,61
47 004 O 0,10 0.04 035 0,4 055 04 022 359 1,61
48 004 0O 0,10 0,04 035 014 1055 04 022 350 1,61
48 003 0 0,10 0.04 035 1004 055 04 022 | 359 1,61
49 002 0 0,10 0.04 035 014 a5 04 022003159 1,61
50 001 0 0,10 0,04 035 0,14 055 04 022, 359 1,61
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Schematischer Aufbau der Bodensédule mit der NAPL-Schichtdicke 0,2 m und der NAPL-

Sittigung 0,2:

2,0 m Sand; SNAPL = 0,0; SW =FK
0,2 m Sand; Syapr = 0,2; SW = FK
0,1 m Sand; Snap, =0,0; SW=1

Anfangsbedingungen (&(i), Cra(i) und p(i) wie oben bei Sand):

i dx C SN Ny Sw Nw S|_ 1 ny, RTF ]:),_.'IO“6
43 0,01 0 0.20 0,08 0,35 0,14 0,45 0.4 0,18 7,14 1.32
44 0,02 0 0,20 0,08 0.35 0,14 0.45 04 018 7,14 1,32
45 0,03 0 0.20 0,08 0.35 0,14 0.45 0.4 0,18 7,14 1,32
46 0,04 0 0,20 0,08 0,35 0,14 0.45 04 018 7.14 1,32
47 0,04 0 0.20 0,08 0,35 0,14 0,45 0.4 0,18 7,14 1,32
48 0,03 0 0.20 0,08 0.35 0,14 045 04 018 7,14 1,32
49 0,02 0 0.20 0,08 0.35 0,14 0,45 0,4 0,18 7,14 | EC
50 0,01 0 0,20 0,08 0,35 0,14 0.45 04 018 7,14 1,32

Schematischer Aufbau der Bodensdule mit der NAPL-Schichtdicke 0,5 m und der NAPL-

Sittigung 0,05:

2,0 m Sand; SNApL = 0,0; Sw =FK

0,5 m Sand; SNAPL = 0,05; Sw = FK
0.1 m Sand; SnapL=0,0; Sw=1

Anfangsbedingungen (£(i), Cgry(i) und p(i) wie oben bei Sand):

i dx C Sn ny Sw Ny S, n n, RTF  D.10°*
43 001 0 005 002 035 014 060 04 0240 2.26 1,76
44 002 0 005 002 035 014 060 04 0240 2,26 1,76
45 003 6 005 002 035 014 060 04 0240 2.26 1,76
46 004 0 005 002 035 014 060 04 0240 2.26 1,76
47 0,05 0 005 002 035 014 060 04 0240 2.26 1,76
48 0,05 0 005 002 035 014 060 04 0240 2,26 1,76
49 005 0 005 002 035 014 060 04 07240 2,26 1,76
50 0,05 0 005 002 035 014 060 04 0240 2.26 1,76
51 005 0 005 002 035 014 060 04 07240 2,26 1,76
52 0,05 0 005 002 035 0,14 060 04 0240 2.26 1,76
53 004 0 0,05 002 035 014 060 04 0240 2,26 1,76
54 003 0 005 002 035 014 060 04 0240 2,26 1,76
55 002 0 0,05 0,02 0,35 0,14 060 04 0,240 2.26 1,76
56 001 0 005 002 035 014 060 04 0240 2.26 1,76
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Schematischer Aufbau der Bodensdule mit der NAPL-Schichtdicke 0,5 m und der NAPL-

Sittigung 0,1:

2,0 m Sand; SyapL = 0,0; Sw =FK

0,5 m Sand; Sxap, = 0,1; S = FK
0.1 m Sand; SNAPL = 0,0; Sw =:]

Anfangsbedingungen (&(i), Cr,(i) und p(i) wie oben bei Sand):

i dx C Sn ny Sw Ny S, m n, RTF D.10°
43 0,01 0 | ooliinea s D55 04 022 359 1,61
44 002 0 e Ten .04 0iBsE 04 055 i ga 022 35 1.61
45 003 g e lilnedl - ass DA oS5 ol piool Liase 1,61
46 004 0 010 004 | 035014 055 04 022 @359 1.61
47 ie0s gl 0100 0,04 l03S . 0ia 0SS 0L 022 359 1,61
48 005 G0 ilodol 004 | 635 oAl 055 o ikenss .50 1,61
49 005 0 010 004 035 014 055 04 022 359 1.61
500 ieosiie) e’ elod D35 o4 055 04 022 liligisg 1.61
S1L 05 e D 00l 004 h035) o4 055 04 022 359 1,61
52 005 giilog0 1 nod ossilivonalll®toss . 04 022 359 1,61
53h 1 o4 nolliieaolE 004 - 035 ol Naiss oM 02l 1359 1,61
54 003 0 0 010 004 ' 035 014 055 04 022 359 1,61
ssuiliieaipg o i panil - Seealiilfossi g 1ar | Giss g ililioapiiilisisg 1,61
56 001 0010 004 035 014 055 04 022 339 1,61

Schematischer Aufbau der Bodensiule mit der NAPL-Schichtdicke 0,5 m und der NAPL-

Sittigung 0,2:

2,0 m Sand; SNAP[_ = 0,0; Sw =FK

0,5 m Sand; Sxapr. = 0,2; Sw = FK
0,] m Sand; SNAPL = 0,0; Sw =1

Anfangsbedingungen (g(i), Cra(i) und p(i) wie oben bei Sand):

i dx C Sn ny Sw Ny SL n; n. R D, 10"
43 0,01 0 020 0,08 0.35 0.14 045 04 018 7,14 1,32
44 0,02 0 020 008 0.35 Q4 045 04 018 7.14 1,32
45 0,03 0 0.20 0,08 0,35 0,14 0,45 0.4 0,18 7,14 1.32
46 0.04 0 0,20 0,08 035 0,14 045 04 018 714 1,32
47 0,05 0 0,20 0,08 0,35 004 045 04 0,18 7,14 1,32
48 0,05 0 0,20 0,08 0,35 0,14 045 04 0.8 7,14 1,32
49 005 0 0,20 0,08 035 014 045 04 0,18 il 3
50 005 0 020 0,08 0,35 0,14 045 04 0,18 7.14 1.32
51 0,05 0 020 008 035 014 045 04 0,18 7,14 1,32
52 005 0 020 008 0,35 0,14 045 04 018 7,14 1.32
53 004 0 020 0,08 0,35 014 045 04 0,18 7.14 1,32
54 0,03 0 020 0,08 035 014 045 04 0IB 7,14 1,32
55 002 0 0.20 0.08 0,35 0,14 045 04 018 714 132
56 0,01 0 020 0,08 0,35 0,04 045 04 0,18 7,14 1.32
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Schematischer Aufbau der Bodensiule aus Lehm mit der NAPL-Schichtdicke 0,1 m und der
NAPL-Sittigung 0,05:

2,0 m Lehm; Snyap.=0,0; SW =FK

0,1 m Lehm; SN,\]_)L = 0,05; Sw = FK .
0,1 m Lehm; Snyap.=0,0; Sw=1

Anfangsbedingungen (€(i), Cry(i) und p(i) wie oben bei Lehm):

i dx C SN Ny Sw Ty SL n; ng, RTF Dl.
[l [m]  [Bgm’] 5 A 5 I 5 I B [l 1] [-] [-] [m’s']

0 005 0 0,00 000 076 038 024 05 0,120 1,13 3.0-107

1 005 0 0,00 000 076 038 024 05 0,120 1,13 3,0-107
38 0,05 0 0,00 000 076 038 024 05 0120 1.3 3,0-107
39 0,04 0 000 000 076 038 024 05 0,120 1,13 3.0-107
40 0,03 0 0,00 000 076 038 024 05 0120 1,13 3,0-107
41 0,02 0 0,00 000 076 038 024 05 0,120 1,13 3,0-107
42 0,01 0 000 000 076 038 024 05 0,120 1,13 3,0.107
43 0,01 0 005 003 076 038 019 05 0095 549 2,02:107
44 0,02 0 005 003 076 038 019 05 0095 549 2,02-107
45 002 0 005 003 076 038 019 05 0095 549 2,02-107
46 0,02 0 005 003 076 038 0,19 05 0095 549 202107
47 0,02 0 005 003 076 038 019 05 0095 549 2,02:107
48 0,01 0 005 003 076 038 019 05 009 549 2,02:107
49 001 0 0,00 000 100 05 0,00 05 0,000 1,00 1,00-10°™"
50 0,02 0 0,00 000 100 050 000 05 0000 1,00 1,00-10°"
51 0,03 0 0,00 0,00 1,00 050 000 05 0,000 1,00 1,00-10"
52 0,04 0 0,00 000 100 050 000 05 0000 1,00 1,00-10°"

Schematischer Aufbau der Bodensiule aus Lehm mit der NAPL-Schichtdicke 0,1 m und der
NAPL-Séttigung 0,1:

2,0 m Lehm; Syap. = 0,0; SW =FK

0,1 m Lehm; Sxapr, = 0,1; Sy = FK

0,1 m Lehm; SyapL =0,0; Sw=1

Anfangsbedingungen (£(i), Cra(i) und p(i) wie oben bei Lehm):

i dx C Sx Sw nw S RTF D107
43 001 0 0,1 076 038 014 11,87 1.2
44 0,02 0 0,1 0,76 038 0,14 11,87 [
45 0,02 0 0,1 0,76 038 0,14 11,87 12
46 0,02 0 0,1 076 038 0,14 11,87 12

47 0,02 0 0.1 076 038 014 11,87 12 |
48 0,01 0 0.1 005 076 038 014 11,87 1.2
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Schematischer Aufbau der Bodensiule aus Lehm mit der NAPL-Schichtdicke 0,1 m und der
NAPL-Séttigung 0,2:

2,0 m Lehm; Syap. = 0,0; SW = FK

0,1 m Lghm; SNAPL = 0,2; _Sw =FK
0,1 m Lehm; Snap. = 0,0; Sw=1

Anfangsbedingungen (€(i), Cra(i) und p(i) wie oben bei Lehm):

i dx C S ny Sw nw S, n; n, RTF D10
43 0,01 ol soRoiilio o RO Tel 038 004 05 o0z 56 1,43
a4 00z 00200000100 076 038 004 05 D02 7236 1,43
45 002 0 0200 010 076 038 004 05 002 7256 1,43
46 002 F0. L 000 010 076 H03s o0 Tosiibee 020 99,56 1,43
47 0020 0p0 0 0100 076 0 D38 00a e ilie02 72,56 1,43
48 001 0 020 010 076 038 004 05 002 7256 1,43

Schematischer Aufbau der Bodensiule aus Lehm mit der NAPL-Schichtdicke 0.2 m und der
NAPL-Siittigung 0,05:

2,0 m Lehm; SnapL = 0,0; SW = FK

0,2 m Lehm; Syapr, = 0,05; Sw = FK
0,1 m Lehm; Syap. =0,0; Sw=1

Anfangsbedingungen (€(i), Cra(i) und p(i) wie oben bei Lehm):

i dx C SN My Sw Nw Sy I Iy, RTF Dc-10'7
43 0,01 0 0,05 0,03 0,76 0.38 0,19 0,5 0,095 549 2,02
44 0,02 0 0,05 0,03 0,76 0.38 019 05 0,095 5.49 2,02
45 0,03 0 0,05 0,03 0,76 0,38 0,19 05 0,095 5.49 2,02
46 0,04 0 0,05 0,03 0,76 0,38 0,19 05 0,095 5,49 2,02
47 0,04 0 0,05 0.03 0,76 038 049 015 0,095 5,49 2,02
48 0,03 0 0,05 0,03 0,76 0,38 0,19 05 0,095 5.49 2,02
49 0,02 0 0,05 0,03 0,76 038 0,19 05 0,095 5.49 2,02
50 0,01 0 0,05 0,03 0.76 0.38 0,19 05 0,095 5,49 2,02
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Schematischer Aufbau der Bodensiule aus Lehm mit der NAPL-Schichtdicke 0,2 m und der
NAPL-Sittigung 0,1:

2,0 m Lehm; SnapL = 0,0; SW =FK
0,2 m Lehm; SNAPL = 0,1; Sw =FK |
O,I m Lchm; SNAPL= 0,0; Sw =]

Anfangsbedingungen (&(i), Cr,(i) und p(i) wie oben bei Lehm):

i dx C Sy ny Sw Sy n; n, RTF D107
43 001 0 o1l 005 076 | 0,14 05 0,07 11,87 12
4 002 0 0,1 0,05 076 0,14 05 0,07 11,87 1,2
45 003 0 0.1 005 076 0,14 05 0,07 11.87 152
46 004 O 0,1 0,05 076 0.14 05 0,07 11,87 1.2
47 1004 0O 0,1 005 076 0,14 05 0.07 11,87 1,2
48 0,03 0 0.1 0.05 076 0,14 05 0,07 11,87 12
49 002 0 0,1 005 076 0,14 05 0,07 11,87 1.2
50 0,01 0 0,1 0,05 076 0,14 05 0,07 disg 12

Schematischer Aufbau der Bodensédule aus Lehm mit der NAPL-Schichtdicke 0,2 m und der
NAPL-Sittigung 0,2:

2,0 m Lehm; SyapL = 0,0; SW =FK

0,2[11 Lehm: SnapL = 0;2§_=S=_W_._= FK
0,1 m Lehm; Snap. = 0,0; Sw=1

Anfangsbedingungen (£(i), Cra(i) und p(i) wie oben bei Lehm):

i dx C Sy Ny Sw nw Sy n; n, RTF D.10*
43 0,01 0 D200 o olilioFe s MEoas 004 E 05000 L 7256 il TL4A
4 0,02 0 020 010 076 038 004, ‘05 002 7256 | 143
45 0,03 0 020 010 076 0,38 0,04 05 002 7256 | 143
46 0,04 0 020 010 076 038 004 05 002 7256 1.43
47 0,04 0 020 010 076 038 004 05 002 7256 1,43
48 0,03 0 020 010 076 038 004 05 002 7256 1,43
49 0,02 0 020 010 076 038 004 05 002 7256 143
50 0,01 0 020 . 010 07s 038 004t 05 | 002 | 72.56 1.43
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Schematischer Aufbau der Bodensiule aus Lehm mit der NAPL-Schichtdicke 0,5 m und der
NAPL-Sittigung 0,05:

2.0 m Lehm; Syap. = 0,0; SW = FK
0,5 m Le]lm; SNAPL = 0,05; 'Sw =FK
0.1 m Lehm; SyapL = 0,0; Sw=1

Anfangsbedingungen (&(i), Cgra(i) und p(i) wie oben bei Lehm):

i dx C Sy ny Sw nw S. n; n, RTF D,10”
43 o010 005 003 076 038 019 05 0,095 5,49 2,02
44 002 0 005 003 076 038 . 019 |05 0,095 5.49 2,02
45 0,03 0 005 003 076 038 019 05 0,095 5,49 2,02
46 0,04 0 005 003 076 038 019 05 0,095 5.49 2,02
47 0,05 0 005 003 076 038 019 05 0.095 5,49 2,02
480 005 | D 00s| 1003 076 1038 110090 05 0,095 5,49 2.02
49 005 0 005 003 076 038 0,19 05 0,095 5,49 2,02
50 0,05 0 0,05 003 076 038 0,19 05 0,095 5,49 2,02
51 005 0 005 003 076 038 0,19 05 0,095 5.49 2,02
52 005 0 005 003 076 038 0,19 05 0,095 5.49 2,02
53 0,04 0 005 003 076 038 019 05 0,095 5,49 2,02
54 0,03 0 005 003 076 038 019 05 0.095 5,49 2,02
55 0,02 0 005 003 076 038 019 05 0,095 5,49 2.02
56 0,01 0 005 003 076 038 0,19 05 0,095 5,49 2,02

Schematischer Aufbau der Bodenséule aus Lehm mit der NAPL-Schichtdicke 0,5 m und der
NAPL-Sittigung 0,1:

2,0 m Lehm; Syap. = 0,0; SW = FK

0,5 m Lehm: Snapr, = 0,1; Sw = FK
0,1 m Lehm; SNAPL = 0‘,0; Sw=1

Anfangsbedingungen (£(i), Cry(i) und p(i) wie oben bei Lehm):

i dx C S ny Sw nw S, n; ng, RTF D107
43 001 6 01 005 076 638 014 105 007 1187 12
44000020 00l 0L Li0l05 0760 03R T TogE4 oS 0T 8T 1,2
450080 01 10051 0F6 1038 014 050007 HTLeT 1.2
goiio0r 0 0lnes 076 BaR ot s 007 inteT 12
47 mops. 200 00 005 098 03R40 alog sy 1.2
48 005000 0L 2 D0S| 076 - 1038 D4 S 0007 8T 1,2
4911005 |l e o a0 (e 0S8 a4l hes 0,07 11,87 12
500,08 istiol iourali ois e e o Rl Bie - 08 i TL8Y 1,2
S100L0os oo iolos caize a3l 104 0, eg L LERY i
52 005 @ ol 005 076 828 o1a s ioeT 1187 1,2
sl ona oot 0i0s T W06 Li0es i end N0 0,07 1ST 12
sS4 003 0 (01005 076 038 03t s 007 LY 1.2
S0z e i ines i 096 038014 iEe sl oo ik i8T 1.2

isel ant e 0 iToins o e . ek 0400 00 0,0 i TR 1,2
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Schematischer Aufbau der Bodensiule aus Lehm mit der NAPL-Schichtdicke 0,5 m und der
NAPL-Séttigung 0,2:

2.0 m Lehm; Syap. = 0,0; SW = FK

0,5 m Lehmj SNAPL = 0,2; Sw =FK
0.1 m Lehm; SyapL=0,0; Sw=1

Anfangsbedingungen (g(i), Cra(i) und p(i) wie oben bei Lehm):

i dx C  Su Ny Sw nw S o RTF . D,10®
43 001 0 02/'lloios!oge 038 004 0S 72,57 1,43
44 0,02 0 02 005 076 038 004 05 72,57 1,43
45 0,03 0 02 005 076 038 004 05 72,57 1,43
46 004 0O 02 005 076 038 004 05 72,57 1,43
47 0,05 0 02 005 076 038 004 05 72.57 1,43
48 0,03 0 02 005 | 076,038 004 05 72.57 1.43
49 005 ooz, 005 w075 0381004 llios 72,57 1.43
50 0,053 0 02 bosi0ze 038 00405 72,57 1.43
51 0,05 0 02 005 ogslii 038 1004 0S 72,57 1.43
52 0,05 ¢ 02 005 0760038 004 05 7257 1.43
53 tiilloioa s a0 cooiigosiilinogelia 38l 6ipdl oS 7250 1.43
54 0,03 o 0zilines g Fe 08l 004 oS 72,57 1,43
55 0,02 0 02 ' 005 076 038 004 05 72,57 143
56 0,01 0 02 005076038 004 05 7057 1.43




Modellrechnungen zur Auflagendicke und zum Versiegelungsgrad bei einer NAPL-
Schichtdicke von 0,2 m und einer NAPL-Séittigung von 0,1

Schematischer Aufbau der Bodensdule aus Sand mit der Auflagendicke 1 m und dem

Versieglungsgrad 1-n(0) = 0,74:

1-n.(0) = 0,74; 1,0 m Sand; Syap. = 0,0; Sw=FK
0,2 m Sand; SnapL = G,l; Sw= FK .
0,1 m Sand; SyapL =0.0; Sw=1

Anfangsbedingungen (&(i), Cr.(i) und p(i) wie oben bei Sand):

i dx C Sk ny Sw Ny S, n n, RTF Df
[ [m] __ [Bgm’] -] [-] -] -] (I -] [-] [m*s']

0 005 0 0,00 000 035 0,14 065 04| 026 1,13 1,9-10°

1 0.05 0 0,00 0,00 035 014 065 04 026 1.13 1,9-10°

18 0,05 0 0,00 000 035 0,14 065 04 026 1,13 1,9-10°

19 0.04 0 0,00 000 035 014 065 04 026 1,13 1,9-10°
20 0,03 0 0,00 000 035 0,14 065 04 026 1.13 1,9-10°
21 0,02 0 0,00 000 035 014 065 04 026 1,13 1,9:-10°
22 0,01 0 000 000 035 014 065 04 026 113 1,9-10°
230,01 0 0,1 004 035 014 055 04 022 3.59 1,61-10°°
24 0,02 0 0.1 004 035014055 04 022 3,59 1.61-10°®
25 0.03 0 0,1 004 035 014 055 04 022 3,59 1,61-10°
26 0,04 0 0.1 004 035 014 055 04 022 3,59 1.61-10°
27 0,04 0 01 004 035 014 05 04 022 3.59 1,61:10°
28 0,03 0 0.1 004 035 014 05 04 022 3,59 1,61-10°
29 0,02 0 0.1 004 035 014 055 04 022 359 1,61-10°
30 001 0 01 004 035 0J4 055 04 022 3,59 1.61-10°
31 001 0 0.00 0,00 1 040 000 04 000 1,00 1,0-107°
32002 0 0,00 0,00 I 040 000 04 000 1,00 1,0-107"
33 0.03 0 0.00 0,00 1 040 0,00 04 0,00 1.00 1,0-10"°
34 004 0 0,00 0,00 I 040 000 04 000 1,00 1,0-10"°

In den weitern Fillen #ndern sich die Werte der NAPL-haltigen Schicht und der wasserge-
sittigten Schicht an der Basis nicht, lediglich die Anzahl der Schichten 1 mit dx = 0,5 iiber der
NAPL-Schicht wird vervielfacht, so dass zusitzlich die Auflagendicken 2 m und 5 m erreicht
werden. Zudem wird jeweils der Wert fiir ng so verindert, dass 1-n; den Wert 0,95 bzw. 0,99

annimmt.
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Schematischer Aufbau der Bodensiule aus Lehm mit der Auflagendicke 1 m und dem Versie-

gelungsgrad 1-n(0) = 0,88.

1-n1,(0) = 0,88; 1,0 m Lehm; Syap. = 0,0; Sw=FK

0,2 m Lehm; SyapL = 0,1; Sw = FK |
0,1 m Lehm; Syap. =0,0; Sw=1 j g
Anfangsbedingungen (&(i), Cr,(i) und p(i) wie oben bei Lehm):
i dx C SN nyN Sw Nw SL n; np, RTF De
[1 [m]  [Bgm’] -] (-1 [-] [-] [ [-] -] (m’s™]
0 005 0 0,00 000 076 038 024 05| 012 1,76 3,0-107
1 005 0 0,00 000 076 038 024 05 012 1,76 3,0.107
18 005 0 0,00 000 076 038 024 05 012 1,76 3,0-107
19 0,04 0 0.00 000 076 038 024 05 012 1,76 3,0-107
20 0,03 0 0,00 000 076 038 024 05 012 1,76 3,0-107
21 0,02 0 0,00 000 076 038 024 05 012 1,76 3,0-107
22 0,01 0 0,00 000 076 038 024 05 0,12 1,76 3,0-107
23 001 0 ol oios 076 038014 05 007 1187 1,2-107
24 002 0 01 005 076 038 014 05 007 11,87 1.2-107
257 0,03 0 01 005 076 038 014 05 007 1187 1.2-107
26 0,04 0 01 005 076 038 014 05 007 1187 1,2:107
27 004 0 01 005 076 038 014 05 007 1187 112107
28 0,03 0 01 005 076 038 014 05 007 1187 102:107
29 0,02 0 0,1 005 07 038 014 05 007 11,87 112:107
30 001 0 oul 005 i loe  e3s o o5 | 00 WLETY 2100
31 0,01 0 0,00 0,00 1 0,50 0,00 05 000 1,00 1,0-10™"
32 002 0 0,00 0,00 1 0,50 000 05 000 1,00 1,0-10™"
33003 0 0,00 0,00 I 0,50 000 05 000 1,00 1,0-10™"
34 0,04 0 0,00 0,00 1 0350 0,00 05 000 1,00 1,0-10"

In den weitern Fiillen dndern sich die Werte der NAPL-haltigen Schicht und der wasserge-
sattigten Schicht an der Basis nicht, lediglich die Anzahl der Schichten i mit dx = 0,05 iiber
der NAPL-Schicht wird vervielfacht, so dass zusitzlich die Auflagendicken 2 m und 5m
erreicht werden. Zudem wird jeweils der Wert fiir ni. so verindert, dass 1-n;, den Wert 0,95

bzw. 0,99 annimmt.
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