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| Einleitung und Arbeitsthese

1 Einleitung und Arbeitsthese

Ein bekanntes und weitverbreitetes Problem bei der Einschitzung alter Industriestandorte hinsichtlich
des von ihnen ausgehenden Gefdhrdungspotentials sind Untergrundkontaminationen durch ,.Non-
Aqueous Phase-Liquids® (NAPLs) wie beispielsweise Kraftstoffe oder Ole. Zur Lokalisierung von
Untergrundverunreinigungen durch NAPLs werden herkémmlicherweise Rammkernsondierungen
abgeteuft oder GrundwassermeBstellen errichtet, welche mdoglichst in Bereiche bekannter
Kontaminationsherde bzw. potentieller Kontaminationsfahnen gelegt werden. Die an diesen
Aufschlusspunkten gewonnenen Boden- bzw. Grundwasserproben werden direkt auf die jeweils
relevanten Schadstoffe untersucht (Bundt, 1993).

Da sowohl das Abteufen von Rammkernsondierungen als auch die Installation von
GrundwassermeBstellen vergleichsweise aufwendig sind, wird die Anzahl der letztlich zur Verfiigung
stehenden Probenahmepunkte zumeist durch finanzielle Vorgaben oder infrastrukturelle
Gegebenheiten limitiert. Aufgrund der somit hdufig unzureichenden Anzahl an Probenahmepunkten
kann die Ausdehnung von NAPL-Kontaminationen des Untergrundes oft nur ungenau eingegrenzt
werden. Das hat unter Umstédnden Fehlentscheidungen bei der Sanierungsplanung zur Folge. Aus
diesem Grund sollte eine Methode zur Erkundung von NAPL-Kontaminationen entwickelt werden, die
bei geringerem Aufwand eine hohere Dichte an Probenahme- bzw. Beobachtungspunkten zuldft.
Aufgrund des sowohl stofflich als auch rdumlich hiufig sehr uneinheitlichen Aufiretens von NAPL-
Kontaminationen im Untergrund ist hierbei ein einfach zu bestimmender Indikator wiinschenswert, der
eine indirekte Detektion der NAPLs als Summenparameter nicht nur punktuell, sondemn
raumintegrierend ermoglicht.

Das in der Bodenluft natiirlich vorhandene radioaktive Edelgas Radon ist sehr prizise detektierbar.
Zudem weist es eine sehr markante Ldslichkeit in den verschiedensten NAPLs auf. Im
Verteilungsgleichgewicht liegt im allgemeinen in einer NAPL eine zwolfmal héhere
Radonkonzentration vor, als in der mit der NAPL im Kontakt stehenden Luft. Diese NAPL-
spezifische Loslichkeit des Radons kann fir jede NAPL mit Hilfe eines Radon-
Verteilungskoeffizienten ausgedriickt werden. Aufgrund der guten Loslichkeit des Radons in NAPLs
und vor dem Hintergrund des oben angesprochenen Problems bei der Lokalisierung von NAPL-
Kontaminationen des Untergrundes wurde die folgende Arbeitsthese aufgestellt.

Infolge der sehr hohen Loslichkeit von Radon in NAPLs zieht eine in der
grundwasserungesittigten Bodenzone vorliegende NAPL-Kontamination oder eine dem
Grundwasser aufschwimmende NAPL-Phase aufgrund der Akkumulation des Radons in der
NAPL eine lokale Verringerung der Radonkonzentration der Bodenluft innerhalb und in der
Umgebung dieser Kontamination nach sich. Ist dieser Akkumulationseffekt, das heifit die durch
die NAPL-Kontamination induzierte lokale Verringerung der Radonkonzentration der
Bodenluft, auch in Oberflichennihe von signifikantem Ausmal, ist es moglich, Aussagen zur
Kontur der Kontamination auf Grundlage von Radonmessungen zu machen, welche auf dem
fraglichen Gelinde in einem ausreichend dichten Raster durchgefiihrt werden.

Da Radonmessungen vergleichsweise unkompliziert, wenig =zeitaufwendig und sehr prizise
durchfiihrbar sind, wiirde die Lokalisierung von NAPL-Kontamination durch eine Radonkartierung
eine  deutlich hohere Messpunktanzahl als die konventionelle Erkundung durch
Rammkemsondierungen und GrundwassermeBstellen zulassen. Damit wiirde eine wesentlich

1



1 Einleitung und Arbeitsthese

genauere Eingrenzung von NAPL-Kontaminationen moéglich. Aufbauend auf ciner solchen
Radonkartierung konnten zudem die Rammkemsondierungen und Grundwassermefstellen, die zum
direkten Nachweis der Kontamination notwendig sind, zielgerichteter positioniert und somit in ihrer

Anzahl optimiert werden.

Ziel der hier dokumentierten Arbeiten war es, die Signifikanz des vermuteten Zusammenhangs
zwischen dem in der Bodenluft natiirlich vorkommenden Radon und NAPL-Kontaminationen des
Untergrundes zu untersuchen. Davon ausgehend sollten Aussagen zur Eignung des Radons als
Indikator fiir NAPL-Kontaminationen des Untergrundes gemacht und eine feldtaugliche Technologie
zur Durchfiihrung von Radonkartierungen erarbeitet werden. Zur umfassenden Bearbeitung dieser
Problemstellung wurden die im folgenden aufgefiihrten Arbeitsschwerpunkte festgelegt.

1. problemorientierte Darstellung der Theorie der Radonmigration im Boden

2. experimentelle Untersuchung von kurzzeitigen natiirlichen Schwankungen der
Radonkonzentration der Bodenluft mit besonderem Augenmerk auf deren Tagesgang;
Untersuchung der Ursachen des Radontagesganges; insbesondere Untersuchung des
EinfluBes meteorologischer Parameter

3. experimentelle Untersuchung der spezifischen Affinitit des Radons zu
umweltrelevanten NAPLs

4. experimentelle Untersuchung des Einflusses von NAPL-Kontaminationen des Bodens
auf die Radonkonzentration der Bodenluft; Feststellung der Signifikanz des NAPL-
Einflusses im Vergleich zu den kurzzeitigen natiirlichen Schwankungen der
Radonkonzentration der Bodenluft

5. Erarbeitung einer feldtauglichen MeBtechnologie aufbauend auf den Ergebnissen der
theoretischen und experimentellen Arbeiten

6. experimentelle Verifizierung der Arbeitsthese und Uberpriifung der Feldtauglichkeit
der MeBtechnologie durch Untersuchungen an drei real kontaminierten Standorten
unterschiedlicher Ausdehnung

Das von der Deutschen Bundesstiftung Umwelt geforderte Forschungsvorhaben wurde am UFZ -
Umweltforschungszentrum Leipzig-Halle GmbH und an der Georg-August-Universitit Gottingen
durchgefiihrt. Im Rahmen der Untersuchungen kam es zu einer engen Zusammenarbeit mit den
Firmen Geophysik GGD — Gesellschaft fiir Geowissenschaftliche Dienste Leipzig mbH und
IAF - Radiotkologie Dresden GmbH. Die Ergebnisse der Untersuchungen werden mit dieser Arbeit
vorgelegt.



2.1 Radon als natiirlicher Bestandteil der Bodenluft

2 Theoretische Grundlagen

2.1 Radon als natiirlicher Bestandteil der Bodenluft

2.1.1 219Rn, 22'Rn und **Rn als Glieder natiirlicher radioaktiver Zerfallsreihen

Radon (Rn) ist ein natiirlich auftretendes radioaktives Edelgas. Das Mutternuklid des Radons ist das
Radium (Ra), aus dem das Radon durch a-Zerfall hervorgeht. Das Radon selbst zerfillt ebenfalls
durch o-Zerfall in das sehr kurzlebige Polonium (Po). Die drei natiirlich vorkommenden Isotope des
Radons sind das Radon (**Rn), das Thoron (**Rn) und das Actinon (*'*Rn). Sie sind Glieder der
natiirlichen radioaktiven Zerfallsreihen des Urans-238 (P*U), des Thoriums (**Th) bzw. des
Urans-235 (*°U). Eine Besonderheit des Radons gegeniiber allen anderen Gliedern der einzelnen
Zerfallsreihen ist, daB es gasformig ist und somit die Moglichkeit hat sich im Porenraum des Bodens
oder Gesteins, in welchem es gebildet wurde, vom Ort seiner Entstehung fortzubewegen.

Die im hier besprochenen Zusammenhang relevanten Glieder der drei genannten natiirlichen
radioaktiven Zerfallsreihen sind in der folgenden Tab. 2-1. 1 aufgefiihrt (Wahl, 1996).

Tab. 2-1. 1: Ausgewshlte Glieder der natiirlichen Zerfallsreihen des Z**U, ®*Th und #°U.

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

Ausgangsisotop 2355 U 2;-; Th 29357 U
Hilbwericzeit r; 4,468 x 10° a 1,405x 10 a 7,037x 10°a
Radium-Glied 26 Ra 24 Ra 2;; Ra
Halbwertszeit ¢, 1600 a 3,664 d 11,435d
Radon-Glied 22 R (Radon) 20 Rn (Thoron) 219 pn (Actinon)
Halbwertszeit ¢;,, 3,8235d 55,65 3,96s
Polonium-Glied 2;‘? Po 2;;5 Po 2;‘3 Po
Halbwertszeit #;,» 183 s 0,145 s 0,0018 s
Blei als stabiles 2 Pb 0 P 207 Pb

Endglied

In Tab. 2-1. 1 sind die Halbwertszeiten #,, der einzelnen Radionuklide angegeben. Die Halbwertszeit
eines Radionuklids ist {iber das allgemeine Zerfallsgesetz

N = NU e—/’Lr
GL 2-1.1
als die Zeit ¢ definiert, in der die Anzahl der urspriinglich vorhandenen Atome N’ um die Hilfte , d.h.
auf N/N°=0,5 abnimmt. Mit GL 2-1. 1 ergibt sich die Halbwertszeit des Radons iiber dessen
Zerfallskonstante (Az,=2,1 x 10° s ) zu 3,8235 Tagen. Die Zerfallskonstante des Radons Az, wird im

weiteren mit A bezeichnet.



2.1 Radon als natiirlicher Bestandteil der Bodenluft

Aufgrund der sehr unterschiedlichen Halbwertszeiten der drei natiirlichen Radonisotope und aufgrund
der unterschiedlichen Haufigkeiten ihrer jeweiligen Mutternuklide in natiirlichen Béden spielen die
drei Radonisotope bei der Diskussion der Radonkonzentration der Bodenluft unterschiedliche Rollen.
Da das *°U nur etwa 0,71 % des gesamten natiirlich vorkommenden Urans ausmacht und da das 2*°Rn,
als Radon-Glied der entsprechenden Zerfallsreihe, nur eine sehr geringe Halbwertszeit von etwa
t;» = 4 s aufweist, ist das **Rn beziiglich der Radonbilanz der Bodenluft praktisch zu vernachldssigen.

Die beiden anderen Radonisotope **Rn und ***Rn treten in der Bodenluft eines durchschnittlichen
Bodens in deutlich héheren Konzentrationen als das **Rn auf. *Rn und **Rn werden in der
mineralischen Bodenmatrix in etwa gleichen Raten produziert. Zwar kommt das P2Th, als
Mutterisotop des **’Ru, in der Erdkruste etwa vier mal hiufiger vor als das 2*U, als Mutterisotop des
#2Rn (Mason & Moore, 1985), jedoch ist die Halbwertszeit des *Th fast vier mal gréBer als die des
8 und seine Zerfallswahrscheinlichkeit damit etwa vier mal geringer. Aufgrund der somit im
Normalfall etwa gleichen Produktionsraten von “°Rn  und “*Rn im Boden und aufgrund der
vergleichsweise langen Halbwertszeiten der beiden Radonisotope, kann somit sowohl das **’Rn als
auch das **Rn oder auch deren Summe zur Charakterisierung des Radonhaushalts eines Bodens
herangezogen werden. Aufgrund seiner deutlich lingeren Halbwertszeit ist das *?Rn hierfiir jedoch
grundsétzlich am besten geeignet.

Die Ergebnisse der hier vorliegenden Arbeit beziehen sich ausschlieBlich das Radonisotop **Rn. Auf
das Isotop **Rn wird nur in einzelnen Fillen eingegangen. Das ***Rn wird v6llig vernachlissigt. Im
weiteren Verlauf wird mit "Radon" das Isotop ***Rn und mit "Thoron" das Isotop *°Rn bezeichnet.

Da in feldtauglichen Radonmonitoren (Genrich, 1999; Folkerts, 1991; Porstendérfer et al., 1978) die
Messung sowohl von Radon als auch von Thoron tiber die Registrierung ihrer o-Zerfille erfolgt,
konnen die beiden Isotope bei der Untersuchung einer Bodenluftprobe nicht separat registriert werden,
sondern werden zundchst in Summe detektiert. Soll sich die Interpretation der MeBergebnisse allein
auf das Radon beziehen, muB gewdhrleistet werden, daB das Thoron vor der eigentlichen
MeBwertaufnahme nahezu vollstindig zerfallen ist. Die folgende Abb. 2-1. 1 zeigt beispielhaft die
Entwicklung des Gehaltes einer frisch gewonnenen Bodenluftprobe an Radon und Thoron als
Summenparameter (reale Messung mit Radonmonitor Alpha-GUARD, siehe Kapitel 3.3.2.1).
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Abb. 2-1. 1: Entwicklung des Gehaltes einer frisch gewonnenen Bodenluftprobe
an Gesamt-Radon in der Meflkammer eines Radonmonitors (reale Messung mit
Alpha-GUARD).
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Bei der in Abb. 2-1. 1 beispiclhaft dargestellten Messung ist der Gehalt der Bodenluftprobe an *’Rn
bereits unmittelbar nach der Probenahme vernachldssigbar gering. Zum Zeitpunkt ¢ = 0 min sind
Radon und Thoron zu etwa gleichen Teilen in der Bodenluftprobe vorhanden. Sobald sich die
Bodenluftprobe in der MeRkammer des Radonmonitors befindet und somit nicht mehr im Kontakt mit
der radonproduzierenden mineralischen Bodenmatrix steht, wird das in der Bodenluft vorherrschende
Gleichgewicht zwischen Radonproduktion und Radonzerfall gestort. Wahrend die Konzentration des
Radons aufgrund seiner vergleichsweise langen Halbwertszeit von 3,8 Tagen wihrend der nichsten
Stunden praktisch konstant bleibt, zerféllt das Thoron innerhalb der ndchsten 5 Minuten (entspricht ca.
51, des Thorons) zu etwa 97 %. Die nachfolgend registrierte Aktivitétskonzentration der
Bodenluftprobe kann somit als reine **Rn-Konzentration interpretiert werden.

2.1.2 Die Folgeprodukte des Radons

Das Isotop Radon zerfallt, wie in Tab. 2-1. 1 dargestellt, durch o-Zerfall in das kurzlebige *'*Po
(t2= 3,05 min). Die beiden nachfolgenden Glieder der Uranium-Zerfallsreihe sind das *'“Pb
(B-Zerfall, 1,,=26,8min) und das *“Bi (B-Zerfall, t;, = 19,9 min). Die drei unmittelbaren
Folgeprodukte des Radons haben somit deutlich kiirzere Halbwertszeiten als das Radon selbst.
Aufgrund dieser Halbwertszeiten stehen sie mit dem Radon in einem sdkularen Gleichgewicht. Ein
sikulares Gleichgewicht bedeutet, daB die Halbwertszeit des Mutterisotops im Vergleich zur
Halbwertszeit des Tochterisotops sehr viel groBer ist und somit das Tochterisotop, bezogen auf die
Halbwertszeit des Mutterisotops, quasi sofort zerfillt. Das heiBt, daB in einem bestimmten
Zeitintervall immer nur so viele Tochterisotope zerfallen konnen, wie durch den Zerfall von
Mutterisotopen gebildet werden und somit die Aktivititskonzentrationen von Mutter- und
Tochterisotop gleich sind. Dabei kann die Aktivitdtskonzentration des Mutterisotops bezogen auf die
Halbwertszeit des Tochterisotops als konstant angesehen werden. Da die Halbwertszeit des Radiums
im Vergleich zur Halbwertszeit des Radons auch sehr groB ist, liegt zwischen Radium und Radon
ebenfalls ein sdkulares Gleichgewicht vor.

Die Aktivititskonzentrationen der drei kurzlebigen Folgeprodukte des Radons werden als gewichtete
Summe zur Equlibrium-Equivalent Decay-Product Concentration EEDC;;; zusammengefaBt. Die
Wichtung der einzelnen Aktivititskonzentrationen 4 erfolgt dabei auf Grundlage ihrer
Halbwertszeiten und Zerfallsenergien. Die EEDC;;; ergibt sich {iber GL 2-1. 2 (z.B. Nero, 1988) zu

EEDC,,, = 0,106 Ay p, +0,5134,;, p, +0,3814,, 5 .
GL.2-1..2

Da die Folgeprodukte des Radons im Gegensatz zum Radon selbst nicht gasformig sind, lagern sie
sich nach ihrer Entstehung an Festkdrper oder Aerosole an und werden somit der Gasphase wieder
entzogen. Aufgrund dessen liegt in der Raum- oder Atmosphérenluft im Regelfall kein Gleichgewicht
zwischen der Radonaktivitdt 4z, und der Aktivitit seiner kurzlebigen Folgeprodukten EEDC,;; vor.
Der Gleichgewichtsfaktor zwischen EEDC,;; und Az,

_ EEDC,,,
AR

QGG
GL2-1.3

liegt in der AuBenluft im Mittel bei etwa 0,25 und in Raumluft im Mittel bei etwa 0,35, wobei hier die
Raumdurchliiftung, das heiBt die Luftwechselzahl eine groBe Rolle spielt (Keller et al., 1984).
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2.1.3 Radon als allgegenwirtiger Bestandteil der Bodenluft

Wieviel Radon in der mineralischen Matrix eines Bodenvolumens produziert wird hingt direkt vom
226Ra-Gehalt der mineralischen Matrix, also von deren Aktivititskonzentration Ar, ab. Einige
Beispiele fiir mittlere ***Ra-Gehalte von Gesteinen sind in Tab. 2-1. 2 zusammengefaft.

Verschiedene Gesteinstypen weisen unterschiedliche Gehalte an Uran und Thorium und damit auch an
Radium auf. Bei magmatischen Gesteinen sind, mit Ausnahme der Alkali-Feldspat-Gesteine, hohe
Uran- und Thoriumgehalte im allgemeinen an hohe Glimmergehalten gebunden. Ursache hierfiir ist,
daB in den Glimmern, hier besonders in Biotiten, eingewachsene Zirkone auftreten, welche ihrerseits
Wirtsminerale fiir Uran und Thorium sind. Dabei wird das Zirkonium diadoch durch Uran und
Thorium ersetzt, wodurch in Zirkonen bis zu 12 % ThO, und 1,5% U;0y angetroffen werden kénnen
(Rosler, 1984). Aufgrund des radioaktiven Zerfalls sind Zirkone oft isotropisiert und undurchsichtig
bzw. weisen Biotite pleochroitische Héfe um die eingeschlossenen Zirkone auf (Strunz, 1982).

Wie viele andere inkompatible Elemente (Ba, Cs, Hf, K, Nb, Rb, Sr, Ta, Tl, Zr, REE) sind Uran und
Thorium auch in Alkali-Feldspat-Gesteinen angereichert. Die Inkompatibilitit von Uran und Thorium
ist dabei, dhnlich dem Niob (Nb°") und dem Zirkon (Zr""), weniger durch ihre GroBe, als vielmehr
durch ihre hohe Ionenladung (+4) begriindet (Gill, 1993). In Alkali-Feldspat-Gesteinen tritt auch der
Zirkon héufig akzessorisch auf. Hohe Uran- und Thoriumgehalte werden hier weiterhin in den
akzessorisch vorhandenen Mineralen Apatit, Allanit, Magnetit und Titanit festgestellt (Beuge, 2000).
Zudem konnen auch reine Uranminerale wie Uraninit vorkommen (Seim, 1990). Die in Tab. 2-1. 2
aufgefiihrten Diskrepanzen der Radiumgehalte zwischen Syenit bzw. Phonolit und den anderen
aufgefiihrten Gesteinen, sind jedoch nicht allein mit Hilfe der Uran- bzw. Thoriumgehalte zu erkliren.

Aus den in Tab. 2-1. 2 aufgefiihrten Radiumkonzentrationen geht die in Gesteinen angetroffene
Variationsbreite von Ag, hervor. Ein entsprechendes Spektrum an Radiumgehalten wird in den Béden
angetroffen, die durch Verwitterung aus den jeweiligen Gesteinen hervorgehen. Da Radium somit ein
allgegenwirtiges Spurenelement in Béden ist, wird auch das Radon praktisch immer in der Bodenluft
angetroffen. Das macht Radon zu einem natiirlichen und allgegenwértigen Bestandteil der Bodenluft.

Tab. 2-1. 2: Mittlere **Ra-Gehalte beispielhafter Gesteine verschiedener Gesteinsklassen (Nazaroff et al., 1988).

Gestein Gesteinsklasse Apg, (Mittel)
[Bg/kg]
Syenit Alkali-Feldspat-Tiefengestein 692
Phonolit Alkali-Feldspat-ErguBgestein 368
Granit saures Tiefengestein 78
Rhyolit saures Ergufigestein 7
Diorit intermediéres Tiefengestein 40
Andesit intermedidres Ergulgestein 26
Gabbro basisches Tiefengestein 10
Basalt basisches Ergufigestein 11
Schwarzschiefer klastisches Sedimentgestein 73
Kalkstein Evaporit 25
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2.1.4 Physikalisch-chemische Eigenschaften des Radons

Die physikalisch-chemischen Eigenschaften des Radons sind in der Literatur umfangreich beschrieben
worden. Als Beispiele seien hier Wilkening (1990) und Weigel (1978) genannt. Auf eine wiederholte
Aufzdhlung allgemeiner Eigenschaften des Radons wird daher im Rahmen dieser Arbeit verzichtet.
Das Augenmerk soll vielmehr auf die physikalisch-chemischen Besonderheiten des Radons gelenkt

werden, welche im Rahmen des hier diskutierten Themas von Relevanz sind.

Neben der Besonderheit, dafl Radon im Gegensatz zu allen anderen Gliedern der Zerfallsreihe des By
gasformig ist und somit den Ort seiner Entstehung verlassen und im Porenraum des Bodens migrieren
kann, weist es noch zwei weitere Eigenschaften auf, die es fiir seine in dieser Arbeit diskutierte
Anwendung pridestinieren. Zum einen ist Radon nahezu chemisch innert und zum anderen zeigt es
sehr markante Loslichkeiten in den verschiedensten organischen Fliissigphasen. Diese beiden

Besonderheiten des Radons sollen im folgenden kurz diskutiert werden.

DaB Radon nahezu chemisch innert ist, liegt in seiner stabilen Elektronenkonfiguration begriindet. In
seiner Eigenschaft als Edelgas kann Radon durch dem Porenraum eines Bodens migrieren, ohne

chemische Bindungen einzugehen oder von Mikroorganismen metabolisiert zu werden.

Obwohl das Radon bei der Migration durch den Porenraum eines Bodens im Normalfall ein
konservatives Verhalten zeigt, wurden in Laborversuchen verschiedene chemische Bindungen des
Radons festgestellt. Durch Weigel (1978) wurden das RnF, und andere Fluorverbindungen als
mogliche stabile Radonverbindungen genannt. Andere chemische Bindungen des Radons auBer jenen,
bei denen es mit fluoraktiven Stoffen reagiert, sind nach Weigel (1978) nicht bekannt. Neben diesen
chemischen Verbindungen wird aber auch die Losung des Radons in bzw. dessen Adsorption an
verschiedensten Fluorverbindungen beschrieben. Aus diesen Bindungen ist das Radon thermisch nur
sehr schwer wieder freizusetzten. Des weiteren wurde eine adsorptive Bindung des Radons an
Kieselgele oder Aktivkohle beschrieben (Richter & RoBbander, 1997; Schiitz, 1994). Vergleichbar
damit kann es auch in sehr trockenen Boden zu einer adsorptiven Anlagerung des Radons an die
Bodenmatrix kommen (Nazaroff, 1992; Schery & Whittlestone, 1989). Weiterhin sind
Einlagerungsverbindungen in Chlathrate méglich. Durch Weigel (1978) werden hierbei besonders
phenolische Chlathrate genannt.

Neben den genannten Verbindungen wird Radon auch strukturell in organischen Fliissigphasen
eingebaut.  Diese Tatsache fiihrt unmittelbar zur zweiten der oben genannten wichtigen
Besonderheiten des Radons, seiner sehr guten Loslichkeit in organischen Fliissigphasen bzw. Non-
Aqueous Phase-Liquids (NAPLs). Im weiteren Verlauf dieser Arbeit werden organische
Fliissigphasen zusammenfassend als NAPLs bezeichnet, da sich diese Bezeichnung in der
internationalen Literatur immer stirker durchsetzt (Semprini et al., 2000; Schaefer et al., 1998;
Hunkeler et al., 1997a und b; Guffraz & Redman, 1995; Wilson & Mackay, 1995; Tasker, 1995;
Hopkins, 1995; DeRyck et al., 1993).
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Die spezifische Loslichkeit des Radons in einer NAPL kann durch den Verteilungskoeffizient des
Radons zwischen der jeweiligen NAPL und Luft

NAPL
K = C-“ﬂ_
NAPL/BL = L
Rn

GL2-1.4

quantifiziert werden. Dabei ist C " die Radonkonzentration in der jeweiligen NAPL und C 2L die

Radonkonzentration in der mit der NAPL im Kontakt stehenden Luft (Bodenluft). Einige Werte fiir
Kysppspe sind Abb. 2-1. 2 zu entnehmen. Fiir einen grofien Teil der untersuchten NAPLs nimmt
Knpi o5 Werte zwischen 10 und 20 ein (Clever et al., 1979), was die sehr gute Loslichkeit des Radons
in den NAPLs belegt.

Da der entsprechende Verteilungskoeffizient von Radon zwischen Wasser und Luft Ky, 5 iiber ein
weites Temperaturspektrum sehr gut untersucht und dokumentiert ist (Clever et al,, 1979), kann
Knapr s auch iiber den Verteilungskoeffizient des Radons zwischen der NAPL und Wasser Kyupr/w
und eine anschlieBende Umrechnung nach

Kyarrrar =Knuprrw Ko
GL 2-1.5

bestimmt werden. Die markante Ldslichkeit des Radons in NAPLs ist die im hier diskutierten
Zusammenhang entscheidende Eigenschaft des Radons. Aus diesem Grund soll das
Loslichkeitsverhalten des Radons in NAPLs im folgenden etwas genauer betrachtet werden.

Radonatome sind aufgrund ihres Atomdurchmessers bzw. der Grofe ihrer Elektronenhiille relativ gut
polarisierbar (Lide, 1992). Daher ist es Molekiilen polarer Fliissigkeiten méglich, in Radonatomen
Dipolmomente zu induzieren und so mit ihnen in elektrostatische Wechselwirkung treten. Der sich
dadurch ergebende Energiegewinn wird als Solvatationswirme bezeichnet.  Eine #hnliche
elektrostatische Anzichung ist auch zwischen Radonatomen und unpolaren Flissigkeitsmolekiilen
méglich (Prausnitz et al., 1986). Ursache hierfiir sind die Londonschen Dispersionskrifte, durch die
eine temporire Polarisierung im Zeitmittel unpolarer Molekiile hervorgerufen wird.

Da es derzeit noch keine allgemeingiiltige Theorie zur quantitativen Erfassung der in Fliissigkeiten
auftretenden Wechselwirkungen gibt (Prausnitz et al., 1986), soll zur Beschreibung des
Verteilungsverhaltens von Radon zwischen NAPLs und der Bodenluft auf die von Hildebrand und
Scatchard in der ersten Hilfte des 20. Jahrhunderts entwickelte ,,Theorie der regulidren Losung
zuriickgegriffen werden. Das Modell nutzt als MaB fiir die zwischenatomaren bzw.
zwischenmolekularen Wechselwirkungen in der Flissigphase die Dichte der Kohisionsenergie,
welche als Quotient aus Verdampfungsenergie und molarem Volumen einer (reinen) Fliissigkeit leicht
zuginglich ist. Die Wurzel aus diesem Quotienten wird als Hildebrandscher Loslichkeitsparameter,
oder kurz Hildebrand-Parameter & , bezeichnet und ist inzwischen zu einer fundamentalen GroBe bei
der Beschreibung vieler physikochemischer Vorginge in Fliissigkeiten geworden (Barton, 1991,
Prausnitz et al., 1986).

Auch Korrelationen zwischen den Léslichkeiten von Edelgasen in verschiedenen Losungsmitteln und
den jeweiligen Hildebrand-Parametern wurden beschrieben (Lewis et al., 1987; Steinberg &
Manowitz, 1959; Jolley et al., 1958). Bei der Betrachtung der Lésung von Gasen in Fliissigkeiten
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kann generell festgestellt werden, daBl ein Gas dann eine hohe Loslichkeit in einer Fliissigphase
aufweist, wenn der Hildebrand-Parameter des gelosten Gases dem des Losungsmittels sehr nahe
kommt (Steinberg & Manowitz, 1959).

In Abb.2-1.2 sind aus der Literatur entnommene Radon-Verteilungskoeffizienten verschiedener
(reiner) NAPLs (Kuspi,5) und der Radon-Verteilungskoeffizient des Wassers Ky s (Lewis
et al., 1987; Clever et al., 1979) gegen deren Hildebrand-Parameter aufgetragen. Man erkennt, daB das
Maximum der Radon-Verteilungskoeffizienten etwa im Bereich der Fliissigkeiten liegt, deren
Hildebrand-Parameter dem des Radons (8 = 18,7 MPa'?; Prausnitz & Shair, 1961) sehr dhnlich sind.
Die aliphatischen Alkohole scheinen hierbei eine Ausnahme zu bilden. Die hierfiir publizierten
Loslichkeitsdaten sind allerdings auch am unsichersten.

Uber spezielle Berechnungsvorschriften fiir einen mittleren Hildebrand-Parameter sind die genannten
Beziechungen auch zur Beschreibung der Gaslgslichkeit in Mischungen aus 2 oder 3 verschiedenen
Fliissigkeiten anwendbar (Prausnitz et al., 1986; Linford & Hildebrand, 1969). Einer Ausdehnung
dieser Betrachtung auf komplexere NAPL-Gemische wie z.B. Benzin, Diesel oder Petroleum steht
jedoch entgegen, daB man zum einen deren Zusammensetzung nicht genau kennt bzw. diese stark
schwankt, und man zum anderen auf Grund spezieller Mischungseffekte welche, noch nicht generell
theoretisch erfaBt sind, auf prinzipielle Schwierigkeiten trifft (Barton 1991). In solchen (realen) Fillen
hilft nur eine experimentelle Bestimmung der jeweiligen Radon-Verteilungskoeffizienten weiter.
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Abb. 2-1. 2 Radon-Verteilungskoeffizienten verschiedener (reiner) NAPLs Kyypr, 5. und des
Wassers Ky, 5 bei 15-25 °C (Lewis et al., 1987; Clever et al., 1979) vs. Hildebrand-Parameter &
der Flissigkeiten bei 7=25 °C (Barton, 1991). Die nichtbezeichneten Datenpunkte
reprisentieren verschiedene organische Sauren, Nitrobenzol und Anilin. Der Hildebrand-
Parameter des Radons ist mit &z, gekennzeichnet.

Es soll erwihnt werden, daB die zitierten Korrelationen zwischen Radon-Verteilungskoeffizient und
Hildebrand-Parameter nur in dem angegebenen Temperaturbereich, das heifit in Nihe der
Raumtemperatur, Giiltigkeit haben und wegen der prinzipiellen Temperaturabhingigkeit
thermodynamischer Groflen nicht zur Vorhersage von Radon-Verteilungskoeffizient iiber weite
Temperaturbereiche genutzt werden kénnen.
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2.1.5 Die Radonkonzentration der Bodenluft im Rahmen geowissenschaftlicher

Anwendungen

Da Radon, wie oben diskutiert, ein allgegenwirtiger Bestandteil der Bodenluft ist und sich durch eine
sehr prizise und selektive Detektierbarkeit auszeichnet, zieht es seit mehreren Jahrzehnten die
Aufmerksamkeit der Geowissenschaftler auf sich. Die wichtigsten geowissenschaftlichen
Anwendungen, welche die Radonkonzentration der Bodenluft als zentrale MeBgrdBe heranziehen,
sollen in den folgenden Abschnitten kurz vorgestellt werden.

2.1.5.1 Der Einsatz von Radonmessungen bei der Uranprospektion

Eine seit den 1920er Jahren diskutierte geowissenschaftliche Anwendung von Radonmessungen ist der
Einsatz von flichendeckenden Radonkartierungen zur Uranprospektion (Telford, 1983; Mogro-
Campero & Fleischer, 1977; Warren, 1977, Gaucher, 1976; Peacock & Williamson, 1961). Dabei
werden Radonmaxima in der oberflichennahen Bodenluft als Indikatoren fiir Uranerzvorkommen im
Untergrund interpretiert. Der Vorteil der Radon-Methode gegeniiber der Uranprospektion mit Hilfe
der an der Erdoberfliche aufiretenden Gamma-Strahlung liegt darin, daB die Radonkonzentration der
Bodenluft ein charakteristischeres Signal-Backgound-Verhiltnis als die oberflichige Gamma-
Strahlung zeigt und somit signifikanter auf das Vorhandensein von Uranerz im Untergrund reagiert
(Tanner, 1980).

Als Ursache der Radonmaxima iiber Uranlagerstitten wird allgemein die Diffusion des in der
Lagerstitte entstehenden Radons in die oberflichennahe Bodenluft genannt. Bei einem zu groBen
Abstand der Lagerstitte von der Erdoberflache wird das von der Lagerstitte ausgehende Radonsignal
allerdings von der Radoneigenproduktion des Oberbodens iiberdeckt, wenn der diffusive
Radontransport aus der Tiefe nicht durch eine advektive, aufwirtsgerichtete Bodengasstrémung
unterstiitzt wird (Mogro-Campero & Fleischer, 1977). Ebenso ist die Detektion von Uranlagerstitten,
die unterhalb des Grundwasserspiegels liegen, aufgrund der nur sehr langsamen Diffusion des Radons
in Wasser bei einem rein diffusiven Radontransport nicht mdéglich. Auch hier ist nur dann ein
positives Radonsignal in der oberflichennahen Bodenluft zu erwarten, wenn Radon bzw. Radium
durch aufsteigende Formationswisser aus dem Bereich der Lagerstitte in das oberflichennahe

Grundwasser transportiert werden.

Bis in welche Tiefe es moglich ist, Uranlagerstitten durch Radonmaxima in der oberflichennahen
Bodenluft zu lokalisieren, wird in der Literatur kontrovers diskutiert. Nach Mogro-Campero &
Fleischer (1977) kann die advektive, aufwirtsgerichtete Bodengasstromung durch jahreszeitlich
bedingte Temperaturinversionen im Oberboden unterbrochen werden, was die Interpretation von
Radonkartierungen erschwert. Durch Tanner (1964, 1980) wird eine Vielzahl weiterer Literaturzitate

genannt, in welchen Radonmaxima im Bereich von Uranlagerstitten beschrieben werden.

2.1.5.2 Der Einsatz von Radonmessungen bei der Erdbebenvorhersage

Ein weiteres wichtiges, wenn auch wesentlich jiingeres geowissenschaftliches Anwendungsgebiet von

Radonmessungen ist die Erdbebenvorhersage. @ Von =zahlreichen Autoren wurden erhéhte
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Radonkonzentrationen sowohl in Grund- bzw. Quellwissern als auch in der Bodenluft im Vorfeld von
gréBeren Erdbeben oder Vulkanausbriichen beschrieben. Erste diesbeziigliche Beobachtungen wurden
in den 1960er Jahren in der ehemaligen Sowjetunion gemacht und werden durch Tanner (1980)
zusammenfassend zitiert. Kontinuierliche Messungen der Radonkonzentration der Bodenluft in der
Nihe potentieller Erdbebenherde in Kalifornien erbrachten in den 1970er Jahren vergleichbare
Ergebnisse (Birchard & Libby, 1980; King, 1978).

Als eine Ursache der erhohten Radonkonzentrationen der Bodenluft im Vorfeld seismischer
Aktivititen werden in der Literatur hochfrequente Vibrationen im Boden genannt, welche die
Freisetzung von Radium und Radon aus der Mineralmatrix unterstiitzen. Die erhhte Freisetzung von
Radium und Radon wird dabei auf die Entstehung von Mikrorissen in den mineralischen
Bodenpartikeln und die damit einhergehende VergroBerung der inneren Oberfldche der Mineralmatrix
zuriickgeflihrt.  Als weitere seismisch induzierte Ursachen werden der Aufstieg radiumbhaltiger
Formationswiisser, elektromagnetische Einfliisse, die das Adsorptionsverhalten des Radons an die
Mineralmatrix dndern und die Erhéhung der Gas- bzw. Wasserdurchléssigkeiten des Bodens genannt.
Fleischer & Mogro-Campero (1985) postulierten nach der Untersuchung einer Vielzahl von
seismischen Ereignissen in Alaska und den nordéstlichen Vereinigten Staaten, daB die Ursachen einer
Beeinflussung der Radonkonzentration der Bodenluft durch Erdbeben in erster Linie mechanischer
Natur sind. Mogro-Campero & Fleischer (1977) bemerkten, daB ein Langzeitmonitoring von
Radonkonzentrationen der Bodenluft zur Erdbebenvorhersage mit Hilfe von ortsfesten MeBstationen
zu irrefiihrenden Ergebnissen fiihren kann, da seismisch induzierte Radonquellen im Untergrund nicht
ortsfest sind.  Durch Schmid & Wiegand (1998) wurde der artverwandte Einflul von
verkehrsinduzierten Bodenvibrationen auf das Radonpotential des Bodens untersucht. Eine Vielzahl
weiterer wichtiger Literaturzitate zur Beziehung zwischen temporiren Anderungen der
Radonkonzentration der Bodenluft und lokalen seismischen Aktivitidten wurde z.B. durch Fleischer &

Mogro-Campero (1985) und Tanner (1980) zusammengestellt.

2.1.5.3 Der Einsatz von Radonmessungen zur Detektion von geologischen Stérungszonen

Vergleichbar mit der oben beschriebenen Prospektion von Uranlagerstitten kénnen auch iiberdeckte
Klufisysteme oder geologische Stérungszonen im Untergrund einen EinfluB auf die
Radonkonzentration der Bodenluft oberflichennaher Bodenhorizonte haben.  Dabei kénnen
Radonmaxima als Indikator dienen, da die mineralische Fiillung einer Storungszone zumeist eine
héhere Gasdurchlissigkeit und eine gréBere innere Matrixoberfliche als das umgebende Gestein
aufweist. Eine weitere Ursache kann der bevorzugte Aufstieg radiumhaltiger Tiefenwiésser in einer
solchen Stérungszone sein. Nach Tanmer (1964) wird beim Zusammentreffen von in Kluftsystemen
aufsteigenden Tiefenwissern und oberflichennahem Grundwasser Radium ausgefdllt und im Bereich
des Kluftsystems angereichert. Das wiederum fiihrt zu erhohten Radonkonzentrationen sowohl des
Grundwassers als auch der Bodenluft in der Umgebung des Kluftsystems. Durch Tanner (1964) und
Schiffer (1996) wird eine Vielzahl von Literaturzitaten zum Einsatz von Radonmessungen zur

Detektion von geologischen Stérungszonen genannt.
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2.1 Radon als natiirlicher Bestandteil der Bodenluft

2.1.5.4 Die Untersuchung des Gesundheitsrisikos durch eine erhihte Radonexposition in
Gebiuden

Im Zusammenhang mit dem natiirlichen Radonpotential des Bodens riickt die Gefahrdung der
menschlichen Gesundheit durch eine erhohte Radonexposition seit den spiten 1970er Jahren immer
stirker in das Zentrum der Diskussion. Das Interesse gilt dabei in erster Linie erhdhten
Radonkonzentrationen in der Raumluft von Wohnhéusern. Dabei geht das Problem der natiirlichen
Radonbelastung nicht vom Radon selber, sondern von seinen kurzlebigen Folgeprodukten aus. Im
Gegensatz zum chemisch inerten Edelgas Radon, welches kaum im Kérper akkumuliert wird, sind
seine kurzlebigen Folgeprodukte chemisch reaktiv und werden zum Teil durch das Zellgewebe
resorbiert, sobald sie inhaliert werden. Der nachfolgende radioaktive Zerfall der Nuklide schidigt das

Gewebe in unmittelbarer Nachbarschaft und erhoht so das Krebsrisiko.

Das AusmaB des Problems der natiirlichen Radonbelastung kann nach Nazaroff (1992) mit drei
Punkten charakterisiert werden: (1) die Gesamtstrahlungsbelastung, die ein Mensch wihrend seines
Lebens erfahrt, wird zum gréBten Teil durch die Inhalation der kurzlebigen Radonfolgeprodukte
repréisentiert, (2) vereinzelt sind Menschen natiirlichen Radonkonzentrationen ausgesetzt, welche die
durchschnittliche Radonbelastung um eine oder zwei GroBenordnungen iibersteigen und (3) aus
medizinischer Sicht wird ein deutlicher Zusammenhang von erhohter Radonexposition und
Lungenkrebs oder Leukédmie gesehen.

Wihrend noch in den 1970er Jahren davon ausgegangen wurde, daf Radon in erster Linie aufgrund
der Diffusion durch Fundamente aus dem Boden in die Kellerriume von Gebiduden gelangt, ist heute
bekannt, daB die Radondiffusion durch ein Fundament viel zu langsam ist, um alleinige Ursache fiir
erhéhte Radonkonzentrationen der Raumluft zu sein (Lindmark & Rosen, 1985). Vielmehr geht man
heute davon aus, da die Radonbelastung in Wohnriumen hauptséchlich durch den advektiven Eintritt
von Bodenluft durch Risse oder andere Offnhungen in Fundamenten hervorgerufen wird. Dieser
Eintritt der Bodenluft wird seinerseits von Druckgradienten gesteuert, die sich zwischen dem
luftgefiillten Porenraum des Bodens und den Kellerrdumen der betroffenen Gebédude ausbilden. Fiir
diese These spricht unter anderem, daB bei Raumluftmessungen in geschlossenen Kellerrdumen sehr
kurzfristig starke Schwankungen der Radonkonzentration festgestellt wurden, was durch einen

bevorzugt diffusiven Eintrag nicht zu erkléren wire.

Die ausschlaggebenden Faktoren der Radonbelastung in Wohnhéusern sind somit das Radonpotential
des Bodens in dem das Haus gegriindet wurde, die Dichtheit des Fundamentes gegeniiber
Radondiffusion und Bodengasadvektion, die Beliiftung des Gebdudes sowie der Effekt von Heizungs-
oder Klimaanlagen. Auch der EinfluB von meteorologischen Parametern wie Lufttemperatur,
Luftdruck oder Windgeschwindigkeit auf den Radontransport, spielt eine groSe Rolle und wird
gegenwirtig unter den verschiedensten Aspekten untersucht. In der Literatur existieren mittlerweile
zahlreiche Verdffentlichungen zur Radonbelastung in Wohnrdumen. Stellvertretend seien hier
Publikationen von Reineking (1998), Nielson et al. (1994), Nazaroff (1992), Nazaroff & Sextro
(1989), Mowris & Fisk (1988), Nazaroff (1988) und Bruno (1983) genannt.
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2.1 Radon als natiirlicher Bestandteil der Bodenluft

2.1.5.5 Der Einsatz von Radonmessungen bei der Kohlenwasserstoffprospektion

Die letzte geowissenschaftliche Anwendung, welche im Rahmen dieses Kapitels angesprochen werden
soll, ist die Prospektion von Kohlenwasserstofflagerstdtten mit Hilfe von Radonanomalien in der
oberflichennahen Bodenluft. Auf den ersten Blick scheint zwischen der Nutzung der
Radonkonzentration der Bodenluft zur Lokalisierung von Erddllagerstitten und der im Rahmen dieser
Arbeit behandelten Nutzung der Radonkonzentration der Bodenluft zur Lokalisierung von NAPL-
Kontaminationen des Untergrundes ein enger Zusammenhang zu bestehen. Um zu verdeutlichen, daB3
dieser Zusammenhang grundsatzlich nicht besteht und vor dem Hintergrund, daB die Annahme eines
solchen Zusammenhangs bei der Erkundung von NAPL-Schadensfillen durch Radonkartierungen
gravierende Fehlinterpretationen der Meflergebnisse zur Folge haben kann, soll der Zusammenhang
zwischen Kohlenwasserstofflagerstitten und der Radonkonzentration der Bodenluft im folgenden

etwas genauer beleuchtet werden.

Die Idee, Erdéllagerstétten mit Hilfe der Radonkonzentration der Bodenluft zu lokalisieren wird seit
der ersten Halfte des 20. Jahrhunderts verfolgt und auch erfolgreich angewandt. Bei der Diskussion
des Phinomens wurden die Wechselwirkungen zwischen den Kohlenwasserstoffen im Untergrund und
dem Radon in der Bodenluft jedoch von Beginn an sehr kontrovers besprochen und nicht nur
quantitativ sondern auch qualitativ unterschiedlich interpretiert. So wurden sowohl Radonmaxima als
auch Radonminima der Bodenluft als Indikatoren fiir Erd6llagerstitten herangezogen, wobei jedoch
die Fallbeispiele, bei denen Radonmaxima aufiraten, deutlich iiberwiegen. Eine sehr umfangreiche
Zusammenstellung und Diskussion der bis zu diesem Zeitpunkt verfligbaren Publikationen wurde

durch Armstrong & Heemtsra (1973) vorgelegt.

Bei der Betrachtung der publizierten Daten und Interpretationsversuche wird klar, daf der beobachtete
Zusammenhang nicht mit einer einfachen, direkten Kausalitit zwischen dem Erddlvorkommen und
dem Radon in der Bodenluft begriindet werden kann, sondern da8 es sich vielmehr um ein komplexes
Phanomen handelt, welches durch verschiedene Parameter gesteuert wird und in Abhéngigkeit der
EinfluBstirke dieser einzelnen Parameter sowohl zu quantitativ als auch zu qualitativ
unterschiedlichen Resultaten fiihren kann. Die einfluBnehmenden Parameter sind dabei

geochemischer, tektonischer und geologischer Natur (Tanner, 1964).

Ein erster geochemischer Aspekt ist, da sich Kohlenwasserstoffe und Uran im Zuge der
Lagerstittenbildung in einer dhnlichen reduzierenden Fazies akkumulieren. Das hat zur Folge, daB
sowohl Uran als auch seine Folgeprodukte in Erdélvorkommen angereichert auftreten. Ein zweiter
geochemischer Aspekt ist das Verteilungsverhalten von Radium zwischen dem Erdél einer Lagerstitte
und den das Erdélvorkommen umstrémenden Formationswéssem. Da Radium eine stirkere Affinitét
zu Wasser als zu Erdél hat, wird es durch Formationswisser, die in Kontakt mit dem Erd6l kommen,
aus dem Ol extrahiert und somit im Wasser angereichert (Morse et al., 1982). Da Radium das
Mutternuklid des Radons ist, liegt folglich auch das Radon in diesen Formationswissern angereichert

VOor.

Ein rein diffusiver Aufstieg des Radons bis in Oberflichennihe ist aufgrund der Halbwertszeit des
Radons und der Tiefe der Lagerstitte zumeist nicht moglich. Um das in den Formationswissern
13
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angereicherte Radon bzw. Radium in die Nihe der Erdoberfliche zu bringen, ist vielmehr ein
konvektiver Aufstieg der Formationswisser notwendig (Morse et al., 1982). Wie schnell dieser
Aufstieg der radium- und radonhaltigen Tiefenwasser erfolgt, hidngt von den geothermischen
Gegebenheiten, den Wegsamkeiten fiir die migrierenden Wisser und von gegebenenfalls vorliegenden
seismischen Aktivititen ab. Wo die radium- und radonhaltigen Wisser in Bezug auf die Lokalitét der
Lagerstitte in oberflichennahe Aquifere eintreten, ist in erster Linie durch die lokale tektonische
Situation bestimmt. Letztlich wird sich dort ein Radonmaximum in der oberflichennahen Bodenluft
herausbilden, wo die aufsteigenden Formationswisser das Grundwasser speisen und somit eine
verstirkte Entgasung von Radon aus dem Grundwasser hervorrufen. Einerseits kann das direkt iiber
der Lagerstitte sein, was auch ein Radonmaximum siber der Lagerstitte zu Folge hitte, andererseits
kann es aber auch zu einem Aufstieg der Formationswisser in Kluftsystemen kommen, die tangential
zur Lagerstitte angeordnet sind, was ein Radonmaximum wm die Lagerstitte und somit ein relatives
Radonminimum direkt tiber der Lagerstitte nach sich ziehen wiirde (Morse et al., 1982).

Ein weiteres Erkldrungsmodell schlugen Morse & Rana (1983) vor. Danach werden durch
hochvolatile Kohlenwasserstoffe, die in Klufisystemen aus dem reduzierenden Milieu einer
Kohlenwasserstofflagerstitte in das oxidierende Milieu eines oberflichennahen Aquifers aufsteigen,
im Grundwasser geloste Radionuklide in karbonatischen Sekundirmineralen ausgefdllt und lokal
angereichert. Somit kénnen Kohlenwasserstofflagerstitten indirekt durch radiometrische Anomalien,

welche Sekundidrmineralanreicherungen zur Ursache haben, lokalisiert werden.

Andererseits beschreiben Morse & Zinke (1995) ein Modell, nachdem mobiles, gut wasserldsliches,
sechswertiges Uran durch aufsteigende hochvolatile Kohlenwasserstoffe zu immobilem, vierwertigen
Uran reduziert wird. Diese Reduktion des Urans verhindert dessen Aufstieg mit Formationswissern
und hat verringerte Urangehalte des Bodens in Oberflichenndhe zur Folge. Das wiederum zieht

verringerte Radonkonzentrationen im Oberboden nach sich.

Durch Morse (1989) und Morse et al. (1982) wird auch die Mdglichkeit der Unterstiitzung der
aufwartsgerichteten Radonmigration durch aus einer Kohlenwasserstofflagerstitte aufsteigende Gase
genannt. Als sogenannte ,,Carrier Gase* nennt Morse (1989) Kohlendioxid, Helium und die Gruppe
der BTEX.

Der vorangegangene Abschnitt sollte verdeutlichen, daB sowohl positive als auch negative
Radonanomalien im Oberboden, die in Verbindung mit Kohlenwasserstofflagerstitten auftreten
konnen, keineswegs das Kohlenwasserstoffvorkommen allein zur Ursache haben, sondern vielmehr an
die gesamte Lagerstitte als komplexe geologisch / geochemische Struktur gebunden sind. Aus diesem
Grund ist das Prinzip der Detektion von Kohlenwasserstofflagerstitten mit Hilfe von Radonmaxima
der Bodenluft als Indikator keinesfalls unmedifiziert auf die Lokalisierung von NAPL-
Kontaminationen des Untergrundes iibertragbar, da hier eine vollig andere Situation vorliegt.
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2.2 Der Boden als Drei-Phasen-System und seine physikalischen
Kenngrifien

2.2.1 Der Boden als Drei-Phasen-System

Ein Boden kann als natiirliches Gemisch aus Lithosphéren-, Atmosphéren-, Hydrosphéren- und
Biosphirenbestandteilen definiert werden. Dabei reprisentieren die mineralische Bodenmatrix, die
Bodenluft im Porenraum, die Fliissigphase im Porenraum (im Normalfall Bodenwasser) und die
Humusbestandteile die einzelnen Phasen des Bodens (Ahl et al., 1991; Schachtschabel et al., 1989).
Mit zunehmender Bodentiefe geht der Humusanteil des Bodens stark zuriick, so daB im Falle der
hier diskutierten Problemstellung Bodenhorizonte in gréBeren Tiefen, das heiBt unterhab des
humosen Bodenhorizontes, als Drei-Phasen-System betrachtet werden konnen. In der hier
vorliegenden Arbeit wird der Boden als ein solches Drei-Phasen-System mit mineralischer Phase,
Fliissigphase und Gasphase angesehen.

Fiir den Fall, daB die Fliissigphase des Bodens ausschlieBlich durch Bodenwasser reprisentiert wird
(Normalfall), gilt fiir die einzelnen Volumenanteile der drei genannten Phasen am Gesamtvolumen
eines Bodenkérpers V., die Beziehung

Vees =Vos + V5
GL 2-2.1

mit

Ve=Vy +V5 ,

GL 2-2.2
wobei der mineralische Anteil am Bodenvolumen mit ¥V, der Porenanteil mit Fp, der
Porenwasseranteil mit ¥ und der Bodenluftanteil mit V5, bezeichnet wird. Die dimensionslose
Porositit n eines Bodens ergibt sich dementsprechend iiber GL 2-2. 3. In Tab. 2-2.1 sind typische
Porositdten verschiedener Bodentypen angegeben.

V,
n=—t-
Vm
GL 2-2.3
Die dimensionslose Wasserséttigung des Porenraums wird mit
|14
Sy = F=1-5 BL
Ve
GL2-2.4

definiert, wobei Sp; der bodenluftgefiillte Porenanteil ist. Die Wassersittigung des Porenraums Sy
wird auch als Bodenfeuchte und der maximale gegen die Einwirkung der Schwerkraft in einem
Bodenvolumen festgehaltene Anteil an Sy als Feldkapazitit des Bodens bezeichnet.

Das Bodenwasser ist nur teilweise frei beweglich. Dieser frei bewegliche Anteil tritt als Grund-,
Stau- bzw. Sickerwasser auf. Das gegen die Schwerkraft an die mineralische Bodenmatrix
gebundene, und somit nicht frei bewegliche Bodenwasser, wird in das Adsorptions- und das
Kapillarwasser unterteilt. Der Anteil des Adsorptionswassers, also des adsorbtiv an die Oberfliche
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der mineralischen Matrixpartikel gebundenen Wassers an Sy steigt mit abnehmender mittlerer
KorngréBe des Bodens, d.h. mit zunehmender innerer Matrixoberfliche pro Volumeneinheit
(Schachtschabel et al., 1989). Die Dicke dieser adsorbtiv gebundenen Wasserschicht betriigt etwa
Inm (Schachtschabel et al., 1989). Das cbenfalls fest an die Mineralmatrix gebundene
Kapillarwasser lagert sich in feinen Kapillaren oder in Zwickeln der mineralischen Bodenmatrix
unter Ausbildung von Menisken ab. Wie auch das Adsorptionswasser hat das Kapillarwasser
gegeniiber dem frei beweglichen Wasser einen geringeren Dampfdruck, wobei sich der
Dampfdruck mit kleiner werdendem Kapillardurchmesser verringert. Das bedeutet, je kleiner die
Kapillardurchmesser in einem Bodengefiige sind, um so mehr Energie wird zur Mobilisierung des
Kapillarwassers benétigt. Generell gilt daher, je feinkdrniger ein Boden ist, um so grofer ist bei
einer gegebenen Bodenfeuchte Sy der Anteil an fest an die Bodenmatrix gebundenem Wasser
(Haftwasser) und um so geringer ist der frei bewegliche Wasseranteil an Sy . In Abb. 2-2.1 ist die
Beziehung zwischen Gesamtporenraum und Haftwasseranteil am Porenraum dargestellt (Holting,
1989)

Tab. 2-2.1: Typische Porosititen verschiedener 60
Bodentypen (Schachtschabel et al., 1989).
50
Material Porositit n [%]
° 40
Sandbéden 46+ 10 8
g 30
Schluffbdden 47+9 g
S 20
Lehmbéden 43+12 *
Tonbéden 50+ 15 0

0
Ton  Schluff Sand Kies Steine

Abb. 2-2.1: Beziehung zwischen Gesamtporenraum
und Haftwasseranteil am Porenraum (Holting, 1989).

2.2.2 Die Bodengasadvektion und ihre Kenngrifien

2.2.2.1 Gaspermeabilitit, advektive Fluidichte und Advektionsliinge

Eine der im hier besprochenen Zusammenhang wichtigsten bodenphysikalischen KenngrdBen ist
die Gaspermeabilitit & des Bodens. Die Gaspermeabilitdt ist mafBgeblich dafiir, mit welcher
Abstandsgeschwindigkeit v bzw. mit welcher advektiven FluBdichte J, ein Gas bei einem
gegebenen Druckgradienten V P durch einen Bodenkérper strémt.

Da in einem trockenen Boden nur der bodenluftgefiillte Porenraum n effektiv fir die
Bodengasadvektion zur Verfiigung steht, wird bei der advektiven FluBdichte ./, zwischen der
effektiven FluBdichte J, , und der integralen FluBdichte ./, ; unterschieden. Die sich nur auf die
Querschnittsfliche des bodenluftgefiillten Porenraums beziehende effektive advektive FluBdichte
steht mit der sich auf die gesamte Querschnittsfliche des durchstrémten Bodenvolumens
beziehenden integralen advektiven FluBdichte iiber

J, .=nJ

a a,e

GL2-2.5

in Beziehung.
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Die Strecke, die ein Radonatom wihrend seiner durchschnittlichen Lebenszeit T bei einer
gegebenen Abstandsgeschwindigkeit der Bodenluft zuriicklegen kann, wird als Advektionslinge
des Radons bezeichnet. Die durchschnittliche Lebenszeit eines Radonatoms ist iiber die
Zerfallskonstante des Radons A mit

T=X"
GL 2-2.6
definiert und betrdgt 5,5161 Tage. Die Advektionsldnge des Radons ergibt sich somit durch die
Abstandsgeschwindigkeit der Bodenluft und die durchschnittliche Lebenszeit eines Radonatoms zu

0, =vr=—"
A

GL 2-2.7
2.2.2.2 Die Abhingigkeit der Gaspermeabilitiit von der Bodenart und der

Bodenstruktur

In lufttrockenen Béden, dh. in Bdden ohne frei bewegliches Bodenwasser, zeigt die
Gaspermeabilitit eine starke Abhdngigkeit von der GroBe, der Form, der Anzahl und der
Ausrichtung der Bodenporen (Nazaroff, 1992). Bindige Boden, d.h. Bdden die sich bevorzugt aus
Tonen oder Schluffen zusammensetzen, weisen im allgemeinen eine geringere Gaspermeabilitit als
rollige Boden, wie beispielsweise Sandbdden auf. Ursache hierfiir ist zum einen der in bindigen
Boden hoéhere Volumenanteil an fest an die mineralische Matrix gebundenem Bodenwasser,
welches potentielle Gasmigrationswege blockiert und zum anderen der héhere
Reibungswiderstand, den die strdmende Bodenluft in einer feinkdrnigen Matrix zu iiberwinden hat.

Aufgrund der Struktur eines Bodens kann es zudem zu einem anisotropen Verhalten der
Gaspermeabilitit kommen. Solche Anisotropien werden besonders hdufig in bindigen Béden
angetroffen. Einerseits kénnen parallel zur Ausrichtung der Tonminerale (meist horizontal) héhere
Gaspermeabilititen auftreten als senkrecht dazu (Bowles, 1979; Rice et al., 1970), andererseits
kann es in bindigen Béden durch Trockenrisse (Lindmark & Rosen, 1985; Holford et al., 1993) zu
einer bevorzugten Gasmigration parallel zu diesen Rissen kommen (meist vertikal). Einen
vergleichbaren Effekt wie Trockenrisse kdnnen Wurzelkanile oder Grabgéinge haben (Nazaroff,
1992; Topp et al., 1980).

In jedem Fall erschweren Anisotropien oder strukturellen Inhomogenititen eines Bodens die
Einschitzung seiner Gaspermeabilitit. Bei der Modellierung von Gasmigrationsprozessen in
Boden werden beziiglich £ zumeist homogene und isotrope Bedingungen vorausgesetzt.

2.2.2.3 Die Abhiingigkeit der Gaspermeabilitiit von der Bodenfeuchte

Da eine in-situ-Analyse oder eine laborative Bestimmung von & vergleichsweise aufwendig ist,
wurde durch verschiedene Autoren versucht, die Gaspermeabilitit eines Bodens iiber leichter
zugingliche und direkt mit der Gaspermeabilitit im Zusammenhang stehende Bodenparameter zu
ermitteln. Zusammenfassende Betrachtungen zu solchen Versuchen finden sich u.a. bei Nazaroff
(1992) oder Scheidegger (1974).

Im Falle lufttrockener Boden werden als fiir die Gaspermeabilitit ma3gebliche bodenphysikalische
Parameter im allgemeinen die Porositit, die Porenform, der Korndurchmesser, die spezifische
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innere Oberfliche der Bodenmatrix und die Tortuositit der Bodenmatrix als MaB fiir den
Windungsgrad der durchstromten Kanidle herangezogen. Neben diesen kurzfristig invarianten
EinfluBgroBen kommt im Falle feuchter Boden die Wasserséttigung und die damit einhergehende
Blockierung des Porenraums als wichtige variable EinfluBgrofe hinzu.

In sandigen Bdden erfolgt die Bodengasmigration bevorzugt in den grofien Bodenporen. Eine
maBgebliche Beeinflussung von & durch Sy wird daher in sandigen Boden erst dann festgestellt,
wenn sich diese groBeren Poren mit Wasser zu fiillen beginnen (Nazaroff 1988). Rogers & Nielson
(1991) fanden bei der Untersuchung von 137 verschiedenen sandigen Bdden, das bis zu
Wassersdttigungen von etwa Sp=0,4 kaum Anderungen der Gaspermeabilitit aufiraten,
wohingegen ein weiteres Ansteigen von Sy ein drastisches Absinken von k zur Folge hatte. Ein
dhnliches Verhalten beschreibt Nazaroff (1988) fiir einen lehmigen Sand, der bis zu einer
Wassersittigung von Sy = 0,42 etwa konstante Gaspermeabilitdten aufwies. Singh & Virk (1996)
ermittelten als fiir die Gaspermeabilitét kritische Wassergehalte fiir einen Sand Sy = 0,26 und fur
einen natiirlichen, nicht niher definierten Boden Sp= 0,2]. Nazaroff (1988) vermutet, daB die
Gaspermeabilitdt sandiger Boden generell kaum durch den Wassergehalt beeinfluBt wird, solange
dieser unterhalb der Feldkapazitidt des Bodens bleibt. In bindigen Boden kann es laut Nazaroff
(1988) hingegen schon bei Wassergehalten weit unterhalb der Feldkapazitit zu einer maBgeblichen
Verringerung von & kommen, da hier aufgrund der geringeren Porendurchmesser wichtige
Gasmigrationswege schon bei wesentlich geringeren Wassergehalten blockiert werden.

Ein Versuch zur Herleitung von & aus einfach zu bestimmenden Bodenparametern wurde von
Rogers & Nielson (1991) vorgelegt. Dabei gingen neben Sy die Porositit » und der
durchschnittliche Korndurchmesser der Bodenmatrix 4 in die Gleichung ein. Beim Versuch der
empirischen Quantifizierung eines Zusammenhangs wurden zunidchst in lufttrockenen Boéden
Proportionalititen zwischen k und n? bzw. k und 4 festgestellt. Zur Eliminierung der Einfliisse
von n und d, das heiBit zur Normierung des jeweiligen Bodens auf einen Standardboden, wurde die
sogenannte normierte Gaspermeabilitdt &’ mit

500°

d-d'/} n}

K=k
GL 2-2. 8

eingefiihrt. Eine Betrachtung der Abhédngigkeit dieser normierten Gaspermeabilitit k' von Sy
erbrachte letztlich die empirische Korrelationsfunktion

k'=exp(-12 S, )
GL 2-2.9

bzw.

2
k=d*"? [%J exp(—12 ;) .

GL 2-2.10
Die durch GL 2-2. 10 beschriebene Abhéngigkeit der Gaspermeabilitdt k von Sy ist in Abb. 2-2. 2
fiir die KorngréBen d = 0,2 mm (Kornklassengrenze Mittelsand / Feinsand) und d = 0,063 mm

(Kornklassengrenze Feinsand / Grobschluff) bei einer gegebenen Porositét von n = 0,4 dargestelit.
Die beiden Modellkurven zeigen zum einen, daff der feinkérnige Boden immer eine geringere
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Gaspermeabilitit aufweist als der grobkdrnige und zum anderen, dal die Gaspermeabilitit relativ
unsensibel auf den Porenwassergehalt Sy reagiert, solange dieser nicht ca. 40 % iibersteigt. Diese
Aussagen decken sich mit den Beobachtungen der oben genannten Autoren.

1E-11
1E-12
— 1E-13
£
Y
1E-14
1E-15 e @ = 10,200 mm
—— d=0,063mm
1E-16
0.0 0,2 0,4 0,6 0.8 1,0

Sw

Abb. 2-2. 2: Modellhafte Abhingigkeit der Gaspermeabilitit k£ von Sy fiir die
KorngroBen d = 0,200 mm und d = (0,063 mm bei einer gegebenen Porositit
von n = 0,4 (nach GL 2-2. 10).

2.2.2.4 Typische Gaspermeabilititen hiiufiger Bodentypen

Der Wertebereich von in natiirlichen Bden angetroffen Gaspermeabilitdten {iberdeckt fast neun
GroBenordnungen. In der folgenden Tab. 2-2. 2 sind typische Gaspermeabilititen fiir verschiedene
Bodenarten zusammengestellt. Die Werte gelten fiir ideale Boden, das heilt fiir Béden die nicht
von Trockenrissen oder &hnlichen bodenstrukturellen Inhomogenitdten durchsetzt sind.

Tab. 2-2. 2: Typische Gaspermeabilitdten verschiedener Bodentypen (Nazaroff 1988 ).

Material Gaspermeabilitit & [m?]
Gewaschener Kies 107-10°
Gleichférmiger Grobsand 7,5x107°
Gleichformiger Mittelsand 10"
Gewaschenes Sand — Kies — Gemisch 107 - 107"
Gewaschenes, gut abgestuftes Sand — Kies — Gemisch 10"
Gleichformiger Feinsand 6,0x 10"
Gut abgestufies, schluffiges Sand — Kies — Gemisch 75x10"
Schluffiger Sand 10"
Gleichformiger Schluff 7.5x 10"
Sehr feine Sande, Schluffe, Sand-Schluff-Ton—Gemische 10210
Sandiger Ton 7,5x107"
Schluffiger Ton 10"
Ton 107
Homogene Tone <1g*
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2.2 Der Boden als Drei-Phasen-System und seine physikalischen KenngroBen

Wihrend in hochpermeablen Bdden die advektive Gasmigration, also die Bodengasstrémung
dominiert, iiberwiegt in geringpermeablen Bdden die diffusive Gasmigration. Durch Nazaroff
(1992) wurde als Gaspermeabilitdt, welche zwischen bevorzugt advektiver und bevorzugt
diffusiver Migration des Radons unterscheidet ein Wert von etwa k = /10 m? genannt. Die
Abhingigkeit des diffusiven Gasflusses von verschiedenen bodenphysikalischen KenngréBen wird
im folgenden Kapitel 2.2.3 besprochen.

2.2.3 Die Bodengasdiffusion und ihre KenngréBien

2.2.3.1 Diffusionskoeffizient, diffusive Flufidichte und Diffusionslinge

So wie die Gaspermeabilitit der maBgebliche Parameter fiir die advektive Bodengasmigration im
Porenraum eines Bodens ist, so bestimmt der Diffusionskoeffizient D des Bodens mit welcher
diffusiven FluBdichte ein Gas bei einem gegebenen Konzentrationsgradient dieses Gases V C durch
den Bodenkdrper diffundiert.

Der Diffusionskoeffizient D ist sowohl von der diffundierenden Komponente als auch von dem
Material abhéngig, durch welches die jeweilige Komponente diffundiert. Im hier besprochenen
Zusammenhang handelt es sich in beiden Fillen um Gase, ndmlich um die Bodenluft als
durchstromtes Fluid und das Radon als diffundierende Substanz.

Die diffusive FluBdichte des Radons in einem Bodenkorper J; kann sich auf die gesamte
Querschnittsfliche des durchstrémten Bodenvolumens oder nur auf die effektiv fiir die Diffusion
verfligbare Querschnittsfliche der miteinander in Verbindung stehenden gasgefiillten Bodenporen
beziehen. Weiterhin kann der Konzentrationsgradient V Cp, auf die tatséchliche, von der
Tortuositdt des Bodens bestimmte Wegstrecke im Porenraum oder auf die kiirzeste Verbindung
zwischen den beiden betrachteten Punkten bezogen werden. Zumeist wird bei der Diskussion der
diffusiven FluBdichte des Radons die Diffusion durch die effektiv zu Verfiigung stehende
Porenquerschnittsfliche entlang des Konzentrationsgradienten, der sich iiber die kiirzeste
Verbindung der beiden betrachteten Punkte aufbaut, betrachtet. Diese FluBidichte wird als die
effektive diffusive Fludichte bezeichnet und analog zu J, , mit J, . bezeichnet. Ihr liegt der sich
auf die durchstromte Querschnittsfliche der luftgefiillten Bodenporen beziehende effektive
Diffusionskoeffizient D, zu Grunde. Soll die sich auf die gesamte Querschnittsfliche des Bodens
beziechende FluBdichte betrachtet werden, ist der integrale Diffusionskoeffizient D;
zugrundezulegen. Diese Betrachtungsweise wird zum Beispiel bei der Beschreibung der
Radonexhalation aus der Erdoberfliche herangezogen. Die auf den Gesamtquerschnitt bezogene
integrale diffusive FluBdichte wird analog zu J, ; mit J; ; bezeichnet. In einem trockenem Boden
steht J, ; mit J, . iiber

Jyi=nJ,;,

GL2-2.11

in Beziehung. Dementsprechend kann in einem trockenem Boden der integrale
Diffusionskoeffizient D, iiber

D.=nD

i e

GL2-2.12
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2.2 Der Boden als Drei-Phasen-System und seine physikalischen KenngroBen

in den sich nur auf die Querschnittsfliche der gasgefiillten Bodenporen beziehenden effektiven
Diffusionskoeffizient D, umgerechnet werden.

Aufgrund der beschriebenen Vielfiltigkeit der méglichen Betrachtung der Bodengasdiffusion,
kommt es in der Literatur hdufig zu Unstimmigkeiten beziiglich des Diffusionskoeffizienten
(Nazaroff, 1992; Strong & Lewins, 1982). Oft bleibt bei der Diskussion von Ergebnissen oder bei
der Modellierung von Szenarien unklar, ob von D, oder D; die Rede ist.

Die Diffusionsldnge des Radons ist, entsprechend der im spéteren Kapitel 2.4.3. besprochenen
allgemeinen Migrationsgleichung, als die Wegstrecke definiert, auf der sich die
Radonausgangskonzentration bei der Diffusion des Radons durch ein nichtradonproduzierendes
Medium aufgrund des radioaktiven Zerfalls des Radons um den Faktor (/ -e”) verringert (Nazaroff
et al., 1988; Tanner, 1964). Sie ist in einem lufttrockenem Boden mit

£, ===

A

GL 2-2.13

durch die Zerfallskonstante des Radons A und den effektiven Diffusionskoeffizient des Bodens D,
bestimmt. Durch Tanner (1964) werden fiir die Diffusionsléinge des Radons im Boden die in der
folgenden Tab. 2-2. 3 aufgefiihrten iiberschldgigen Werte gegeben.

Tab. 2-2. 3: Typische Diffusionsldngen des Radons fiir Boden verschiedener Feuchte (Tanner, 1964).

Material Diffusionslange ¢, [m]
Trockener Boden 2

Feuchter Boden 0,5

Nasser Boden 0,04
Wassergesittigter Boden 0,02

2.2.3.2 Die Abhingigkeit des Diffusionskoeffizienten von Bodenfeuchte, Bodenart und
Bodenstruktur

Der Diffusionskoeffizient fiir Radon in Luft betriigt bei einer Temperatur von 15°C nach Hirst &
Harrison (1939) Dyys = 1,2 x 10~ m%s. Dieser Wert entspricht dem bei normalen Temperaturen
theoretisch maximal im Boden mdéglichen Diffusionskoeffizienten. Der Diffusionskoeffizient fiir
Radon in Wasser bei Raumtemperatur Dy ist mit Dy = 107 m¥s (Andrews & Wood, 1972;
Bird et al., 1960) um etwa vier GroBenordnungen kleiner als D;. Uber GL 2-2. 13 ergibt sich als
Diffusionslinge des Radons in Luft £ ;= 2,390 m, wahrend es in Wasser nur £ ; = 0,022 m sind.
Das bedeutet, daBl im Wasser kaum eine diffusive Ausbreitung des Radons moglich ist und fiir die
diffusive Migration des Radons im Boden praktisch nur der bodenluftgefiillte Porenraum » Sz, zur
Verfugung steht. Da sich bei zunehmender Wassersittigung eines Bodens der luftgefillte
Porenanteil Sz, zugunsten des wassergefiillten Porenanteils Sp verringert, hat die Wasserséttigung
des Porenraums einen starken EinfluB auf den Diffusionskoeffizient eines Bodens.

In der grundwassergesittigten Bodenzone ist die Radondiffusion aufgrund der geringen
Diffusionsldnge des Radons in Wasser als Transportmechanismus praktisch zu vernachldssigen.
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2.2 Der Boden als Drei-Phasen-System und seine physikalischen Kenngrofien

Nach Andrews & Wood (1972) ist schon eine GrundwasserflieBgeschwindigkeit von 10™ cm/s fiir
den Radontransport effektiver als eine reine Diffusion des Radons im Grundwasser.

Da es aufwendig ist, den Diffusionskoeffizient eines Bodens in situ oder laborativ direkt zu
bestimmen, gibt es Bestrebungen D iiber andere, leichter zugingliche BodenkenngréBen zu
ermitteln, welche in direktem Zusammenhang mit D stehen. Durch Rogers & Nielson (1991)
wurde aufbauend auf verschiedenen bis dahin aus der Literatur bekannten Modellierungsversuchen
und auf Grundlage eines den Autoren vorliegenden Datensatzes von insgesamt 1073 an
verschiedensten  Bodentypen  bestimmten — Diffusionskoeffizienten, eine  empirische
Korrelationsfunktion zwischen D; und D, publiziert, welche als maBgebliche GréBen die Porositit
n und die Wassersittigung des Porenraums Sy heranzieht. Die Gleichung ist mit GL 2-2. 14
vorgestellt.

D,=D, n exp(—68,n—65,"")
GL 2-2. 14

Der Porosititsterm D, »n in GL 2-2. 14 beriicksichtigt die Tortuositdt des Bodens. Je mehr
Feinkornanteile in einem sandigen Boden vorliegen, das heiBt je kleiner » ist, um so gewundener
ist der effektive Diffusionsweg und um so geringer wird das D, des Bodens im Vergleich zu D;.
Das zeigt sich auch in Abb. 2-2. 3, welche die durch GL 2-2. 14 beschriebene Abhédngigkeit
illustriert. In der Abbildung liegt der Diffusionskoeffizient des Bodens mit der geringeren Porositit
(n = 0,3) immer unterhalb der des Bodens mit der hdheren Porositit (n = 0,6).

Der Exponentialterm exp(-6 Swn-635 oy ") in GL 2-2. 14 quantifiziert die Abhéngigkeit des
Diffusionskoeffizienten von Sp. Fiir geringe Wassersédttigungen von etwa Sy < 0,4 wird D, durch
den Term 6Syn bestimmt. Erst bei héheren Wassersittigungen von etwa Sy > 0,4 wird der

" heeinfluBt, der sich bis Sy = 0,4 etwa konstant verhilt.

Kurvenverlauf von dem Term 6 Sy

Abb. 2-2. 3 ist zu entnehmen, daB &hnlich der Gaspermeabilitit auch der Diffusionskoeffizient
relativ unsensibel auf den Bodenwassergehalt reagiert, solange dieser nicht etwa 40 % libersteigt.
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Abb. 2-2. 3: Modellhafte Abhingigkeit des Diffusionskoeffizienten D, von Sy
fiir die beiden beispielhaften Porositdten » = 0,3 und n = 0,6 (nach GL 2-2. 14).
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2.2 Der Boden als Drei-Phasen-System und seine physikalischen Kenngrofien

Neben dem EinfluB des Bodenwassers kann es, wie auch im Falle der Gaspermeabilitit, aufgrund
von strukturellen Inhomogenititen des Bodengefiiges zu einem anisotropen Verhalten des
Diffusionskoeffizienten kommen. Bei der Modellierung von Diffusionsprozessen in der Bodenluft

werden zumeist homogene und isotrope Bedingungen vorausgesetzt.

2.2.3.3 Die Abhingigkeit des Diffusionskoeffizienten von der Bodentemperatur

Neben der beschricbenen Abhéngigkeit des Diffusionskoeffizienten von Sy besteht auch eine,
wenn auch weitaus weniger ausschlaggebende Abhingigkeit des Diffusionskoeffizienten von der
Bodentemperatur 7. Aufgrund der Zunahme der thermischen Energie und der Abnahme der Dichte
der Bodenluft, kommt es mit steigender Temperatur theoretisch zu einer Erhdéhung des
Diffusionskoeffizienten. Durch Rehs (1999) wird die Temperaturabhéngigkeit des Radon-
Diffusionskoeffizienten D; mit Hilfe des Diffusionskoeffizienten fiir Radon in Luft bei 15°C D5

als Bezugsgrofie durch die Korrelationsfunktion

3
T )2
D, :DL(ISJ [T&?J

beschrieben. Dabei geht T als Lufttemperatur in Kelvin in die Gleichung ein. Der Zusammenhang
ist in Abb. 2-2. 4 illustriert. In der Abbildung wird deutlich, daB die temperaturbedingte Anderung

des Diffusionskoeffizienten in dem flir Bodenluft relevanten Temperaturbereich von etwa 5°C bis

GL 2-2.15

20°C im Vergleich zur oben diskutierten Abhingigkeit von Sy vernachldssigbar gering ist. Da die
Bodenlufttemperaturen in Bodentiefen ab etwa 50 cm kaum mehr kurzfristigen Schwankungen
unterliegen, kann die Temperatur als relevante EinfluBgréBe auf den Diffusionskoeffizienten des

Bodens ab dieser Tiefe ausgeschlossen werden.

L15

1,10

DrLDias

-10 0 10 20 30
T[C

Abb. 2-2.4: Modellhafte Abhdngigkeit des Diffusionskoeffizienten fir
Radon in Luft von der Temperatur (nach GL 2-2. 15).
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2.2 Der Boden als Drei-Phasen-System und seine physikalischen Kenngrofien

2.2.3.4 Typische Diffusionskoeffizienten hiufiger Bodentypen

Der Wertebereich effektiver Diffusionskoeffizienten fiir Radon in verschiedenen Béden reicht von
etwa D, = 107 m%s bis zu dem maximal im Boden méglichen Wert von D, = 1,2x 107 m%s,
wobei insbesondere variierende Wassergehalte Sy erheblichen EinfluB auf den
Diffusionskoeffizient haben (Currie 1961, Tanner 1964). In der folgenden Tab. 2-2.4 sind
typische Diffusionskoeffizienten fiir Radon in verschiedenen Boden zusammengestellt.

Tab. 2-2.4: Typische Diffusionskoeffizienten verschiedener Bodentypen (Tanner, 1964; Nazaroff
et al., 1988; Nazaroff, 1992); Fr.= Wasseranteil in % Trockengewicht; n = Porositit; Sy = Wasseranteil am
Porenraum.

Material Diffusionskoeffizient D,
[m% s
Trockene Uran Tailings (5.4-7,1)x10°
Schluffiger bis sandiger Ton (Fz. = I,5) 2,7x10°
Schluffiger bis sandiger Ton (Ft. = 10,5) 25 x 107
Schluffiger bis sandiger Ton (Ft. = 17,3) 6,0 x10°®
Verdichtete schluffige Sande (n = 0,29 - 0,41; Ft. = 5 — 34) (3,0£1,3) x10°
Verdichtete tonige Sande (n = 0,32 — 0,39, Ft. = 9—55) (3.2+1,5) x10°
Verdichtete mineralische Tone (# = 0,32 — 0,43, Ft. = 6 — 34) (2,5+1,0) x 10°¢
Trockene Lehme 8 x 107
Nasser Schlamm (S = 0,37) 5,7 x10°
Nasser Schlamm (Sy = 0,85) 2,2 x 107
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2.3 Die Radonemanation

2.3 Die Radonemanation

2.3.1 Der Emanationskoeffizient

Voraussetzung fiir die Migration des Radons im Porenraum eines Bodens ist, da die im Mineralgeriist
entstehenden Radonatome aus der kristallinen Matrix austreten und in den luft- oder wassergefiillten
Porenraum gelangen. Dieser Vorgang wird als Emanation bezeichnet. Das Prinzip der Emanation und die
Einfliisse der bodenphysikalischen Kenngr6B8en werden in Kapitel 2.3.2 behandelt. Im folgenden Abschnitt
wird zunédchst der Emanationskoeffizient, das heiBt der grundlegende Parameter der Emanation vorgestellt.

Die Stirke der Emanation eines Bodens ist durch das Verhiltnis der Anzahl der in den Porenraum

6Ra-Zerfall in der mineralischen Matrix produzierten

emanicerenden (N °) zur Gesamtzahl der durch
Radonatome (N”) gegeben. Die Emanationsstirke wird durch den bodenspezifischen dimensionslosen

Emanationskoeffizienten

e=N°*/N"?

GL 2-3.1
beschrieben. Emanationskoeffizienten fiir verbreitet vorkommende Gesteine und Béden liegen in der weiten
Spanne zwischen € = 0,05 und £ = 0,7. Durch zahlreiche Autoren wurden Experimente zur Bestimmung der
Emanationskoeffizienten verschiedenster Boden oder auch anderer mineralischer Materialien durchgefiihrt.
Eine Zusammenstellung von Ergebnissen solcher Experimente wurde durch Nazaroff (1992) gegeben. Um
eine Vorstellung von fiir Béden und andere mineralische Materialien typischen Emanationskoeffizienten zu
geben, ist eine Auswahl der in Nazaroff (1992) zitierten Daten in der folgenden Tab. 2-3.1
zusammengestellt.

Tab. 2-3. 1: Emanationskoeffizienten £ nicht niher definierter Béden und mineralischer Materialien (Nazaroff, 1992).
Ft .= Wassergehalt in % Trockengewicht; STD = Standardabweichung

Material Emanationskoeffizient &
(Mittelwert + STD)

Boden, bei 200°C iiber 90 h getrocknet / mit Ft. = 13 0,09/0,68

Boden, bei 105°C iiber 24 h getrocknet 0,25

Boden, lufttrocken 0,41

Boden, mit Fz. = 4 0,38

Boden, mit Ft. = /3 / mitFt. =20 0,22/0,32

Verschiedene Béden 0,22 +£0,07

Apatitkristalle, trocken 0,09+0,14

Monazitkristalle 0,07+0,07

Uraninitkristalle 0,019

Verschiedene Uranerzproben 0,26 +£0,18

Uran-Tailings, bei 110° C getrocknet / bei Séttigungsfeuchte 0,072 /0,310
0,067 /0,290
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2.3 Die Radonemanation

2.3.2 Das Prinzip der Emanation

Dem Austritt eines Radonatoms aus der Mineralmatrix liegt das folgende Prinzip zugrunde. Ein Radonatom
wird bei seiner Entstehung mit einer RiickstoBenergie von etwa 100 keV beschleunigt (Gast & Stolz, 1982;
Tanner, 1964). Nach Gast & Stolz (1982) kénnen die in der Kristallstruktur entstandenen Radonatome
aufgrund dieser RiickstoBenergie etwa 100 Kristallgitterebenen durchschlagen, was RiickstoBldngen
zwischen 0,02 pm und 0,07 pm entspricht (Tanner 1980). Durch Andrews & Wood (1972) wurde fiir ein
kiinstliches Na-Ca-Si-Glas, welches in seinen relevanten Eigenschaften etwa denen von gesteinsbildenden
Mineralen entsprach, eine RiickstoBldnge des Radons von 0,036 pm gemessen.

Da diese einmalige Beschleunigung des Radonatoms unmittelbar nach seiner Entstehung fiir das Atom
praktisch die einzige Moglichkeit darstellt, die kristalline Matrix zu verlassen, bestimmt der Abstand des
zerfallenden Radiumatoms von der Komnoberfliche, ob und mit welcher Geschwindigkeit das beim Zerfall
entstchende Radonatom aus dem Mineralkorn austritt. Die potentiell zur Emanation beitragenden
Radiumatome beschridnken sich somit auf jene, welche innerhalb der etwa 0,07 um michtigen duBeren
Sphire des jeweiligen Mineralkorns liegen.  Entsteht ein Radonatom in gréferer Distanz zur
Kornoberflache, bleibt es innerhalb des Mineralkorns stecken (Abb. 2-3. 1; 4). Danach hat es kaum mehr
die Méglichkeit den Porenraum zu erreichen, da ein rein diffusiver Austritt aus der Mineralmatrix nicht
wahrscheinlich ist. Der sehr niedrige Diffusionskoeffizient fiir Radon in einer Kristallstruktur D,,, der nach
Tanner (1980) bei 10%° cm?s liegt, 1it nach Nazaroff (1992) nur Diffusionsldngen von ca. 107 — 10 um
zu, welche im Vergleich zur oben genannten RiickstoBliange des Radons vernachlédssigbar gering sind.

Von den potentiell fiir die Emanation verfiigbaren Radiumatomen nahe der Kornoberfldche tragen wiederum
nur jene tatsdchlich zur Emanation bei, bei deren Zerfall das entstechende Radonatom in Richtung der
Komoberfliche beschleunigt wird. Das trifft nach Andrews & Wood (1972) bei groBen Kornern
(d >> 0,07um) fiir etwa ein Viertel dieser Atome zu. Der weitaus groBere Teil wird durch den RiickstoB
weiter in das Kom hineintransportiert (Abb. 2-3. 1; B).

Die theoretische prozentuale Austrittswahrscheinlichkeit fiir Radonatome durch den RiickstoB, den sie bei
ihrer Entstehung erfahren, entspricht nach Andrews & Wood (1972) etwa 4,9/d, wobei mit 4 der
Korndurchmesser in um in die Gleichung eingeht. Das heiBit, daB die Austrittswahrscheinlichkeit der in
einer mineralischen Matrix entstehenden Radonatome bei Annahme kugelformiger Mineralaggregate mit
einem Durchmesser von 100 pm theoretisch nur bei dem sehr geringen Wert von 0,049 % lige. Auch
Tanner (1964) duBert, daB bei einer modellhaften Betrachtung eines Bodens als Matrix aus kugelformigen
Aggregaten mit homogener Radiumverteilung nur bis zu KomgréBen von <1 um eine substantielle
Emanation méglich wire.

Wie stark ein Boden tatsichlich emaniert kann jedoch kaum mit solchen einfachen modellhaften
Uberlegungen abgeschitzt werden. Gemessene Emanationskoeffizienten von Boden liegen zumeist weit
iiber den theoretisch flir diese Boden erwarteten (Rama & Moore, 1984; Tanner 1980; Andrews & Wood,
1972). Eine Ursache dafiir, da modellhafte Uberlegungen das Emanationspotential einer mineralischen
Matrix hiufig unterschitzen, ist, da die verwendeten Modelle zumeist eine homogene Verteilung des
Radiums in den Mineralkémemn sowie einen Boden aus glatten und mdglichst kugelférmigen
Mineralpartikeln eines bestimmten KorngroBenspektrums voraussetzen. Diese Voraussetzungen werden
aber sowohl der inter- als auch der intragranularen Struktur eines realen Bodens nicht gerecht.

Das oben beschriebene Prinzip der Emanation, aber auch die im folgenden besprochenen Einfliisse
verschiedener bodenspezifischer Parameter auf den Emanationskoeffizienten sind in Abb. 2-3. 1 illustriert.
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ge des Radons

Abb. 2-3. 1: Schematische Illustration méglicher Pfade eines Radonatoms nach dessen
riickstoflbedingter Beschleunigung bei seiner Entstehung in der Bodenmatrix
(abgedndert nach Tanner, 1980). 4: Das Radonantom erreicht nicht den Porenraum, da
es zu tief im Mineralkorn sitzt. B: Das Radonantom sitzt nicht zu tief im Mineralkorn,
wird aber nicht in Richtung der Komoberfliche beschleunigt. C: Das Radonantom
emaniert in eine ,Nanopore“ und kann in den bodenluftgefiillten Porenraum
diffundieren. D: Das Radonantom emaniert, schldgt aber in die Mineralmatrix eines
benachbarten Komns ein. E: Das Radonantom emaniert in das Porenwasser und
diffundiert in den bodenluftgefiillten Porenraum. F: Das Radonantom emaniert in den
bodenluftgefiillten Porenraum.

2.3.3 Abhiingigkeit des Emanationskoeffizienten von bodenspezifischen Parametern

Das im vorangegangenen Kapitel diskutierte Prinzip der Emanation macht verstdndlich, warum das
Emanationspotential einer mineralischen Matrix direkt vom Verhiltnis innere Matrixoberfliche zu
Bodenvolumen abhéngt. Die innere Matrixoberfliche eines Bodens wichst ihrerseits mit abnehmender
KorngroBe 4. Setzt man kugelformige Mineralkérner mit glatten Oberflichen voraus, ist die innere
Oberfléiche eines Bodens theoretisch proportional d”. Da sich im Verlauf der Verwitterung das
Kornspektrum eines Bodens zu kleineren Kornfraktionen hin verschiebt, kénnen Boden, die von
vergleichbaren Ausgangsgesteinen abstammen, aufgrund ihres unterschiedlichen Entwicklungsstadiums
vollig unterschiedliche Emanationseigenschaften aufweisen (Schumann & Gundersen, 1996; Wilkening,
1974).

Die Anderung des Emanationspotentials mit zunehmender Reife eines Bodens ist aber nicht nur mit der
Anderung seines Kornspektrums zu begriinden. Neben dem KomngréBenspektrum ist der
Emanationskoeffizient eines Bodens noch von verschiedenen anderen matrixspezifischen und
nichtmatrixspezifischen bodenphysikalischen Parametern abhingig. Die wichtigsten matrixspezifischen
Faktoren sind (1) die rdumliche Verteilung der Radiumatome in den Bodenpartikeln, (2) die GroSe der
tatsdchlich fiir die Emanation zur Verfiigung stehenden Mineraloberflidche und (3) die GréBe und die Form
der Bodenporen. Als wichtige nichtmatrixspezifische und kurzfristig variable EinfluBgroBe ist die
Bodenfeuchte zu nennen. Der jeweilige Einflul dieser Faktoren auf den Emanationskoeffizienten eines
Bodens, soll in den folgenden Abschnitten im einzelnen besprochen werden.
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2.3.3.1 Die Radiumverteilung in den Bodenpartikeln

Eine Ursache dafiir, daB gemessene Emanationskoeffizienten zumeist hoher als die theoretisch erwarteten
sind, ist die bevorzugte oberflichennahe Anordnung des Radiums in den Bodenpartikeln. Durch diese
rdumlich inhomogene Verteilung des Radiums in der Mineralmatrix liegt ein iiberdurchschnittlich hoher
Anteil der Radiumatome innerhalb der etwa 0,07 pm méchtigen &duBeren Sphdre des jeweiligen

Mineralkorns, was sich positiv auf den Emanationskoeffizienten auswirkt.

Ursache dieser rdumlich inhomogenen Radiumverteilung ist nach Tanner (1980) und Andrews & Wood
(1972), daB sich das Uran und seine Folgeprodukte als Ergebnis von Verwitterungsprozessen gern in
Sekunddrmineralen konzentrieren, die vorwiegend in mineralischen Uberziigen auf den Oberflichen der
Mineralpartikel des Bodens aufireten. Nach Schumann & Gundersen (1996) sind Eisenoxide, Manganoxide
und Karbonate besonders dafiir geeignet, Uran oder Radium als Koprizipitate zu binden und oberflichennah
an den Mineralkdrnern anzureichern. Dabei weisen diese vergleichsweise weichen Sekundérbildungen nach
Tanner (1964) besonders hohe Emanationskoeffizienten auf. Weiterhin kann es zu einer Adsorption des

Urans bzw. des Radiums an die duBeren und inneren Oberflachen von Tonmineralen kommen.

Megumi & Mamuro (1974, 1977) stellten bei der Untersuchung eines in acht verschiedene KomgroBen
klassierten Granitgruses eine Erhohung des Radiumgehalts mit abnehmender GréBe des Kornspektrums fest.
Als Ursache wurde vermutet, daB durch Verwitterung freigesetztes Radium an die Oberflichen der
resistenteren Mineralpartikel angelagert wird, wovon die kleinen KorngroBenfraktionen am stérksten
profitieren. Das wiederum bedeutet, daB kleine Kornfraktionen eine deutlich héhere Emanationsrate
aufweisen als grofe Komfraktionen, aber im Falle eines sandigen Bodens bezogen auf das gesamte
Bodenvolumen einen geringeren Beitrag zur Emanation leisten, da sie in wesentlich geringeren Gehalten

vorliegen.

Nach Tanner (1964) weisen geziichtete radiumhaltige Kristalle deutlich geringere Emanationskoeffizienten
als natiirliche Mineralaggregate auf, da das Radium in kiinstlichen Kristallen nahezu homogen verteilt ist.

2.3.3.2 Die effektive innere Oberfliiche der Mineralmatrix

Als zweiter matrixspezifischer Faktor ist die in einem Bodenvolumen tatsédchlich flir die Emanation zur
Verfligung stehende Kornoberfliche entscheidend. Wie oben ausgefiihrt, weisen Béden mit einer groBen
inneren Oberfliche vergleichsweise grofe Emanationskoeffizienten auf, wobei die innere Oberflache der
Mineralmatrix ihrerseits vom Kornspektrum des Bodens abhéngig ist. Wihrend die innere Oberfldche bei
Annahme kugelformiger glatter Bodenpartikel theoretisch proportional &~ ist, wurde durch Andrews &
Wood (1972) bei der Untersuchung verschiedener Sande jedoch eine Proportionalitit zu etwa d™*
beobachtet. Das heiBit, da} in den untersuchten Sanden eine stirkere Zunahme der Emanationsrate mit der
Abnahme des Korndurchmessers aufirat, als sie allein durch die Verringerung des Kormndurchmessers zu
erkldren widre. Ursache hierfiir ist, da es im Zuge der Verwitterung nicht nur durch die Verschiebung des
Komspektrums zu kleineren Fraktionen hin zu einer VergroBerung der inneren Oberfldche eines Bodens
kommt, sondern auch durch eine Stérung der Kristallstruktur in den Randbereichen der Mineralkdmer.

Beispielsweise wurden durch Wilkening (1974) in sehr jungen Verwitterungsprodukten von Lavagesteinen
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Emanationskoeffizienten wvon 0,02 nachgewiesen, wihrend benachbarte &ltere Bodden, die aus

vergleichbarem Material hervorgegangen waren, Emanationskoeffizienten zwischen 0,55 und 0,70 zeigten.

Eine wichtige Arbeit zum EinfluB von Stérungen der Matrixoberfliche auf die Radonemanation wurde von
Rama & Moore (1984) vorgelegt. Auch sie fanden bei der Untersuchung von sehr gut klassierten
grobkémnigen Sanden und Kiesen aus Aquiferen Emanationsraten, die weit liber den theoretisch erwarteten
lagen. Bei einer der untersuchten Proben wurde auch nach Auswaschen der Feinstkombestandteile der
Probe ein Emanationskoeffizient von £=(0,/8 ermittelt, wihrend bei einer angenommenen homogenen
Radiumverteilung und glatten Kornoberflichen theoretisch nur ein Wert von € = 0,000/ erwartet worden
war. Die Autoren fiihrten die hohen Emanationsraten auf winzige Poren und Kliifte in den Mineralpartikeln
zuriick, welche die effektiv fiir die Emanation zur Verfiigung stehende Matrixoberfliche erheblich
vergroBern. Die durch Rama & Moore (1984) mit Hilfe eines Rasterelektronenmikroskops beobachteten
sogenannten Nanoporen hatten Durchmesser von < 1 pum. Nach der Emanation von Radonatomen in diese
Nanoporen ist es dem Radon leicht méglich diffusiv in die groBeren Intergranularriume des Bodens zu
gelangen (Abb. 2-3. 1; O).

Nach Schumann & Gundersen (1996) sind natiirliche Strahlungsschiden einer der Hauptgriinde fiir die
Ausbildung von Nanoporen. Besonders im Bereich der Kornfraktion von Sanden (0,063 mm bis 2,0 mm)
konnen Nanoporen eine Erhéhung des Emanationskoeffizienten um ein bis zwei GréBenordnungen bewirken
(Rama &  Moore, 1984). Nach Andrews & Wood (1972) zeigen auch Gesteinspartikel im
KorngroBenspektrum eines Sandes an ihren Oberfldchen intragranulare Korngrenzen, deren Linge etwa
1/d% entspricht. Solche intragranulare Korngrenzen konnen auch als Nanoporen verstanden werden.
Nach Andrews & Wood (1972) ist die Lidnge dieser oberflichig an den Matrixpartikeln auftretenden

Korngrenzen proportional der Emanationsrate der jeweiligen Komfraktion.

2.3.3.3 Die Porositiit des Bodens

Weitere, den Emanationskoeffizient bestimmende matrixspezifische Faktoren sind die Porengrofie und die
Porenform im Bodengefiige. MabBgeblich hierfiir sind das Kornspektrum und die Packungsdichte des
Bodens. Nach Schachtschabel et al. (1989) werden PorengréBen in die Kategorien weite Grobporen
(> 50 pm), enge Grobporen (10 - 50 um), Mittelporen (0,2 - 10 um) und Feinporen (< 0,2 um) unterteilt.

Nach dem Austritt eines Radonatoms aus der Mineralmatrix in den bodenlufigefiiliten Porenraum eines
vollig wasserfreien Bodens wird dessen RiickstoBbewegung schlagartig ein viel geringerer Widerstand
entgegengesetzt als noch im Kristallgefiige. Wihrend in der Mineralmatrix nur riickstoBbedingte
Wegldngen von maximal 0,07 pm zuriickgelegt werden kénnen, sind in der Bodenluft Weglingen bis zu
63 um moglich (Nazaroff, 1992; Wilkening, 1990; Tanner, 1980; Andrews & Wood, 1972). Aufgrund
dieser relativ groBen RiickstoBldnge des Radons in der Bodenluft kann bei Porendurchmessern die deutlich
kleiner als 0,063 um sind, ein Teil der emanierten Radonatome in die gegeniiberliegende Porenwand
einschlagen und somit dem luftgefiillten Porenraum wieder entzogen werden (Abb. 2-3.1; D). Diese
Radonatome tragen somit nicht zur direkten Emanation ("direct recoil fraction ") bei, was sich negativ auf

den Emanationskoeffizienten auswirkt. Die Tiefe der entstehenden StGrungszone ist vom Energiegehalt des
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einschlagenden Radonatoms und von der Hérte der Mineralmatrix anhéngig. Nach Tanner (1964) sind die

Einschlagslocher bis zu 10 nm breit.

Nach Andrews & Wood (1972) und Tanner (1964) ist eine Riickdiffusion der in das Nachbarkomn
eingeschlagenen Radonatome in den Porenraum durch die aufgrund des Einschlags gestorte Mineralmatrix
bedingt méglich ("indirect recoil fraction"). Das kann besonders dann der Fall sein, wenn es sich bei der
Mineralmatrix um ein vergleichsweise weiches Sekunddrmineral handelt. Guffraz & Redman (1995) sehen
eine Mdglichkeit der Riickdiffusion unmittelbar nach dem Einschlag, da das Mineralgeflige durch die beim
Einschlag zugefiihrte Energie lokal geschmolzen oder sogar verdampft wird.

2.3.3.4 Die Bodenfeuchte

Zusitzlich zu den oben diskutierten, den Emanationskoeffizient bestimmenden matrixspezifischen Faktoren
ist auch die Bodenfeuchte als nichtmatrixspezifische GroBe von entscheidendem EinfluB. Nach Schumann
& Gundersen (1996) bestimmt zum einen der langfristige, von den lokalen klimatischen Verhiltnissen
abhéngige Wassergehalt eines Bodens den Grad seiner Verwitterung und ist somit auch, wie oben diskutiert,
flir die Hohe des Emanationskoeffizienten maf3geblich. Zum anderen hat das Bodenwasser aber auch einen
kurzfristigen und direkten EinfluB auf den Emanationskoeffizienten. Beispielsweise ergaben von
Serdyokova & Kapitanov (1978) durchgefiihrte Versuche mit kiinstlichen Radium- und Thoriumsalzen einen
zehnmal hdheren Emanationskoeffizient beim Durchstromen der Salze mit feuchter anstelle trockener Luft.
Im Falle von Uran- und Thoriumerzen wurde eine Erhohung auf das Dreifache festgestellt (in Uchdorf,
1990). Von Uchdorf (1990) wurden an natiirlichen Phosphaten sowohl unter Freiland- als auch unter
Laborbedingungen bei Versuchen mit feuchtem Material nahezu verdoppelte Radonkonzentrationen der
Bodenluft im Vergleich zu Versuchen mit wasserfreien Phosphaten ermittelt. Auch Stranden et al. (1984)

stellten eine Erhohung der Radonexhalation von Bodenproben bei steigendem Feuchteanteil der Proben fest.

Ursache fiir die kurzfristige und direkte Beeinflussung des Emanationskoeffizienten durch die Bodenfeuchte
sind zum einen die Bremswirkung des Porenwassers auf die emanierenden Radonatome und zum anderen
die Verringerung der Adsorptionsfihigkeit der mineralischen Matrix gegeniiber Radonatomen. Diese beiden
Effekte sollen in den folgenden beiden Abschnitten kurz diskutiert werden.

2.3.3.4.1 Die Bremswirkung des Porenwassers

Im Porenwasser kénnen Radonatome nach Tanner (1980) riickstoBbedingt nur Wegldngen von etwa 0,1 um
zuriicklegen. Daraus folgt, daB Wasser gegeniiber Luft, in der riickstoBbedingt Weglingen von bis zu
63 pm moglich sind, einen maBgeblichen Bremseffekt auf die aus der Bodenmatrix austretenden
Radonatome hat. Aufgrund dieser Bremswirkung des Wassers wird die Anzahl der nach ihrer Emanation in
die Mineralsubstanz des Nachbarkorns wiedereinschlagenden Radonatome erheblich reduziert (Stranden
etal.,, 1984). Die Anzahl an Radonatomen, welche durch die RiickstoBenergie in den Porenraum gelangen
und dort verbleiben, wichst (Abb. 2-3. 1; E). Nach Wilkening (1990) und Strong & Lewins (1982) kann
durch einen diinnen Wasserfilm an den Porenwinden eines Bodengefiiges die Menge des im Porenraum
verbleibenden Radons aufgrund der Bremswirkung des Wassers um das 3- bis 5-fache erhéht werden.
Strong & Lewins (1982) beobachteten einen schlagartigen Anstieg des Emanationskoeffizienten von
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£= 0,07 auf £= 0,20 nach Erhéhung des Wassergehalts einer Tailings-Probe von 0 Gew.% auf 1 Gew.%.
Tanner (1964) ermittelte an Zeolithen (Chabasit) aufgrund des hohen Gehaltes an Kristallwasser sehr hohe

Emanationskoeffizienten von bis zu £ = 0,63.

Neben der beschriebenen Bremswirkung des Wassers kann bei Anwesenheit von Wasser aber auch die oben

erwihnte indirect recoil fraction durch Losungsprozesse vergrofert werden (Tanner 1980).

2.3.3.4.2 Die Verringerung der Adsorptionsfihigkeit der mineralischen Matrix

In vollig wasserfreien Bdden kommt es zu einer verstirkten Adsorption von Radonatomen an die
Kornoberfliche der mineralischen Matrix (Nazaroff, 1992; Schery & Whittlestone, 1989). Diese Adsorption
der Radonatome verringert deren Konzentration in der Bodenluft und wirkt sich somit negativ auf den
Emanationskoeffizienten aus. Die Adsorptionsfahigkeit der Matrix gegeniiber Radonatomen kann allerdings
schon durch eine minimale Bodenfeuchte erheblich verringert werden. Schon bei geringsten
Feuchteanteilen im Boden werden die Bodenpartikel mit diinnen Filmen adsorbtiv gebundenen Wassers
liberzogen, welches die zuvor fiir Radonatome verfligbaren Adsorptionsplitze an den Kornoberflichen
blockiert (Stranden et al., 1984). Das kann zu einem drastischen und sprunghaften Anstieg des
Emanationskoeffizienten fiilhren. Beispielsweise ist in Tab. 2-3. 1 ein Boden aufgefiihrt, bei dem ein
Anstieg des Emanationskoeffizienten von £ = 0,09 auf £ = (,68 beobachtet wurde, nachdem der zuvor véllig

trockene Boden mit einem Wasseranteil von 13 Gew.% versetzt worden war.

Schery & Whittlestone (1989) untersuchten an drei verschiedenen Bodenproben das Verhiltnis von
adsorbtiv gebundenem zu freiem Radon. Dabei stellten sie fiir vollig trockene Boden bei 0°C
Verhiltniszahlen zwischen 3 und 17 fest, wihrend sie fiir Boden mit einem Wasseranteil von 10 Gew.% bei
20 °C Verhiltniszahlen von <0,2 ermittelten. Nach Rehs (1999) und Nazaroff (1992) kann die
Radonadsorption an die Mineralmatrix in natiirlich feuchten, das heiit in lufttrockenen Béden aufgrund des

Adsorptionswassers vernachlissigt werden.

Auch die Temperatur beeinflut das Adsorptionsverhalten der Radonatome, wobel der adsorbtiv an die
Bodenmatrix gebundene Anteil an Radonatomen mit zunehmender Temperatur geringer wird. Nach
Nazaroff (1992) ist aber der Einflul der Temperatur in Bdden aufgrund des dort normalerweise
angetroffenen Temperaturspektrums zu vernachlissigen. Durch Rehs (1999) wurde die Abhéngigkeit des
Adsorptionsverhaltens der Radonatome von der Bodenfeuchte Sy und der Temperatur 7 mit

k(TS )=x, e
GL 2-3.2
empirisch quantifiziert, wobei ¥ der Radon-Adsorptionskoeffizient fiir feuchten Boden und &, , mit
Kp(T)=Kg+x7: T ,
GL 2-3.3

der Radon-Adsorptionskoeffizient fiir vollig wasserfreien Boden ist. Die GroBen b, & [m¥kg/ und xy
[m?%kg °C] sind empirische, bodenspezifische Parameter.
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2.3.4 Die Radon-Gleichgewichtskonzentration im Boden

Da die Radonkonzentration der Atmosphirenluft im Vergleich zur Radonkonzentration der Bodenluft
vernachldssigbar gering ist, diffundiert das Radon im Porenraum eines Bodens nach oben und exhaliert an
der Bodenoberfldche in die Atmosphére. Folglich gilt grundsitzlich, da in einem sowohl mineralogisch als
auch strukturell homogen aufgebauten Boden die Radonkonzentration am Interface Boden / Atmosphire
gegen Null geht und mit wachsender Tiefe einer Gleichgewichtskonzentration mit der radonproduzierenden
Mineralmatrix zustrebt. In welcher Tiefe diese Radon-Gleichgewichtskonzentration erreicht wird, hingt in
erster Linie von den in den Kapiteln 2.2.2 und 2.2.3 besprochenen bodenphysikalischen Parametern
Gaspermeabilitdt & und Diffusionskonstante D ab. Wovon die sich ausbildende Form des Radontiefenprofils
im einzelnen beeinfluBt wird, soll detailliert im Kapitel 2.4 besprochen werden.

Die Radon-Gleichgewichtskonzentration, die sich unbeeinflufit von Migrationsprozessen der Bodenluft, also
in einem geschlossenen System bzw. in theoretisch unendlicher Tiefe einstellt, wird mit C.. bezeichnet. Im
Gegensatz zur Radiumaktivitit des Bodens Az, , welche in Aktivitit pro Masse Boden [Bg/kg] angegeben
wird, ist die Einheit der Radonkonzentration der Bodenluft Aktivitit pro Volumen Bodenluft [kBg/m?].
UberschlagsmiBig liegen Radon-Gleichgewichtskonzentrationen der Bodenluft in durchschnittlichen Bden
zwischen C.. = 10 kBg/m? und C.. =40 kBg/m®. Der oben diskutierte Emanationskoeffizient £ ist neben
der Radiumaktivitit der mineralischen Matrix Ay, die entscheidende GréBe fiir die Radon-
Gleichgewichtskonzentration.

2.3.4.1 Die Radon-Gleichgewichtskonzentration in trockenen Biéden

Die Radon-Gleichgewichtskonzentration C.. in der Porenluft eines trockenen Bodenkédrpers mit der Porositit
n wird durch

C. = EAp, Py
h

GL 2-3.4
dargestellt, wobei p, die schon in Kapitel 2.2.1 eingefiihrte Trockendichte des betrachteten Bodenkérpers
ist. Der dimensionslose Emanationskoeffizient £ und die Radiumaktivititskonzentration der mineralischen
Matrix Az, [Ba/kg] bestimmen durch den Term &£A4g, wieviel Radon potentiell aus der Matrix in den
Porenraum abgegeben werden kann. Die Uberfiilhrung der massenbezogenen GroBe Ag, in die auf das
luftgefiillte Porenvolumen bezogene Radon-Gleichgewichtskonzentration C.. wird in GL 2-3. 4 durch den
Term p, /n erreicht. Bei einem dichten Boden, d.h. bei groBer Trockendichte des Bodens p, [kg/m?],
werden bei gegebenem A, in einem bestimmten Bodenvolumen gréBere Mengen an Radon produziert, als
bei einer geringeren Materialdichte. Demgegeniiber wird bei einem groBen Porenanteil » am Bodenvolumen
das emanierte Radon stirker in der Bodenluft verdiinnt und damit in seiner Konzentration verringert.

2.3.4.2 Die Radon-Gleichgewichtskonzentration in feuchten Biden

Bei Wasserzutritt in ein Bodenvolumen mit der Porositit » wird der luftgefiillte Porenraum ¥j;, zu Gunsten
des wassergefiillten Porenraums V3 verringert. Bei der Ermittlung von C. ist daher die im Kapitel 2.2.1
eingefiihrte Wasserséttigung des Porenraums Sy zu beriicksichtigen. Als fiir die emanierenden Radonatome
zur Verfugung stehende luftgefiillte Porositit geht somit nicht wie in GL 2-3.4 », sondern nur der
lufigefiillte Porenanteil n Sg;, ein, was bei sich verringerndem Sg;, bzw. wachsendem Sy eine Erhéhung von

C.. zur Folge hat.
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Beim Zutritt von randonfreiem Porenwasser (Niederschlagswasser) in ein bestimmtes Volumen einer
radonproduzierenden Bodenmatrix kommt es jedoch neben der Verringerung des luftgefiillten Porenraums
gleichzeitig zur Lésung von Radon im Porenwasser, wodurch dem luftgefiillten Porenvolumen wiederum
Radon entzogen wird. Die Lésung des Radons im Porenwasser ist temperaturabhingig und wird durch den
im Kapitel 2.1.4 angesprochenen Verteilungskoeffizient zwischen Bodenwasser und Bodenluft Ky,
kontrolliert. Bei Raumtemperatur ist dic Radonkonzentration in Luft etwa viermal hoher als die in der mit
der Luft im Verteilungsgleichgewicht stehenden wéBrigen Phase (Clever et al., 1979). Das heifit, daB sich
vier mal weniger Radon im Porenwasser akkumuliert als in der Porenluft. Auf Grund der vergleichsweise
schlechten Lslichkeit von Radon in Wasser liegt somit letztlich, nach einer Verringerung des luftgefiillten
Porenraums durch Bodenwasser, im Falle eines Verteilungsgleichgewichts zwischen Fest-, Gas- und
Fliissigphase im verbleibenden Porenluftvolumen eine hohere Radon-Gleichgewichtskonzentration C.. vor
als im lufttrockenen Boden. Die Radon-Gleichgewichtskonzentration in der Bodenluft eines feuchten
Bodens wird unter Einbeziehung des Verteilungskoeffizienten Ky, durch die Gleichung

c = € Ag, Py
T n(Sy +Ky s Sp)

GL2-3.5

beschrieben. Durch den Term (S, + Kpm Sw) wird dabei sowohl die Verringerung des lufigefiillten
Porenraums als auch die Losung von Radon im Porenwasser beriicksichtigt. Beim Vergleich von Radon-
Gleichgewichtskonzentrationen feuchter B6den mit denen wasserfreier Béden ist auch die im Kapitel 2.3.3.4
diskutierte Abhéngigkeit des Emanationskoeffizienten von der Bodenfeuchte zu beachten.

Die Zeit, die zur Einstellung eines Verteilungsgleichgewichts zwischen Bodenluft und Bodenwasser
bendtigt wird, ist nach Schiitz (1994) von der Porositét »n, vom Diffusionskoeffizient D, , vom Verhiltnis des
in den Gasaustausch einbezogenen Gesamtvolumens zu der fiir den Gasaustausch nutzbaren Grenzflidche
zwischen Luft und Wasser (Vwps. / Fapr) und von der durch die Radonatome diffusiv zuriickzulegenden
Strecke /47 abhdngig. Die Zeit zur Einstellung eines Verteilungsgleichgewichts ist dabei durch

_n Vierai Lag
tge =% _p

W /BL e
GL2-3.6

gegeben und liegt im Bereich von wenigen Sekunden bzw. Sekundenbruchteilen. Aufgrund dieser nur sehr
kurzen Zeit die zur Einstellung eines Verteilungsgleichgewichts benétigt wird, kann nach Nazaroff (1992)
die Kinetik der Losung des Radons im Bodenwasser praktisch vernachldssigt werden. Die
Radonkonzentration im Bodenwasser eines feuchten Bodens kann somit immer als im
Verteilungsgleichgewicht mit der Radonkonzentration in der Bodenluft betrachtet werden.

Die Radon-Gleichgewichtskonzentration in der Porenluft C.. stellt sich auf Grundlage des im Kapitel 2.1.1
angesprochenen allgemeinen Zerfallsgesetzes in einem abgeschlossenen frischgeschiitteten Boden , das heifit
in einem geschlossenen System, unabhéingig von der Bodenfeuchte nach ca. 5 Halbwertszeiten des Radons,
d.h. nach etwa 19 Tagen, zu ca. 97 % ein. Die zugehorige Radonproduktionsrate @ des Bodens wird durch
GL 2-3. 7 beschrieben.

o=AC

e

GL 2-3.7
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2.4 Die Radonmigration im luftgefiillten Porenraum

Bei einer vollstindigen Versiegelung der Oberfliche eines sowohl mineralogisch als auch
bodenphysikalisch homogen und isotrop aufgebauten Bodenkdérpers (geschlossenens System), wiirde
sich 1im gesamten Vertikalprofil dieses Bodens die oben diskutierte Radon-
Gleichgewichtskonzentration C.. einstellen. Ist ein Boden jedoch zur Atmosphéirenluft hin
unversiegelt, bildet sich ein Radontiefenprofil heraus, welches an der Erdoberfliche eine
vernachldssigbar geringe Radonkonzentration C, wund in der Tiefe die Radon-
Gleichgewichtskonzentration C.. aufweist. Ursache dieses Radontiefenprofils ist die
aufwirtsgerichtete Migration und die Exhalation des Radons in die Atmosphire.

Die Form des Radontiefenprofils, also die relative Anderung der Radonkonzentration in der Bodenluft
als Funktion der Tiefe, wird durch Stiirke und Richtung der Radonmigration bestimmt. Ursache der
absoluten Radonkonzentrationen, die sich in den einzelnen Bodentiefen einstellen, ist hingegen die
Radon-Gleichgewichtskonzentration C.. und damit die in Kapitel 2.3.42 eingefithrie
Radonproduktionsrate des Bodens

_ }‘EARapd
n(Sp +Ky,p Sp)

GL2-4.1

Die Radonmigration im Boden kann grundsitzlich in die diffusive und die advektive Migration
unterteilt werden. Die Diffusion hat den KonzentrationsgradientenV Cg, zur Ursache. Dieser ist in
den oberen Bodenhorizonten praktisch immer gegeben, da die mit der Bodenluft im Kontakt stehende
Atmosphirenluft mit normalerweise 2 bis 20 Bg/m* Radonkonzentrationen aufweist, die etwa drei
GroBenordnungen unter denen liegen, die im luftgefiillten Porenraum eines durchschnittlichen Bodens
angetroffen werden. Daher kann bei der Modellierung von Radondiffusionsprozessen als eine
Randbedingung die Radonkonzentration am Interface Boden / Atmosphidre C; = 0 gesetzt werden.
Aufgrund des bodenspezifischen Konzentrationsgefdlles zwischen C.. in der Tiefe und C; an der
Erdoberfléche ist der diffusive Radonstrom im Boden im Regelfall nach oben gerichtet.

Die Advektion der Bodenluft und damit auch des in der Bodenluft vorhandenen Radons hat sich im
Boden aufbauende Druckgradienten V P zur Ursache. Druckgradienten in der Bodenluft kénnen
durch Schwankungen des atmosphérischen Luftdrucks, durch starke Winde oder durch
Temperaturgradienten im Boden hervorgerufen werden. Weiterhin kénnen Schwankungen des
Grundwasserspiegels oder ein verstirkter Sickerwassereintrag eine vertikale Verschiebung der
Bodenluftsiule bewirken. Im Gegensatz zum KonzentrationsgradientV Cg,, der im Normalfall
negativ ist und damit einen positiven diffusiven FluB bewirkt, kann der Druckgradient im Boden seine
Richtung kurzfristig umkehren. Das wiederum bringt einen Richtungswechsel der advektiven
Bodengasmigration mit sich. In Abhéngigkeit von der Richtung des Druckgradienten kann der
advektive Radonstrom im lufigefiiliten Porenraum eines Bodens somit wie der diffusive
Bodengasstrom aufwértsgerichtet sein, was eine erhéhte Exhalationsrate des Bodens zur Folge hat,
oder dem diffusiven Radonstrom entgegenwirken, was die Radonexhalationsrate verringert.

In den nachfolgenden Kapiteln sollen zunichst die theoretischen Grundlagen zur Beschreibung des
diffusiven und des advektiven Radonflusses im luftgefiillten Porenraum besprochen werden, um
darauf aufbauend, eine allgemeine Migrationsgleichung vorzustellen, welche Radondiffusion,

34



2.4 Die Radonmigration im luftgefiillten Porenraum

Radonadvektion, Radonzerfall und Radonnachlieferung beriicksichtigt. Die Entwicklung der
Migrationsgleichung erfolgt dabei mit der hinreichenden Vereinfachung einer eindimensionalen
Betrachtung, wobei zur Tiefe z hin negative Werte fiir z angenommen werden.

2.4.1 Die Radonflufidichte im Boden

2.4.1.1 Die diffusive RadonfluBidichte
Die in Kapitel 2.2.3 eingefiihrte effektive diffusive RadonfluBdichte J; ., das heiBit der diffusiv
bedingte Teilchenstrom A Njpro Zeiteinheit A ¢ und Querschnittsfliche der effektiv zur Verfiigung

stehenden luftgefiillten Poren Fz wird durch das 1.Fick’sche Gesetz beschrieben. Die
Radonflufdichte J;. héngt danach in einem gegebenen Boden direkt und ausschlieBlich vom
Konzentrationsgradienten des Radons V Cg, ab. Als Proportionalititsfaktor zwischen J; , und V Cg,
steht der in Kapitel 2.2.3 besprochene bodenspezifische effektive Diffusionskoeffizient D, [m%¥s].
Das 1. Fick’sche Gesetz gilt bei einem zeitlich konstanten Konzentrationsprofil (stationdres
Gleichgewicht) und lautet

_dN;

B =
T Fpy dt

=-D,VC,, .
GL 24,2

Die rechte Seite von GL 2-4. 2 hat ein negatives Vorzeichen, da sich der Teilchenstrom immer zu den
geringeren Konzentrationen hin aufbaut. Der effektive Diffusionskoeffizient D, steht fiir die
Diffusion durch den effektiv zur Verfiigung stehenden Porenraum, und schliefft in feuchten Béden
auch die Wechselwirkung mit dem Porenwasser ein. D, ergibt sich aus dem integralen
Diffusionskoeffizient D, iiber

D,

i

D,= :
n(Sp +Kpy,p Sw)

GL 2-4.3

2.4.1.2 Die advektive RadonfluBidichte

Die rein diffusive Migrationsléinge des Radons in der Bodenluft eines trockenen, sandigen Bodens ist,
wie im Kapitel 2.2.3 besprochen, etwa 2 m. Nach Mogro-Campero & Fleischer (1977) oder Tanner
(1964) sind bei Radon aber vereinzelt Migrationsldngen von bis zu 100 m beobachtet worden. Solche
Migrationslédngen sind nur dann méglich, wenn der effektive GesamtfluB des Radons J,, . in erster
Linie von dem im Kapitel 2.2.2 eingefiihrten advektiven Flu}

_dN; v Cp,
“ Fydt n(Spy +Ky,pSy)

GL 2-4.4

bestimmt wird. Die effektive advektive RadonfluBdichte J, ., das heiBit der advektiv bedingte
Teilchenstrom A N pro Zeiteinheit A ¢ bezieht sich dabei, wie auch J; ,, auf die Querschnittsfliche

des luftgefiillten Porenraums Fip; .
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2.4 Die Radonmigration im luftgefiillten Porenraum

Die in GL 2-4. 4 eingehende Advektionsgeschwindigkeit der Bodenluft v (Abstandsgeschwindigkeit)

leitet sich mit

v=—£ vp
n
GL 2-4.5

aus dem Gesetz von Darcy ab (Nazaroff et al. 1988; Schery et al., 1984). Gleichung GL 2-4. 5 sagt
aus, dal v bei eindimensionaler Betrachtungsweise direkt vom vertikalen Druckgradienten V P
(Gesamtdruckdifferenz minus hydrostatischer Komponente) abhéngig ist. Als Proportionalititsfaktor
geht k/n ein. Dabei ist k& /m?] die im Kapitel 2.2.2 besprochene Gaspermeabilitit des Bodens und
N [Pa s] die dynamische Viskositit der strémenden Bodenluft. Die rechte Seite der Gleichung
GL 2-4. 5 hat wiederum ein negatives Vorzeichen, da sich der Teilchenstrom immer zu den geringeren
Drucken hin aufbaut.

2.4.1.3 Der Gesamtflufl

Der GesamtfluB J,., des Radons in der Bodenluft setzt sich aus den beiden oben definierten
Komponenten diffusiver und advektiver Flul zusammen. Bei Behandlung eines Bodens als pordsen
Korper, bei welchem nur die Querschnittsfliche seines luftgefiillten Porenraums Fj, als fiir die
Radonmigration verfiigbar betrachtet wird, wird der effektive GesamtfluB J,., . durch die Gleichung

_ vCp,
o (Sa + Ky s Sw)

-DVCyg,

GL24.6
beschrieben. Bei Betrachtung des Flusses nicht nur durch Fj;, sondern integriert iiber die gesamte
durchstromte Querschnittsfliche des Bodens, so wie er beispielsweise bei der Messung der
Radonexhalation festgestellt wird, gilt entsprechend

Iy ENC = DN . -

ges.i

GL 2-4.7

2.4.2 Herleitung der allgemeinen Migrationsgleichung

Die tiefenabhingige Konzentration des Radons in der Bodenluft eines trockenen Bodens wird durch
die Radondiffusion, die Radonadvektion, den Radonzerfall und die Radonnachlieferung
(Emanationsrate) bestimmt. In einem feuchten Boden kommt als zusétzliche GroBe die Losung des
Radons im Porenwasser dazu. Das sich in der Bodenluft ausbildende vertikale Konzentrationsprofil
kann mit Hilfe einer allgemeinen Migrationsgleichung beschrieben werden, welche die genannten
EinfluBgrdBen impliziert. Dabei werden fiir die Beschreibung der FluBdichte im folgenden jeweils die
effektiven FluBparameter J,; . undJ, . herangezogen.

Der diffusive Anteil der Radonmigration geht in die allgemeine Migrationsgleichung als partielle
Ableitung des diffusiven Materialflusses J; . nach der Tiefe z ein. Dabei kann der diffusive
MaterialfluB im Porenwasser vernachldssigt werden. Der diffusive MaterialfluB ist durch den

bodenspezifischen Diffusionskoeffizient D, und den zeitkonstanten Konzentrationsgradient V Cg, in
der Bodenluft bestimmt (1. Fick‘sches Gesetz).
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Der advektive Anteil der Radonmigration geht als partielle Ableitung des advektiven Materialflusses
Js . nach der Tiefe z in die Gleichung ein. Dabei kann auch der advektive MaterialfluB im
Porenwasser  vernachldssigt werden. Der  advektive MaterialfluB ist durch die
Advektionsgeschwindigkeit der Bodenluft v bestimmt, welche ihrerseits von dem als konstant

angenommenen Druckgradienten V' P abhingt (Gesetz von Darcy).

Der Zerfall des im Porenraum vorhandenen Radons wird durch die Zerfallskonstante des Radons 4
bestimmt. Dabei findet Radonzerfall sowohl im luftgefiillten als auch im wassergefiillten Porenraum
statt. Das Verteilungsverhalten des Radons zwischen dem luftgefiillten und dem wassergefiillten
Porenraum ist durch den Verteilungskoeffizient Ky 5, bestimmt.

Die Radonnachlieferung aus der mineralischen Matrix in den Porenraum wird in der allgemeinen
Migrationsgleichung mit der Emanationsrate des Bodens @ ausgedriickt. Dabei kann in eine
Emanation in den luftgefiillten Porenraum @5, und in den wassergefiillten Porenraum @y
unterschieden werden.

Zur Entwicklung der allgemeinen Migrationsgleichung fiir die Beschreibung des Radontiefenprofils
im luftgefiillten Porenraum, sollen zunichst die fiir das Porenwasser bzw. die fiir die Bodenluft
giiltigen Gleichungen separat vorgestellt werden.

Fiir das Porenwasser kann sowohl eine Diffusion als auch eine Advektion des Radons vernachléssigt
werden. Fiir die Radonkonzentration sind nur der Radonzerfall und die Emanation in den
wassergefiillten Porenraum maBgeblich. Dabei geht der Zerfallsterm als negative GréBe in die
Gleichung ein, da der Radonzerfall Ursache fiir die Verringerung der Radonkonzentration ist. Die
Emanationsrate geht als Radonquellterm positiv ein. Fiir die, von jeglicher Migration in der fliissigen

Phase unbeeinfluBte Radonkonzentration im Porenwasser Cj gilt somit die Evolutionsgleichung

W
9 Cry =-AC}, + P
at Se
GL 2-4. 8
bzw.
d (S, Cr.
W—R)}Aswc;; +@, .
at
GL2-4.9

Fir den luftgefiillten Porenraum mufl die Diffusion, die Advektion, der Radonzerfall und die
Emanation in den luftgefiillten Porenraum in die Gleichung ecinbezogen werden. Der diffusive
Migrationsterm, der advektive Migrationsterm und der Zerfallsterm gehen in die Gleichung als
negative GroBen ein, da sie Ursache fiir die Verringerung der Radonkonzentration sind. Die
Emanationsrate geht als Radonquellterm positiv ein. Fiir die Radonkonzentration in der Bodenluft gilt

die Migrationsgleichung
acy =ﬁVJd,,. _ VJ,.; _ack +¢.u
dt nSg nSy Sy

GL 2-4.10
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BL vJ,. VJ
Q(SBLCR.,)=_ 4t  "vai _ASELC;’: +Dy; .

dt n n
GL 2-4. 11
Durch die Summierung der Gleichungen GL 2-4. 9 und GL 2-4. 11 ergibt sich
d(SzCl +8,Cx VJ,: V.,
Coulm ol o el 6l (5008 + 5y CL )+ Bgy + P
dt n n
GL 2-4.12

Bei Annahme eines Verteiluingsgleichgewichts zwischen dem Porenwasser und der Bodenluft kann

an durch K, 5 CEsubstituiert werden. Die allgemeine Migrationsgleichung ergibt nach

Isolierung von Cp- sich somit zu

a Cg{- e VJd,:' _ V‘]a,r' ;{.CBL + Qs
dt n(Sp +Kp,p Sp) n(Sp +Ky,p Sy) o Sp + Ky 5 Sw

GL 2-4.13

Mit den oben gegebenen Definitionen (GL 2-4. 2, GL 2-4. 4, GL 2-4. 5, GL 2-3.5 und GL 2-3.7)
ergibt sich aus GL 2-4. 13 fiir den lufigefiillten Porenraum eines Bodens in ausfiihrlicher Schreibweise

acf,f —{D azcng { v QCﬁ:] (Z.CBL)+[ AeAp, py ]
= e = = Rn

dt dz? n(Sp +Ky,pSp) 9z n(Sg +Ky, s Sw)

mit

GL 2-4.14

Gleichung GL 2-4. 14 bestétigt, was bereits in den vorangegangenen Kapiteln postuliert worden war:
bei einem sowohl mineralogisch als auch strukturell homogen und isotrop aufgebauten Boden (d.h. bei
konstanten Werten fiir § Ag, P4, » und Sg bzw. Sp;), einer konstanten Viskositdt des strémenden
Bodengases (1) und konstanten vertikalen Druck- und Konzentrationsgradienten (dCg,/ 0z und
0P / dz), sind der Diffusionskoeffizient D, und die Gaspermeabilitit des Bodens & die bestimmenden
Variablen fiir die relative tiefenabhdngige Radonkonzentration in der Bodenluft Cg,z). Fiir die
absolute Hohe der Radonkonzentrationen im Tiefenprofil ist allein der Emanationsterm, und damit C..
maBgeblich.

Da bei der hier besprochenen Fragestellung Gleichgewichtszustdnde von Interesse sind, wird zur
Lésung der mit GL 2-4. 14 gegebenen allgemeinen Migrationsgleichung von stationdren Verhéltnissen
ausgegangen, das heiBt es gilt fiir das gesamte Radontiefenprofil dCg,/ 0f = 0. AuBerdem soll bei der
weiteren Behandlung der Gleichung fiir die Radonkonzentration in der Bodenluft der Ausdruck Cg,
stehen. Weiterhin soll die effektive Porositit n, mit

n,=n(Sp +Ky, p Sp)
GL 2-4. 15
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2.4 Die Radonmigration im luftgefiillten Porenraum

eingefiihrt werden. Die effektive Porositit n, beriicksichtigt neben der Veringerung des luftgefiillten
Porenraums durch das Porenwasser auch die Losung des Radons im Porenwasser im
Verteilungsgleichgewicht.

Unter den genannten Voraussetzungen gilt fir die allgemeine Migrationsgleichung die folgende
Schreibweise:

a’C v
D By Y
e(azg) ﬂe(a

Iy g, +a S0P _g
z

GL 2-4.16

Fiir die Giiltigkeit von GL 2-4. 16 sind die folgenden Annahmen Voraussetzung:

1. Es erfolgt keine Beeinflussung der Radonmigration durch die Diffusion anderer Gase.
2. Es herrschen quasistationdre Verhéltnisse vor, das heit V C und V P sind zeitkonstant.
3. Die GroBen g Ag,, pa, 7 Sp, N, k und D, sind konstant, das heift tiefenunabhéngig.
4. Die GroBen £ und D, verhalten sich im Bodenkdrper isotrop.

5. Das Bodengas ist nicht komprimierbar.

6. Die Radonmigration erfolgt nur in der Gasphase.

7. Das Fick’sche Gesetz und das Gesetz von Darcy haben Giiltigkeit.

8. Die Betrachtungsweise ist eindimensional. Die Betrachtungsrichtung ist die Tiefe z.

2.43 Losung der allgemeinen Migrationsgleichung

Im folgenden Kapitel soll beispielhaft die Lésung der allgemeinen Migrationsgleichung GL 2-4. 16 fiir
eine unendlich ausgedehnte, unversiegelte Bodenschicht mit den Randbedingungen Cg,(-es) = C.. und
Cra(0) = Cy = 0 vorgestellt werden.

Die allgemeinen Migrationsgleichung hat als homogene lineare Differenzialgleichung zweiter
Ordnung den Funktionstyp y’'+ ay’ + by + ¢ = 0. Als Losung der Gleichung ergibt sich
Cra(2)=C,eM? +C, et 4 C,
GL 2-4. 17

mit

e e

v v : A v v : A
W= + +— und u,= - o
n,2D, n,2D, D n,2D, n,2D, D,
GL 2-4.18a/b
In den Gleichungen GL 2-4. 18a/b gelten die Wertebereiche (oo > v > -e0) und (D, > (), womit in
jedem Falle p, <0 gilt. Im Falle z — -co wiirde Cr, somit gegen unendlich gehen. Da aber als
Randbedingung festgelegt wurde, dafl Cg, bei z — -oo dem endlichen Wert C.. zustrebt, muf3 der Term

C,eM”* und damit C; = 0 sein.

Kz

Bei z — -c0 geht der Term C,e™" gegen 0. Bei gleichzeitiger Annahme von C, = 0 ergibt sich somit

Cgn(-29) = C;. Das heiBit, daBl C; der Radon-Gleichgewichtskonzentration C.. entspricht.
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Bei C; =0 und C; = C,, gilt aufgrund der Randbedingung Cg,(0) = 0 im Falle z = 0 die Gleichung
0= C} + C.. Fur C_[ gﬂt daherC,: =-C..

Die Lésung der allgemeinen Migrationsgleichung fiir die oben angefiihrten Randbedingungen ergibt
sich somit unter Verwendung der Beziehung D; = n, D, zu

v 'V}
C. (z)=C_|1—exp| —+
oy | 2p, V2D, 7 " D,

GL 2-4.19

Die gesamte Migrationslinge des Radons M ist als die Wegstrecke definiert, auf der sich die
Ausgangskonzentration des Radons bei der Migration durch ein nichtradonproduzierendes Medium
aufgrund des radioaktiven Zerfalls des Radons um den Faktor (71 -€’) verringert. Die Migrationslinge
M ergibt sich aus GL 2-4. 19 iiber

-1

2
v

>+4D,A

|
M=2D, nl+\j

e V()

GL 2-4. 20

Zu der mit GL 2-4. 19 vorgestellten Losung der allgemeinen Migrationsgleichung ist die generelle
Anmerkung zu machen, dafl eine exakte mathematische Modellierung der Migration des Radons im
luftgefiillten Porenraum eines Bodens aufgrund der Komplexitit und der Inhomogenitit der einen
natiirlichen Boden auszeichnenden Parameter nicht mdglich ist.

In den folgenden Kapiteln werden verschiedene Losungen der allgemeinen Migrationsgleichung
GL 2-4. 16 sowohl fiir den Fall der Vernachldssigung der Advektion als auch unter Einbeziehung der
Advektion vorgestellt. Die vorgestellten, zur Beschreibung verschiedener Szenarien hergeleiteten
Losungen stellen theoretische Modelle unter Voraussetzung der genannten vereinfachenden
Annahmen bzw. der jeweiligen Randbedingungen dar. Es werden drei modellhafie Szenarien
diskutiert, welche durch die Festlegung verschiedener Randbedingungen bestimmte in situ auftretende
Gegebenheiten simulieren. Die fiir die jeweiligen Szenarien geltenden Randbedingungen sind in den
drei Bildern der folgenden Abb. 2-4. 1 grafisch dargestellt. Dabei mufl erwéhnt werden, daB jeweils
von einem homogenen und isotropen Bodenaufbau ohne Oberflichenversiegelung ausgegangen wird.

Szenario 1 Szenario 2 Szenario 3

C)=Co=

CO)=C=0 B e =y =0

Cfog=C. cm=c¢ L e

Abb. 2-4. 1: Schematische Darstellung von drei mdglichen Szenarien des Aufbaus eines Bodenprofils.
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24 Die Radonmigration im luftgefiiliten Porenraum

2.4.4 Die Radonmigration bei Vernachlissigung der Advektion
Bei Vernachlidssigung der Advektion wird der Advektionsterm der allgemeinen Migrationsgleichung
(GL 2-4.16) null gesetzt.  Die allgemeine Migrationsgleichung wird so zur allgemeinen
Diffusionsgleichung und hat die Form

3 °cy,
‘9z

(D )=A Cp, +®=0 .

GL 2-4. 21

Szenario 1: Ausgedehnte, eigenaktive Bodenschicht

Szenario 1 reprdsentiert die in situ am h#ufigsten angetroffene Situation einer ausgedehnten,
eigenaktiven Bodenschicht. Die Randbedingungen, welche das Radontiefenprofil Cg, (z) in Szenario 1
bestimmen, sind in Abb. 2-4. 1 schematisch dargestellt. Fiir die Radonkonzentration am Interface
Boden / Atmosphire gilt C(0) = 0. Fiir die sich in theoretisch unendlicher Tiefe einstellende Radon-
Gleichgewichtskonzentration gilt Cg, (-e¢) = C.. Die Losung der aligemeinen Diffusionsgleichung
GL 2-4. 21 fiir diese Randbedingungen ergibt sich aus GL 2-4. 19 zu

Cra = C{J—exp NDZe ZD _

Gleichung GL 2-4. 22 zeigt, dal Cg,(z) unter den gegebenen Randbedingungen nur vom effektiven
Diffusionskoeffizient D, des Bodens abhéngig ist. Nach GL 2-4. 22 ergeben sich fiir einen jeweils
beispielhaften Schluff (D, = 1 x 107 m%s), Sand (D, = 5 x 107 m%s) und Kies (D, = 1 x 10™% m%s) die
in Abb. 2-4. 2 dargestellten Radontiefenprofile.

GL 2-4. 22

0w —— ————

75
50
S —— Schiuff

25 e Kies

— Sand
0
0,0 -1,0 z[m] -2,0 -3,0

Abb. 2-4.2: Modellhafte Radontiefenprofile unter den gegebenen
Randbedingungen fiir einen beispielhaften Schluff (D, =17x 107 m¥s),
Sand (D, = 5x 10”7 m?%s) und Kies (D, = I x 10° m%s) (nach GL 2-4. 22).
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2.4 Die Radonmigration im luftgefiillten Porenraum

Szenario 2: Endlich dicke eigenaktive Bodenschicht

In den im folgenden diskutierten Szenarien 2 und 3 wird eine endlich dicke Bodenschicht der
Michtigkeit L angenommen. Die Radon-Gleichgewichtskonzentration dieser Bodenschicht, das heifit
die Radonkonzentration, welche sich theoretisch in unendlicher Tiefe (z = - o) einstellen wiirde, wird
wiederum mit C. bezeichnet. Fiir die Radonkonzentration am Interface Boden / Atmosphére gilt
Cra(0) = Cp = 0. An der Basis der Bodenschicht, also in der Tiefe z = L soll die Radonkonzentration
C, vorgegeben sein. Die Losung der allgemeinen Diffusionsgleichung (GL 2-4.21) fiir diese
Randbedingungen ist mit

(C. —C, )sink [z\j;J —(C. - C,)sinh [(z—L)\jDIJ

sinh {L ﬁ’i }
\ D,

In Szenario 2 wird eine endlich dicke eigenaktive Bodenschicht betrachtet. Die Randbedingungen, die
Szenario 2 auszeichnen, sind in Abb. 2-4. 1 schematisch dargestellt. In einer endlich dicken,

Cr(z)=C_ -

GL 2-4.23

gegeben.

eigenaktiven Bodenschicht wird nur dann die Radon-Gleichgewichtskonzentration C.. erreicht, wenn
die Méchtigkeit der Schicht L groBer ist als die bodenspezifische Migrationsldnge des Radons M. Gilt
L < M, liegt an der Basis der Bodenschicht (z = L) eine Radonkonzentration C; < C.. vor.

Nimmt man flir Szenario 2 in der Tiefe L eine Radonkonzentration C,; an, die der Radon-
Gleichgewichtskonzentration des betrachteten Bodens entspricht, ergibt sich aus der Losung der
allgemeinen Diffusionsgleichung fiir eine endlich dicke Bodenschicht der Machtigkeit L (GL 2-4. 23)

die Gleichung
sinh[(z—L) DLJ
|
inh| L |—
Sin [ \fDE ]

Fiir L— -o0 geht GL 2-4. 24 in die entsprechende Losung fiir eine unendlich dicke eigenaktive Schicht
(GL 2-4. 22) iiber.

GL 2-4.24

In Abb. 2-4. 3 sind die Radontiefenprofile fiir verschiedene Schichtdicken L eines Bodens mit einem
Diffusionskoeffizienten von D, = 1,5 x 10°° m*s unter Vorgabe von C; = C.. dargestellt. Bei dem
vorgegebenen Diffusionskoeffizient kann als Boden ein trockener Mittelsand angenommen werden.
Die Vorgabe C,=C. wird fiir jede der gewdhlten Schichtdicken, also unabhdngig von der
Schichtdicke angenommen. Die Abbildung zeigt, dafl das sich in den gegebenen Bodenschichten
einstellende Radontiefenprofil ab Schichtdicken von etwa L >3m dem einer unendlich dicken,
eigenaktiven Bodenschicht (L>>3m) entspricht.  Selbst bei dem gegebenen relativ hohen
Diffusionskoeffizient, hat die Schichtdicke ab L > 3m praktisch keinen EinfluB mehr auf das
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2.4 Die Radonmigration im luftgefiillten Porenraum

Radontiefenprofil. Das deckt sich mit der weiter oben gemachten Aussage, dal die Diffusionsldnge
des Radons in trockenen gut permeablen Béden bei etwa 2 m liegt (Tanner, 1964).

w7 7
75
< 50 L
S o
B —L=3m
.............. L>>3m
0
0,0 -1,0 z [m] 2,0 30

Abb. 2-4. 3: Modellhafte Radontiefenprofile fiir endlich dicke eigenaktive
Schichten der Dicke L unter Vorgabe von C; = C.und D, =1,5x 10" m%¥s
(nach GL 2-4.24).

Szenario 3: Endlich dicke inaktive Bodenschicht

In Szenario 3 wird die Radondiffusion durch eine endlich dicke inaktive Bodenschicht betrachtet.
Dabei wird wiederum vorgegeben, daB in der Tiefe z =L eine Radonkonzentration C; vorliegt.
Weiterhin gilt, wie auch in den Szenarien 1 und 2 die Randbedingung C, = 0. Die Randbedingungen,
die Szenario 3 auszeichnen sind schematisch in Abb.2-4. 1 dargestellt. Aus der Lésung der
allgemeinen Diffusionsgleichung fiir eine endlich dicke Bodenschicht der Michtigkeit L unter den
gegebenen Randbedingungen (GL 2-4. 23) ergibt sich mit der fiir eine inaktive Schicht geltenden
Randbedingung C..= 0, das heiBt bei Vernachldssigung des Radonquellterms @ in der betrachteten
Bodenschicht, die Gleichung

)
=

In Abb. 2-4. 4 sind Radontiefenprofile fiir verschiedene Schichtdicken L einer inaktiven Bodenschicht
mit einem angenommenen Diffusionskocffizient von D, =1,5x 10 m%s unter Vorgabe einer
Radonkonzentration Ci,(L) = C; dargestellt. Die Abbildung zeigt, daB selbst bei dem relativ hohen
Diffusionskoeffizient von D, = 1,5 x 10°° m?s eine durch C; vorgegebene Radonquelle in der Tiefe ab
etwa L =4 m im Oberboden nicht mehr signifikant registriert werden kann, wenn ein rein diffusiver
Radontransport vorliegt. Die von verschiedenen Autoren beobachteten Migrationslédngen des Radons
von bis zu 100 m haben in erster Linie eine advektive Bodengasstromung zur Ursache (z.B.
Mogro-Campero & Fleischer, 1977). Diese soll Gegenstand des nachfolgenden Kapitels sein.

Rn L

GL 2-4. 25
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100

75
— 50 /' =——L=Im
= e L= 210
Q

25

0

0,0 -1,0 20 zm] -30 40 5,0

Abb. 2-4. 4: Modellhafte Radontiefenprofile fiir eine endlich dicke inaktive
Schicht der Dicke L unter Vorgabe von Cg,(L) = Cyund D, = 1,5x 10 S ms
(nach GL 2-4. 25).

2.4.5 Die Radonmigration unter Einbeziehung der Advektion

Zur Ilustration des Einflusses einer Bodengasstrémung auf das Radontiefenprofil soll im folgenden
das oben vorgestellte Szenario 1 unter Einbeziehung der Bodengasadvektion, also ausgehend von der
vollstindigen allgemeinen Migrationsgleichung (GL 2-4. 16) besprochen werden. Auch hierbei gelten
dic oben gemachten einschrinkenden Bemerkungen und die in Abb.2-4.1 dargestellten
Randbedingungen (Cp = 0; Cgaf-2¢) = C.. ). Die Losung der allgemeinen Migrationsgleichung fiir
eine unendlich ausgedehnte, unversiegelte Bodenschicht war bereits mit GL 2-4. 19 vorgestellt
worden. Die Gleichung zeigt, daB Cg,(z) bei Einbeziehung der Bodengasadvektion von der
Advektionsgeschwindigkeit v und dem Diffusionskoeffizienten D abhingig ist. Da fiir z negative
Werte angenommen werden, bekommt eine aufwértsgerichtete Advektionsgeschwindigkeit ein
positives Vorzeichen. Fiir verschiedene beispielhafte Advektionsgeschwindigkeiten ergeben sich die
in Abb. 2-4. 5 und Abb. 2-4. 6 dargestellten Abhingigkeiten. Fiir die Bodenmatrix wurde hierbei
beispielhaft ein Diffusionskoeffizient von D, = 10 7 m%s angenommen.
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Abb. 2-4. 5: Modellhafte Radontiefenprofile fur verschiedene
Advektionsgeschwindigkeiten bei einem abwartsgerichteten Advektionsstrom
und einem Diffusionskoeffizienten D, = 10 7 m¥s (nach GL 2-4. 19).
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Abb. 2-4. 6: Modellhafte Radontiefenprofile fiir verschiedene
Advektionsgeschwindigkeiten bei einem aufwirtsgerichteten Advektionsstrom
und einem Diffusionskoeffizienten D, = 107 m%s (nach GL 2-4. 19).

Den Abbildungen Abb.2-4.5 und Abb. 2-4. 6 ist zu entnehmen, daB das Radontiefenprofil eines
Bodens durch die Migration der Bodenluft sehr stark beeinflufit werden kann. Bodengasstrémungen
kénnen beispielsweise durch Druck- oder Temperaturgradienten im Boden, durch einen steigenden
bzw. fallenden Grundwasserspiegel oder durch die Verdringung der Bodenluft durch absickerndes

Niederschlagswasser hervorgerufen werden.
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2.5 Die Radonexhalation

Die Radonexhalation aus der Erdoberfliche bestimmt den Radoneintrag in die Atmosphére. Durch
eine teilweise oder vollstindige Versiegelung der Erdoberfliche kann die Radonexhalation

eingeschrinkt bzw. vollig unterbunden werden.

Die Exhalationsrate eines Bodens kann als die Radonfludichte J am Interface Boden / Atmosphre,
also in der Tiefe z = 0 verstanden werden. Dabei wird zur Beschreibung der Exhalationsrate die
integrale Fludichte J; ; bzw. J,,, ; herangezogen, da bei der Bestimmung der Radonexhalation eines
Bodens nicht der effektive RadonfluB im lufigefiillten Porenraum, sondern der iiber die
Gesamtoberfldche des Bodens integrierte Radonaustritt gemessen wird.

2.5.1 Die Radonexhalation bei Vernachlissigung der Advektion
Nach dem ersten Fick'schen Gesetz gilt fiir die Radonexhalation bei Vernachldssigung einer

advektiven Bodengasstromung die Beziehung

4 =—'D3ﬂf_
dz z=0

GL 2-5.1
wobei die Exhalationsrate durch die integrale diffusive FluBdichte J; ;, das heiBit iiber den integralen
Diffusionskoeffizienten D; und den Radon-Konzentrationsgradienten V Cx, ausgedriickt wird. Mit der

in Kapitel 2.4.4 vorgestellten Losung der allgemeinen Diffusionsgleichung fiir eine ausgedehnte
eigenaktive Bodenschicht ergibt sich fiir die rein diffusiv bedingte Radonfludichte an der
Erdoberfliche, das heiBt fiir die Radonexhalation, aus GL 2-5. 1 die Lgsung

Jii=C.\AD;n, .

GL 2-5.2

Aus GL 2-5. 2 ist zu erkennen, daB die rein diffusiv bedingte Radonexhalationsrate eines Bodens vom
Radonpotential des Bodens (C..) und von der bodenspezifischen Diffusionskonstante D abhingig ist.
In Abb. 2-5. 1 ist J, ; als Funktion von D; bei Annahme einer Radon-Gleichgewichtskonzentration von
C.. = 10 kBg/m? und einer luftgefiillten Porositéit des Bodens von » Sp; = 0,4 dargestellt.
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Abb. 2-5.1: Modellhafte = Abhingigkeit der diffusiv  bedingten

Exhalationsrate J;; von I} bei angenommenen bodenspezifischen
Parametern n Sz, = 0,4 und C.. = 10 kBg/m® (nach GL 2-5. 2).

2.5.2 Die Radonexhalation unter Einbeziehung der Advektion
Nach dem 1. Fick’schen Gesetz und dem Gesetz von Darcy gilt fiir die Exhalation unter Einbeziechung
der Advektion analog zu GL 2-4.6 aus Kapitel 2.4.1.3

d C
=vCy,—D,—2&

J 1
d z

ges.i

z=0
GL 2-5.3

Mit der Losung der allgemeinen Migrationsgleichung fiir eine ausgedehnte eigenaktive Bodenschicht
aus Kapitel 2.4.3 (GL 2-4. 12) ergibt sich fiir die Radonexhalation unter Einbeziehung der Advektion

aus GL 2-5. 3 die Losung

2
T i =Can (g + J‘% +ADn, ) .

GL 2-5. 4
Fiir den Fall v = 0 geht Gleichung GL 2-5. 4 in die oben hergeleitete Gleichung GL 2-5. 2 iiber. In der
Abb. 2-5. 2 ist die Abhéngigkeit der Exhalationsrate J; ; von D; und v illustriert. Fiir die Darstellung
wurde wie auch in Abb. 2-5. 1 eine Radon-Gleichgewichtskonzentration von C.. = 10 kBg/m’® und eine
luftgefiillte Porositdt von n Sz, = 0,4 angenommen. In der Abbildung wurden nur aufwirtsgerichtete,
also positive Advektionsgeschwindigkeiten beriicksichtigt. Es ist zu erkennen, daB die Exhalation bei
gegebener luftgefiillter Porositdt und gegebener Radon-Gleichgewichtskonzentration mit wachsender
Advektionsgeschwindigkeit und / oder wachsendem Diffusionskoeffizient zunimmt. Gleichzeitig wird
deutlich, daB bei Advektionsgeschwindigkeiten von v > 107 m/s der Diffusionskoeffizient praktisch
keine Auswirkung mehr auf des Radontiefenprofil hat.
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Abb. 2-5.2: Abhingigkeit der Exhalationsrate Jp; von D; und v mit
. = 10 kBg/m* und n Sy, = 0,4 (nach GL 2-5. 4).
Die Radonexhalation hat eine Verringerung der Radonkonzentration in der Bodenluft des Oberbodens
zur Folge. Dementsprechend liegen im Oberboden auch verringerte Gehalte an Radonfolgeprodukten
vor. Aus diesem Grund spiegelt sich das zeitlich mittlere Radontiefenprofil eines Bodens auch in der
Differenzkurve zwischen den Aktivititskonzentrationen des **°Ra, als Mutternuklid des Radons, und
des *°Pb als erstem langlebigen Radonfolgeprodukt wider., Das *'°Pb-Defizit in der Tiefe z Aotp(z)
steht mit der Radonkonzentration Ci,(z) in dieser Tiefe und der Radonproduktionsrate des Bodens @

iber

Ay (2)=[®—ACh(z)]n Sy

GL2-5.5
in Bezichung. Aufgrund des Zusammenhangs zwischen der Radonexhalation und der
Radonfolgeproduktabreicherung im Oberboden kann das Integral iiber der Differenzkurve zwischen
Azz25.ra und A;59.p5 als MaB fiir die mittlere Exhalationsrate eines Bodens herangezogen werden. Bei
der Betrachtung des *'°Pb-Defizits als MaB fiir die Exhalationsrate darf allerdings die oberste
Bodenschicht nicht mit in die Bilanz einbezogen werden, da es hier zu einer Anreicherung von
Radonfolgeprodukten aus der Atmosphéirenluft kommt. Die Bestimmung der mittleren
Exhalationsrate mit Hilfe des Tiefenprofils des *'’Pb-Defizits ist bei Schery et al. (1984) detailliert
beschrieben.

2.5.3 Der Einflufi der Bodenfeuchte auf die Exhalationsrate

Wie in den Kapiteln 2.2.2 und 2.2.3 besprochen wurde, ist die Radonmigration und damit die
Radonexhalation von der Bodenfeuchte abhingig, da sich eine erhéhte Bodenfeuchte sowohl auf die
Gaspermeabilitit & als auch auf den Diffusionskoeffizienten D des Bodens negativ auswirkt. Das
heift, daB sich die Radonexhalation mit steigender Bodenfeuchte verringert. Andererseits wurde im
Kapitel 2.3.3.4 diskutiert, dafl die Radon-Gleichgewichtskonzentration in der Bodenluft C.. ebenfalls
von der Bodenfeuchte abhidngt, wobei sich hier das Porenwasser positiv auf den

Emanationskoeffizienten £ und damit auf C.. auswirkt. Das wiederum bedeutet, daB feuchte Béden
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2.5 Die Radonexhalation

eine héhere Radonproduktionsrate und somit auch eine héhere Exhalationsrate aufweisen, als villig

wasserfreie.

Durch Lindmark & Rosen (1985) wurden die beiden die Exhalationsrate beeinflussenden Effekte der
Bodenfeuchte im Zusammenhang diskutiert. Die Modelle und Experimente der Autoren ergaben, dal
die Exhalationsrate von einem vollig wasserfreien Boden ausgehend mit wachsender Bodenfeuchte Su
zundchst ansteigt, da bis zu einem bestimmten Porenwassergehalt die emanationsverstirkenden
Effekte dominieren. Ab einer bestimmten Bodenfeuchte geht die Exhalationsrate aber wieder zurlick,
da jetzt der migrationshemmende EinfluB des Porenwassers die Oberhand gewinnt. Ahnliche
Beobachtungen wurden von Gruffaz & Redman (1995) und von Stranden et al. (1984) bei

Experimenten mit Schiefern und verschiedenen Béden gemacht.

Die fiir eine hohe Exhalationsrate optimale Bodenfeuchte ist von der jeweiligen Bodenart abhédngig.
Nach Lindmark & Rosen (1985) kann die Exhalationsrate eines Bodens bei dieser optimalen
Bodenfeuchte und sonst gleichen Bedingungen bis zu 30 mal gréBer sein als im ungiinstigsten Fall.
Nach Stranden et al. (1984) kann sich die Exhalationsrate feuchtebedingt um das 20-fache &ndern,
waobei der flir die Exhalation optimale Wert fiir Sy von der Porositédt der Bodenmatrix abhédngig ist. Je
hoher die Porositdt ist, um so mehr Wasser kann aufgenommen werden, bevor der optimale Wert fiir

Sy liberschritten wird.

Strong & Lewins (1982) beschreiben einen vergleichbaren Effekt fiir Uran-Tailings und geben zu
bedenken, daB ein Befeuchten von Tailingshalden zur Minimierung des Staubaustrages, trotz der
Verringerung des Diffusionskoeffizienten gegebenenfalls auch eine Verstirkung der Radonexhalation

mit sich bringt.
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2.6 Natiirliche und anthropogene Beeinflussungen des Radontiefenprofils

2.6.1 Der Einflufl meteorologischer Parameter

2.6.1.1 Grundgedanken

Die Radonkonzentration der Bodenluft Cg, in den obersten Bodenhorizonten zeichnet sich durch
natiirliche zyklische Schwankungen aus. Gleichzeitig setzt die Nutzung von Kurzzeitmessungen der
Radonkonzentration der Bodenluft zur Lokalisierung von NAPL-Kontaminationen des Untergrundes
voraus, daB diese natiirlich auftretenden Schwankungen nicht so stark sind, daB sie die durch NAPLs
induzierten Verdnderungen von Cg, liberdecken. Diese Tatsache macht eine nihere Betrachtung der
natiirlichen Schwankungen der Radonkonzentration der Bodenluft notwendig.

Da sich Radonkartierungen zur Lokalisierung von NAPL-Kontaminationen zumeist iiber Zeitrdume
von einem oder wenigen Tagen erstrecken, ist bei der Interpretation der gewonnenen RadonmeBdaten
vor allem der natiirliche Tagesgang der Radonkonzentration von Interesse. Ein solcher natiirlicher
Radon-Tagesgang wurde von mehreren Autoren beschrieben. Ursache dafiir, dal durch verschiedene
andere Autoren kein signifikanter Radon-Tagesgang festgestellt werden konnte, ist nach Schery et al.
(1984), daB bei der Aufnahme von Radonzeitreihen oft tiber zu lange Zeitfenster integriert wird und
somit die fiir den Tagesgang typischen, nur wenige Stunden andauernden Peaks nicht erfait werden.

Grundsétzlich kann festgestellt werden, dal der Radon-Tagesgang tageszyklische Schwankungen
bestimmter, die Bodengasmigration beeinflussender meteorologischer Parameter zur Ursache hat. Mit
welcher Stidrke und in welcher Form meteorologische Einfliisse auf die Bodengasmigration und damit
das Radontiefenprofil im Boden einwirken, wird in der Literatur allerdings kontrovers diskutiert
{Rehs, 1999; Woith & Pekdeger, 1995; Schery et al., 1984; Klusman & Webster, 1981; Clements &
Wilkening, 1974). Wihrend beispielsweise Klusman & Webster (1981) iiber 90% der natiirlichen
Schwankungen der Radonkonzentration der Bodenluft mit meteorologischen Einfliissen erkldren und
auch Woith & Pekdeger (1995) den iiberwiegenden Teil der zyklischen Cg,-Schwankungen
meteorologischen Einfliissen zuschreiben, fiihren Fleischer & Mogro-Campero (1985) Korrelationen
zwischen gemessenen Radonkonzentrationen der Bodenluft und meteorologischen Parametern in
erster Linie auf die sensible Reaktion der RadonmeBgerite auf die Witterungsverhiltnisse zuriick.
Nach Nazaroff (1992) und Woith & Pekdeger (1995) machen sich die einen Radon-Tagesgang
verursachenden witterungsbedingter Einfliisse im Sommer stéirker bemerkbar als im Winter.

Im allgemeinen wird in der Literatur jedoch ein gewisser Einflul der meteorologischen Parameter auf
die Radonkonzentration der Bodenluft anerkannt. Als fiir die Bodengasmigration relevante
meteorologische Parameter werden dabei die periodisch verdnderlichen GréBen (1) Boden- bzw.
Lufttemperatur, (2) atmosphérischer Luftdruck und (3) Windgeschwindigkeit, und als weitere GréBe
(4) die nicht tageszyklisch verénderliche Niederschlagsintensitdt genannt.

Nach Gast & Stolz (1982) sind meteorologische Einfliisse generell bis in etwa 0,6 m Bodentiefe
mefBbar. Tageszyklische Einfliisse meteorologischer Parameter wurden demgegeniiber durch Schubert
(2000) und Schubert & Schulz (2000) schon in 30 cm nicht mehr beobachtet. Andererseits beschreibt
Nazaroff (1992) noch fiir den Tiefenhorizont von 70 - 100 cm Tagesschwankungen von Cg, mit
Anderungen um den Faktor zwei und jahreszeitliche Schwankungen mit Anderungen von bis zu einer
GroBenordnung. Woith & Pekdeger (1995) beschrieben sogar tageszyklische Schwankungen von Cg,
bis in 3 m Tiefe. Durch Kovach (1945) wurden Einfliisse des Luftdrucks bis in 2 m Tiefe beschrieben.
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Da sich die Einfliisse der oben genannten meteorologischen Parameter komplex iiberlagern, kann eine
kurzfristige Anderung der Radonkonzentration der Bodenluft selten der Anderung einer bestimmten
meteorologischen EinfluBgroBe direkt zugeordnet werden. Das hat gegebenenfalls
Fehleinschitzungen bei der Bewertung der Relevanz der einzelnen meteorologischen EinfluBgréBen
zur Folge. Weitere Ursachen fiir die h#ufig kontroversen Interpretationen von beobachteten
Witterungseinfliissen sind die geringe Anzahl von Langzeituntersuchungen, die unterschiedlichen
Eigenschaften der jeweils untersuchten Béden und die Vielzahl der eingesetzten MeBtechniken.

In den folgenden Kapiteln soll eine reprdsentative Auswahl von in der Literatur beschriebenen
Beobachtungen zum EinfluB der einzelnen oben genannten meteorologischen Parameter auf die
Bodengasmigration bzw. ecine entsprechende Auswahl von Interpretationsversuchen zu den
beobachteten Effekten vorgestellt werden.

2.6.1.2 Abhingigkeit des Radontiefenprofils von der Temperatur

Die Temperatur zeigt ein ausgeprigtes tageszyklisches Verhalten und wird daher oft mit
Tagesschwankungen der Radonkonzentration der Bodenluft bzw. Schwankungen der
Radonexhalationsrate in Verbindung gebracht. Dabei wird in der Literatur sowohl eine umgekehrt
proportionale Abhingigkeit der Radonkonzentration der Bodenluft (Schiffer, 1996; Schiitz, 1994) oder
der Radonexhalationsrate (Porstenddrfer et al., 1994; Schiitz, 1994) als auch eine proportionale
Abhéngigkeit der Radonkonzentration der Bodenluft (Gast & Stolz, 1982) oder der
Radonexhalationsrate (Stranden et al., 1984) vom Tagesgang der Lufttemperatur beschrieben. Andere
Autoren wiederum fanden diesbeziiglich iiberhaupt keinen signifikanten Zusammenhang (Rehs, 1999;
Nazaroff, 1992; Lindmark & Rosen, 1985; Schery et al., 1984; Schery & Patschek, 1983; Kovach,
1945).

Eine Ursache dieser kontroversen Debatte ist, da der EinfluB der Temperatur praktisch nicht als
separater Effekt gemessen werden kann, sondern von anderen meteorologischen Einfliissen iiberlagert
wird. Zudem sind publizierte Ergebnisse oft nur schwer miteinander vergleichbar, da sowohl die
Temperatur als auch Cg, in den einzelnen Studien in jeweils verschiedenen Tiefehorizonten gemessen
wurden. Da Boden im Normalfall eine geringe thermische Leitfdhigkeit besitzen, unterliegt der
Tagesgang der Temperatur mit zunehmender Tiefe neben einer Abnahme der Amplitude aber auch
einer starken zeitlichen Phasenverschiebung. Aus diesen Griinden ist ein Vergleich von in
verschiedenen Arbeiten publizierten TemperaturmeBreihen oft nur schwer méglich bzw. fiihrt zu
falschen SchluBfolgerungen.

Der jeweils beobachtete Zusammenhang zwischen der Temperatur und Cg, bzw. der Exhalationsrate
wird von den verschiedenen Autoren unterschiedlich begriindet. Schiffer (1996) erklirt eine negative
Korrelation zwischen AuBentemperatur und Radonkonzentration der Bodenluft mit einem
tageszyklischen Wechsel von Kondensation und Verdunstung in den obersten Bodenhorizonten, der
eine tageszyklische Anderung der Gaspermeabilitit des Oberbodens zur Folge hat und somit die
Radonexhalation tageszyklisch behindert bzw. begiinstigt. Porstendorfer et al. (1994) und Schiitz
(1994) begriinden tageszyklische Schwankungen von Cg, und der Exhalationsrate unter anderem
damit, daB es nachts durch auf dem Boden aufliegende kalte Luftschichten zu einer Quasi-
Versiegelung der Bodenoberfliche kommen kann, was einen Radonstau und damit ein Ansteigen der
Radonkonzentration der oberflichennahen Bodenluft zur Folge hat. Dieser Effekt wurde von den
Autoren bevorzugt in Tallagen beobachtet. Woith & Pekdeger (1995) sehen thermisch induzierte
Druckgradienten als treibende Kraft von Bodengasstromungen, welche ihrerseits ein zyklisches
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Schwanken von Cg, zur Folge haben. Im Gegensatz dazu schlieBt Rehs (1999) konvektive
Stromungen des Bodengases als EinfluBfaktor aus und hlt vielmehr die temperaturbedingte Anderung
des Verteilungskoeffizienten Kpyz, und des Diffusionskoeffizienten D fiir maBgeblich. Auch Schery
& Patschek (1983) schlieBen eine Beeinflussung von Ci, durch konvektive Bodengasstrémung aus, da
die theoretisch mdglichen temperaturinduzierten Stromungsgeschwindigkeiten der Bodenluft zu
gering sind. Auch nach Kovach (1945) ist die Expansion des Bodengases mit steigender Temperatur
(0,366 % pro °C) aufgrund des im Boden angetroffenen Temperaturspektrums fiir eine Beeinflussung
von Cpg, nicht relevant. Nach Schiitz (1994) und Schiitz & Keller (1994) pausen sich kurzzeitige
Temperaturschwankungen der Atmosphérenluft in relevantem MaBe nur bis in Tiefen von ca. 5 cm
durch und machen sich ab etwa 30 cm nicht mehr bemerkbar.

2.6.1.3 Abhéngigkeit des Radontiefenprofils vom atmosphirischen Luftdruck

Der Zusammenhang zwischen Schwankungen des atmosphdrischen Luftdrucks wund der
Radonexhalationsrate des Bodens ist in der Literatur, besonders mit Hinblick auf das im Kapitel
2.1.5.4 angesprochene Problem der natiirlichen Radonbelastung in Wohnriumen héufig beschrieben
worden. Als generelle Aussage ist den publizierten Daten zu entnehmen, daB bei Anderungen des
atmosphirischen Luftdrucks von nur etwa 1 % Anderungen der Radonexhalationsrate um 50 % bis
100 % moglich sind. Dabei hat ein Riickgang des Luftdrucks einen Anstieg der Exhalationsrate zur
Folge und umgekehrt.

Eine wichtige und héufig zitierte Arbeit zur Abhéngigkeit der Radonexhalationsrate vom Luftdruck, in
welcher der Zusammenhang sowohl modellhaft als auch mit Hilfe von Labor- und Feldexperimenten
untersucht wurde, legten Clements & Wilkening (1974) vor. Bei den im Rahmen dieser Arbeit
durchgefiihrten Experimenten wurden allerdings die Tagesschwankungen der Radonexhalationsrate
ausgeklammert, indem die Feldmessungen zur jeweils gleichen Tageszeit vorgenommen wurden. Als
Ergebnis der Felduntersuchungen konnte, in Ubereinstimmung mit den im Vorfeld durchgefiihrten
modellhaften Uberlegungen festgestellt werden, daf eine Druckerhéhung von nur wenigen Prozent
iiber einen Zeitraum von ein oder zwei Tagen einen Riickgang der Exhalationsrate um mehrere Zehner
Prozent und umgekehrt zur Folge hat. Wie stark sich die Radonexhalationsrate &dnderte, war dabei von
der Stirke der Druckdnderung und der Zeitspanne iiber welche sie sich erstreckte abhéngig.

Schery etal. (1984) und Schery & Patschek (1983) halten Schwankungen des atmosphérischen
Luftdrucks fiir den hauptsédchlichen die Radonexhalationsrate und damit auch das Radontiefenprofil
bestimmenden meteorologischen EinfluB. Sowohl ihre modellhaften Uberlegungen als auch die
durchgefiihrten Experimente ergaben eine umgekehrte Proportionalitit zwischen Exhalationsrate und
Luftdruck. Bei der Auswertung von Tagesmittelwerten der gemessenen Exhalationsraten wurden an
Tagen mit niedrigem oder fallendem Druck bis zu drei mal hdhere Exhalationsraten als an Tagen mit
hohem oder steigendem Luftdruck festgestellt. Sdmtliche anderen witterungsbedingten Effekte
werden nach Schery & Patschek (1983) durch den EinfluB des Luftdrucks nahezu vollstindig
iiberlagert.

Auch nach Owczarski et al. (1990) und Kovach (1945) ist weniger der absolute atmosphérische
Luftdruck, als vielmehr der zeitliche Druckgradient fiir das Radontiefenprofil ausschlaggebend, wobei
ein Anstieg des Luftdruckes generell einen Riickgang von Cg, und umgekehrt mit sich bringt.
Demgegeniiber hat aber ein konstanter Luftdruck generell eine leichte Erh6hung von Cg, zur Folge, da
dabei das ,,Atmen* des Bodens, welches hiufige Druckéinderungen mit sich bringen, minimiert wird.
Zu vergleichbaren Ergebnissen kamen Holford et al. (1993) und Lindmark & Rosen (1985).
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Nach Nazaroff (1992) haben Luftdruckidnderungen von 1 bis 2 kPa iiber einen Zeitraum von 1 bis
2 Tagen, bei einer Gaspermeabilitit des Bodens von k = 1077 m2, verglichen mit einer rein diffusiv
bedingten Exhalation, Anderungen der Exhalationsrate um 20 % bis 60 % zur Folge. Da der EinfluB
des Druckes die Exhalation sowohl verstirken (Druckriickgang) als auch behindemn kann
(Druckanstieg), entspricht nach Nazaroff (1992) eine iber lidngere Zeitrdume gemittelte
Exhalationsrate der, welche allein der Diffusion zugeschrieben werden kann.

Neben den beschriebenen ldngerfristigen Schwankungen zeigt der atmosphérische Luftdruck auch
einen signifikanten Tagesgang bzw. zyklische Halbtagesschwankungen (Woith & Pekdeger, 1995;
Schery et al., 1984; Schery & Patschek, 1983). Diese kurzfristigen Schwankungen haben allerdings
oft zu unscharfe Auswirkungen auf die Exhalationsrate bzw. auf Cz,, um eine gquantitative
Einschitzung ihres Einflusses moglich zu machen. Schery & Patschek (1983) fithrten eine von ihnen
beobachtete zyklische abendliche Verdoppelung der Exhalationsrate auf einen jeweils gleichzeitig
festgestellten Riickgang des Luftdruckes zuriick.

Generell kann der Literatur entnommen werden, daB langfristige Druckschwankungen einen
deutlichen EinfluB auf Cg, und die Exhalationsrate haben, wohingegen der Tagesgang des Luftdrucks
diesbeziiglich kaum von Bedeutung zu sein scheint. Durch verschiedene andere Autoren wurde
allerdings auch {iberhaupt keine Abhingigkeit der Radonkonzentration der Bodenluft vom Luftdruck
festgestellt (Rehs, 1999; Schiitz, 1994; Gaucher, 1976).

2.6.1.4 Abhiingigkeit des Radontiefenprofils von der Windgeschwindigkeit

Nach dem Satz von Bernoulli verringert sich der dynamische Druck in einem stromenden Gas
gegeniiber dem Druck in einem ruhenden Gas proportional zu dessen Strdmungsgeschwindigkeit. Das
bedeutet, dal im luftgefiillten Porenraum des Oberbodens durch oberflichennahen Wind theoretisch
ein Druckgradient senkrecht zur Erdoberfliche aufgebaut wird, welcher eine aufwirtsgerichtete
Bodengasadvektion und somit ecine verstirkte Exhalation zur Folge hat. Bei einer
Windgeschwindigkeit von ca. 5m/s und einer Luftdichte von 1,293 kg/m*® wird beispielsweise
zwischen Boden- und Atmosphérenluft theoretisch ein Druckunterschied von etwa 16 Pa erzeugt.

Mochizuki & Sekikawa (1978) zogen diesen Effekt zur Interpretation von Messungen heran, bei denen
sic wihrend eines schweren Sturmes in 20 cm Bodentiefe um das Vierfache -erhohte
Radonkonzentrationen festgestellt hatten. Erhohungen von Cg, die auch durch Kovach (1945)
wihrend eines starken Sturmes festgestellt wurden, fiihrte der Autor andererseits auf eine
Versiegelung der Bodenoberflidche durch den gleichzeitig einsetzenden Starkregen zuriick.

Im Gegensatz zu den oben beschriebenen Beobachtungen von Mochizuki & Sekikawa (1978) wurde
durch Lindmark & Rosen (1985) und Kovach (1945) eine Verringerung der Radonkonzentration in
den obersten Bodenschichten bei mehrstiindigen, starken Winden festgestellt. Nach Kovach (1945)
treten stirkere Winde bevorzugt in Boen auf, was anstelle eines kontinuierlichen Unterdrucks im
Boden einen fortwihrenden Wechsel der Druckverhéltnisse mit sich bringt. Das wiederum hat einen
verstérkten Luftaustausch und somit keine Erhéhung sondern eher eine Verringerung von Cg, zur
Folge. Des weiteren begriindeten die genannten Autoren ihre Beobachtung mit einer verstirkten
Austrocknung des Oberbodens aufgrund des Windes, welche eine Erhéhung der Gaspermeabilitit des
Bodens mit sich bringt. Nach Nazaroff (1992) und Schery et al. (1984) hat die Windgeschwindigkeit
im Vergleich zum Einflufl anderer meteorologischer Parameter nur eine untergeordnete Bedeutung fiir
das Radontiefenprofil.
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Porstendérfer et al. (1994, 1991) und Rehs (1999) diskutieren die Abhédngigkeit der
Radonkonzentration der bodennahen Atmosphirenluft von der tageszyklischen Anderung der
Windgeschwindigkeit. Ein festgestelltes tageszyklisches Schwanken der Radonkonzentration der
bodennahen Atmosphérenluft mit geringeren Konzentrationen tagsiiber und héheren Konzentrationen
nachts wurde mit dem tageszyklischen Aufireten bodennaher atmosphirischer Turbulenzen begriindet,
durch welche die exhalierende Bodenluft verdiinnt wird. Die tageszyklische Anderung der
Exhalationsrate féllt dagegen nach Porstendorfer et al. (1994) und Rehs (1999) fir die
Radonkonzentration der bodennahen Atmosphérenluft kaum ins Gewicht.

2.6.1.5 Abhingigkeit des Radontiefenprofils von Niederschligen und Bodenfrost

Wie in den Kapiteln 2.2.2.3, 2232, 2334 und 2342 ausgefiihrt wurde, wird die
Radonkonzentration der Bodenluft unter anderem von der Bodenfeuchte Sy bestimmt. Die in den
genannten Kapiteln diskutierten Ursachen der Abhingigkeit der Radonkonzentration der Bodenluft
von Sy sind die Anderung des luftgefiillten Porenraums, des Diffusionskoeffizienten, der
Gaspermeabilitdt und des Emanationskoeffizienten des Bodens. Die besprochenen Abhingigkeiten
sind fiir eine mehr oder weniger homogene Durchfeuchtung des Bodens zutreffend.

Neben diesen Effekten bewirkt eine einmalige kurzzeitige aber intensive Beregnung des Bodens, die
nicht zwingend signifikante Auswirkungen auf die Bodenfeuchte der tieferen Bodenschichten hat, eine
tempordre Versiegelung des Porenraums im Oberboden und zieht durch die Behinderung der
Radonexhalation einen voriibergehenden Radonstau unterhalb der tempordr wassergesittigten
oberflaichennahen Bodenschicht nach sich (Rehs, 1998; Schiffer, 1996; Schiitz, 1994; Nazaroff, 1992;
Worm, 1986; Lindmark & Rosen, 1985; Kovach, 1945). Schery et al. (1984) beschreiben nachfolgend
zu einem Starkregen eine véllige Uberlagerung des Einflusses des wiederansteigenden Luftdrucks
durch den Versiegelungseffekt des Regenwassers. Andererseits kann es nach Tanner (1964) in
sandigen Boden aufgrund der Verdringung der Bodenluft durch absickerndes Niederschlagswasser
auch zu einer kurzzeitigen Verstdrkung der Radonexhalation kommen.

Wie stark die durch Niederschlag hervorgerufene Beeinflussung ist bzw. wie schnell sowohl Cg, als
auch die Exhalationsrate wieder ihre Normalwerte erreichen, ist von der Lufitemperatur und der
Windgeschwindigkeit (Rehs, 1999) bzw. von der Bodenfeuchte im Vorfeld des
Niederschlagsereignisses abhdngig (Schiitz, 1994).

Ahnlich dem EinfluB des Niederschlags kann auch starke Taubildung einen Radonstau im Oberboden
bewirken (Gaucher, 1976). In diesem Fall ist eine Erhéhung der Radonkonzentration in
Oberflachennihe besonders in den Nachtstunden, also tageszyklisch zu beobachten (Ball et al., 1990).

Einen ebenfalls mit Niederschldgen vergleichbaren, wenn auch langerfristigen Versiegelungseffekt
kann Bodenfrost haben (Rehs, 1999; Lindmark & Rosen, 1985; Kovach, 1945). Dabei sind
feinkomige Bdden aufgrund des niedrigeren Gefrierpunktes des Kapillarwassers weniger
frostgefdhrdet. Ob Bodenfrost eine Bodenversiegelung zur Folge hat, hidngt neben der Bodenart auch
vom Wassergehalt des Bodens im Vorfeld der Frostperiode ab (Bunzl et al., 1998). Woith & Pekdeger
(1995) schreiben der Versiegelung der Bodenoberfliche durch Regen oder Eis eine zentrale
Bedeutung bei der Ausbildung des Radontiefenprofils zu.

Schneedecken tragen, im Gegensatz zu einem Zufrieren des Oberbodens, nicht direkt zur Versiegelung
bei, da Schnee im allgemeinen eine bessere Gaspermeabilitit aufweist als der Boden selbst. Zudem
bringen Schneedecken eine Wirmeisolation des Bodens mit sich, was das Zufrieren des Bodens
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verhindert (Rehs, 1999). Im Fall lingerer Tauperioden kommt es durch Schneedecken allerdings zu
einer starken und langanhaltenden Durchfeuchtung des Oberbodens, was eine deutliche Verringerung
der Gaspermeabilitit und des Diffusionskoeffizienten somit einen Radonstau zur Folge haben kann
(Lindmark & Rosen, 1985).

In niederschlagsreichen Jahreszeiten oder in Folge von Hochwissern lokaler Vorfluter kann es zu
betrichtlichen Anstiegen des Grundwasserspiegels kommen. Durch einen kurzfristigen Anstieg des
Grundwassers wird die Bodenluftsiule des grundwasserungesittigten Bodens angehoben, was zu einer
Erhéhung der Radonkonzentration der Bodenluft in Oberflichennéhe fiihrt (Fukui, 1987).

2.6.2 Der Einflufi von Eingriffen in das natiirliche Bodenprofil

Die Radonkonzentration der Bodenluft ist, wie weiter oben detailliert ausgefiihrt wurde, von diversen
bodenphysikalischen Parametern abhingig. Weiterhin hat der Grad der Bodenversiegelung EinfluB
auf das Radontiefenprofil. @~ Wird eine dieser EinfluBgréBen, beispiclsweise im Zuge von
BaumaBnahmen geéndert, hat das im Normalfall Verschiebungen im lokalen Radontiefenprofil zur
Folge. Werden bei einer Radonkartierung in urban iiberprigten Gebieten lokale Anomalien
festgestellt, konnen diese unter Umstidnden auf einen fritheren Eingriff in das natiirliche Bodenprofil
zuriickgefiihrt werden.

Aufgrund der in dieser Arbeit untersuchten Anwendung von Radonkartierungen zur Lokalisierung von
NAPL-Kontaminationen, stehen unter anderem Tankstellenstandorte im Blickpunkt des Interesses.
Neben NAPL-Kontaminationen des Untergrundes konnen auf Tankstellenstandorten festgestellte
Radonanomalien gegebenenfalls auch auf bautechnische Eigenheiten der jeweiligen Tankstelle
zuriickgefiihrt werden. So sind beispielsweise die unterirdischen Lagertanks selten direkt in das
anstehende Erdreich eingelassen, sondern zumeist in deutlich groBeren Baugruben auf sogenannte
Bettungssande gelagert. Die Baugruben konnen in Abhidngigkeit des Tankdurchmessers bis zu 4 m
tief sein und werden nach Einbau der Tanks haufig auch mit Bettungssanden wiederverfiillt.
Bettungssande sind iblicherweise reine Quarzsande, welche im Normalfall sehr geringe
Radiumgehalte und gute Gaspermeabilititen und Diffusionskoeffizienten aufweisen. Das hat zumeist
eine signifikante Auswirkung auf das Radontiefenprofil im direkten Umfeld der Tankbehélter.

Des weiteren sind Tankstellengrundstiicke hdufig flichendeckend versiegelt, was einen Radonstau
unterhalb der Versiegelung zur Folge hat. Fiir den Grad der Beeinflussung des Radontiefenprofils
durch die Bodenversiegelung ist dabei die Art der Versiegelung entscheidend. Wéhrend beim Bau
neuer Tankstellen zur Versiegelung der neuralgischen Bereiche mineralélresistenter Beton verwendet
wird, weisen viecle alte Tankstellen lediglich Kopfsteinpflaster auf, welches gegebenenfalls eine
begrenzte Radonexhalation zuldBt. Bei der Interpretation der Ergebnisse einer Radonkartierung die im
Bereich eines Tankstellengrundstiickes durchgefiihrt wurde, sind die méglichen Auswirkungen der
genannten baulichen Eingriffe in jedem Fall mit in Betracht zu ziehen.

Bei der Griindung von Wohnhédusemn kann es ebenfalls zu einem grofirdumigen Bodenaustausch, einer
Bodenverdichtung oder einer Wiederverfiillung alter Baugruben mit Fremdmaterial kommen.
Besonders in stédtischen Gebieten &ndern sich daher die Bodenverhédltnisse héufig sehr kleinrdumig,
wodurch sich auch das Radonpotential des Bodens sehr uneinheitlich zeigt. Im Umfeld alter
Industriestandorte kann der natiirliche Bodenaufbau zudem stark durch alte Bombentrichter gestort
sein, was sich gegebenenfalls auch auf die Radonkonzentration im Oberboden niederschlagen kann.
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Generell ist festzustellen, daB es aufgrund des in urban {iberpragten Landschaften zumeist sehr
uneinheitlichen und stark anthropogen verinderten Bodengefiiges hdufig schwer ist, festgestellte
Radonanomalien einer konkreten Ursache zuzuordnen oder fir die gewihite MeBtiefe einen
reprisentativen geogenen Radon-Hintergrundwert festzulegen.

2.6.3 Der Einflul von NAPL-Kontaminationen

Die Beeinflussung des Radontiefenprofils durch Non-Aqueous Phase-Liquids ist die Grundlage der in
dieser Arbeit vorgestellten Detektionsmethode zur Lokalisierung von NAPL-Kontaminationen des
Untergrundes. In den folgenden Kapiteln wird zunidchst der theoretische Hintergrund der
Beeinflussung der Radonkonzentration der Bodenluft durch NAPLs diskutiert. Nachfolgend soll der
von verschiedenen Autoren beschricbene erfolgreiche Einsatz des im Grundwasser natiirlich
vorhandenen Radons als Tracer bei der Detektion von NAPL-Kontaminationen in Agquiferen
angesprochen werden. Als dritter Punkt werden die wichtigsten bis dato in der Literatur
beschriebenen Versuche, die Radonkonzentration der Bodenluft als Indikator fiir NAPL-
Kontaminationen zu nutzen, kritisch diskutiert.

2.6.3.1 Theoretischer Hintergrund

Im Gegensatz zu der verhiltnisméBig schlechten Loslichkeit des Radons in Wasser zeigt Radon, wie
in Kapitel 2.1.4 gezeigt, in NAPLs sehr gute Lislichkeiten. Durch Clever et al. (1979) wurde eine
groBe Anzahl experimentell ermittelter Daten verschiedener Autoren zur Radonloslichkeit in den
unterschiedlichsten Fliissigphasen zusammengestellt und kritisch besprochen. Fiir Wasser wird in
dieser sehr umfangreichen Datensammlung bei Zimmertemperatur ein Verteilungskoeffizient von etwa
Ky g = 0,26 angegeben. Demgegeniiber werden fiir NAPLs im selben Temperaturbereich
Verteilungskoeffizienten genannt, die zwischen Kyypr, 5= 10 und Kyupr, s =20 liegen. Einige
beispielhafte Verteilungskoeffizienten reiner NAPLs sind zusammen mit dem Verteilungskoeffizient
des Wassers in der folgenden Tab. 2-6. 1 zusammengestellt. Fiir relevante NAPL-Gemische wie
Benzin, Diesel oder Kerosin liegen in Clever et al. (1979) keine Daten vor. Der in Tab. 2-6. 1
angegebene Wert fiir Diesel wurde durch Hunkeler et al. (1997 b) publiziert. Die aufgefiihrten Daten
bestitigen die in Kapitel 2.1.4 besprochene Eigenschaft des Radons, sich gern in NAPLs zu
akkumulieren und gleichzeitig dem mit der jeweiligen NAPL in Kontakt stehenden Bodengas bzw.
Grundwasser entzogen zu werden.

Tab. 2-6. 1: Verteilungskoeffizienten fiir Radon zwischen beispielhaften NAPLs und Bodenluft (Ky4p;z;) und

zwischen Wasser und Bodenluft (Kpys) nach Clever et al. (1979) (" :mit dort angefiihrter genauer
Quellenangabe) und nach Hunkeler et al. (1997 b).

NAPL Kyapr g bzw. Ky pr Temperatur T [°C] Quelle
Benzol 12,82 18 Ramstedt (1911)°
Toluol 11,79 20 Hofmann (1905)"
Xylol 15,10 20 Lurie (1910)°
Erddl 9,01 20 Lurie (1910)°
Diesel 13,20 12 Hunkeler et al. (1997)
Wasser 0,33 12 Battino (1978)"
Wasser 0,26 20 Szeparowicz (1920)

56



2.6 Natiirliche und anthropogene Beeinflussungen des Radontiefenprofils

Das Verhalten des Radons im Porenraum eines Bodens in Gegenwart einer NAPL-Kontamination soll
im folgenden zunidchst fir den grundwassergesittigten Aquifer besprochen werden. Im
grundwassergeséttigten Aquifer befindet sich, im Gegensatz zum wasserungesattigten Boden, keine
Gasphase im Porenraum, was die Betrachtung der Wechselwirkungen vereinfacht.

2.6.3.1.1 Der Einflull von NAPLs auf die Radonkonzentration des Grundwassers

Bei den im folgenden vorgesteliten Uberlegungen wird der Aquifer als stationires System betrachtet,
das heiBt das Stromen des Grundwassers wird vernachlissigt (v = 0). Zudem wird die Diffusion des
Radons im Porenraum nicht in die Uberlegungen einbezogen (D = (), da die Diffusionslinge des
Radons in Wasser mit etwa 2 cm vernachléssigbar gering ist (Kapitel 2.2.3.2). Durch Schaefer et al.
(1998) wurde ein #hnliches Diffusionsverhalten des Radons in NAPLs beschrieben. Des weiteren
wird von einem Verteilungsgleichgewicht fiir Radon zwischen der jeweiligen NAPL und dem
Grundwasser ausgegangen. Da die Kinetik der Einstellung des Radon-Verteilungsgleichgewichts
zwischen NAPLs und Grundwasser im Falle normaler Stomungsgeschwindigkeiten des Grundwassers
nicht relevant ist, kann diese Vereinfachung als zuldssig angesehen werden. Weiterhin wird bei den
folgenden Uberlegungen vorausgesetzt, daB der Verteilungskoeffizient Kysriw unabhingig vom
Volumenanteil der NAPLs am Porenraum Sy,p; ist. Von Schulz (2000) wurde experimentell bestitigt,

dal3 auch der Emanationskoeffizient der Bodenmatrix € unabhingig von Kpyypm ist.

In einem grundwassergesittigten NAPL-kontaminierten Aquifer wird der Porenraum vollstindig
durch Wasser und die jeweilige NAPL eingenommen (Sp + Syapr = 7).  Der Verteilungskoeffizient
flir Radon zwischen der NAPL und dem Grundwasser wird analog GL 2-1. 4 iiber

NAPL
CR.H

Chn

Kyaprrw =

GL 2-6.1

ausgedriickt. Er nimmt im Verteilungsgleichgewicht im allgemeinen Werte zwischen 40 und 60 an.
Die Radonkonzentration im gesamten Wasser / NAPL - gefiillten Porenraum, das heiBit die nach den

jeweiligen Volumenanteilen gewichtete mittlere Radonkonzentration aus Cy, und Cp~** kann durch

C.g;{"MPL = C.Z’n Sy + CE,"PI’ S narL
GL 2-6.2
beschrieben werden. Die Einstellung des Radongleichgewichts zwischen der Radonnachlieferung aus
der mineralischen Matrix (Emanation) und dem Radonzerfall im Porenraum wird bei Annahme von
v =0 und D =0 analog zu Gleichung GL 2-4.8 unter Einbeziechung von GL 2-6.2 durch die
Evolutionsgleichung

d (C.:.::SW"*-CRNAPLSNAPL) w NAP. Ae A, p
” =—A (Cr,Sy +Cpt 8y ) +—— B2 4
a f ( R W Rn NAPL) n
GL 2-6. 3

beschrieben. Im Falle eines Verteilungsgleichgewichts des Radons zwischen der NAPL und dem

Grundwasser kann Cp™ in GL 2-6. 3 durch Kyspw Ch, ersetzt werden.
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Nach Isolierung der Radonkonzentration des Grundwassers Cj, wird GL 2-6. 3 mit Sy = I-Sp zu

dcy
at

A€ Ay, py

h (KNAPL/W _KNAPL/W SW +SW) ‘

=-ACF +
GL 2-6.4

Damit kann die Radonkonzentration im Grundwasser nach Einstellung sowohl des
Radonverteilungsgleichgewichts zwischen der NAPL und dem Grundwasser als auch des
Gleichgewichts zwischen der Radonnachlieferung aus der mineralischen Matrix und dem Radonzerfall

im Porenraum (9 C}, /91 = 0) durch

c¥ - £ Ap Py
Rn —
n (K ygor w — Kupr ow Sw +Sw )
GL 2-6.5
beschrieben werden. Uber
Cinl Sy =1)
R = -K Sy +85
CE;(SW <]) NAPL/W NAPL/W W w
GL 2-6. 6

wird ein Vergleich der Radonkonzentration des Grundwassers in einem unkontaminierten Aquifer mit
der des Grundwassers in einem NAPL-kontaminierten Aquifer bei sonst gleichen Bedingungen
moglich. Im  Dbeispielhaften Fall eines 5%-igen NAPL-Anteils am Porenraum eines
grundwassergesittigten Aquifers (Sy = 0,95) ergibt sich bei Kyypr ,w= 40 nach GL 2-6. 6 ein Quotient
von 2,95. Das heift, daB ohne Vorhandensein der 5%-igen NAPL-Verunreinigung, im Grundwasser
eine fast drei mal héhere Radonkonzentration erreicht wird als bei Vorhandensein der 5%-igen NAPL-
Sittigung des Porenraumes. Die durch GL 2-6. 5 beschriebene Abhéngigkeit zeigt die Proportionalitét

zwischen Sy und C :; . Je hoher der NAPL-Zusatz, d.h. je kleiner Sy ist, um so mehr Radon wird in

der NAPL akkumuliert und somit dem Grundwasser entzogen und um so kleiner wird C ,?; bzw. um so
groBer wird der durch GL 2-6. 6 beschriebene Quotient.

2.6.3.1.2 Der Einflufi von NAPLs auf die Radonkonzentration der Bodenluft

In einem NAPL-kontaminierten wasserungesittigten Boden tritt neben den NAPLs und dem
Bodenwasser als dritte Phase die Bodenluft mit der Radonkonzentration C5- auf. Die Einstellung des
Radongleichgewichts zwischen der Radonnachlieferung aus der mineralischen Matrix und dem

Radonzerfall im Porenraum wird bei Vernachldssigung jeglicher Fluidmigration, das heiit bei
Annahme von v = 0 und D = 0, analog zu GL 2-6. 3 durch die Evolutionsgleichung

HCar(1-8p )+ CR. Sy +CH S vup ) _
dt

Ag Ay,
—A(CE(1-8, )+CTS, +C,Q;”LSWL)++P"

GL 2-6.7

beschrieben. Srist dabei mit Sr = Sy + Sw die Gesamtsdttigung des Porenraums mit Fliissigphasen.
Im Falle eines Radonverteilungsgleichgewichts zwischen den drei Phasen im Porenraum, d.h. nach
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Erreichen der drei Verteilungskoeffizienten Ky pr, Kyipr/w und Kyspr,z; ergibt sich aus GL 2-6. 7
entsprechend GL 2-6. 4 fiir die Radonkonzentration in der Gasphase

d Cpa —_ACH AEAp, Py
= X ;
dt n(1=S8g+ Ky, 55w + Kyapr oS yare )

GL 2-6. 8

Mit Einfihrung des NAPL-Anteils an der fliissigen Phase Xy = Syyp./ S+ kann die
Radonkonzentration in der Bodenluft nach Einstellung sowohl der Radonverteilungsgleichgewichte
zwischen der NAPL, dem Porenwasser und der Bodenluft als auch des Gleichgewichts zwischen

Emanation und Radonzerfall im Porenraum (9 Cj /3t = 0) analog zu GL 2-6. 5 durch

CEL — € Ag, Pa
Rn —
”(J_SF + KW/BLSF”_XNAFL )+KNAPL/BL XAMPLSF)
GL 2-6.9

beschrieben werden. Die theoretische Abhingigkeit der Radonkonzentration in der Bodenluft von
Xnarr und Spbei Kyypr w = 40 und K5 = 0,25 zeigt Abb. 2-6. 2 (nach GL 2-6. 9). In der Abbildung
ist die Radonkonzentration der Bodenluft prozentual dargestellt. Der Wert Co- =100 % steht fiir die
Radonkonzentration der Bodenluft im lufitrockenen Boden. Zur transparenteren Darstellung von
Abb. 2-6. 2 sind in Abb. 2-6. 1 drei Schnitte durch die Funktionsflache aus Abb. 2-6. 2 dargestelit.

Zum einen ist in den Abbildungen Abb. 2-6. 1 und Abb. 2-6. 2 zu erkennen, dafl ohne NAPL-Zusatz
(Xn4pe = 0) mit wachsendem Anteil an Fliissigphase im Porenraum (Sz) die Radonkonzentration der
Bodenluft Cp- aufgrund der Abnahme des bodenluftgefiillten Porenanteils 7 Sp; zunimmt. Dieser
Effekt wurde in Kapitel 2.3.4.2. diskutiert. Ab einem gewissen NAPL-Anteil an der Fliissigphase
(Xwur. etwa groBer 0,07) liegt fir CZ° hingegen immer ein geringerer Wert vor, als er im
lufitrockenen Boden gegeben war, da die Akkumulation des Radons in der NAPL und die damit

verbundene Verringerung der Radonkonzentration in der Bodenluft den Effekt der Abnahme des
bodenluftgefiillten Porenanteils vollig iiberdeckt.

Analog zu GL 2-6. 6 wird mit

C.g:(XNAPL =0) — 1-8p + Ky g Sp(1=Xyapr )+ Knaprsrsr Xnarr Se _
Chn (X gy, >0) 1-=Sp +Ky,p S¢

GL 2-6. 10

wiederum ein Vergleich der Radonkonzentration der Bodenluft in einem unkontaminierten Boden mit
der der Bodenluft in einem kontaminierten Boden bei sonst gleichen Bedingungen méglich. Aus der
Bezichung GL 2-6. 10 ergibt sich beispielsweise bei einer Fliissigphasensittigung des Porenraumes
von Sr= 0,5 und einem NAPL-Anteil an der Fliissigphase von wiederum Xy, = 0,5, sowie bei den
Verteilungskoeffizienten von Kup; ,w = 40 und Ky, 5; = 0,25 eine Verhidltniszahl von 4,9. Das heil3t,
daB im Vergleich mit einem Boden mit einem 50 %-igen NAPL-Zusatz in einer Fliissigphase, welche
ihrerseits 50 % des Porenvolumens einnimmt, ohne NAPL-Verunreinigung in der Bodenluft
theoretisch eine fast fiinffache Radonkonzentration erreicht wird.

Der Riickgang der Radonkonzentration innerhalb eines NAPL-kontaminierten Bodenvolumens hat
auch einen Riickgang der Radonkonzentration der Bodenluft in dem das kontaminierte Bodenvolumen
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umgebenden unkontaminierten Boden zur Folge. Bis in welche Entfernung dieser Einflul der NAPL-
Kontamination im unkontaminierten Boden signifikant ist, hdngt von der bodenspezifischen
Migrationslinge des Radons M und damit von der Gaspermeabilitit 4 wund dem
Diffusionskoeffizienten D des Bodens bzw. einer gegebenenfalls vorliegenden Bodengasstrémung
(v #0) ab. Dabei ist zu bemerken, daB durch die NAPL-Kontamination eines Bodens sowohl der
Diffusionskoeffizient als auch die Gaspermeabilitit im kontaminierten Bodenvolumen verringert

werden.
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Abb. 2-6. 1: Abhéangigkeit der Radonkonzentration der Bodenluft von Xyp;
fiir drei verschiedene Werte von Sy bei Kyspiw= 40, Ky = 0,25 und
n= 0,4 (nach GL 2-6. 9).
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Abb. 2-6. 2: Abhingigkeit der Radonkonzentration der Bodenluft von Sp und
XNAPL bei KNAPL/W = 40, Kw,'(; — 0,25 und n= 0,4 (ﬂuS Schubert et al., 2000
nach GL 2-6. 9).
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2.6.3.2 Radon als Tracer bei der Detektion von NAPL-Kontaminationen in Aquiferen

Die hohe Affinitit des Radons zu NAPLs ermdglicht dessen Nutzung als natiirlichen Tracer bei der
Erkundung von Aquiferverunreinigungen durch immobile NAPLs (dense-NAPLs oder DNAPLs). Im
Falle einer Aquiferverunreinigungen durch DNAPLs fiihrt die Akkumulation des Radons in den
DNAPLs zu einer Verringerung der natiirlichen Radonkonzentration des Grundwassers abstromig zum
kontaminierten Aquifervolumen (Kap. 2.6.3.1.1). Aufgrund des konservativen Verhaltens des Radons
im unkontaminierten Aquifer, 146t diese Radon-Abreicherung im Grundwasser bei genauer Kenntnis
der GrundwasserflieBrichtung eine Lokalisierung der NAPL-Verunreinigung zu.

Der Grad der Radon-Abreicherung gegeniiber dem natiirlichen Radon-Hintergrundwert des
Grundwassers ist durch den NAPL-spezifischen Verteilungskoeffizienten Kyyp;,» und durch die
Menge der durchstromten NAPLs bestimmt. Da ein groBeres NAPL-Volumen im Aquifer auch eine
stirkere Verringerung der Radonkonzentration im Grundwasser abstromig zur Kontamination zur
Folge hat, ist neben der Lokalisierung der Kontamination auch eine orientierende quantitative
Einschatzung der NAPL-Kontamination im Aquifer mdglich. Bei Durchfiihrung von
zeitintegrierenden Langzeitmessungen an ortsfesten GrundwassermeBstellen eignet sich die Methode
prinzipiell auch fiir das Monitoring von GrundwassersanierungsmafBnahmen.

Limitierende Faktoren dieser Detektionsmethode sind zum einen, dal ein mehr oder weniger homogen
aufgebauter Grundwasserleiter Voraussetzung ist und zum anderen, da3 sich der natiirliche Radon-
Hintergrundwert des Grundwassers abstromig zur Kontamination wieder aufbaut und somit keine
Ortung der NAPLs mehr zuldft. In welcher Entfernung der natiirliche Radon-Hintergrundwert des
Grundwassers wieder erreicht ist, hingt von der jeweiligen GrundwasserflieBgeschwindigkeit ab.

Umfangreiche Arbeiten zur Detektion von NAPL-Kontaminationen in Aquiferen mit Hilfe der
Radonkonzentration des Grundwassers als natiirlichen "Partitioning Tracer" wurden von Semprini et
al. (2000), Semprini et al. (1998), Hunkeler et al. (1997a und b), Hoehn et al. (1996), Semprini
et al. (1995), Tasker (1995), Hopkins (1995) und Hoehn et al. (1992) vorgelegt und sollen hier nicht
ndher diskutiert werden. Ein #hnliches Verhalten wie das des Radons in Gegenwart von DNAPLs
wurde durch Wilson & Mackay (1995) fiir Schwefelhexafluorit beschrieben.

2.6.3.3 Radon als Tracer bei der Detektion von NAPL-Kontaminationen in Boden

Vergleichbar mit der oben beschriebenen Nutzung des im Grundwasser gelosten Radons als
Partitioning Tracer bei der Detektion von DNAPL-Kontaminationen in Aquiferen, gibt es auch seit
cinem knappen Jahrzehnt Bestrebungen, die Radonkonzentration der Bodenluft als Indikator fiir
NAPL-Kontaminationen in Bdden zu nutzen. Dabei wurde in fast allen Fillen von den im Kapitel
2.1.5.5 beschriebenen, aus der Kohlenwasserstoffprospektion entlehnten Erfahrungen bzw. Modellen
ausgegangen. Das heifit, es wurde ein relatives Maximum der Radonkonzentration der Bodenluft als
Indikator einer NAPL-Kontamination erwartet. Wie bereits in Kapitel 2.1.5.5 besprochen wurde, ist
aber das Prinzip der Detektion von Kohlenwasserstofflagerstitten mit Hilfe von Radonmaxima
keinesfalls unmodifiziert auf die Nutzung von Radonkartierungen zur Lokalisierung von NAPL-
Kontaminationen des Untergrundes iibertragbar. Im folgenden sollen die wichtigsten Arbeiten zur
Nutzung der Radonkonzentration der Bodenluft als Tracer bei der Detektion von NAPL-
Kontaminationen im grundwasserungesittigten Boden vorgestellt und kritisch besprochen werden.

Ein erster groBmaBstidblicher Versuch zur Beeinflussung des Radontiefenprofils durch NAPL-
Kontaminationen in der grundwasserungesittigten Bodenzone wurde 1993 durch das Waterloo Centre
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for Goundwater Research durchgefiihrt und von DeRyck et al. (1993) beschrieben. Das Experiment
war Teil einer groB angelegten Testreihe zu Anwendung geophysikalischer MeBmethoden bei der
Detektion von NAPL-Schadensféllen. Die Versuchsreihen wurden auf dem Geldnde der Canadian
Forces Base in Borden/ Ontario in einem mit feuchtem Sand gefiillten Polyethylen-Behilter mit
einem Durchmesser von 3,6 m und einer Héhe von 1,7 m durchgefiihrt. Im Zuge der Testreihen
wurden iiber einen Zeitraum von 33 Tagen insgesamt 343 Liter Kerosin in fiinf Einzelschritten so in
die Bodensidule injiziert, daB sich ab etwa 1 m Tiefe eine Kerosinsittigung des Sandes aufbaute. Zur
Untersuchung des Einflusses der injizierten NAPL auf die Radonkonzentration der Bodenluft erfolgte
eine Bodenluftbeprobung an 13 verschiedenen Punkten aus 10 cm Tiefe jeweils unmittelbar vor und
nach einer Injektion. Die 13 gemessenen Konzentrationen wurden nachfolgend zu jeweils einem
Mittelwert zusammengefafit. Die Auswertung der MeBwerte ergab eine Erhohung des Thorongehalts
der Bodenluft nach der ersten Injektion und ein nachfolgendes Verbleiben der Thoronkonzentration
auf ihrem vergleichsweise hohen Niveau. Die Radonkonzentration der Bodenluft, der schon vor der
ersten Injektion sehr gering war (niedriger geogener Hintergrundwert des verwendeten Sandes),
verblieb wihrend des gesamten Versuches auf seinem sehr niedrigen Niveau bzw. fiel nachfolgend zur
ersten, dritten und vierten Injektion unter die Nachweisgrenze des MeBgerites (Scintrex RDA 200).
Eine schliissige Interpretation der MeBwerte wurde durch DeRyck et al. (1993) nicht gegeben.

Aufbauend auf den von DeRyck et al. (1993) publizierten Daten und unter Einbeziehung der
Uberlegungen zur Anwendung des Radons bei der Kohlenwasserstoffprospektion wurde durch Lyons
(1994) die Radonkartierung als eine ‘"neue indirekte Methode =zur Aufsplirung von
Kohlenwasserstoffkontaminationen” vorgestellt. Generell wurde von Lyons (1994) ausgesagt, daB
Untergrundkontaminationen, sowohl durch leichtfliichtige als auch durch schwerfliichtige NAPLs mit
Hilfe relativer Maxima der Radonkonzentration der Bodenluft, welche sich oberhalb der NAPL-
Kontamination ausbilden, detektierbar sind. Als Ursache der Radonmaxima wurde ein grofBerer
Diffusionskoeffizient fiir Radon in NAPLs im Vergleich zu Wasser genannt. Durch Schaefer et al.
(1998) wurde hingegen fiir Radon ein &hnliches Diffusionsverhalten in NAPLs wie in Wasser
beschrieben. Neben den oben angesprochenen Ergebnissen von DeRyck et al. (1993) wurden von
Lyons (1994) keine weiteren Fallbeispiele zur Hinterlegung der von ihm postulierten These genannt.

Etwa 1993 kam es, trotz der eher unbefriedigenden Datenlage, auch zu ersten kommerziellen
Anwendungen der Radonkartierung als Mittel zur Lokalisierung von NAPL-Kontaminationen. In
einem diesbeziiglichen Werbeprospekt (SCINTREX, 1993) wird das "Radon Prospecting" als
erfolgreich angewandtes Verfahren zum Aufspiiren von NAPL-Kontaminationen ausgewiesen.
Ausgehend von der Nutzung des Radons bei der Kohlenwasserstoffprospektion werden dabei
wiederum lokale Radonmmaxima als Indikatoren fiir NAPL-Verunreinigungen im Untergrund
verstanden. Der Zusammenhang zwischen lokalen Radonmaxima und NAPLs im Untergrund wird
mit volatilen NAPLs erkldrt, welche bei ihrem Aufstieg aus dem kontaminierten Bodenvolumen die
aufwirtsgerichtete Radonmigration im Boden verstéirken und somit erhdhte Radonkonzentrationen im
Oberflachennihe zur Folge haben. Im Widerspruch dazu wird gesagt, daBl das Verfahren unabhéngig
von den Art der NAPLs anwendbar ist und auch bei schwerfliichtigen NAPLs eingesetzt werden kann.

In einem kritischen Artikel des Waterloo Centre for Goundwater Research bemerkt Schirmer (1994),
daB, obwohl Radonkartierungen bereits von einigen Firmen zur Lokalisierung von NAPL-
Kontaminationen angeboten werden, die von den Firmen beanspruchten, mit der Methode erzielten
Erfolge aufgrund der nach wie vor herrschenden Unklarheit beziiglich des theoretischen Hintergrundes
des Verfahrens anzuzweifeln sind.

62



2.6 Natiirliche und anthropogene Becinflussungen des Radontiefenprofils

Mit dem Ziel eines eindeutigen Nachweises der Erhéhung der Radonkonzentration der Bodenluft
oberhalb einer NAPL-Kontamination und einer schliissigen Erklarung dieses Effekts wurde 1995
durch das Waterloo Centre for Goundwater Research in Zusammenarbeit mit dem Institut National
Polytechnique de Grenoble, aufbauend auf dem oben beschriebenen Feldexperiment in
Borden / Ontario eine weitere Versuchsreihe durchgefihrt (Gruffaz & Redman, 1995). Fiir die
Versuche wurde sowohl der in Borden benutzte Sand als auch das in Borden genutzte Kerosin
verwendet. Allerdings beschridnkten sich die Versuche auf nur sehr geringe Volumina, was den
nachteiligen EinfluB von Randeffekten verstirkte. Nachdem Gruffaz & Redman (1995) urspriinglich
die Bestitigung und Erkldrung von Radonmaxima oberhalb von NAPL-Kontaminationen zum Ziel
hatten, formulieren die Autoren letztlich als wichtiges Ergebnis der Versuche, daB im Zuge der
Experimente nach der Kerosininjektion keine Erhéhung der Thoron- und Radonaktivititen, sondern
vielmehr ein Konzentrationsriickgang beobachtet wurde.

Auch durch Klatt (1998) wurde kein Anstieg, sondern eher ein Riickgang der Radonkonzentration der
Bodenluft nach der Injektion von einem Liter Ol bzw. einem Liter Benzin in ein Bodenvolumen
beobachtet. Bei der Interpretation der Ergebnisse wurde jedoch keine Verbindung zwischen den
NAPL-Injektionen und dem Riickgang der Radonkonzentration der Bodenluft hergestellt, da ein
Anstieg der Radonkonzentration als Ergebnis der Injektion erwartet worden war. Zu vergleichbaren
Ergebnissen kam Velty (1999).

Erste Untersuchungen, die Minima der Radonkonzentration der Bodenluft als Indikatoren fiir NAPL-
Kontaminationen des Untergrundes zum Gegenstand hatten, wurden Ende der 1990er Jahre durch die
Firmen Geophysik GGD — Gesellschaft fir Geowissenschaftliche Dienste Leipzig mbH und
IAF — Radiodkologie Dresden GmbH in Zusammenarbeit mit dem UFZ Umweltforschungszentrum
Leipzig — Halle GmbH durchgefithrt. Nachdem auch hier anfdnglich von einer Erhéhung der
Radonkonzentration der Bodenluft im Falle einer NAPL-Kontamination des Untergrundes
ausgegangen worden war, ergaben theoretische Betrachtungen, daB die Idee des Radon-Maximums im
Falle von NAPL-kontaminierten Béden nicht anwendbar ist, sondern vielmehr Radonminima erwartet
werden miissen (Schubert, 1999 ¢). Experimentelle Arbeiten bestitigten diese Vermutung. Zudem
ergaben verschiedene Feldversuche, daB bei Radonkartierungen mit dem Ziel einer NAPL-Detektion
besonders die Art und Weise der Probenahme iiber den Erfolg der Kartierung entscheidet.

Die besprochenen Arbeiten zeigen, daBl die Untersuchungen zur Nutzung des Radons als Indikator fiir
NAPL-Kontaminationen im Boden zum Teil stark von den Uberlegungen zur Nutzung der
Radonkartierung bei der Kohlenwasserstoffprospektion geprigt sind, obwohl die dort beobachteten
Radonanomalien vollig andere Ursachen haben. Bei der Kohlenwasserstoffprospektion mit Hilfe der
Kartierung von Radon oder Radonfolgeprodukten, spielt die gute Loslichkeit des Radons in NAPLs
praktisch keine Rolle (Morse, 2000). Das Festhalten an der Idee des Radon-Maximums als NAPL-
Indikator auch bei NAPL-Kontaminationen des Untergrundes ist méglicherweise ein wichtiger Grund
dafiir, daB der Radonkartierung als Methode zur Detektion von NAPL-Kontaminationen bis dato noch
kein Durchbruch gelungen ist.

Die in den folgenden Kapiteln diskutierten Ergebnisse der durchgefiihrten experimentellen Arbeiten
sollen die in den vorangegangenen Kapiteln vorgestellten theoretischen Uberlegungen verifizieren.
Zudem soll eine leicht handhabbare und effektive Feldtechnologie zur Durchfiihrung von
Radonkartierungen vorgestellt werden.
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3 Experimentelle Arbeiten
Die durchgefiihrten experimentellen Arbeiten kénnen in die drei Schwerpunkte

1. Experimente zur Bestimmung von Radon-Verteilungskoeffizienten
umweltrelevanter NAPLs,

2. Radon-Migrationsexperimente in definierten Bodensiulen und
3. Felduntersuchungen an real kontaminierten Standorten

unterteilt werden. Wihrend die Experimente zur Bestimmung der Radon-Verteilungskoeffizienten im
Labormafistab méglich waren, kam bei den Migrationsexperimenten der eigens dafiir entwickelte
groflerdimensionierte  ,,Gasmigrationssimulator (GAMS) zum Einsatz. Mit Hilfe der
Laborexperimente und der Experimente am GAMS wurde die Affinitit des Radons zu NAPLs bzw.
die Abhéngigkeit des Radongehaltes der Bodenluft von meteorologischen Einfliissen und von NAPL-
Kontaminationen des Bodens untersucht.

Die Felduntersuchungen hatten das Ziel der praktischen Bestitigung der in Kapitel 1 vorgestellten
Arbeitsthese und der Entwicklung einer feldtauglichen, effektiven Meftechnologie. Die entwickelte
Feldechnologie zur Durchfiihrung von Radonkartierungen kam an drei realen NAPL-Schadensfillen
zum Einsatz.  Die dabei ermittelten NAPL-Verteilungskarten wurden der jeweiligen, mit
herkémmlichen Untersuchungsmethoden lokalisierten NAPL-Verteilung gegeniibergestellt, Die
experimentellen Arbeiten und ihre Ergebnisse werden im folgenden Kapitel vorgestellt.

3.1 Laborexperimente zur Bestimmung von Radon-
Verteilungskoeffizienten

3.1.1 Problemstellung

Der NAPL-spezifische Radon-Verteilungskoeffizient zwischen einer NAPL und der Bodenluft
(Knaprmr) ist eine maBgebliche GréBe dafiir, wie stark im Falle einer Untergrundverunreinigung durch
NAPLs der Bodenluft Radon entzogen und in der jeweiligen NAPL angereichert wird. Wihrend fiir
zahlreiche reine NAPLs Verteilungskoeffizienten fiir Radon vorliegen (Clever et al., 1979), sind fiir
NAPL-Gemische wie Benzin, Diesel oder Kerosin (Petroleum) kaum Werte fiir Ky,p.5; publiziert. Da
aber bei realen NAPL-Schadensfillen (Tankstellen, Tanklager) besonders die genannten NAPL-
Gemische hiufig eine groBe Rolle spielen, war es das Ziel der hier vorgestellten Laborexperimente,
die Verteilungskoeffizienten dieser NAPL-Gemische mit hinreichender Genauigkeit zu bestimmen.

Bei den drei genannten NAPL-Gemischen handelt es sich um LNAPLs (leichte NAPLs oder auch
light-NAPLs), d.h. um Stoffgemische, welche im Gegensatz zu den DNAPLs (dichte NAPLs oder
auch dense-NAPLs), eine Dichte von < 1 g/em® aufweisen und somit im Falle der Kontamination eines
Aquifers dem Grundwasser aufschwimmen. Wihrend Benzin einen groBien Anteil an leichtfliichtigen
Komponenten aufweist (BTEX, kurzkettige Aliphate), setzen sich Diesel und Petroleum bevorzugt aus
schwererfliichtigen Kohlenwasserstoffverbindungen zusammen. Die typischen Zusammensetzungen
der genannten NAPL-Gemische sind in der folgenden Tab. 3-1. 1 zusammengestellt. Die aufgefiihrten
Zusammensetzungen der drei bespielhaften NAPL-Gemische unterliegen zum Teil starken
Schwankungen. Diese sind von der jeweiligen Rohdlzusammensetzung und der Raffination des
Rohdls abhingig.
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Tab. 3-1. 1: Typische Zusammensetzungen der untersuchten NAPLs (ARAL, 2000; Merck KgaA, 2000).

Normalbenzin /%] Diesel /%] Petroleum (%]
Summe Alkane 50 bis 65 40 bis 70 Hauptbestandteil
Alkane C, — C, ca. 4,5 (erst ab C3) gering -
Alkane Cs — Cy ca. 55 gering gering (erst ab Cy)
Alkane C;; — Cy5 gering 40 bis 70 Hauptbestandteil
Cycloalkane (monozyklisch) gering 10 bis 20 Hauptbestandteil
Cycloalkane (dizyklisch) gering max. 5 max. 10
Summe Alkene gering bis 21 gering bis 5 Hauptbestandteil
Alkene C, - C,4 ca. 2,5 (erstab Cy) gering -
Alkene Cs—Cyy ca. 10 gering gering (erst ab Cyq)
Alkene C;; — Cys gering max. 5 Hauptbestandteil
Summe Aromaten 25 bis 42 10 bis 30 <1
Summe Monoaromaten Hauptbestandteil 15 bis 28 gering
BTEX ca. 15 max. 0,2 gering
Summe Diaromaten gering 4bis 8 gering
Summe Tri- & Polyaromaten gering max. 2 gering

3.1.2 Experimentelle Herangehensweise

Zur Bestimmung von Ky,prs, wurde zundchst der Radon-Verteilungskoeffizient zwischen der
jeweiligen NAPL und Wasser (Kyprw) ermittelt. Im Vergleich zu einer direkten Bestimmung von
Kyiprmr ist eine Bestimmung des Verteilungskoeffizienten Kyprw und dessen nachfolgende
Umrechnung in Kyuprz; einfacher durchfiihrbar. Die Bestimmung von Kyprw wurde mit Hilfe von
sogenannten Mischungs- und Durchstromungsexperimenten durchgefiihrt. Wiahrend bei den
Mischungsexperimenten die zu untersuchende NAPL im direkten Kontakt mit radonhaltigem Wasser
stand (siche Kap. 3.1.2.1), wurde bei den Durchstrémungsexperimenten ein radonhaltiger Luftstrom
parallel durch die jeweilige NAPL und das Wasser geleitet (siche Kap. 3.1.2.2). Die Mischungs- und
Durchstrémungsexperimente wurden bei ca. 20°C durchgefiihrt. Im Falle beider Versuchsreihen
wurden nach Einstellung des Radonverteilungsgleichgewichts zwischen der NAPL und dem Wasser

die jeweiligen Radonkonzentrationen Cp2"und C};, gammaspektrometrisch bestimmt und fiber

NAPL
CRn

NAPL /W w

Rn
GL3-1.1

der entsprechende NAPL-spezifische Verteilungskoeffizient Ky,prw ermittelt. Da der Radon-
Verteilungskoeffizient zwischen Wasser und Luft (Kj5,) umfassend untersucht und fiir ein weites
Temperaturspektrum dokumentiert ist (Clever etal., 1979), konnte der jeweils zugehérige
Verteilungskoeffizient Ky, pr5, nachfolgend iiber

Kyarrror = Kw oo Ko rw
GL 3-1.2
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ermittelt werden. Fiir den Radon-Verteilungskoeffizient zwischen Wasser und Luft wurde dabei von
einem Wert von Ky, = 0,26 ausgegangen, welcher bei 20°C Giiltigkeit hat. Die Mischungs- und

Durchstromungsexperimente werden in den beiden folgenden Kapiteln detailliert beschrieben.

3.1.2.1 Durchfiihrung der Mischungsexperimente

Die Mischungsexperimente wurden am UFZ Umweltforschungszentrum Leipzig — Halle GmbH und
im Labor der IAF Radiodkologie Dresden GmbH mit freundlicher Unterstiitzung der IAF GmbH
durchgefiihrt. Als radonhaltige wiBrige Phase wurde Grundwasser vom Heilbad Bad Schmiedeberg
bei Leipzig verwendet, welches am Quellaustritt eine konstante Radon-Aktivitdtskonzentration von
ca. 600 Bqg/l aufweist (Kurfiirstenquelle).

Zur Versuchsdurchfithrung wurden jeweils 800 ml NAPL und 800 ml radonhaltiges Wasser in ein
1600 ml fassendes, radondichtes Glasgefdl gegeben und dieses blasenfrei verschlossen. Um eine
moglichst schnelle Einstellung des Radon-Verteilungsgleichgewichts zwischen den beiden
Fliissigphasen zu erreichen, wurden die Phasen mit Hilfe eines Magnetrithrers bewegt. Zur
Gewibhrleistung der Einstellung des Radon-Verteilungsgleichgewichts zwischen den Phasen wurde
dabei eine Mischungszeit von drei Stunden eingehalten.

Zur moglichst vollstindigen Entmischung der Phasen nach Einstellung des Radon-
Verteilungsgleichgewichts wurde das NAPL / Wasser-Gemisch nachfolgend fiir eine Stunde
ruhiggestellt. Diese Entmischungszeit fiihrte zu einer weitestgehenden Trennung der nichtwéBrigen
von der wilrigen Phase. FEine restlose Entmischung wurde allerdings auch bei lidngeren
Entmischungszeiten nicht erreicht. Der Verbleib von NAPL-Spuren in der waBrigen Phase konnte

organoleptisch festgestellt werden und wurde bei der Interpretation der MefBergebnisse beriicksichtigt.

Nach der Entmischung der beiden Phasen wurde das Mischgefdl gedffnet und die NAPL bzw. das
Wasser durch Absaugen in radondichte Glas-Marinelli-Becher iiberfiihrt (Anhang G, Bild 1). Bei der
Uberfiihrung der Phasen in die Marinelli-Becher wurde ein Luftkontakt weitestgehend vermieden, um

die Entgasung des Radons aus den Fliissigphasen zu minimieren.

Nach der Separierung der Phasen in die Marinelli-Becher wurde eine weitere Ruhephase von drei
Stunden eingehalten, um sowohl im Wasser als auch in der NAPL ein Gleichgewicht zwischen dem
geldsten Radon und seinen kurzlebigen, gammastrahlenden Folgeprodukten **Pb (T = 26,8 min) und
2épj (T = 19,9 min) zu gewdhrleisten. Experimente hatten ergeben, daf die genannten
Folgeprodukte nicht das gleiche NAPL / Wasser-Verteilungsverhalten wie das Radon aufweisen und
unmittelbar nach der Separierung der Phasen im Wasser angereichert auftreten. Da die
Aktivititskonzentration des Radons gammaspektrometrisch iiber die Aktivitdtskonzentrationen des

2pp und *"“Bi bestimmt wird, war das Aktivititsgleichgewicht zwischen Radon und diesen
Folgeprodukten aber notwendig um Cp*" und Cj exakt messen zu kénnen. Nachfolgend zur

Bestimmung der Radon-Aktivititskonzentrationen wurden Kyprw bzw. Kysppm nach GL 3-1.1

bzw. GL 3-1. 2 ermittelt.
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3.1.2.2 Durchfiihrung der Durchstroimungsexperimente

Die Durchstromungsexperimente wurden am UFZ Umweltforschungszentrum Leipzig — Halle GmbH
durchgefiihrt. Als Radon-Quellmaterial zur Erzeugung des radonhaltigen Luftstroms dienten ca. 15 kg
mittel- bis grobsandige Uran-Tailings mit einer Radium-Aktivititskonzentration von 2,7 Bg/g. Das
Tailingsmaterial ist detailliert in Kapitel 3.2.2.1 beschrieben. Der Versuchsaufbau zur Durchfiihrung
der Durchstrémungsexperimente ist schematisch in Abb. 3-1. 1 dargestellt (Anhang G, Bild 2).

Zur Durchfiihrung der Durchstrémungsexperimente wurden Leitungswasser und die jeweilige NAPL
fiir mindestens 19 Tage im geschlossenen Kreislauf parallel und mit gleichem Luftdurchsatz mit
radonhaltiger Luft durchstrémt. Diese Zeitspanne entspricht etwa fiinf Halbwertszeiten des Radons.
Eine kiirzere Durchstrémung der Fliissigphasen verhindert eine weitestgehende Einstellung des
Radongleichgewichts zwischen dem Radon-Quellmaterial, der strdmenden Luft und den beiden
durchstromten Fliissigphasen.  AuBerdem werden bei einer zu kurzen Durchstrémung der
Fliissigphasen nur geringe Radonkonzentrationen in den Fliissigphasen erreicht, was eine exakte

Bestimmung von Cj#" und C¥ erschwert.
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Abb. 3-1. 1: Schematische Darstellung des Versuchsaufbaus zur Durchfithrung
der Durchstromungsexperimente.

Nach Abschlufl der Durchstrémung wurden die beiden Phasen in radondichte Glas-Marinelli-Becher
iiberfiihrt. Wie auch bei den Mischungsexperimenten wurde nach der Uberfithrung der Phasen in die
Marinelli-Becher eine Ruhephase von drei Stunden eingehalten um sowohl im Wasser als auch in der
NAPL ein Aktivitdtsgleichgewicht zwischen Radon und seinen kurzlebigen Folgeprodukten zu
erreichen. Nachfolgend wurden die Radon-Aktivitdtskonzentrationen der beiden Phasen
gammaspektrometrisch bestimmt und Kyyprw bzw. Kygprm, nach GL 3-1. 1 bzw. GL 3-1. 2 ermittelt.

Mit Benzin wurde kein Durchstromungsexperiment durchgefiihrt. Die bei der Durchstromung des
Benzins entgasenden leichtfliichtigen Substanzen gelangen in den Lufikreislauf des geschlossenen
Systems und somit auch in die parallel durchstromte Wassersdule. Das wiederum verfilscht den
ermittelten Radon-Verteilungskoeffizienten Kyappw ~ maBgeblich. Auch bei den
Durchstromungsexperimenten mit Diesel und Petroleum kam es zu einer Verschleppung
leichtfliichtiger Komponenten in die parallel durchstromte Wassersdule. Da Diesel und Petroleum
aber nur sehr geringe Gehalte an leichtfliichtigen Stoffen aufweisen, wurden die MeBergebnisse dieser
Experimente hiervon kaum beeinflult. Trotzdem muf auch bei der Auswertung der Ergebnisse der
Durchstrémungsexperimente das Vorhandensein von NAPL-Spuren im Wasser beriicksichtigt werden.
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3.1.3 Ergebnisdiskussion

Die mit Hilfe der Mischungs- und Durchstrémungsexperimente fiir die genannten NAPL-Gemische
ermittelten Verteilungskoeffizienten Kyprw und die daraus abgeleiteten Werte fiir Ky prs; sind in
Tab. 3-1.2 zusammengestellt. Fir den Fall, daB in der Literatur Angaben zu den
Verteilungskoeffizienten der jeweiligen NAPLs vorliegen, sind diese ebenfalls in der Tabelle
aufgefiihrt.

Die ermittelten Verteilungskoeffizienten in Tab. 3-1. 2 belegen deutlich die Affinitit des Radons zu
den untersuchten NAPL-Gemischen. Dabei mufl erwihnt werden, daB die oben beschriebene
Durchfiihrung der Experimente als systematische Fehlerquellen das unvollstindige Entmischen der
Phasen (Mischungsexperimente) bzw. das Verschleppen von leichtfliichtigen NAPL-Komponenten in
das Wasser (Durchstrémungsexperimente) aufweist. In beiden Féllen haben die im Wasser
vorhandenen NAPL-Spuren letztlich die Ermittlung von etwas zu niedrigen Verteilungskoeffizienten
Kysprw zur Folge. Trotz dieses, in der Experimentalanordnung begriindeten systematischen Fehlers,
erbrachten die Laborversuche gut reproduzierbare Ergebnisse, welche in ihrer Genauigkeit dem Zweck
der Untersuchung entsprachen. Die ermittelten Verteilungskoeffizienten lagen im Bereich von
publizierten Verteilungskoeffizienten dhnlicher NAPLs (Clever et al., 1979; Hunkeler et al., 1997 b)
und entsprechen somit den erwarteten Werten. Die vollstindigen Analysendaten sind in Anhang A
aufgefiihrt.

Tab. 3-1. 2: Bei den Mischungsexperimenten (M) und Durchstrémungsexperimenten (DS) bei einer Temperatur
von etwa 20°C ermittelte Verteilungskoeffizienten Kyprw und Kyyprp: (Versuchsanzahl n) und entsprechender
Literaturwert fiir Diesel (bei 12°C) nach Hunkeler et al. (1997 b).

NAPL Knapew Knariw Knuprme Kyaprme Versuchs- Knarrmr
anzahl
(M) (DS) M) (DS) M /DS Lit.-angabe
Benzin 50,9 +- 5,8 - 13,2 +-1,5 = 7/- -
Diesel 43 8+-4,6 38,6+-1,0 11,4 +- 1,2 10,0 +-0,3 10/3 13.2:(122°C)
Petroleum 40,6 +-8,3 43,6 +-4,1 10,6 +-2,1 113 +-1,1 4/2 -
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3.2 GrofBimaBstibliche Experimente zur Radonmigration in definierten
Bodensaulen

3.2.1 Problemstellung

Wie bereits in Kapitel 2.6.1.1 erwidhnt wurde, erschwert die Abhiingigkeit der Bodengasmigration von
verschiedenen natiirlich verdnderlichen Parametern die Interpretation der MefBergebnisse von
Radonkartierungen. In der Literatur werden diesbeziiglich besonders die Auswirkungen
meteorologischer EinflugréBen sowohl qualitativ als auch quantitativ sehr widerspriichlich diskutiert.
Die Kenntnis des Einflusses der jeweiligen meteorologischen Gegebenheiten auf das
Radontiefenprofil ist aber besonders fiir die Festlegung einer fiir die Radonkartierung adiquaten
Probenentnahmetiefe entscheidend. Wihrend diese zum einen so gering wie mdglich gehalten werden
sollte, um den technischen Aufwand bei der Bodenluftprobenahme zu minimieren, ist sie zum anderen
tief genug zu wihlen, um kurzfristige meteorologische Einfliisse auf die erhobenen MeBwerte
auszuschlieBen.

Der Versuch, den Einflul der einzelnen meteorologischen Parameter auf die Bodengasmigration mit
Hilfe von Feldexperimenten zu quantifizieren, scheitert hiufig daran, da das komplexe
Zusammenspiel der einzelnen meteorologischen MeBgroBen eine Einschitzung ihres jeweiligen
individuellen Einflusses schwer moglich macht. Im Gegensatz zu Feldversuchen ist es im Labor
mdglich, die relevanten Parameter gezielt vorzugeben, um so ihren individuellen EinfluB zu
untersuchen. Gleichzeitig kénnen aber die Ergebnisse kleinmaBstiblicher Laborversuche nur bedingt
auf in-situ-Verhédltnisse extrapoliert werden, da im LabormaBstab gewonnene MeBwerte oft stark von
den Randeffekten der Mefleinrichtung beeinfluft sind.

Zum besseren Verstindnis der in situ ablaufenden Bodengasmigration war daher die Entwicklung
eines Versuchsaufbaus notwendig, welcher die Liicke zwischen dem groBmaBstéblichen Feldversuch
und dem kleinma@Bstiblichen Laborexperiment schlieBt. Das heiBit eine MeBeinrichtung war gefragt,
die ecinerseits labordhnliche MeBbedingungen ermdglicht und andererseits die im Labor
unvermeidlichen Randeffekte weitestgehend ausschliet. Als weitere Anforderung sollte die
MeBeinrichtung neben der detaillierten Untersuchung des Einflusses meteorologischer Parameter auch
die Untersuchung des Einflusses von NAPL-Kontaminationen des Untergrundes auf das
Radontiefenprofil erlauben. Zur Feststellung kausaler Zusammenhinge zwischen den einzelnen
MeBgréBen sollte dabei die Aufnahme von Zeitreihen mit einer ausreichend hohen Datendichte
moglich sein.

Als Ergebnis der Uberlegungen wurde der "Gasmigrationssimulator" entwickelt, welcher im folgenden
Kapitel 3.2.2.1 vorgestellt wird. Der Entwurf des Gasmigrationssimulators baut auf einer von van der
Spoel et al. (1997) vorgestellten MeBaparatur auf.

3.2.2 Experimentelle Herangehensweise

3.2.2.1 Der Gasmigrationssimulator (GAMS)

Bei dem Gasmigrationssimulator (GAMS) handelt es sich um ein zylinderformiges Gefdl mit Im?
Grundfliache, welches die Aufnahme einer Bodensdule mit einem Volumen von 1,7 m? erlaubt. Das
die Bodensdule aufnehmende GefdB ist vollstindig aus HD-PE gefertigt und weist eine Wandstéirke
von 40 mm auf. Die in den GAMS eingebrachte Bodensdule kann mit einer Vielzahl von Sonden
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3.2 GroBmabBstibliche Experimente zur Radonmigration in definierten Bodenséulen

bestiickt werden. Zur Gewihrleistung eines natiirlichen Temperaturgradienten in der Bodensiule wird
der GAMS bis zu seiner Oberkante in das natiirliche Erdreich eingegraben. Die in die Bodensiule
eingebrachten Sonden sind dabei iiber einen Probenahmeschacht zugénglich (Abb. 3-2. 2).

Der GAMS erlaubt aufgrund seiner Abmafle die Bestimmung von Radonmefdaten, die in ihrer
Qualitdt denen von in situ aufgenommenen MeBdaten entsprechen. Gleichzeitig konnen aber,
vergleichbar mit Laborbedingungen, sdmtliche das Radontiefenprofil beeinflussenden Parameter
definiert vorgegeben bzw. sehr genau bestimmt werden. Somit wird bei der Untersuchung der
Radonmigration im Boden die Anzahl der unbekannten EinfluBgréBen minimiert, was zu einem
besseren Verstidndnis der individuellen Einfliisse der einzelnen untersuchten Parameter fiihrt.

Die inzwischen zum Patent angemeldete MeBeinrichtung (Schubert, 1999 aund b; Schubert
etal., 1999; MeiBner et al.,, 2000) ist im folgenden detailliert beschrieben und in Abb. 3-2.1
schematisch dargestellt. Insgesamt wurden zur Durchfithrung verschiedener Versuchsreihen vier
GAMS hergestellt, welche in einem Viererblock kleeblattférmig angeordnet wurden (Abb. 3-2. 2,
Anhang G, Bilder 3 und 4).
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Abb. 3-2. 1: Schematische Darstellung des Gasmigrationssimulators (GAMS).
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Abb. 3-2. 2: Schematische Darstellung des eingesetzten GAMS-Viererblocks.
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Die fiir die Versuchsreihen in die einzelnen GAMS eingebrachten Bodensdulen bestanden
hauptsidchlich aus gut klassiertem, gewaschenen Quarzsand eines definierten Kornspektrums
(Mittelsand, siche Anhang B). Fiir den Quarzsand wurde eine sehr niedrige
Radiumaktivitdtskonzentration von Ag, = 6,8 Bg/kg ermittelt. Um eine fir die Versuchsreihen
ausreichend hohe Radonkonzentration der Bodenluft zu erreichen, wurde dem Quarzsand bei drei der
Bodensdulen zusitzliches Radon-Quellmaterial (Uran-Tailings) homogen zugemischt (GAMS 2,
GAMS 3 und GAMS 4). In einem der GAMS wurde der Quarzsand als quasi passive Bodenséule pur
eingebaut und lediglich mit Uran-Tailings unterschichtet (GAMS 1). Bevor auf die Bestiickung der
einzelnen GAMS detaillierter eingegangen wird, sollen zunichst die als Radon-Quellmaterial
verwendeten Uran-Tailings charakterisiert werden.

Uran-Tailings sind grob - bis feinstkdmige, radiumreiche Riickstinde der Uranerzaufbereitung. An
einer den Uran-Tailings entnommenen Mischprobe wurde durch NaBsiebung das Komnspektrum der
Tailings bestimmt. Dabei wurde festgestellt, da die Tailings eine dhnliche Kornverteilung wie der als
mineralische Grundmatrix verwendete Quarzsand aufwiesen (Mittelsand, grobsandig, schwach
feinsandig, siehe Anhang B). Bei 15 Proben, die den Uran-Tailings entnommenen wurden, ergaben
entsprechende  Untersuchungen eine durchschnittliche Radiumaktivititskonzentration veon
Apo. = 2,7 0,27 Bg/g (sieche Anhang C) und einen Emanationskoeffizient von £ = 0,23.

An einer in ihre Kornklassen fraktionierten Mischprobe des Tailingsmaterials war zudem festgestellt
worden, daB der Radiumgehalt der Mineralpartikel mit abnehmender KomngroBe deutlich zunimmt.

Die das Tailingsmaterial charakterisierenden Daten sind in der folgenden Tab.3-2.1
zusammengestellt.

Tab. 3-2. 1: Kornspektrum und Radiumgehalt der als Radon-Quellmaterial verwendeten Uran-Tailings.

Kornklasse [um] Masseanteil [Gew. %] Agrq [Bg/kg]
Kies > 2000 45 2.000
Grobsand 630 — 2000 25,5 2.000
Mittelsand  200— 630 60,5 2.200
Feinsand 63— 200 9,0 6.500
Schluff < 63 0,5 37.500

Im folgenden sollen die in die einzelnen GAMS cingebrachten Bodensédulen beschriecben werden. Die
Bodensdule in GAMS 1 setzte sich aus reinem, quasi inaktiven Quarzsand zusammen. Die
Emanationskammer des GAMS 1, die durch eine dreischichtige Sandwichplatte von der eigentlichen
Bodensdule getrennt ist (Abb. 3-2. 1), wurde mit 0,2 m* unverdiinntem Uran-Tailingsmaterial als
Radonquelle bestiickt. Die Sandwichplatte des GAMS besteht aus einem ca. 10 cm starken,
glasfaserverstirkten Kunststoffgitter, einer ca. 2 cm starken, hochpordsen, ultrahochmolekularen
PE-Sinterplatte und einer etwa 0,1 mm starken hochradondurchlissigen LD-PE-Folie. Die
Sandwichplatte besitzt eine zum Tragen der Bodenséule ausreichende Statik, ist hoch radondurchléssig
und 146t kein Eindringen von Bodenwasser aus der Bodensdule in die Emanationskammer zu.

Die GAMS 2, 3 und 4 wurden mit aktiven Bodensédulen bestiickt. Dazu wurden dem quasi inaktiven
Quarzsand Uran-Tailings im jeweiligen Volumenverhiltnis 1: 10 (GAMS 2), 1: 7,5 (GAMS 3) bzw.
1: 6,5 (GAMS 4) untergemischt. Die Emanationskammern der GAMS wurden jeweils vollstindig mit
dem gleichen Sand-Tailings-Gemisch befiillt, aus dem die zugeorige Bodensdule bestand. Die
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Mischung des Sandes mit den Tailings erfolgte mit Hilfe eines handelsiiblichen Betonmischers iiber
eine Zeitdauer von wenigstens 30 min.

Abgesehen von der unterschiedlichen Befiillung war der prinzipielle Aufbau der vier GAMS gleich.
Bei allen vier GAMS konnte durch eine gasdichte Abdeckung oberhalb der Bodensiule ein Stauraum
von 0,3m* erzeugt werden (Exhalationskammer, Abb. 3-2.1). Weiterhin war es moglich die
Bodensdule mit einer biindig aufliegenden HD-PE Platte direkt abzudecken, was die Simulation einer
Versiegelung der Erdoberfliche ermdglichte. Da jeder der GAMS durch eine abnehmbare
Plexiglashaube vor Niederschldgen geschiitzt war, konnte auBerdem eine kontrollierte Beregnung der
Bodensdulen erméglicht werden.

Zur Untersuchung der Beeinflussung des Radontiefenprofils durch eine NAPL-Kontamination, war in
GAMS 3 und GAMS 4 jeweils 120 cm unterhalb der Bodenoberkante ein Injektionshorizont fiir
NAPLs installiert worden (Abb. 3-2. 1). Dieser NAPL-Einlal ermoglichte eine nahezu homogene
NAPL-Kontamination der beiden Bodenséulen unterhalb dieses Horizontes. Die Injektion der NAPLs
erfolgte dabei iiber ein System aus perforierten PE-Schlduchen, welches als Netz iiber die gesamte
Querschnittsfliche der Bodensédule gelegt wurde, ohne dabei die Radonmigration nennenswert zu
behindern.

Zur tiefenabhingigen Messung der relevanten Parameter wurden in den GAMS auf je sechs Ebenen
die Sondenhorizonte S1 bis S6 eingerichtet (Abb. 3-2. 1). Die Sondenebenen S2, S3, S4 und S5 lagen
5cm, 30cm, 70cm bzw. 140 cm unterhalb der Bodenoberkante und wiesen eine identische
Sondenbestiickung auf. Die im folgenden aufgefiihrten Sensoren wurden in jedem dieser Horizonte
installiert.

- Radondetektor ,,Clipperton® zur Messung des Radongehalts der Bodenluft als Zeitreihe
- TDR-FeuchtemeBgerit zur Messung der Bodenfeuchte als Zeitreihe
- elektronischer Temperatursensor zur Bestimmung der Bodentemperatur als Zeitreihe

Bei dem Radondetektor ,,Clipperton” handelt es sich um eine Radonsonde, welche eine
kontinuierliche Aufzeichnung des Radongehalts der Bodenluft in situ ermoglicht, ohne dabei die
Bodengasmigration zu beeinflussen. Die Bestimmung der Radonkonzentration erfolgt dabei mit Hilfe
eines photosensitiven Detektors durch die Registrierung von o-Zerféllen im Porenraum des Bodens.
Die als Zeitreihe aufgenommene und im gerdteinternen ROM abgespeicherte Zzhlrate kann nach dem
Auslesen der Sonde iiber einen sondenspezifischen Faktor in die Zeitreihe der Radon-
Aktivititskonzentration umgerechnet werden. Dieser sondenspezifische Faktor wurde im Vorfeld der
Experimente fiir jeden der Clippertons ermittelt, indem aus dem jeweiligen Sondenhorizont des
GAMS eine Bodenluftprobe entnommen und mit Hilfe des Radonmonitors ,,Alpha-GUARD* auf
ihren Radongehalt untersucht wurde. Der Alpha-GUARD ist detailliert im Kapitel 3.3.2.1
beschrieben. Die Clippertons wurden auswechselbar in Fiihrungsrohren installiert, welche horizontal
bis in die Achse der jeweiligen Bodensidule reichten. Die Fiihrungsrohre wurden radondicht in die
Wandung der GAMS eingeschraubt. Der Aufbau, die Funktionsweise und die technischen Daten der
Clipperton-Sonde wurden ausfiihrlich durch Monnin & Seidel (1998) beschrieben.

Die TDR-Feuchtemefigerite und dic Temperatursensoren wurden nicht in Fithrungsrohren installiert,
sondern direkt in die Bodensdulen eingebaut. Um Randeffekte auch hierbei weitestgehend
auszuschliefien lagen die jeweiligen MeBfiihler ebenfalls nahe der Achse der jeweiligen Bodensiule.
Die Sensoren wurden, wie auch die Fithrungsrohre der Clippertons, im Zuge der Befiillung der GAMS
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in den entsprechenden Tiefen installiert. Das Auslesen der Sonden bzw. der Austausch der
Clippertons war iiber den eingangs erwihnten Probenahmeschacht im Zentrum des GAMS-
Viererblocks méglich (Abb. 3-2. 2).

Die Sondenebene S1 lag unmittelbar an der Bodenoberkante und diente der Aufzeichnung der
relevanten Parameter am Interface Boden/ Atmosphdre. Die Sondenebene S1 war mit den im
folgenden genannten Sensoren bestiickt.

- Bodenluftlanze zur kontinuierlichen Messung des Radongehalts der Bodenluft am
Interface Boden / Atmosphére als Zeitreihe

- Temperatursensor zur Temperaturbestimmung des Bodens am Interface
Boden / Atmosphire als Zeitreihe

Die Bestimmung des Radongehalts der Bodenluft in der Sondenebene S1 erfolgte durch eine
kontinuierliche Bodenluftprobenahme mit Hilfe des mobilen RadonmeBgerites Alpha-GUARD, bzw.
der zugehorigen radondichten Pumpe Alpha-PUMP der Firma Genitron Instruments, Franfurt/ M.
(Genrich, 1999). Dabei wurde die Bodenluft kontinuierlich mit einer Pumprate von 0,3 l/min
abgesaugt. Die zur Gewinnung der Bodenluftproben installierte Bodenluftlanze bestand aus 2 diinnen
Edelstahlrohren, wobei das Absaugrohr in der Achse der Bodensiule und das EinlaBrohr unmittelbar
hinter der GefdBwandung endete. Durch den Abstand von Aus- und Einla (ca. 0,5 m) wurde ein
KurzschluB des Luftstroms auch bei geschlossenem AuBendeckel vermieden.

Die Sondenebene S6 lag unterhalb der Sandwichplatte in der Emanationskammer und war lediglich
mit einem Temperatursensor bestiickt.

Zur Messung der aktuellen meteorologischen Parameter wurde in direkter Nachbarschaft zu dem
GAMS-Viererblock eine mobile Wetterstation betrieben. Als relevante meteorologische KenngroBen
wurden die Lufttemperatur, der Luftdruck und die Windgeschwindigkeit als kontinuierliche Zeitreihen
aufgezeichnet.

3.2.2.2 Versuchsreihen zur Ermittlung des unbeeinflufiten Radontiefenprofils

Nach der Befiillung der vier GAMS und der Installation und Eichung sdmtlicher Sensoren wurden die
GAMS zundchst mit biindig auf der jeweiligen Bodensdule aufliegendem Deckel betrieben. Durch
diese radondichte Versiegelung der Bodensdulen stellte sich in den aktiven Bodensédulen der GAMS 2,
3 und 4 nach etwa 19 Tagen iiber das gesamte Tiefenprofil die Radon-Gleichgewichtskonzentration
C..ein. Die Hohe von C.. hing dabei von dem jeweiligen Tailingsanteil in der Bodenséiule ab. In der
passiven Bodensdule von GAMS 1 bildete sich aufgrund der radonproduzierenden Uran-Tailings in
der Emanationskammer des GAMS ein durch den Diffusionskoeffizienten der Bodensiule bestimmtes
Radontiefenprofil heraus.

Nach Abnahme der Deckel, das heifit nach Offnung der Bodenséulen zur Atmosphirenluft, stellte sich
in jeder der Bodensdulen ein vom Diffusionskoeffizienten und der Gaspermeabilitit des Bodens
abhingiges Radontiefenprofil ein. Dieses Tiefenprofil stellte als unbeeinfluBtes Normalprofil die
Ausgangssituation filir die spéteren Experimente zum EinfluB meteorologischen Parameter, zum
EinfluB von Niederschligen bzw. zum Einflu von NAPL-Kontaminationen des Bodens dar.
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3.2.2.3 Versuchsreihen zur Abhéngigkeit des Radontiefenprofils von meteorologischen
Einfliissen

Die Nutzung von Kurzzeitmessungen des Radongehaltes der Bodenluft zur Lokalisierung von NAPL-
Kontaminationen im Untergrund setzt voraus, daB die natiirlich auftretenden Schwankungen des
Radongehalts der Bodenluft nicht so stark sind, daB sie die NAPL-induzierten
Konzentrationsverdnderungen tberdecken. Da Radonkartierungen zur Detektion von NAPL-
Schadensfillen erfahrungsgemif Zeitrdume von einem oder wenigen Tagen in Anspruch nehmen,
waren im hier betrachteten Zusammenhang besonders tageszyklische Witterungseinfliisse von
Interesse. Als meteorologische Parameter, die mit tageszyklischen Schwankungen auftreten, wurden
die Temperatur, der Luftdruck und die Windgeschwindigkeit aufgezeichnet. Des weiteren wurde die
Bodenfeuchte als ebenfalls tageszyklisch verdnderlicher Parameter registriert. Sadmtliche MeBreihen
wurden im Stundentakt aufgenommen.

Um quantitative Aussagen beziiglich der natiirlich auftretenden Tagesschwankungen des Radongehalts
der Bodenluft machen zu koénnen, wurde untersucht bis in welche Tiefe ein signifikantes
tageszyklisches Verhalten der Radonkonzentration erkennbar ist und mit welchen maximalen
Amplituden dieses in den einzelnen MeBhorizonten auftritt. Dazu wurde der Radongehalt in den fiinf
Sondenebenen S1 bis S5 ebenfalls kontinuierlich im Stundentakt aufgezeichnet.

Zur genauen Analyse des zyklischen Verhaltens der betrachteten meteorologischen Parameter und der
Radonkonzentration der Bodenluft wurden sidmtliche aufgenommenen Zeitreihen einer statistischen
Auswertung in Form einer Spektralanalyse und einer anschlicBenden Saisonanalyse unterzogen.
Durch eine Gegeniiberstellung der damit festgestellten jeweiligen Zyklizitdten der Zeitreihen, wurden
schlieBlich die fir eine kurzfristige Beeinflussung Bodengasmigration mafgeblichen
meteorologischen Parameter fixiert.

Ein weiteres Experiment befasste sich mit der Abhéngigkeit des Radontiefenprofils von einem
Niederschlagsereignis. Dazu wurde an der lufitrockenen Bodensdule des GAMS 2 ein kurzzeitiger
aber starker GewitterguB (30 mm in 10 min) simuliert. AuBerdem erfolgte ein Experiment zur
Auswirkung des Uberstaus einer radonproduzierenden Bodenschicht durch einen steigenden
Grundwasserspiegel auf das Radontiefenprofil im dariiberliegenden passiven Boden. Dazu wurde in
der passiven Bodensdule des GAMS 1 oberhalb der Emanationskammer ein Wasserhorizont
eingestaut.

3.2.2.4 Versuchsreihen zur Abhéingigkeit des Radontiefenprofils von
NAPL-Kontaminationen des Untergrundes

Zur Untersuchung des Einflusses von NAPL-Kontaminationen des Untergrundes auf das
Radontiefenprofil wurden die aktiven Bodensdulen des GAMS 3 und des GAMS 4 mit einer
leichtfliichtigen bzw. einer schwerfliichtigen NAPL kontaminiert. Die Injektionen erfolgten jeweils
iiber das oben beschriebene System aus perforierten PE-Schlduchen in 120 cm Bodentiefe. Als
beispielhaftes leichtfliichtiges NAPL-Gemisch wurde Normalbenzin gewihlt. Als schwerfliichtige
NAPL kam Diesel zum Einsatz. Im Vorfeld der Injektionen war die Diesel- und die Benzin-
Residualsittigung des Sandes der Bodensdulen experimentell bestimmt worden. Die NAPL-
Residualsittigung eines Bodens ist der maximal gegen die Schwerkraft gehaltene NAPL-Anteil am
Porenvolumen, also der Wert fiir Syyp. , welcher der Feldkapazitdt bei der Bodenfeuchte entspricht.
Die Residualsittigung ist ein MaB fiir das NAPL-Riickhalteverm&gen eines Bodens.
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3.2.3 Ergebnisdiskussion

3.2.3.1 Das unbeeinflufite Radontiefenprofil

Vor Begin der Migationsexperimente wurden die GAMS =zundchst mit biindig aufliegenden
radondichten Deckeln, das heiBt als geschlossene Systeme betrieben. Nach etwa 19 Tagen wurde in
den aktiven Bodensdulen der GAMS 2, 3 und 4 die Radon-Gleichgewichtskonzentration C., erreicht.
Die jeweils festgestellten Konzentrationen sind in Tab. 3-2. 2 aufgefiihrt

Etwa eine Woche nach Abnahme der Deckel der GAMS hatten sich in den vier Bodensdulen
stationdre Radongleichgewichte eingestellt. Die jeweilige Form der Radontiefenprofile, die sich in
den Bodensdulen ausbildeten, ist davon abhéngig, ob es sich bei der jeweiligen Bodensdule um
passives (GAMS 1) oder aktives Material (GAMS 2, 3 und 4) handelt. Bei den aktiven Bodenséulen
hat zudem das Mischungsverhéltnis zwischen den Uran-Tailings und dem Quarzsand EinfluB auf das
Tiefenprofil.

Die Radonkonzentrationen welche sich in den MeBhorizonten der einzelnen GAMS nach Erreichen
des Radongleichgewichts einstellten, sind in Tab. 3-2. 2 zusammengestellt. Bei den MeBdaten handelt
es sich um Mittelwerte von Radonzeitreihen, welche im Stundentakt {iber einen Zeitraum von etwa
30 Tagen nach Einstellung der stationdren Radontiefenprofile aufgenommenen wurden.

Tab. 3-2. 2: Radonkonzentrationen in den MefBhorizonten der einzelnen GAMS nach Erreichen eines stationiren
Radongleichgewichts. Fiir GAMS 2 bis 4 ist das Mischungsverhaltnisses Uran-Tailings / Quarzsand angegeben.

Mefihorizont GAMS 1 (passiv) GAMS 2 (1:10) GAMS3(1:7,5) GAMS 4 (1:6,5)

[kBg/m’] [kBg/m’] [kBq/m?] [kBg/m?]
Cga in Ocm 0 0 0 0
Cpn in Scm 18 12 15 11
Crn, in 30 cm 59 53 65 62
Cgs in 70 cm 139 88 115 139
Cg, in 140 cm 295 137 185 206
C. 240 312 349

In Abb. 3-2.3 sind die in Tab. 3-2. 2 aufgefiihrten Werte zusammen mit der jeweils zugehorigen
Modellkurve des Tiefenprofils dargestellt. Die Modellkurven wurden mit Hilfe der in Kapitel 2.4
vorgestellten entsprechenden Losungen der allgemeinen Diffusionsgleichung berechnet.

Bei der Berechnung der vier Tiefenprofile wurde von einem Diffusionskoeffizient der Bodenséulen
von D, = 5 x 10~° m%s ausgegangen, welcher fiir den verwendeten trockenen Mittelsand typisch ist.
Des weiteren kam fiir die Berechnung der theoretischen Radontiefenprofile als Radonkonzentration
am Interface Boden/ Atmosphire ein Wert von C,=0kBg/m* zur Anwendung. Diese
Randbedingung spiegelt die tatsichlichen Verhéltnisse hinreichend genau wider. An den Oberflichen
der aktiven Bodenséulen waren Radonkonzentrationen gemessen worden, welche gegeniiber den
Radonkonzentrationen der Bodenluft vernachléssigbar gering waren (C, = 0,5 kBg/m?).
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Abb.3-2.3: In den GAMS1 bis 4 gemessene
Radonkonzentrationen (markiert duch Symbole) im
Vergleich zu den entsprechenden Modellkurven der
Radontiefenprofile mit D, = 5 x 10~ m%s.

3.2.3.2 Der Tagesgang der Radonkonzentration der Bodenluft

Die Messungen zur Untersuchung der tageszyklischen Schwankungen der Radonkonzentration der
Bodenluft in den einzelnen MeBtiefen erfolgten im August 1999 an GAMS 2 iiber einen Zeitraum von
31 Tagen. Die Datensitze reprisentieren somit typisch mitteleuropdisches Sommerwetter, welches
sich im Vergleich zu Winterwetter durch stirkere Tag/ Nacht - Schwankungen der Temperatur und
der Windgeschwindigkeit sowie durch eine generell geringere Bodenfeuchte auszeichnet.

Die Abbildungen Abb. 3-2. 4 bzw. Abb. 3-2. 5 geben einen Eindruck vom Verlauf der Zeitreihen der
Radonkonzentration in den MeBhorizonten S1 (Ocm) und S2 (5cm) bzw. S3 (30 cm) und
S 4 (70 cm). Um die Darstellung der MeBkurven transparenter zu machen, wurden Sequenzen von nur
jeweils sieben Tagen abgebildet, welche reprisentativ fiir die zugehoérige Gesamtzeitreihe von
31 Tagen sind. In den Abbildungen ist Mitternacht jeweils mit ,,0:00* gekennzeichnet.

Abb. 3-2.4 zeigt die geglitteten MeBkurven der Radonkonzentrationen am Interface
Boden / Atmosphéire (0 cm) und in 5 cm Bodentiefe.  Zur Glittung der im Stundentakt
aufgenommenen MeBkurven wurde ein Hamming-Filter mit n = 5 verwendet. Es ist zu erkennen, dafl
die Konzentrationen in den beiden MeBhorizonten signifikante Tagesschwankungen aufweisen. In
5 cm Tiefe wurden die héchsten Konzentrationen jeweils am frithen Morgen gemessen, wihrend die
geringsten Konzentrationen am Nachmittag auftraten. In 0 cm Tiefe traten erhShte Konzentrationen
jeweils nachts auf, wihrend am frithen Nachmittag ein tageszyklisches Minimum zu erkennen ist.

Die in 0 cm und in 5 cm beobachtete deutliche tageszyklische Komponente der Radonkonzentration
der Bodenluft verringert sich mit zunehmender Bodentiefe immer mehr und wird in den tieferen
Bodenhorizonten immer stirker von den stochastischen Schwankungen der jeweiligen Zeitreihe
iiberprigt. Abb. 3-2. 5 zeigt die ebenfalls geglitteten Zeitreihen der Radonkonzentrationen aus 30 cm
und 70 cm Tiefe. In dem Diagramm, welches die selbe Zeitspanne wie Abb. 3-2. 4 iiberdeckt, tritt in
keiner der beiden Kurven ein signifikanter kontinuierlicher Tagesgang auf. Die vereinzelt in den
Zeitreihen festgestellten ldngerfristigen Schwankungen sind auf Undichtigkeiten in der Wandung des
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GAMS zuriickzufiihren, welche voriibergehend an einzelnen Sondeneingingen aufiraten. Die
Schwankungen in den MeBreihen aus 30 cm und 70 cm liegen allgemein im Bereich des MeBfehlers
der Radonsonden, welcher etwa 7,5 % betrigt.
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Abb. 3-2. 4: Radonkonzentration am Interface Abb. 3-2. 5: Radonkonzentration in 30 cm und
Boden / Atmosphére (0 cm) und in 5 cm Bodentiefe 70 cm Bodentiefe {iber eine Zeitspanne von sieben
iiber eine Zeitspanne von sieben Tagen (mitn=75 Tagen (mit n=35 geglittete MeBkurve von
gegléttete MefBkurve von Stundenwerten). Stundenwerten).

Das in den beiden Abbildungen Abb. 3-2. 4 und Abb. 3-2. 5 iiber eine Zeitspanne von sieben Tagen zu
erkennende Verhalten der Radonkonzentrationen in den einzelnen MeBhorizonten spiegelt sich auch in
den Standardabweichungen der kompletten, iiber 31 Tage aufgenommenen Zeitreihen wider, welche
in Tab. 3-2. 1 aufgefiihrt sind. Die Werte zeigen, daB die Standardabweichungen der Zeitreihen mit
zunehmender Tiefe geringer werden. Die Standardabweichungen der Zeitreihen aus 30 cm, 70 cm und
140 cm Tiefe reprisentieren dabel, mit etwa 8 %, den MeBfehler der Radonsonden. Dem gegeniiber
stehen die Standardabweichungen der Zeitreihen aus 0 cm bzw. 5 cm Tiefe mit Werten von 29,0 %
bzw. 12,9 % nicht allein fur die stochastischen Schwankungen der Zeitreihen, sondern spiegeln den in
Abb. 3-2. 4 zu erkennenden Radon-Tagesgang in diesen MeBhorizonten wider.

Tab. 3-2. 1: Mittelwerte und Standardabweichungen der kompletten Radonzeitreihen (31 Tage) aus allen finf
MeBhorizonten von GAMS 2 (je 744 Werte des August 1999).

MeBhorizont Mittelwert Standardabweichung Standardabweichung
[em] [kBg/m’| [kBg/m’] 1%]
0 0,5 0,15 29,0
11,6 1,49 12,9
30 53,0 4,36 8,2
70 87.0 6,78 7.8
140 137,0 10,90 7.9

Um das in den Siebentagesabschnitten in Abb. 3-2. 4 zu erkennende tageszyklische Verhalten der
Radonkonzentration in 0 cm und 5 cm Tiefe fiir die jeweilige Gesamtzeitreihe von 31 Tagen zu
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verifizieren und um gegebenenfalls auch in den Radonzeitreihen der tieferen MeBhorizonte eventuell
verborgene zyklische Komponenten offenzulegen, wurden die kompletten, im Stundentakt
aufgenommenen Radonzeitreihen aus allen MeBhorizonten einer Spektralanalyse unterzogen. Bei der
Auswertung der Frequenzspektren wurde besonderes Augenmerk auf die Periodenldnge 24, also den
Tagesgang gelegt. Die Frequenzspektren der in Ocm und in 5cm Tiefe aufgezeichneten
Radonzeitreihen sind in den Abbildungen Abb. 3-2. 6 und Abb. 3-2. 7 dargestellt. Zur deutlicheren
Mlustration wurden nur die Perioden 0 bis 48 abgebildet und sdmtliche Spektraldichten auf die
maximale Spektraldichte normiert, die in diesem Bereich auftrat.
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Abb. 3-2. 6: Normierte Spektraldichten der Zeitreihe Abb. 3-2. 7: Normierte Spektraldichten der Zeitreihe
der Radonkonzentration am Interface Boden / der Radonkonzentration in 5cm Bodentiefe (744
Atmosphére (744 Stundenwerte des August 1999). Stundenwerte des August 1999). Normierung
Normierung sdmtlicher Werte auf die maximale siamtlicher Werte auf die maximale Spektraldichte
Spektraldichte im Bereich der Perioden 0 — 48. im Bereich der Perioden 0 —48.

In den beiden Darstellungen ist jeweils im Bereich um die Periode 24 eine Hiufung von hohen
Spektraldichten zu erkennen. Damit konnte der signifikante Tagesgang der Radonkonzentration in
den MeBhorizonten in 0 cm und in 5 cm Tiefe, welcher bereits in den Siebentagessequenzen der
Abb. 3-2. 4 zu erkennen war, fiir die jeweilige Gesamtzeitreihe bestitigt werden. Wihrend der
24-Stunden-Peak im Frequenzspektrum der 0 cm Zeitreihe sehr deutlich ist, weist das Spektrum der
5 cm Zeitreihe im Bereich der kurzen Perioden zahlreiche weitere Einzelpeaks auf. Diese Einzelpeaks
haben keine reproduzierbaren zyklischen Schwankungen der Radonkonzentration zur Ursache,
sondern liegen in der Abschwichung der tageszyklischen Komponente bei gleichzeitiger relativer
Verstdrkung des stochastischen Untergrundes der Zeitreihe mit wachsender Bodentiefe begriindet.

Bei der Spektralanalyse der Zeitreihen aus 30, 70 und 140 cm Tiefe konnte der den Tagesgang
repriasentierende Peak im Bereich der Periode 24 nicht mehr als signifikant festgestellt werden. Das
ist in Abb. 3-2. 8 exemplarisch anhand der Zeitreihe aus 30 cm Tiefe dargestellt. Wie schon in
Abb. 3-2. 5 gezeigt werden konnte, sind die Tagesgénge der Radonkonzentration der Bodenluft, die
mdglicherweise auch in diesen Bodenhorizonten auftreten, zu schwach um sich aus den stochastischen
Schwankungen der jeweiligen Zeitreihe herauszuheben.
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Abb. 3-2. 8: Normierte Spektraldichten der Zeitreihe der
Radonkonzentration in 30 cm Tiefe (744 Stundenwerte
des August 99). Normierung simtlicher Werte auf die
maximale Spektraldichte im Bereich der Perioden 0 —48.

Nachdem am Interface Boden/ Atmosphdre und in 5 cm Bodentiefe signifikante Tagesgidnge der
Radonkonzentration der Bodenluft nachgewiesen worden waren, wurde das mittlere tageszyklische
Verhalten dieser Tagesginge untersucht. Dazu wurden die Saisonkomponenten der mittels Hamming-
Filter (n=15) geglétteten Zeitreihen unter Vorgabe der durch die Spektralanalyse nachgewiesenen
Saison von 24 Stunden isoliert. Die mittleren tageszyklischen Komponenten der Radonzeitreihen aus
0 cm und 5 cm Tiefe sind in Abb. 3-2. 9 dargestellt.

o () M —o— 5 cm
0,65 : 12,0

0,60

0,50

N
Radon 5 cm [kBg/m?*]

Radon 0 em [kBg/m?]

0,45 11,2

0,40 : : 11,0
0:00 6:00 12:00 18:00 0:00

Abb. 3-2. 9: Mittleres tageszyklisches Verhalten der Radonkonzen-
trationen am Interface Boden/ Atmosphire (0cm) und in 5 cm
Bodentiefe im August 1999 iiber eine Saison von 24 Stunden.

Das mittlere tageszyklische Verhalten der in 5 cm Tiefe aufgezeichneten Zeitreihe ist durch drei, sich
deutlich voneinander unterscheidende Abschnitte gekennzeichnet. Typisch fiir die spdten Nacht- und
frithen Morgenstunden (ca. 03:00 - 07:00 Uhr) ist ein mehr oder weniger stabiles Plateau erhohter
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Radonkonzentrationen. Im weiteren Tagesverlauf geht die Radonkonzentration auf ein niedrigeres
Niveau zuriick, wo er ein weniger stabiles Verhalten zeigt (ca. 08:00 - 17:00 Uhr). Am Abend ist ein
ausgeprigtes Minimum der Radonkonzentration zu erkennen. Danach steigt die Radonkonzentration
erneut an, um nach Mitternacht wieder das oben genannte morgendliche Plateau zu erreichen
(ca. 18:00 - 02:00). Wie im folgenden Kapitel 3.2.3.3 herausgearbeitet werden wird, ist dieser, fiir
sehr geringe Bodentiefen typische Tagesgang der Radonkonzentration der Bodenluft das Ergebnis
eines Wechselspiels zwischen diffusiven und advektiven Migrationsprozessen der Bodenluft, welches
in erster Linie von der tageszyklischen Umkehr des Temperaturgradienten am Interface
Boden / Atmosphire gesteuert wird.

Das mittlere tageszyklische Verhalten der in 0 cm Tiefe aufgezeichneten Radonzeitreihe zeichnet sich
durch zwei Abschnitte aus. Wihrend in der Nacht vergleichsweise hohe Radonkonzentrationen
auftreten (ca. 21:00 - 09:00 Uhr), sind die Radonkonzentrationen tagsiiber deutlich geringer
(ca. 10:00 - 20:00 Uhr) und erreichen am frithen Nachmittag ihr Minimum. Wie im folgenden Kapitel
3.2.3.3 gezeigt werden wird, ist dieser, fiir die Radonkonzentration am Interface Boden / Atmosphire
typische Tagesgang der Radonkonzentration der Bodenluft von der sich tageszyklisch dndernden
Windgeschwindigkeit und vom Tagesgang der Exhalationsrate des Bodens abhéngig, welche ihrerseits
vom Tagesgang des Temperaturgradienten am Interface Boden / Atmosphire bestimmt wird.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, daB tageszyklische Schwankungen der
Radonkonzentration der Bodenluft im Beobachtungszeitraum August 1999 nur am Interface
Boden / Atmosphére und in sehr geringen Bodentiefen auftraten. Schon in 30 cm Tiefe wurden diese
Tagesschwankungen nicht mehr als signifikant registriert. Da der untersuchte Boden in GAMS 2 ein
gut gaspermeabler trockener Mittelsand mit einem vergleichsweise hohen Diffusionskoeffizienten
war, sind bei sonst vergleichbaren Bedingungen wesentlich grofere EinfluBtiefen auch fiir andere
Baoden nicht wahrscheinlich. Des weiteren kann konstatiert werden, daB auch in den Wintermonaten
keine wesentlich gréBeren Einfluitiefen zu erwarten sind. Zum einen schrinkt die im Winter generell
hohere Bodenfeuchte die Bodengasmigration ein und zum anderen treten die im folgenden Kapitel
besprochenen, den Radon-Tagesgang verursachenden meteorologischen EinfluBgroBen im Winter im
Normalfall mit geringeren Gradienten auf. Eine geringe Intensitdt der tageszyklischen Schwankungen
der Radonkonzentration der Bodenluft im Winter konnte auch im Rahmen eines Experiments zum
Einflul von NAPL-Kontaminationen auf dic Radonkonzentration der Bodenluft beobachtet werden,
welches im November 1999 durchgefiihrt wurden und im Kapitel 3.2.3.5 beschrieben ist.

3.2.3.3 Meteorologische Einfliisse als Ursache des Tagesganges der Radonkonzentration
der Bodenluft

Die am Interface Boden/ Atmosphére und in 5 cm Bodentiefe nachgewiesenen tageszyklischen
Schwankungen der Radonkonzentration der Bodenluft haben Tagesgéinge bestimmter, die
Bodengasmigration beecinflussender meteorologischer Parameter zur Ursache. Als fiir die
Bodengasmigration relevante natiirliche EinfluBgroBen kommen die Luft- und Bodentemperatur, die
Windgeschwindigkeit, der atmosphdrische Luftdruck und die Bodenfeuchte in Betracht. In den
folgenden Abschnitten werden Ergebnisse vorgestellt, welche die Tagesginge der genannten
EinfluBgréBen charakterisieren und deren Relevanz fiir eine tageszyklische Beeinflussung der
Bodengasmigration aufzeigen. Es soll an dieser Stelle nochmals darauf hingewiesen werden, daB die
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analysierten MefBreihen im August 1999 aufgezeichnet wurden und somit ein typisches
mitteleuropdisches Sommerwetter reprasentieren.

3.23.3.1 Der EinfluB der Temperatur

Zur Untersuchung des Einflusses von Tag/Nacht - Schwankungen der Temperatur auf das
Radontiefenprofil wurden in der Bodenséule von GAMS 2 in den Tiefenhorizonten S1 bis S6 (0 cm,
5cm, 30cm, 70cm, 140 cm und 200 cm) kontinuierliche Temperaturzeitreihen aufgezeichnet
(Stundenwerte). Synchron dazu waren, mit Ausnahme des Sondenhorizontes S6 (200 cm), in den
selben Tiefenhorizonten die oben besprochenen Radonzeitreihen registriert worden.

Abb. 3-2. 10 gibt einen Eindruck vom Verlauf der Zeitreihen der Temperatur in den MeBhorizonten
0 cm und 5 cm. Um den Verlauf der MeBkurven transparenter zu machen, sind Sequenzen von jeweils
nur sieben Tagen abgebildet, welche reprasentativ fiir die zugehorige Gesamtzeitreihe von 31 Tagen
sind. In der Abbildung ist Mitternacht jeweils mit ,,0:00* Uhr markiert.

Neben dem sehr deutlichen Tagesgang der Temperatur sowohl in 0 cm als auch in 5 cm Bodentiefe, ist
in Abb. 3-2. 10 eine starke Abnahme der Amplitude des tageszyklischen Temperaturganges in 5 cm
im Vergleich zum MeBhorizont in 0 cm Tiefe zu erkennen. Diese Abnahme verstérkt sich mit
zunehmender Bodentiefe, was zur Folge hat, daB in 30 cm Tiefe nur noch sehr geringe tageszyklische
Temperaturschwankungen und in den Tiefenhorizonten > 30 cm iiberhaupt keine signifikanten
Tagesgédnge der Temperatur mehr gemessen wurden. Die Tiefenhorizonte 30 cm, 70 cm und 140 cm
wurden daher in Abb. 3-2. 10 nicht dargestellt.
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Abb. 3-2. 10: Bodentemperatur in 0 cm und 5 cm
Bodentiefe iiber eine Zeitspanne von sieben Tagen
(Stundenwerte).

Weiterhin ist in Abb. 3-2. 10 zu erkennen, daB es mit zunehmender Bodentiefe zu einer
Phasenverschiebung der tageszyklischen Temperaturschwingung kommt. Zur Illustration dieser
Phasenverschiebung wurden die Temperaturzeitreihen aus 0 cm und 5 cm bzw. aus 0 cm und 30 cm
Tiefe miteinander kreuzkorreliert. Die Ergebnisse der Kreuzkorrelationen sind in den folgenden
Abbildungen Abb.3-2.11 und Abb.3-2.12 dargestellt. Es ist zu erkennen, daB die
Temperaturschwingung in 5 cm Tiefe gegeniiber der in 0 cm Tiefe eine Verschiebung von etwa drei
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Stunden aufweist, die Temperaturschwingung in 30 cm Tiefe aber der in 0 cm mit einer Verzégerung
von ca. 12 Stunden praktisch gegenldufig ist.
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Abb. 3-2. 11: Kreuzkorrelation der Temperatur- Abb. 3-2. 12: Kreuzkorrelation der Temperatur-
zeitreihen aus 0 cm und 5 cm Bodentiefe (744 zeitreihen aus 0 cm und 30 cm Bodentiefe (744
Stundenwerte des August 99). Stundenwerte des August 99).

Die mit wachsender Bodentiefe beobachtete starke Abnahme der Amplitude des tageszyklischen
Temperaturganges und die gleichzeitig zunehmende Phasenverschiebung der tageszyklischen
Temperaturschwingung bewirken, daB der Oberboden im Normalfall nachts deutlich wirmer und
tagsiiber deutlich kilter ist als die Auflenluft. Das wiederum bedeutet, daB es zu einer ausgeprdgten
tageszyklischen Umkehr des Temperaturgradienten am Interface Boden / Atmosphédre kommt. Zur
Darstellung dieser tageszyklischen Umkehr des Temperaturgradienten ist in Abb. 3-2. 13 die Differenz
zwischen der Temperatur des Oberbodens in 5 cm Tiefe und der Temperatur am Interface
Boden / Atmosphére (Delta T = Tsum— Tpem) fir einen représentativen Zeitraum von sieben Tagen
dargestellt. In der Darstellung ist auBerdem die geglittete MeBkurve der zeitgleich in 5 cm Bodentiefe
aufgezeichneten Radonkonzentration aufgetragen.
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Abb. 3-2. 13: Temperaturdiffenenz Delta T=Tsqn -Tpem
und Radonkonzentration in 5 cm Bodentiefe (geglittet)
iiber eine Zeitspanne von sieben Tagen (Stundenwerte).

82



3.2 GroBmaBstabliche Experimente zur Radonmigration in definierten Bodenséulen

Der Abbildung Abb. 3-2. 13 kann entnommen werden, daB die Temperaturdifferenz Delta T eine
deutliche Korrelation zur Radonkonzentration der Bodenluft in 5 cm Tiefe aufweist. Das 140t
vermuten, daB der sich tageszyklisch umkehrende Temperaturgradient am Interface
Boden / Atmosphire einen maBgeblichen EinfluB auf die Radonkonzentration der Bodenluft im
Oberboden hat. Auf diesen Zusammenhang soll nachfolgend detailliert eingegangen werden.

Das in der Siebentagessequenz in Abb. 3-2. 13 zu erkennende tageszyklische Verhalten der
Temperaturdifferenz am Interface Boden / Atmosphére wurde sowohl mit Hilfe der Spektralanalyse
fiir die Gesamtzeitreihe von 31 Tagen verifiziert als auch einer Saisonanalyse unterzogen. Die Abb. 3-
2. 14 zeigt das entsprechende Frequenzspektrum, welches mit dem deutlichen Peak im Bereich der
Periode 24 den sehr markanten Tagesgang der Temperaturdifferenz Delta T=Tsc, - Toom betétigt.
Samtliche Spektraldichten wurden wiederum auf die maximale Spektraldichte, die im Bereich der
Perioden 0 bis48 aufirat, normiert. In Abb.3-2.15 ist die isolierte Saisonkomponente der
Temperaturdifferenz bei Vorgabe einer Saison von 24 Stunden dargestellt. Nachts (ca. 22:00 bis
6:00 Uhr) herrscht ein stabiler negativer Temperaturgradient vor. Dieser schwécht sich am frithen
Morgen ab um sich gegen etwa 9:00 Uhr umzukehren. Der stirkste positive, also in den Boden
gerichtete Temperaturgradient herrscht am frithen Nachmittag vor (01:00 Uhr). Etwa 18:00 Uhr stellt
sich wiederum ein negativer Temperaturgradient ein.
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Abb.3-2.14:  Normierte Spektraldichten der  Abb. 3-2. 15: Mittleres tageszyklisches Verhalten der
Zeitreihe der Temperaturdifferenz Delta T = Tsep - Temperaturdifferenz Delta T =Tsg -Tpom im August

Toew (744 Stundenwerte des August 1999), 1999 {iber eine Saison von 24 Stunden.
Normierung samtlicher Werte auf die maximale
Spektraldichte im Bereich der Perioden 0 —48.

Der durch die drei Abbildungen Abb. 3-2. 13 bis Abb. 3-2. 15 charakterisierte, sich tageszyklisch
umkehrende Temperaturgradient zwischen Oberboden und bodennaher AuBenluft hat einen groBen
EinfluB auf das Wechselspiel zwischen diffusiven und konvektiven Migrationsprozessen der
Bodenluft in den oberen Bodenschichten. Diese Migrationsprozesse wiederum bestimmen
mafgeblich das Radontiefenprofil im Oberboden. Die Abhingigkeit der Radonkonzentration der
oberflachennahen Bodenluft vom Temperaturgradienten am Interface Boden / Atmosphire kann wie
folgt erklart werden.
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3.2 GroBmaBstabliche Experimente zur Radonmigration in definierten Bodensdulen

In den kiihlen Nacht- und Morgenstunden, das heift, wenn der Boden wirmer ist als die bodennahe
AuBenluft, setzt eine konvektive Aufwirtsbewegung der Bodenluft ein. In diesen frithen
Morgenstunden ist sowohl die konvektive als auch die diffusive Bodengasmigration nach oben
gerichtet, was zu einer erhéhten Radonkonzentration in den oberflichennahen Bodenschichten fiihrt.
Diese erreicht am frithen Morgen ihren Maximalwert, auf dem sie bis zum frilhen Vormittag mehr
oder weniger stabil verharrt. Am Vormittag wird die bodennahe AuBenluft wirmer als der Boden.
Der Temperaturgradient am Interface Boden / Atmosphére kehrt sich um. Das hat zur Folge, daf} die
konvektive Aufwirtsbewegung der Bodenluft zum Erliegen kommt und die aufwirtsgerichtete
Migration des Radons nur noch diffusiv, d.h. abgeschwicht erfolgt. Da das im Oberboden vorritige
Radon exhaliert, hat der gebremste Radonnachschub aus der Tiefe eine schnelle Verringerung der
Radonkonzentration im Oberboden zur Folge. Die Radonkonzentration der Bodenluft unmittelbar
unter der Bodenoberflache erreicht am Abend sein Minimum. Durch die nichtliche Abkiihlung der
Atmosphére baut sich am spiten Abend wieder ein positiver, also aufwirtsgerichteter
Temperaturgradient  auf. Die dadurch wieder in Gang gebrachte aufwirtsgerichtete
Bodengaskonvektion 148t die Radonkonzentration der oberflichennahen Bodenluft wieder auf ihren
Maximalwert ansteigen, welche wiederum am frilhen Morgen erreicht wird. In der nachfolgenden
Abb. 3-2. 16 ist der durch das ,,Atmen* des Bodens verursachte Radon-Tagesgang zusammen mit dem
Tagesgang der Temperaturdifferenz Delta T als Ergebnis der Saisonanalyse dargestellt.
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Abb. 3-2. 16: Mittleres tageszyklisches Verhalten der
Radonkonzentration in 5 c¢m Bodentiefe und der
Temperaturdifferenz Delta T = Tsem -Tpem im August 1999
iber eine Saison von 24 Stunden.

Da sich der tageszyklische Wechsel der Radonkonzentration der Bodenluft im Oberboden auch in
einem tageszyklischen Schwanken der Radonexhalationsrate niederschldgt, wird die
Radonkonzentration an der Bodenoberfliche ebenfalls durch den beschriebenen Tagesgang des
Temperaturgradienten am Interface Boden / Atmosphére beeinfluBBt. Als weiterer, weitaus wichtigerer
EinfluBparameter fiir die Radonkonzentration an der Bodenoberfliche ist jedoch die vorherrschende
Windgeschwindigkeit zu nennen. Die Abhédngigkeit der Radonkonzentration in 0 cm Tiefe von der
Windgeschwindigkeit wird im folgenden Kapitel besprochen.
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3.2 GroBmaBstibliche Experimente zur Radonmigration in definierten Bodensdulen

3.2.3.3.2 Der EinfluBl der Windgeschwindigkeit

Die Abb. 3-2. 17 zeigt den Verlauf der Windgeschwindigkeit einen Meter iliber dem Boden und die
synchron dazu aufgezeichnete Radonkonzentration der Bodenluft an der Bodenoberfléche (0 cm) iiber
einen reprisentativen Zeitraum von sieben Tagen. Aus der Abbildung geht zum einen ein
signifikantes tageszyklisches Verhalten der Windgeschwindigkeit hervor, zum anderen ist eine
deutliche Korrelation zwischen der Radonkonzentration am Interface Boden / Atmosphire und der
Windgeschwindigkeit zu erkennen.
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Abb. 3-2.17: Windgeschwindigkeit in 1 m Hohe und
Radonkonzentration in 0 cm Bodentiefe iiber eine Zeitspanne
von sieben Tagen (geglittete MeBkurven von Stundenwerten).

Um das in der Abb. 3-2. 17 zu erkennende tageszyklische Verhalten der Windgeschwindigkeit fiir den
gesamten Beobachtungszeitraum von 31 Tagen zu verifizieren und um den mittleren Tagesgang der
Windgeschwindigkeit nidher zu untersuchen, wurde die Zeitreihe einer Spektralanalyse und einer
Saisonanalyse unterzogen. Die Ergebnisse sind in Abb. 3-2. 18 und Abb. 3-2. 19 illustriert.
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Abb.3-2.18: Normierte Spektraldichten der Abb. 3-2. 19: Mittleres tageszyklisches Verhalten
Zeitreihe der Windgeschwindigkeit in 1 m Hohe der Windgeschwindigkeit in 1 m Héhe im August
(744 Stundenwerte des August 1999). Normierung 1999 iiber eine Saison von 24 Stunden.

samtlicher Werte auf die maximale Spektraldichte
im Bereich der Perioden 0 — 48.
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3.2 GroBmaBstibliche Experimente zur Radonmigration in definierten Bodensiulen

Das Frequenzspektrum in Abb. 3-2. 18 bestétigt das in der Abb. 3-2. 17 zu erkennende sehr markante
tageszyklische Verhalten der Windgeschwindigkeit. Das Diagramm in Abb. 3-2. 19 illustriert, als
Ergebnis der Saisonanalyse, den mittleren Tagesgang der Windgeschwindigkeit. Es ist zu erkennen,
daB im Mittel nachts deutlich geringere Windgeschwindigkeiten aufireten als tagsiiber.

Wie oben schon angedeutet, wird der Tagesgang der Radonkonzentration der Bodenluft am Interface
Boden / Atmosphdre von der bodennahen Windgeschwindigkeit und untergeordnet vom
Temperaturgradienten an der Bodenoberflidche bestimmt. Im einzelnen kénnen diese Abhangigkeiten
wie folgt erkldrt werden.

Die wichtigste EinfluBgroBe auf die Radonkonzentration an bzw. unmittelbar iiber der
Bodenoberfliche ist der Grad der Verdinnung der exhalierenden Bodenluft durch die
Atmosphdrenluft. Der Grad der Verdinnung wird wiederum durch bodennahe atmosphirische
Turbulenzen bestimmt. Wie mit den Abbildungen Abb. 3-2. 17 bis Abb. 3-2. 19 gezeigt wurde, treten
diese tageszyklisch auf. Wihrend tagsiiber hohere Windgeschwindigkeiten die exhalierende
Bodenluft stark verdiinnen, kann sich nachts aufgrund verringerter Windintensitdten eine erhohte
Radonkonzentration an bzw. unmittelbar iiber der Bodenoberfliche aufbauen. Der umgekehrt
proportionale Zusammenhang zwischen der Radonkonzentration der Bodenluft in 0 cm und der
Windgeschwindigkeit ist in Abb. 3-2. 20 illustriert.

Die zweite EinfluBgroBe auf die Radonkonzentration bei 0 cm ist die Radonexhalationsrate des
Bodens. Der durch die tageszyklische Anderung der Windintensitit verursachte nichtliche Aufbau
einer radonreicheren Luftschicht direkt iiber der Bodenoberfliche wird durch das tageszyklische
Schwanken der Radonexhalationsrate noch verstirkt. Dieses oben besprochene ,,Atmen® des Bodens
hat seinerseits die tageszyklische Umkehr des Temperaturgradienten am Interface
Boden / Atmosphére zur Ursache. Der nichtliche aufwirtsgerichtete konvektive Bodengasstrom fiihrt
zu einer verstirkten Radonexhalation in den Nacht- und Morgenstunden. Der proportionale
Zusammenhang zwischen der Temperaturdifferenz Delta T = Ty Ty und der Radonkonzentration
in 0 cm Bodentiefe istin Abb. 3-2. 21 illustriert.
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Abb. 3-2. 20: Mittleres tageszyklisches Verhalten Abb. 3-2. 21: Mittleres tageszyklisches Verhalten
der Radonkonzentration in Ocm und der der Radonk_onzentranon in Oem und (%cr
Windgeschwindigkeit im August 1999 {iber eine Temperaturdlffercn_z (De.lta T= Tsem -Toem) 1M
Saison von 24 Stunden. August 1999 iiber eine Saison von 24 Stunden.
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3.2 GroBmaBstibliche Experimente zur Radonmigration in definierten Bodensédulen

3.2.3.3.3 Der EinfluB} des atmosphérischen Luftdrucks

Bis in welche Tiefe sich eine Anderung des atmosphérischen Luftdrucks im Porenraum des Bodens
bemerkbar macht, hingt neben der Gaspermeabilitit des Bodens auch von der Stitke der
Druckanomalie und vom Gradienten mit dem diese aufiritt, ab. Wihrend im mitteldeutschen Raum
léngerfristig Luftdruckschwankungen zwischen etwa 950 und 1050 hPa mdoglich sind, werden binnen
24 Stunden im Normalfall nur Druckdifferenzen gemessen, die etwa 10 hPa betragen. Im Gegensatz
zum Verlauf der Lufttemperatur oder der Windgeschwindigkeit, die sich vor allem durch einen
ausgeprigten Tag / Nacht - Zyklus auszeichnen, treten groBere Anderungen des Luftdrucks somit im
Regelfall nur ldngerfristig auf. Zur Illustration dieses Sachverhaltes ist der Verlauf des Luftdrucks im
unmittelbaren Umfeld des GAMS-Viererblocks in Abb. 3-2. 22 nicht nur iiber eine beispielhafte
Sequenz von sieben Tagen, sondern {iber den gesamten MeBzeitraum des August 1999 dargestellt.

Die maximale Luftdruckinderung, die im MeBzeitraum innerhalb einer Zeitspanne von 24 Stunden
auftrat, wurde mit 15 hPa zwischen dem 14.08., 05:00 Uhr und dem 15.08., 05:00 Uhr festgestellt.
Dieser maximale Druckgradient iiber 24 Stunden war Teil einer Hochdruckfront, die am 09.08.
einsetzte und bis zum 15.08. 1999 anhielt. Die Hochdruckfront spiegelte sich in keiner der synchron
aufgenommenen Radonzeitreihen maBgeblich wider. Das ist in Abb. 3-2. 23 illustriert, in der die
Radonzeitreihen aus 5 cm und 30 cm zusammen mit der Kurve des Luftdrucks fiir den Zeitraum dieser
Hochdruckfront abgebildet sind. Um die tageszyklischen Schwankungen der Radonkonzentration zu
eliminieren, wurden in Abb. 3-2. 23 die im Stundentakt aufgenommenen Radonzeitreihen als
gleitendes Mittel mit n=24 aufgetragen. In der Abbildung wird deutlich, da sich kurzfristige
Luftdruckschwankungen aufgrund ihrer im Normalfall geringen Amplitude nur untergeordnet auf
Migrationsprozesse der Bodenluft auswirken. Daher scheint der Luftdruck fiir eine kurzfristige
Beeinflussung der Radonkonzentration der Bodenluft kaum von Bedeutung zu sein und kann nicht als
maBgebliche Ursache fiir die beobachteten tageszyklischen Schwankungen der Radonkonzentration in
geringen Bodentiefen herangezogen werden.
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Abb. 3-2. 22: Atmosphidrischer Luftdruck im Abb. 3-2. 23: Atmosphidrischer Luftdruck und
unmittelbaren Umfeld des GAMS-Viererblocks Radonkonzentration m S5cm und 30 com
iber eine Zeitspanne von 31 Tagen Bodentiefe (mit n=24 geglattete Zeitreihen)
(Stundenwerte). zwischen dem 09. und dem 17. 08. 1999
(Stundenwerte).
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3.2 GroBmaBstibliche Experimente zur Radonmigration in definierten Bodensaulen

3.2.3.3.4 Der Einflull der Bodenfeuchte

Da die untersuchten Bodensdulen wéhrend des MeBzeitraums vor Regen geschiitzt waren, hing die
Bodenfeuchte allein von der tageszyklischen Wechselbeziehung zwischen der Kondensation der
Luftfeuchte im Boden und der Verdunstung ab. Die Feuchtebestimmung in der Bodenséule erfolgte in
5cm, 30cm, 70cm und 140 cm Tiefe kontinuierlich im Stundentakt. In Abb. 3-2. 24 ist die
Bodenfeuchte der beiden oberen MeBhorizonte zusammen mit der an der Bodenoberfliche
gemessenen Lufttemperatur (0 cm) iiber einen beispielhaften Zeitraum von sieben Tagen aufgetragen.
Es ist zu erkennen, daf die Bodenfeuchte in 5 cm Tiefe eine signifikante Abhingigkeit von den
tiglichen Schwankungen der AuBentemperatur zeigt. In 30 cm Tiefe ist diese Abhingigkeit kaum
mehr nachweisbar. In den tieferen MeBhorizonten wurden iiberhaupt keine tageszyklischen
Schwankungen der Bodenfeuchte mehr registriert.
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Abb. 3-2. 24: Bodenfeuchte in 5 cm und 30 cm Bodentiefe

und Bodentemperatur in 0 cm Bodentiefe iiber eine
Zeitspanne von sieben Tagen (Stundenwerte).

Da sich die tageszyklischen Schwankungen der Bodenfeuchte im beschriebenen Langzeitversuch in
GAMS 2 auf die oberste Bodenschicht beschrinkten, ihre Amplituden nur sehr gering waren und die
Bodenfeuchte ohnehin nur Werte zwischen 2 % und 3 % annahm, ist eine signifikante Beeinflussung
der Gaspermeabilitdt und des Diffusionskoeffizienten des Bodens durch den beobachteten Tagesgang
der Bodenfeuchte auszuschlieBen. Daher kann der tageszyklische Wechsel zwischen Kondensation
und Verdunstung nicht als maBgebliche Ursache fiir die gemessenen tageszyklischen Schwankungen
der Radonkonzentration der oberflichennahen Bodenluft herangezogen werden.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, daB die im Kapitel 3.2.3.2 beschriebenen tageszyklischen
Schwankungen der Radonkonzentration der Bodenluft am Interface Boden/ Atmosphidre und in
geringen Bodentiefen (5cm) durch den ausgeprigten Tagesgang der vorherrschenden
meteorologischen Verhiltnisse hervorgerufen werden. Den dominierenden Anteil haben dabei der
Temperaturgradient am Interface Boden / Atmosphdre und die bodennahe Windgeschwindigkeit.
Anderungen des Luftdrucks scheinen mit den beobachteten tageszyklischen Anderungen der
Radonkonzentration genauso wenig im Zusammenhang zu stehen, wie die tageszyklischen
Schwankungen der Bodenfeuchte im Oberboden.
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3.2 GroBmaBstébliche Experimente zur Radonmigration in definierten Bodenséulen

3.2.3.4 Der Einflul von Niederschligen und Grundwasserspiegelschwankungen auf die
Radonkonzentration der Bodenluft

Im Gegensatz zum Wechselspiel zwischen Kondensation der Luftfeuchte und Verdunstung haben
Regenfille einen starken, wenn auch nicht zyklischen EinfluB auf die Gaspermeabilitit und die
Diffusionskonstante eines Bodens. Zum einen ist bei einer langfristigen Betrachtung festzustellen, daf3
der Oberboden in niederschlagsreichen Jahreszeiten sehr feucht bis wassergesittigt ist, was eine
nachhaltige Verschiebung des Radontiefenprofils zur Folge hat. Zum anderen sind singuldre
Niederschlagsereignisse fiir eine kurzfristige Beeinflussung der Radonkonzentration des Bodenluft
relevant. Thr EinfluB ist besonders dann gravierend, wenn im Vorfeld ein vergleichsweise trockener
Boden vorgelegen hat und wenn der Boden eine schlechte Wasserdurchléssigkeit aufweist.

Am 17. September 1999 wurde an der trockenen Bodensdule des GAMS 2 ein starker Gewitterguss
simuliert und dessen Einflul auf die Bodenfeuchte und die Radonkonzentration in den einzelnen
MeBhorizonten aufgezeichnet. Zwischen 9:50 Uhr und 10:00 Uhr wurde die Bodenséule gleichmiBig
mit 30 Litern Wasser beregnet, was bei der gegebenen Grundfliche des GAMS von 1 m? einer
Niederschlagsmenge von 30 mm entspricht. Zur detaillierteren MeBwerterfassung wurden die
Radonkonzentrationen in den einzelnen MeBhorizonten dabei im 10-Minuten-Takt aufgenommen. Im
folgenden werden die wahrend des Experiments gemachten Beobachtungen beschriebenen.

Aufgrund der guten Wasserdurchlassigkeit der Bodenséule wurde das Sickerwasser in 5 cm Tiefe
schon unmittelbar nach Beginn der Beregnung registriert. In 30 cm wurde die Sickerwasserfront erst
mit knapp dreistiindiger Verzoégerung festgestellt. In70 cm Tiefe und darunter konnte das
Niederschlagsereignis iiberhaupt nicht nachgewiesen werden. Die Daten zeigen, daB die 30 mm
Regen aufgrund der Feldkapazitit des Sandes vollstdndig im oberen halben Meter der Bodenséule
zuriickgehalten wurden.

Abb. 3-2. 25 zeigt die Reaktion der Radonkonzentrationen in 5 cm, 30 cm und 70 cm Tiefe auf das
Niederschlagsereignis. Der Abbildung ist zu entnehmen, daB die Radonkonzentration in 5cm
Bodentiefe unmittelbar nach der Beregnung leicht anstieg. Das ist damit zu erklidren, daB aufgrund der
Verdringung durch das Wasser radonreichere Bodenluft aus der Tiefe nach oben verfrachtet wurde,
was zu einem temporéren Anstieg der Radonkonzentration kurz unterhalb der Bodenoberfliche fiihrte.

In den néchsten Stunden kam die Blockierung der Bodenporen durch das Sickerwasser zum Tragen.
Die Verringerung des luftgefiillten Porenmraums im Oberboden hatte eine Stagnation des
Radontransports aus der Tiefe in die oberflichennahen Bodenhorizonte und damit einen Radonstau in
den tieferen Bodenschichten zur Folge. Aufgrund dessen sank die Radonkonzentration in 5 cm
Bodentiefe etwa 8 Stunden nach der Beregnung auf ein Minimum ab, wihrend sie in 30 cm und in
70 cm Tiefe zeitgleich ein Maximum durchlief. Nach etwa 12 Stunden hatten sich wieder relativ
konstante Konzentrationsverhéltnisse eingestellt. In 140 cm Tiefe wurde keine Reaktion der
Radonkonzentration festgestellt, die mit der Beregnung in Verbindung gebracht werden konnte.

Das Ergebnis des Beregnungsexperiments zeigt, daB es auch in gut wasserdurchlissigen Boden wie
dem untersuchten Mittelsand in GAMS 2 durch starke Niederschlige zu einer kurzfristigen
Beeinflussung des Radontiefenprofils kommen kann. Wihrend die kurzfristige ErhGhung der
Radonkonzentration in 5 cm Bodentiefe bereits unmittelbar nach der Beregnung festgestellt wurde,
machte sich der durch das Sickerwasser hervorgerufene Radonstau erst einige Stunden verzogert
bemerkbar.
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3.2 GroBmaBstibliche Experimente zur Radonmigration in definierten Bodensiulen
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Abb. 3-2. 25: Auswirkung eines Niederschlagsereignisses
(30 mm in 10 min) auf die Radonkonzentration in drei
MeBhorizonten. Gegléttete MeBkurven (n=12) der im
10-Minuten-Takt aufgenommenen Radonzeitreihen.

Durch jahreszeitliche Schwankungen der Niederschlagsintensitit oder durch Hochwisser in Vorflutern
kann es auch zu betrichtlichen Schwankungen des Grundwasserspiegels kommen. Wird hierbei eine
radonproduzierende Bodenschicht, welche unterhalb eines quasi inaktiven Bodenhorizontes liegt auch
nur geringfiigig liberstaut, hat das einen deutlichen Riickgang der Radonkonzentration der Bodenluft
in der hangenden inaktiven Bodenschicht zur Folge. Aufgrund des sehr geringen
Diffusionskoeffizienten von Radon in Wasser (Dy = 107 m%s) wird der Radonnachschub aus der
Tiefe durch den Grundwasseriiberstau praktisch vollig abgeschnitten. Ein entsprechendes Experiment
wurde an der passiven Bodensdule des GAMS 1 gemacht. Dazu wurde an der Basis der Bodensiule
ein wassergesittigter Horizont von etwa 30 cm eingestaut (120 1 Wasser). In Abb. 3-2. 26 sind die
RadonmeBkurven dargestellt, die nach dem Einstau des Wassers aufgezeichnet wurden.
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Abb. 3-2. 26: RadonmeBkurven nachfolgend zu einem Wassereinstau an der Basis der inaktiven
Bodensiule des GAMS 1 und beispielhafte reine Zerfallskurve des Radons in 140 cm.

Durch den Wassereinstau wurde die Radonmigration aus dem in der Emanationskammer befindlichen
Radon-Quellmaterial in die passive Bodensédule des GAMS 1 vollstdndig unterbundenen. Nachdem
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3.2 GroBmaBstabliche Experimente zur Radonmigration in definierten Bodensaulen

der Wassereinstau aufgrund der Verdringung von etwa 120 Litern Bodenluft zundchst ein temporéres
Maximum der Radonkonzentration in den einzelnen MeBhorizonten hervorgerufen hatte, ging
nachfolgend die Radonkonzentration der Bodenluft in der gesamten Bodensdule auf sehr geringe
Werte zuriick. In 140 cm Tiefe stellte sich die Radon-Gleichgewichtskonzentration des Quarzsandes
ein, die etwa bei 7 kBg/m?® liegt. In den dariiberliegenden Horizonten wurde ein Riickgang auf noch
geringere Konzentrationen registriert. Dieser Riickgang hat neben dem fehlenden Radonnachschub
aus der Tiefe und dem radioaktiven Zerfall des Radons auch die nach oben gerichtete Migration und
die Exhalation des Radons zur Ursache. Aus diesem Grund verlduft der Riickgang der
Radonkonzentration in der Bodenluft schneller, als es allein durch den radioaktiven Zerfall bei
fehlender Radonproduktion zu erkldren wire. Zur Illustration des Anteils des radioaktiven Zerfalls am
Riickgang der Radonkonzentration in der Bodensdule, ist in Abb. 3-2. 26 die Zerfallskurve fiir die
nach dem Einstau im 140 cm Tiefe ermittelte Radonkonzentration von Cg, = 360 kBg/m’ beigefiigt.

3.2.3.5 Der Einflul von NAPL-Kontaminationen des Untergrundes auf die
Radonkonzentration der Bodenluft

Zur experimentellen Untersuchung des Einflusses von NAPL-Kontaminationen des Bodens auf das
Radontiefenprofil wurden zwei Versuche durchgefiihrt. Im ersten Experiment wurde in die
Bodensdule des GAMS 3 251 Benzin injiziert. Im zweiten Experiment wurden die Bodensdule des
GAMS 3 mit 20 1 Diesel kontminiert. Die NAPL-Injektionen erfolgten jeweils iliber das im Zuge der
Bestiickung der GAMS in 120 cm Tiefe eingebrachte perforierte Schlauchnetz flichendeckend iber
den gesamten Sdulenquerschnitt von 1m? Die Aufzeichnung der Radonkonzentrationen der
Bodenluft in den einzelnen Sondenebenen erfolgte kontinuierlich im Stundentakt.

3.2.3.5.1 Das Benzinexperiment

Im Vorfeld des Benzinexperimentes war die Residualsittigung des Sandes fiir Benzin bestimmt
worden. Dazu wurden 10 dm? Sand in einen Zylinder gefiillt, an dessen Basis ein engmaschiges Sieb
montiert war. Dabei wurde darauf geachtet, daB der Sand im Zylinder etwa die gleiche
Packungsdichte aufwies, wie der in der Bodensdule des GAMS. Nachfolgend wurde der Sand solange
gleichméaBig mit Benzin berieselt, bis dieses an der Basis des Zylinders flichendeckend wieder austrat.
Uber die im Sand verblicbene Benzinmenge und die Porositit des Sandes konnte eine
Residualsattigung von Syyp. = 0,20 ermittelt werden. Die Porositit des Sandes war im Vorfeld mit
n = 0,38 bestimmt worden.

Unter der Voraussetzung einer flichig-homogenen Versickerung der in 120 cm Tiefe injizierten 25 |
Benzin und mit Kenntnis der Residualsittigung des Sandes konnte abgeschitzt werden, daf3 das
Benzin bis etwa 35 cm bis 40 cm unterhalb des Injektionshorizontes, also bis in eine Tiefe von etwa
160 cm abgesickert war. Damit befand sich der unterste der in der Bodensdule befindlichen
MeBhorizonte (S5, 140 cm) innerhalb des kontaminierten Bodenvolumens, wihrend die drei iibrigen
MeBhorizonte (S2, 5 cm; S3, 30 cm; S4, 70 cm) oberhalb der Kontamination lagen.

Wihrend die Radonkonzentrationen in der Bodens#ule vor der Benzininjektion bei den in Tab. 3-2. 4
angegebenen Ausgangskonzentrationen C—p lagen, wurden nach der Injektion in den einzelnen
Sondenebenen Anderungen der Radonkonzentrationen der Bodenluft festgestellt. Die in den
MeBhorizonten S2, S3 und S4 aufgezeichneten Zeitreihen sind Abb. 3-2. 27 in illustriert. Die im
kontaminierten MeBhorizont S5 (140 cm) registrierte Zeitrethe erbrachte keine quantitativ
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auswertbaren Daten, da die in diesem Tiefenhorizont aufiretenden Benzindidmpfe die MeBtechnik stark
beeinfluften. In Abb.3-2.27 und Tab. 3-2. 4 sind die in 140 cm Tiefe festgestellten Radon-
Konzentrationen trotzdem aufgefiihrt, jedoch jeweils als "unsicherer Wert" iniziert. Auf diesen

Zusammenhang wird weiter unten eingegangen.
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Abb. 3-2. 27: Radonkonzentration in drei Tiefenhorizonten nach einer
Benzininjektion in 120 cm Tiefe (251) iiber eine Zeitspanne von 84
Stunden.

Tab. 3-2. 4: Maximale bzw. minimale Radonkonzentrationen der Bodenluft in den
einzelnen MeBtiefen wéhrend der einzelnen Stadien des Benzinexperimentes
(*: unsicherer Wert).

Sonden- Injektion Initiales Finales

ebene Co Maximum Gleichgewicht
[kBg/m3] [kBg/m’] [kBg/m?]

5cm 15 20 13

30 cm 65 g1 55

70 cm 115 123 80

140 cm 185 (185%) (73%)

Unmittelbar nach der Benzininjektion wurde in den drei Sondenebenen oberhalb des
Injektionshorizontes ein kurzfristiges Maximum der Radonkonzentrationen festgestellt. Dieses
»initiale Maximum® begann etwa acht Stunden spéter wieder abzuklingen. Das Maximum ist auf das
Zusammenwirken von zwei Effekten zuriickzufiihren.

Zum einen kam es bei der Benzininjektion durch die nahezu instantane Verdringung von 251
Bodenluft bei der gegebenen Porositédt des Sandes von # = 0,38 zu einer Anhebung der Bodenluftsiule
oberhalb des Injektionshorizontes um etwa 6,6 cm. Das hatte eine entsprechende Erhéhung der
Radongehalte in den MeBhorizonten in 5 cm, 30 cm und 70 cm Tiefe zur Folge, welche experimentell
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nachgewiesen wurde (Abb. 3-2. 27). Der gleiche Effekt war auch schon bei dem im Kapitel 3.2.3.4
beschriebenen Beregnungsexperiment beobachtet worden.

Zum anderen ist ein Teil der initialen Radonkonzentrationserhdhung durch einen zusitzlichen
Radonschub bedingt, der seinerseits durch das schlagartige Freisetzen hochvolatiler Bestandteile des
Benzins unmittelbar nach der Injektion hervorgerufen wurde. Die durch die Verteilung des Benzins
im Sand entstandene vergrofBerte Benzinoberfliche begiinstigte die Entgasung der hochvolatilen
Benzinbestandteile. Als hochvolatile Substanzen kommen hierfiir die Benzinbestandteile in Frage,
welche unter den gegebenen Bedingungen héhere Dampfdrucke als ca. 1000 hPa aufweisen. In
relevanten Mengen treten davon Propan und Butan (zusammen ca. 4,5 Gew.%) und Buten (ca. 2,5
Gew.%) auf (siche Tab. 3-1. 1). In Folge der schlagartigen Entgasung kam es zu einer temporéren,
aufwirtsgerichteten Migration dieser Komponenten, was die aufwirtsgerichtete Radonmigration
kurzzeitig unterstiitzte. Dieser zweite Effekt ist allerdings im Vergleich zur oben genannten
Luftverdringung durch das injizierte Volumen nur von untergeordneter Bedeutung. Nach etwa zehn
Stunden war das initiale Radonmaximum wieder abgeklungen.

Nach Abklingen des initialen Maximums wurde in der gesamten Bodensdule ein
Konzentrationsriickgang festgestellt. Mit abnehmender Tiefe, das heiit mit gréBer werdendem
Abstand zum kontaminierten Bodenvolumen, verringerte sich der Konzentrationsriickgang und war in
5 cm Tiefe kaum mehr signifikant.

Die Ursache fiir den Riickgang des Radongehalts der Bodenluft im unkontaminierten Teil der
Bodensiule als Reaktion auf die Benzininjektion ist die hohe Radon-Léslichkeit im injizierten Benzin.
Der entsprechende Verteilungskoeffizient war im Rahmen der Laborexperimente mit Kyuprm, = 13,2
ermittelt worden (Tab. 3-1. 2). Aufgrund der hohen Loslichkeit des Radons im Benzin akkumuliert
das in 120 cm Tiefe injizierte Benzin einen Teil des im Porenraum vorhandenen Radons, wobei es
dem verbleibenden, luftgefiillten Porenraum Radon entzieht (,, dkkumulations-Effekt*). Dadurch bildet
sich unmterhalb des Injektionshorizontes, also im kontaminierten Teil der Bodensidule, eine
"Radonsenke" aus. Diese Radonsenke hat eine Verringerung des Radonnachschubs aus der Tiefe in
den unkontaminierten Teil der Bodenséule zur Folge, was sich auf die Radonkonzentrationen in den
Sondenebenen S2, S3 und S4 auswirkt. Da in der Bodenluft des kontaminierten Bodenvolumens
aufgrund des Akkumulations-Effektes eine deutlich geringere Radonkonzentration vorliegt, als in der
dariiberliegenden unkontaminierten Bodenschicht, bildet sich im Ubergangsbereich zwischen dem
kontaminierten und dem unkontaminierten Teil der Bodensdule ein positiver, das heifit nach unten
gerichteter Konzentrationsgradient V Cg, aus. Aufgrund dieses positiven Konzentrationsgradienten
kommt es zusétzlich zur Verringerung des Radonnachschubs zu einer Riickdiffusion des Radons aus
dem unkontaminierten in das kontaminierte Bodenvolumen. Der verringerte Radonnachschub und die
Riickdiffusion des Radons in die Tiefe haben den Riickgang des Radongehalts der Bodenluft im
unkontaminierten Teil der Bodenséule zur Folge.

Auch in S5 (140 cm Tiefe), also innerhalb des kontaminierten Bodenvolumens, wurde ein deutlicher
Riickgang der Radonkonzentration der Bodenluft festgestellt. In wie weit es sich dabei um einen
realen MeBeffekt handelt, ist jedoch nicht quantifizierbar. Aufgrund des injizierten Benzinvolumens
bzw. der sich daraus ergebenden Michtigkeit des kontaminierten Bodenhorizontes (ca. 35 ¢m) konnte
eingeschitzt werden, daB der in S5 gemessene Konzentrationsriickgang um 61 % zu stark war, um
allein durch den oben diskutierten Akkumulations-Effekt erkldren werden zu kdnnen. Als zusitzliche

93



3.2 GroBmaBstibliche Experimente zur Radonmigration in definierten Bodensaulen

Erkldrung muB hier herangezogen werden, dal die Diffusionskonstante des Bodens im Bereich des
Sondenhorizontes S5 durch das injizierte Benzin erheblich verringert wurden. Das schrinkte den
Einzugsradius der Clipperton-Sonde ein. Diese Anderung der MeBbedingungen im kontaminierten
Bodenhorizont hitten eine neue Eichung der Clipperton-Sonde S5 erforderlich gemacht. Eine
ungestérte Bodenlufiprobenahme zur Eichung der Clipperton-Sonde war aber wegen der
Benzinsittigung des entsprechenden Bodenhorizontes nicht méglich. Aufgrund der somit nicht
definierbaren MeBbedingungen im kontaminierten Bodenhorizont, konnte die nachfolgend zur
Injektion in S5 aufgezeichnete Radonzeitreihe nicht als quantitativ interpretierbar angesehen werden.
Da auflerdem befiirchtet werden muBte, daB die aus dem Benzin entgasenden leichtfliichtigen
Kohlenwasserstoffe (BTEX) am Detektor der Clipperton-Sonde kondensieren und so die MeBwerte
verfilschen oder der MeBsensorik anderweitig schaden, wurde das Experiment 84 Stunden nach der
Injektion beendet.

In Abb. 3-2. 28 ist der Riickgang des Radongehalts in den einzelnen MeBhorizonten nach Einstellung
stabiler Konzentrationsverhiltnisse im Vergleich zu dem schon in Abb. 3-2,2 vorgestellten
modellhaften, unbeeinfluften Radontiefenprofil des GAMS 3 illustriert. Aufgrund der durch die
Benzininjektion verdnderten MeBbedingungen in 140 cm Tiefe, ist die dort gemessene
Radonkonzentration der Bodenluft als nicht quantitativ interpretierbar einzuschitzen.
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Abb. 3-2. 28: Riickgang der Radonkonzentrationen in den
einzelnen Bodenhorizonten als Resultat einer Benzininjektion in
120 cm Tiefe (25 1) und Modellkurve des Radontiefenprofils des
unkontaminierten Sandes (*: unsicherer Wert).

Tageszyklische Schwankungen der Radonkonzentration, wie sie wihrend des im August 1999 an
GAMS 2 durchgefiihrten Langzeitexperiments in geringen Bodentiefen festgestellt worden waren,
wurden im Verlauf des Benzinexperiments nicht registriert. Im MeBzeitraum des Benzinexperiments
(09.11. - 12.11.1999) waren die tageszyklischen Temperaturschwankungen und damit auch der
Tagesgang des Temperaturgradienten am Interface Boden/ Atmosphire wesentlich schwicher
ausgepragt als im August 1999. Wihrend die Temperaturdifferenz Delta T = Ts., -Tper, im August
1999 zwischen 6,3 °C und -5,7 °C schwankte (Abb. 3-2. 14), wurden wihrend des Benzinexperiments
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nur Schwankungen zwischen 2,7°C und -1,2°C registriert. Somit kam das tageszyklische
temperaturinduzierte "Atmen" des Bodens im Verlauf des Benzinexperiments nicht zum Tragen.

3.2.3.5.2 Das Dieselexperiment

Zur Bestiitigung der im Zuge des Benzinexperimentes gemachten Beobachtungen wurde ein zweites
NAPL-Experiment durchgefiihrt. Dazu wurde in die Bodensiule des GAMS 4 20 1 Diesel injiziert.
Das Dieselexperiment erstreckte sich iiber einen Beobachtungszeitraum von insgesamt 21 Tagen.

Im Vorfeld des Dieselexperimentes war die Residualsittigung des Sandes fiir Diesel mit Sygp; = 0,25
bestimmt worden. Unter Annahme einer flichig-homogenen Versickerung des Diesels unterhalb des
Injektionshorizontes ergab sich aus der ermittelten Residualsétticung und der Porositdt des Sandes
(n = 0,38) sowie dem injizierten Dieselvolumen, dafl der Diesel mindestens bis etwa 20 cm bis 25 cm
unterhalb des Injektionshorizontes abgesickert war. Das heif3t, dal der MeBhorizont S5 (140 cm) nach
der NAPL-Injektion an der Basis der kontaminierten Bodenschicht lag, wihrend sich die drei iibrigen
in der Bodensdule befindlichen MeBhorizonte oberhalb der NAPL-Kontamination befanden.

Der Verlauf der RadonmeBkurven aus den Sondenebenen S2, S3 und S4 (5 cm, 30 cm und 70 cm)
iiber den gesamten MeBzeitraum ist in Abb. 3-2. 29 dargestellt. Auch beim Dieselexperiment konnte
aufgrund der nicht definierbaren MeBbedingungen im Sondenhorizont S5 nachfolgend zur Injektion,
keine quantitativ gesicherte Aussage iiber den Verlauf der Radonzeitreihe in 140 cm Tiefe gemacht
werden. Aus diesem Grund wurde die in S5 aufgenommenen Radonzeitreihe in Abb. 3-2. 29 nicht
dargestellt.
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Abb. 3-2. 29: Radonkonzentration in drei Tiefenhorizonten nach einer
Dieselinjektion in 120 cm Tiefe (201) iiber eine Zeitspanne von
21 Tagen.

In Abb. 3-2. 29 ist zu erkennen, daB es, wie auch bei dem Benzinexperiment, unmittelbar nach der
NAPL-Injektion in den Sondenebenen S2, S3 und S4 zu einem kurzzeitigen Maximum der
Radonkonzentrationen kam. Dieses Maximum, das iiber etwa 12 Stunden beobachtet wurde, ist in
Tab. 3-2. 5 wiederum als initiales Maximum bezeichnet. Ursache des initialen Maximums ist die
Verdringung von 20 1 Bodenluft durch die Dieselinjektion. Die Freisetzung hochvolatiler Substanzen
ist im Falle des Diesels als zweite Ursache auszuschlieBen.
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Wie auch beim Benzinexperiment wurde im weiteren Verlauf des Versuches beobachtet, daB es nach
Abklingen des initialen Maximums in der gesamten Bodensdule zu einem Riickgang der
Radonkonzentration der Bodenluft kam. Mit abnehmender Tiefe wurde der Konzentrationsriickgang
geringer und in 5 cm Tiefe kaum mehr festgestellt. Der Riickgang der Radonkonzentrationen hat die
oben diskutierte Akkumulation des Radons in der injizierten NAPL zur Ursache. Der in 70 cm Tiefe
beobachtete leichte Wiederanstieg der Radonkonzentration von etwa 110 kBg/m® auf letztlich
125 kBg/m?® kann mit einer weitergehenden aber verzogerten abwirtsgerichteten Migration des Diesels
erklart werden, wodurch sich der EinfluB der Dieselkontamination auf den Sondenhorizont S4 mit der
Zeit etwas abschwidchte.  Der Riickgang der im kontaminierten Bodenhorizont (140 cm)
aufgezeichneten Radonkonzentrationen hatte neben der Akkumulation des Radons im injizierten
Diesel auch die Verringerung des Diffusionskoeffizienten des Sandes in diesem Bereich zur Ursache.
Aufgrund dieser verdnderten MeBbedingungen spiegeln die in 140 cm Tiefe ermittelten
Radonkonzentrationen die tatsdchlichen Verhiltnisse nicht exakt wieder. Dieser Zusammenhang
wurde im Rahmen des Benzinexperimentes besprochen.

In Abb. 3-2. 30 ist der Riickgang des Radongehalts in den einzelnen MeBhorizonten nach Einstellung
stabiler Konzentrationsverhdltnisse im Vergleich zu dem schon in Abb. 3-2.2 vorgestellten
modellhaften, unbeeinfluBten Radontiefenprofil des GAMS 4 illustriert. Die wahrend des temporiren
Maximums und im finalen Gleichgewicht in den einzelnen Sondenhorizonten erreichten
Konzentrationen sind auBerdem in Tab. 3-2. 5 aufgefiihrt.

Tab. 3-2. 5: Maximale bzw. minimale Radonkonzentrationen der Bodenluft in den

einzelnen Meftiefen wihrend der einzelnen Stadien des Dieselexperimentes
(*: unsicherer Wert).

Sonden- Ausgangswert Initiales Finales

ebene Crp Maximum Gleichgewicht
[kBy/m’] [kBe/m’] [kBe/m’]

5 cm 11 13 10

30 cm 62 70 55

70 cm 139 150 125

140 cm 206 (206*) (43%)

Wihrend bei der Durchfiihrung des Benzinexperiments (09.-12.11.1999) kaum signifikante
tageszyklische Schwankungen des Radongehalts der Bodenluft auftraten, wurde wihrend des
Dieselexperiments (Juli 2000), aufgrund der wesentlich ausgeprigteren tageszyklischen
Temperaturschwankungen ein Radon-Tagesgang festgestellt. In Abb. 3-2. 31 ist die Zeitreihe der
Differenz zwischen der Temperatur in 5 cm Tiefe und am Interface Boden / Atmosphére (Delta
T = Tsem — Toem) zusammen mit der Radonzeitreihe aus 5 cm Bodentiefe fiir einen reprisentativen
Zeitraum von sieben Tagen dargestellt. Als beispielhafter Zeitraum wurde die Woche gewihlt, in
welcher die Dieselinjektion vorgenommen worden war. Neben den tageszyklischen Schwankungen
des Radongehalts der Bodenluft ist zum Zeitpunkt der Injektion sowohl das initiale Maximum der
Radonkonzentration in 5 cm Tiefe als auch ein sehr scharfes Minimum von Delta T zu erkennen.
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Dieser plétzliche Riickgang von Delta T hat den plotzlichen Aufstieg kithler Bodenluft aus der Tiefe
aufgrund des injizierten Diesels zur Ursache.
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Abb. 3-2. 30: Riickgang der Radonkonzentrationen Abb. 3-2. 31: Temperaturdifferenz Delta T = Ty —

in den einzelnen Bodenhorizonten als Resultat einer Tyem und Radonkonzentration in 5cm Bodentiefe

Dieselinjektion in 120cm Tiefe (201) und (geglittet) lber einen reprdsentativen Zeitraum von
Modellkurve des Radontiefenprofils des sieben Tagen (Stundenwerte).

unkontaminierten Sandes (*: unsicherer Wert).

3.2.3.5.3 Zusammenfassung der Ergebnisse der NAPL-Experimente

In Auswertung der NAPL-Experimente an den GAMS kann festgestellt werden, daB eine NAPL-
Kontamination des Untergrundes innerhalb des kontaminierten Bodenvolumens grundsdtzlich eine
Verringerung der Radonkonzentration der Bodenluft zur Folge hat. Diese Verringerung ist auf den
oben beschriebenen Akkumulations-Effekt zuriickzufiihren. Eine solche Verringerung konnte sowohl
am Ende des Benzinexperiments als auch am Ende des Dieselexperiments im kontaminierten Bereich
der jeweiligen Bodensdule (Sonde S5 in 140 cm Tiefe) beobachtet werden. FEine quantitative
Einschitzung des Anteils des Akkumulations-Effektes an diesem drastischen Konzentrationsriickgang
wird jedoch dadurch erschwert, daB sich im NAPL-kontaminierten Bodenhorizont sowohl der
Diffusionskoeffizient als auch die Gaspermeabilitit des Bodens in Abhéngigkeit von Sy,p, verringern.

Die starke Reduktion der Radonkonzentration der Bodenluft im kontaminierten Bodenvolumen zieht
auch eine signifikante Verringerung der Radonkonzentration im unkontaminierten Teil der Bodenséule
nach sich. Wie weit sich die Verringerung des Radongehalts der Bodenluft in den unkontaminierten
Boden fortpflanzt, hdngt neben der Stirke der Kontamination auch stark vom Diffusionskoeffizienten
und von der Gaspermeabilitit des unkontaminierten Boden ab.

Aufgrund der mit Hilfe der GAMS gewonnenen Ergebnisse kann geschluBfolgert werden, daB die im
Rahmen dieser Arbeit untersuchte Methode der Detektion von NAPL-Kontaminationen des
Untergrundes mit Hilfe des Radongehalts der Bodenluft auch unter Feldbedingungen anwendbar sein
sollte. Dabei sind grundsitzlich Radonminima der Bodenluft als NAPL-Indikatoren zu erwarten. Zur
Uberpriifung der Feldtauglichkeit der Methode und zur Entwicklung einer effizienten MeBtechnologie
wurden an drei realen Schadensfdllen Radonkartierungen durchgefiihrt. Die Feldexperimente und ihre
Ergebnisse werden im folgenden Kapitel beschrieben.
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3.3 Feldexperimente

3.3.1 Problemstellung

Die eingangs postulierte Arbeitsthese (Kap.1) konnte im Zuge der bisher beschricbenen
Untersuchungen sowohl theoretisch unterlegt als auch durch klein- und mittelmaBstibliche
Experimente im Labor bzw. in den GAMS praktisch nachvollzogen werden. Damit wurde die
Moglichkeit der Nutzung des in der Bodenluft natiirlich vorkommenden Radons als Tracer zur
indirekten NAPL-Detektion prinzipiell bestétigt.

Ziel der Feldexperimente war es, die Detektionsmethode zur Uberpriifung ihrer Feldtauglichkeit an
realen Schadensfillen einzusetzen. Dabei sollte auf ausgewihlten NAPL-kontaminierten Standorten
das jeweilige flichige Radon-Verteilungsmuster in einem ausreichend dichten Raster aufgenommen
und der mit herkémmlichen Untersuchungsmethoden kartierten Ausdehnung der NAPL-
Kontamination gegeniibergestellt werden.

Zur Durchfiihrung der Felduntersuchungen war zundchst die Erarbeitung einer geeigneten
Feldtechnologie notwendig. Dabei stand als grundsitzliche Forderung, daB die Feldtechnologie bei
moglichst geringem technischen Aufwand eine im Sinne der Aufgabenstellung reprisentative
Bodenluftprobenahme erlaubt. In diesem Zusammenhang waren besonders die in Kapitel 3.2.3.3
diskutierten kurzfristigen meteorologischen Einfliisse auf das Radontiefenprofil zu beachten.

Des weiteren war die Auswahl von geeigneten Standorten notwendig. Die wichtigste Anforderung an
diese Standorte war eine in ihrer Ausdehnung bekannte NAPL-Kontamination des Untergrundes. Die
Standorte sollten sich nach Moglichkeit in ihrer Ausdehnung und in der GroBe der Kontamination
unterscheiden. Zudem sollte sich wenigstens einer der Standorte durch eine relativ einheitliche und
ungestorte geologische Situation auszeichnen.

3.3.2 Experimentelle Herangehensweise

3.3.2.1 Erarbeitung einer Feldtechnologie

In der Literatur wird bei der Diskussion der Ergebnisse von Radonmessungen der Bodenluft die
jeweils zum Einsatz gekommene Feldtechnologie hiufig nur unzureichend genau beschrieben. Die
jeweiligen Technologien unterscheiden sich sowohl beziiglich der verwendeten MeBtechnik als auch
der Vorgehensweise bei der eigentlichen Probenahme zum Teil erheblich. Da eine reprisentative
Probenahme Voraussetzung fiir sinnvoll interpretierbare MeBdaten ist, wurde fiir die in dieser Arbeit
beschriebenen Feldexperimente eine Probenahmetechnologie entwickelt, welche alle Ergebnisse der in
den vorangegangenen Kapiteln beschriebenen theoretischen Uberlegungen und praktischen
Untersuchungen beriicksichtigt. Danach muB eine Feldtechnologie zur Durchfiihrung von
reprasentativen Kurzzeitmessungen des Radongehalts der Bodenluft im Sinne der Aufgabenstellung
die im folgenden aufgefiihrten Kriterien erfiillen.

- Die Bodenlufiprobenahme muB aus einem genau definierbaren Tiefenhorizont
moglich  sein. Diese Probenahmetiefe mufl wihrend der gesamten
Probenahmekampagne beibehalten werden.

- Um tageszyklische atmosphirische Einfliisse auf den Radongehalt der Bodenluft
auszuschlieBen, sollte die Probenahmetiefe in normal lockeren, sandigen Bdden
unterhalb 50 cm liegen.
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- Um bei der Bodenluftprobenahme ein repréisentatives Bodenvolumen einzubeziehen,
sollte das abgepumpte Bodenluftvolumen etwa 11 betragen. Dieses Probenvolumen
muB wihrend der gesamten Probenahmekampagne einheitlich sein. Dabei mul} in
jedem Fall gewdhrleistet werden, daB das entnommene Bodenluftvolumen tatsachlich
aus dem entsprechenden Bodenhorizont stammt und bei der Probenahme keine
Fremdluft angesaugt wird. Diese Gefahr ist besonders bei bindigen Boden gegeben.

- Im Gegensatz zur Radonkonzentration der Bodenluftprobe, welche bezogen auf die
MeBzeit an einem Probenahmepunkt praktisch unverédndert bleibt, zerfallt das Thoron
innerhalb der ersten 5 min nach der Probenahme nahezu vollstindig. Um
vergleichbare MeBergebnisse zu gewdhrleisten, sollte nur die Radonkonzentration in
die Auswertung eingehen und das Thoron unberiicksichtigt bleiben.

- Um abschitzende Aussagen iiber die Migrationslinge des Radons im jeweiligen
Boden machen zu kénnen, sollte dic Gaspermeabilitit des Bodens im Zuge der
Probenahme halbquantitativ bestimmt werden.

- Die Bodenfeuchte sollte an jedem MeBpunkt in der jeweiligen Probenahmetiefe
bestimmt werden, um bei der Interpretation der MeBergebnisse gegebenenfalls den
EinfluB der Bodenfeuchte auf das Radontiefenprofil beriicksichtigen zu konnen.

- Die aktuelle AuBentemperatur und der aktuelle Luftdruck sollten an jedem MeBpunkt
registriert werden, um wihrend der MeBkampagne gegebenenfalls auftretende starke
Druck- oder Temperaturschwankungen bei der Interpretation der MeBergebnisse
beriicksichtigen zu kénnen.

Die im folgenden beschriebene MeBtechnologie beriicksichtigt sémtliche der oben genannten
Forderungen. Die zum Einsatz kommenden MeBgerite sind feldtauglich und entsprechen dem Stand
der Technik. Im Falle eines reibungslosen Ablaufs der Radonkartierung, muBl bei Anwendung der
beschriebenen MeBtechnologie mit einem Zeitaufwand von etwa 20 min pro MeBpunkt gerechnet
werden. Dabei verlangt die MeBtechnologie einen personellen Aufwand von nur einer Person.

Als geeignetes mobiles Mefsystem wurde der Radonmonitor Alpha-GUARD PQ2000 der Firma
Genitron Instruments, Frankfurt /M. in leicht abgewandelter Form verwendet. Bei dem Alpha-
GUARD handelt es sich um einen Radonmonitor, welcher die Alphazerfille in dem in die
MeBkammer gepumpten Luftvolumen registriert. Uber die Anzahl der Zerfille pro Zeiteinheit (counts
per minute, cpm) wird die jeweilige Radonkonzentration in der Luftprobe ermittelt und geriteintern
zusammen mit der aktuellen MeBzeit gespeichert.

Im Alpha-GUARD kommt als MeBkammer eine Impulsionisationskammer (3D DSP) mit einem
Kammervolumen von 0,6 | zum Einsatz. Die Empfindlichkeit des Detektors liegt bei 1 cpm bei einer
Radonkonzentration von 20 Bg/m®. Die Spanne der registrierbaren Radonkonzentrationen erstreckt
sich iiber sechs Grofenordnungen und liegt zwischen 2 Bg/m? und 2000 kBg/m®. Die Registrierung
des Radongehalts ist dabei im Minutentakt, im 10-Minutentakt oder im Stundentakt méglich. Der
Betrieb des Alpha-GUARD ist sowohl im Diffusionsmodus, das heiBt mit rein diffusivem
Radoneintritt in die MeBkammer als auch im Flussmodus, das heit mit aktivem Einpumpen der
Luftprobe in die MeBkammer moglich. Aufgrund der hier vorliegenden Aufgabenstellung wurde der
Alpha-GUARD im Flussmodus mit einer mintitlichen Datenregistrierung betrieben.
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Neben der Registrierung des Radongehalts erlaubt der Alpha-GUARD eine zeitparallele Aufzeichnung
der Temperatur der AuBenluft, des atmosphirischen Luftdrucks und der Lufifeuchte. Der Alpha-
GUARD ist detailliert in Genrich (1999) beschrieben. Als Bodenluftipumpe wurde die zugehérige,
radondichte Alpha-PUMP verwendet, welche Pumpraten von 1 I/min bis 0,03 I/min erméglicht.

Als Bodenluftsonde wurde ein ebenfalls von Genitron Instruments vertriebenes System verwendet.
Das Sondensystem und sein Funktionsprinzip ist in Abb. 3-3. 1 skizziert und soll nachfolgend kurz
beschrieben werden.

Das verwendete Sondensystem besteht aus einer robusten, aus Stahl gefertigten, dickwandigen
AuBensonde, die mit einem schweren Kunststoffhammer bis in die gewiinschte Tiefe gerammt wird
(Abb. 3-3. 1/1). Die AuBensonde ist hierfiir optional bis 2 m verldngerbar. Nachfolgend wird die
AuBensonde (& ca. 3 cm) wieder um wenige Zentimeter gezogen, um einen Hohlraum an der Basis
der Sondierung zu schaffen. Danach wird die zugehérige Innensonde in die AuBensonde eingefiihrt
und dabei der VerschluBniet aus der Lufteintrittsoffnung am unteren Ende der AuBensonde gestoBen.
Der VerschluBniet verbleibt nach der Probenahme im Sondenloch (Abb. 3-3. 1/2). Die Probenahme
erfolgt durch Ansaugen der Bodenluft aus der definierten Tiefe durch die Innensonde. Durch die
beiden Packer im Sondensystem wird gewdahrleistet, dal dabei keine Fremdluft angesaugt wird.

SN ]

Abb. 3-3. 1: Schematische Darstellung der verwendeten Bodenluftsonde und ihres Funktionsprinzips.

Zur Gewihrleistung reprdsentativer MeBergebnisse wurde die Bodenluftprobenahme nach einem
festen Ablauf durchgefiihrt, welcher bei minimalem technischen Aufwand alle oben genannten
Forderungen beriicksichtigte. Die vollstindige zur Bodenluftprobenahme benétigte MeBanordnung ist
in Abb. 3-3. 2 schematisch dargestellt (Anhang G, Bild 5). Die in enger Zusammenarbeit mit der IAF
Radiodkologie Dresden und der Geophysik GGD — Gesellschaft fiir Geowissenschaftliche Dienste
Leipzig erarbeitete MeBtechnologie ist im folgenden Schritt fiir Schritt beschrieben.

100



3.3 Feldexperimente

1. Spiilen der MeBkammer des Alpha-GUARD mit Atmosphédrenluft fiir ca. 2 min mit
einer Leistung der Alpha-PUMP von 1 I/min

2. Einschlagen der AuBlensonde bis in eine Bodentiefe von 70 cm

3. Ziehen der AuBensonde um 5 cm zur Schaffung eines definierten Hohlraums an der
Basis der Sondierung (65 cm - 70 cm Tiefe)

4. Einfiihren der Innensonde in die AuBensonde und Herausdriicken des VerschluBniets
5. Anschliefien der Alpha-PUMP und des Alpha-GUARD an die Innensonde

6. Entnahme von 11 Bodenluft aus der MeBtiefe mit einer Leistung der Alpha-PUMP
von 1l/min; Kontrolle der abgepumpten Luftmenge mit Hilfe eines 1 Liter-
Lufisackes am Luftaustrittsstutzen des Alpha-GUARD

7. Registrierung des Zeitbedarfes fiir den Fiillvorgang des Lufitsackes zur
halbquantitativen Einschétzung der Gaspermeabilitdt des Bodens; die Pumpdauer bei
gut permeablen Boden liegt bei der gewihlten Pumprate bei etwa 60s - 70 s; bei
bindigen Béden sind Bodenluftprobenahmen nur bis 5 min Pumpdauer sinnvoll; bei
Pumpzeiten > 5 min wird ein neuer Mefpunkt oder eine geringere Pumprate
empfohlen, da bei einer zu geringen Gaspermeabilitdt des Bodens die Gefahr des
Ansaugens von AuBenluft gegeben ist

8. Trennung des Alpha-GUARD von der Innensonde; VerschlieBen des Lufteintritts-
und Luftaustrittsstutzens der MeBkammer des Alpha-GUARD; Ziehen der Sonden

9. Einhalten einer Wartezeit von 5 min zur Gewdhrleistung des nahezu vollstindigen
Zerfalls des Thorons vor der eigentlichen Datenaufnahme; danach Registrierung der
Radonkonzentration in der MeBkammer des Alpha-GUARD iiber eine Dauer von
wenigstens 10 min im 1-min-Interval (wenigstens 10 MeBwerte)

10. automatisches Abspeichern der registrierten Werte der Radonkonzentration der
Bodenluft bei gleichzeitiger Registrierung von AufBentemperatur und Luftdruck

11. Bestimmung der Bodenfeuchte an der Sohle des Sondenloches mit Hilfe des TDR-
FeuchtemefBgerites "Easy-Test" der Firma Easy Test, Ltd., Lublin

Zur Auswertung der im Kapitel 3.3.3 diskutierten MeBergebnisse wurden die an jedem MeBpunkt
registrierten mindestens zehn Radonmefwerte zu jeweils einem Mittelwert zusammengefalit.
Nachfolgend wurden die an den MeBpunkten bestimmten Radonkonzentrationen mit Hilfe der
Kriging-Methode auf ein Gitter interpoliert, Isanomalen berechnet und in Kartenform dargestellt.

Die Kriging-Methode ist ein statistisches Interpolationsverfahren, welches besonders bei
geowissenschaftlichen Fragestellungen Anwendung findet. Der Vorteil des Verfahrens besteht
gegeniiber den deterministischen Interpolationsverfahren darin, daB durch Beriicksichtigung der
Verteilung der MeBpunkte und der Variation der MeBwerte auch bei groBeren Liicken in der
Stiitzwertverteilung gute Ergebnisse erreicht werden. Die Maschenweite des zu interpolierenden
Gitters ist auch hier vom mittleren Abstand der MeBpunkte abhingig. Der Glittungsgrad der
Isanomalen wird optional durch zwei Parameter gesteuert, welche zum einen die Reproduzierbarkeit
der Daten an einem MeBpunkt (Error Variance) und zum anderen die kleinrdumige Datenvarianz
beriicksichtigen (Micro Variance). Die beiden Parameter werden zum sogenannten Nugget-Effekt
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zusammengefaBt, der sich letztlich iiber den Nugget-Faktor ausdriickt. Mit wachsendem Nugget-
Faktor wird der EinfluB von MeBwerten einzelner Stiitzstellen immer stirker zugunsten des sich
abzeichnenden allgemeinen Trends unterdriickt, wodurch der statistische Charakter des Verfahrens in
den Vordergrund riickt.

Die aufgezeichneten Daten des Luftdrucks P, der Lufttemperatur 7 und der Bodenfeuchte Sy miissen
nur dann in die Interpretation der MeBwerte einbezogen werden, wenn eine sehr starke Anderung
dieser Parameter als Funktion der Zeit (P und T) bzw. des MeBpunktabstandes (Sy) vorliegt .

Zwei-Wege- Drei-Wege-

Hahn

— Alpha- | =

Alpha-GUARD

Abb. 3-3. 2: Komplette MeBanordnung zur Bodenluftprobenahme.

3.3.2.2 Auswahl der Standorte

Das Ziel der Feldversuche war es, die an NAPL-kontaminierten Standorten mit Hilfe herkdmmlicher
Detektionsmethoden lokalisierte Ausdehnung der jeweiligen Kontamination mit Hilfe einer Radon-
Kartierung zu bestitigen oder gegebenenfalls zu prizisieren. Dabei sollte der fiir die Radon-
Kartierung betricbene Aufwand deutlich geringer sein als der, der fiir die Erkundung mit Hilfe der
herkémmlichen Technik notwendig war. Generell wurden an die beispielhaften Standorte die im
folgenden aufgefiihrten Anforderungen gestellt.

- Die NAPL-Kontamination sollte in ihrer Ausdehnung weitestgehend bekannt sein.

- Aufgrund der Diffusionsldange des Radons in trockenen, sandigen Béden von etwa 2 m,
sollte die NAPL-Kontamination nicht tiefer als 2 - 3 m unter der Erdoberfliche liegen.

- Wenigstens einer der Standorte sollte sich durch eine homogene und ungestorte
geologische Situation auszeichnen.

Da die Sanierung eines NAPL-kontaminierten Standortes zumeist relativ zeitnah auf die
Untersuchung des Schadensfalles folgt, gestaltete sich die Suche nach kontaminierten,
ausreichend untersuchten aber noch unsanierten Schadensféllen schwierig. Zudem werden die
zu einem Standort vorliegenden Untersuchungsergebnisse von dem jeweiligen
Grundstiickseigner im Regelfall nur ungern bzw. unter Auflagen Dritten zur Verfligung gestellt.
Aus diesem Grund werden die im folgenden beschriebenen ausgewéhlten Standorte anonym
behandelt. Die drei beispielhaft untersuchten Standorte, werden im folgenden als Standort 1, 2
und 3 bezeichnet. Die Radonkartierungen erfolgten in Zusammenarbeit mit der Geophysik
GGD — Gesellschaft fiir Geowissenschaftliche Dienste Leipzig.
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3.3.2.2.1 Standort 1

Als erster Standort wurde das Grundstiick einer 1966 errichteten und 1995 stillgelegten Tankstelle im
GroBraum Leipzig untersucht. Das ehemalige Tankstellengrundstiick ist relativ eben und hat eine
Ausdehnung von etwa 850 m?. Das nahere Umfeld des Standortes wird vorwiegend als Wohngebiet
genutzt.

Da auf Tankstellengrundstiicken zumeist die tanktechnischen Einrichtungen die kritischen Bereiche
beziiglich einer NAPL-Kontamination des Untergrundes darstellen, sollen die auf Standort 1
vorhandenen tanktechnischen Einrichtungen im folgenden kurz beschrieben werden. Die genaue Lage
der einzelnen Einrichtungen ist Abb. 3-3. 3 (Kap. 3.3.3.1) zu entnehmen.

Auf dem Grundstick sind insgesamt vier unterirdische Lagertanks, ein unterirdischer
Leichtfliissigkeitsabscheider sowie zwei Zapfinseln mit vier bzw. zwei inzwischen riickgebauten
Zapfsiulen vorhanden. Bei den Lagertanks handelt es sich im einzelnen um einen 20 m’-Tank
(Benzin), zwei 10 m*-Tanks (Benzin, Diesel) und einen 5 m’>-Oltank. Die Kraftstofftanks, die im
siidlichen Teil des Grundstiickes liegen, wurden iiber Einfiillschichte befiillt, welche sich unmittelbar
westlich der Tanks befinden (in Abb.3-3.3 nicht dargestellt). Der Oltank, der im Bereich der
westlichen Zapfinsel liegt, wurde direkt befiillt. An der zentralen Zapfinsel wurde ehemals
Vergaserkraftstoff angeboten (vier Zapfsdulen). Die Zapfinsel an der westlichen Grundstiicksgrenze
war mit zwei Dieselzapfsdulen bestiickt. Der Leichtfliissigkeitsabscheider ist im dstlichen Teil des
Grundstiickes installiert (in Abb. 3-3. 3 nicht dargestellt).

Der Standort ist zu etwa 80 % mit Kopfsteinpflaster versiegelt. Im Bereich der Kraftstofflagertanks
liegt keine Oberflichenversiegelung vor. Dieser Bereich ist mit Rasen und Buschwerk bestanden. Die
genaue Lage der versiegelten bzw. unversiegelten Bereiche ist Abb. 3-3. 3 zu entnehmen.

Bei dem natiirlich anstehenden Boden handelt es sich um sandige Schluffe, die mit zunehmender Tiefe
in schluffige Sande iibergehen. Im oberen halben Meter liegt auf einem GroBteil des Geldndes
aufgefiilltes kiesig-sandiges Material vor. Der Grundwasserspiegel wurde im Friihjahr 1998 in
ca. 11 m Tiefe erbohrt. Dabei ist anzumerken, daB dieser Grundwasserflurabstand stark von lokalen
Grundwasserabsenkungsmafnahmen beeinfluBt wird und nicht dem natiirlichen
Grundwasserflurabstand entspricht.

Im Bereich des Grundstiickes liegt eine erhebliche Kontamination der grundwasserungesittigten
Bodenzone mit Mineralélkohlenwasserstoffen (MKW) und leichtfliichtigen aromatischen
Kohlenwasserstoffen (BTEX) vor. Die Ausdehnung dieser Kontamination konnte in den Jahren 1990,
1992 und 1998 im Zuge von drei Sondierungskampagnen weitestgehend lokalisiert bzw. eingegrenzt
werden. Insgesamt wurden dabei 22 Rammkernsondierungen abgeteuft. Die festgestellten
Kontaminationen konzentrieren sich auf den Bereich der beiden Zapfinseln und den Bereich
nordwestlich der Kraftstofflagertanks. Die stdrkste Kontamination wurde im Umfeld der westlichen
Zapfinsel bzw. des dortigen Oltanks lokalisiert. Die Lage der Rammkemnsondierungen sowie die mit
Hilfe der Rammkernsondierungen festgestellte horizontale Ausdehnung der NAPL-Kontamination ist
Abb. 3-3. 3 zu entnehmen. Dabei schlieBt die Linie, welche die lokalisierte Kontamination umgrenzt,
NAPL-Gehalte des Bodens mit Werten von > 1000 mg/kg ein. Die vertikale Ausdehnung der
Kontamination beginnt stellenweise unmittelbar unter der Gelindeoberkante (Bereich Oltank) und

erstreckte sich bis in eine maximale Tiefe von 10 m.
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3.3.2.2.2 Standort 2

Als zweiter Standort wurde das Grundstiick einer weiteren Tankstelle im Grofiraum Leipzig gewdhlt.
Die Tankstelle wurde seit 1909 betrieben und war 1992 stillgelegt worden. Das untersuchte
Grundstiick hat eine Ausdehnung von etwa 650 m®. Es wird im Siiden durch eine Kleingartensparte
und im Westen durch eine Eisenbahntrasse begrenzt. Ostlich des Tankstellengrundstiicks schlieft sich
Wohnbebauung an. Nérdlich des Grundstiicks befindet sich jenseits einer Hauptverkehrsstrale
ebenfalls Wohnbebauung.

Auch fiir den Standort 2 sollen zundchst die relevanten tanktechnischen Einrichtungen genannt
werden, da diese die potentiellen Schadensherde darstellen. Die genaue Lage der tanktechnischen
Einrichtungen kann Abb. 3-3. 4 (Kap. 3.3.3.2) entnommen werden. Auf dem Gelédnde der ehemaligen
Tankstelle befinden sich insgesamt fiinf Lagertanks im Untergrund. Bei den Tanks handelt es sich im
einzelnen um einen 20 m’-Benzintank, zwei 10 m’-Benzintanks, einen 1 m>-Oltank und einen 2 m*-
Tank unbekannter ehemaliger Belegung. Die Tanks wurden iiber Einfiillschdchte befiillt, die sich
siidwestlich der Zapfstrae befinden (in Abb. 3-3. 4 nicht dargestellt). Die Zapfinsel liegt im zentralen
Bereich des Grundstiickes und war urspriinglich mit 2 Benzinzapfsdulen bestiickt. Zwei weitere
Zapfsidulen waren auf Hohe der nordlichen Stirnseite des Tankstellengebdudes installiert. An der
siidostlichen Grundstiicksgrenze befand sich ehemals ein inzwischen zuriickgebauter Ollagerraum.
Der Leichtfliissigkeitsabscheider ist nérdlich des ehemaligen Ollagerraums unterirdisch installiert (in
Abb. 3-3. 4 nicht dargestellt).

Das Untersuchungsgeldnde ist nahezu eben und zu etwa 60 % mit Kopfsteinpflaster bzw. zu
etwa 30 % mit Beton versiegelt. Ein unversiegelter Streifen an der siidwestlichen Grundstiicksgrenze
ist mit Rasen und Biischen bestanden (ca. 10 % der Fldche). Die genaue Lage Versiegelungsflachen
ist im Detail Abb. 3-3.4 zu entnehmen. Im Bereich der ZapfstraBe und westlich davon wurde
unterhalb des Kopfsteinpflasters in etwa 30 cm Tiefe eine zusitzliche Magerbetonschicht festgestellt,
welche die Probenahme in diesem Bereich erschwerte.

Bei dem natiirlich anstehenden Boden handelt es sich vorwiegend um feinsandige Schluffe und
schluffige Feinsande, die stellenweise von Auelehmen unterlagert werden. Im oberen halben Meter
liegt zumeist eine sandige Auffillung mit Fremdmaterial vor. Der Grundwasserspiegel wurde in
ca. 2,2 m Tiefe erbohrt (September 1996). Der obere Grundwasserleiter, der bis in eine Tiefe von
etwa 3,5 m reicht, besteht vornehmlich aus sandigem Material.

Im Bereich des Standortes liegen in der grundwasserungesdttigten Bodenzone deutlich erhdhte
Konzentrationen an Mineraldlkohlenwasserstoffen (MKW) und leichtfliichtigen aromatischen
Kohlenwasserstoffen (BTEX) vor. Die Kontamination wurde in den Jahren 1993 und 1995 im Zuge
von drei Sondierungskampagnen mit insgesamt 31 Rammkemnsondierungen lokalisiert und
weitestgehend eingegrenzt. Das Schadenszentrum befindet sich im Zapfstraenbereich, wobei die
hochsten Kontaminationen im direkten Umfeld der Zapfinsel und norddstlich des Tankstellengebdudes
festgestellt wurden. Die Lage der Rammkemsondierungen und die flichige Ausdehnung der mit Hilfe
der Rammkemnsondierungen lokalisierten Kontamination ist Abb. 3-3. 4 zu entnehmen. Die Linie,
welche die lokalisierte NAPL-Kontamination umgrenzt, schlieit auskartierte NAPL-Gehalte des
Bodens mit Werten von > 500 mg/kg ein. Die Tiefenersteckung der Kontamination beginnt ca. 1,5 m
unter der Gelandeoberkante und reicht bis in den Aquifer.
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3.3.2.2.3 Standort3

Als drittes Testfeld wurde das Geldnde der mittlerweile véllig riickgebauten Betankungsanlage eines
Flugplatzes im GroBraum Schwerin gewdhlt. Der Flughafen ist seit 1936 in Betrieb. Die
Betankungsanlage wurde bis etwa 1992 betrieben. Das untersuchte Geldnde hat eine Ausdehnung von
etwa 120.000 m? und ist damit bedeutend groBer als die oben beschriebenen Standorte 1 und 2.

Die ehemalige Betankungsanlage befand sich etwa im Zentrum des Untersuchungsgeldndes. Als
relevante tanktechnische Einrichtungen waren hier ehemals vier 10 m* Hochtanks und zwei
unterirdische 16 m® Lagertanks vorhanden (Abb.3-3.6; Kap. 3.3.3.1). AuBerdem befand sich
unmittelbar siidéstlich der Hochtanks eine Kerosin-Umpumpstation (in Abb. 3-3.6 nicht dargestellt).

Das Untersuchungsgelinde zeigt kaum Relief. Es wird im Siiden durch eine Rollbahn, im Westen
durch einen Parkplatz und im Norden und Osten durch teilweise mit Bdumen bestandenes Brachland
begrenzt. Das Untersuchungsgelinde ist bis auf ein einzelnes kleines Gebaude, welches im Zentrum
des Gelédndes steht, unversiegelt und zeichnet sich durch eine sehr homogene, ungestorte geologische
Situation aus. Die grundwasserungesittigte Bodenzone wird von Fein- bis Grobsanden dominiert, die
bisweilen von kiesigen Lagen durchzogen werden. Generell wurden im Zuge vorangegangener
Untersuchungen in den oberen 2 bis 3 m Mittel- bis Grobsande und darunter Fein- bis Mittelsande
erbohrt.  Als mittlere Porositit der Sande wurde »n=0,36 festgestellt.  Der natiirliche
Grundwasserflurabstand auf dem Standort wurde mit etwa 4 m bis 5 m ermittelt, wobei die Amplitude
der Ganglinie im Jahresmittel ca. 1 m betrdgt. Es liegt eine nordwestliche Grundwasserfliefrichtung
vor. Die Aquiferbasis liegt in 25 m Tiefe.

Die Kontamination des Standortes ist in erster Linie durch eine groBflichige, dem Grundwasser
aufschwimmende Kerosin-Fahne gegeben, welche 1994 mit Hilfe von ca. 40 Rammkemsondierungen
und GrundwassermeBstellen weitestgehend lokalisiert und eingegrenzt wurde. Die Kerosin-Fahne
erstreckt sich in GrundwasserflieBrichtung (Nordwest) iiber eine Linge von etwa 300 m, weist eine
seitliche Ausdehnung von etwa 150 m und im Schadenszentrum Michtigkeiten bis zu 0,85 m auf. Die
dem Grundwasser aufschwimmenden etwa 900 m® Kerosin bedecken eine Fliche von ca. 13.600 m?.
Die aus aktuellen Daten konstruierte Ausdehnung der Kerosin-Fahne ist Abb. 3-3.6 zu entnehmen.
Des weiteren wurden im Zuge der Sondierungen zur Erkundung des Schadensfalls auch in der
grundwasserungesittigten Bodenzone erhéhte Mineraldlkohlenwasserstoffgehalte festgestellt
(Residualphase), wobei diese sehr inhomogen im Sedimentkérper verteilt sind. Diese
Bodenkontaminationen liegen im Verbreitungsbereich des dem Grundwasser aufschwimmenden
Kerosins bzw. gehen dariiber hinaus. Die Kerosin-Residualphase bedeckt eine Fliche von
ca. 28.000 m?. Die héchsten ermittelten MKW-Konzentrationen wurden mit 48.000 mg/kg in Tiefen
zwischen 4 m und 6 m festgestellt, was in etwa dem Grundwasserschwankungsbereich entspricht.
Aber auch in geringeren Bodentiefen wurden erhéhte MKW-Konzentrationen erbohrt.

Mit dem Ziel der Prizisierung der vorhandenen Untersuchungsergebnisse zur NAPL-Kontamination
der grundwasserungeséttigten Bodenzone, wurden im Zuge der Radonkartierung finf zusétzliche
Rammkemsondierungen niedergebracht, welche die gesamte grundwasserungeséttigte Bodenzone
durchteufen. Vier der Rammkemsondierungen wurden im Verbreitungsbereich der aufschwimmenden
Kerosinphase (RKS 1 -4) und eine Sondierung in unkontaminiertem Gelédnde positioniert (RKS 5).
Die Lage der RKS 1-5 ist ebenfalls in Abb. 3-3.6 dargestellt.

Im Gegensatz zu den beiden oben besprochenen Standorten, welche zwar erkundet, aber noch
unsaniert waren, werden auf Standort 3 seit 1999 umfangreiche GrundwassersanierungsmaBnahmen
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durchgefiihrt. Dazu wurden auf dem Geldnde insgesamt 13 Gruppen von Sanierungsbrunnen
installiert (B2 bis B14), mit deren Hilfe sowohl kontaminiertes Grundwasser gefordert als auch die
aufschwimmende Kerosinphase abgesaugt wird. Aufgrund des kontinuierlichen Abpumpens und
anstromigen Wiederversickerns von Grundwasser liegt auf dem Gelidnde kein unbeeinflufiter
Grundwasserspiegel vor. Vielmehr werden im Umfeld der einzelnen Sanierungsbrunnen
Absenktrichter im Grundwasserspiegel angetroffen. Die Michtigkeit und der Flurabstand der
aufschwimmenden Kerosinphase wird mafBgeblich von den Absenktrichtern im Umfeld der
Sanierungsbrunnen bestimmt, da sich die Phase in den Absenktrichtern sammelt und somit dort mit
erhdhten Méchtigkeiten auftritt.

3.3.3 Ergebnisdiskussion

3.3.3.1 Standort 1

Zur Kartierung der flichigen Radonverteilung auf Standort 1 wurden im Juli 2000 an insgesamt 48
Stellen Bodenluftproben entnommen. Bei der Probenahme wurde geméiB der oben beschriebenen
MeBtechnologie verfahren. Wihrend der MeBkampagne, die sich iiber zwei Tage erstreckte, traten
keine Niederschldge oder auBergewdhnliche Schwankungen der Temperatur bzw. des Luftdrucks auf.
Somit konnte eine kurzfristige Beeinflussung der Radonkonzentration im MeBhorizont durch
meteorologische Parameter ausgeschlossen werden.

Auf dem Standort wurden Bodenfeuchten zwischen 8 % und 26 % festgestellt, wobei die MeBwerte
einem Mittelwert von Sy = 0,12 0,0 7 aufwiesen. Dabei wurde westlich der zentralen Zapfinsel ein
Bereich relativ hoher Bodenfeuchten angetroffen, wahrend die Bodenfeuchtegehalte auf dem iibrigen
Grundstiick eher stochastisch verteilt waren. Als Abpumpzeit fiir 11 Bodenluft wurden relativ
konstant etwa 70 s bendtigt, was fiir eine gleichbleibende, gute Gaspermeabilitit des Bodens im
MeBhorizont spricht.

Bei der Interpretation der RadonmeBdaten von Standort 1 war grundsdtzlich zwischen einem
unversiegelten und einem versiegelten Bereich zu unterscheiden. Der unversiegelte Bereich befand
sich im unmittelbaren Umfeld der Kraftstofflagertanks. Das iibrige Geldnde war mit Kopfsteinpflaster
bedeckt. Im unversiegelten Bereich des Grundstiicks war in der gewihlten MeBtiefe aufgrund der
ungehinderten Radonexhalation ein geringerer natiirlicher Radon-Hintergrundwert anzusetzen, als auf
dem versiegelten Teil des Geldndes. Jedoch stellt auch das Kopfsteinpflaster keine véllig
undurchldssige Sperrschicht gegeniiber dem Radon dar, so daB auch hier eine aufwirtsgerichtete
Radonmigration und eine begrenzte Exhalation méglich war.

Die im Zuge der Radonkartierung auf dem Standort gemessenen Radonkonzentrationen der Bodenluft
in 70 cm Tiefe lagen in einem Wertebereich zwischen Cg, = 2,5 kBg/m?® und Cg, = 28,7 kBg/m°.
Aufgrund der festgestellten RadonmeBwerte kann im versiegelten Bereich des Grundstiickes ein
geogener Radon-Hintergrundwert von Cg, = 20 kBg/m® angenommen werden. Im unversiegelten
Bereich wurde ein geogener Hintergrundwert von Cg, = 15 kBg/m? zu Grunde gelegt.

An fiinf aus einer Tiefe von 70 cm gewonnenen Bodenproben, die aus verschiedenen Bereichen des
Grundstiicks stammten, wurde die spezifische Radiumaktivitit 4z, bestimmt. Die ermittelten Werte
ergaben eine relativ geringe Schwankungsbreite der spezifischen Radiumaktivitit im MeBhorizont und
lagen bei Ag, = 28,0 £4,0 Bg/kg. Die an den Proben bestimmte Trockendichte der mineralischen

Matrix lag bei p; = 1,7g/cm?. Die Porositit wurde mit n = 0,4/ ermittelt. Bei Annahme eines fiir den
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vorliegenden Boden typischen Emanationskoeffizienten von & = 0,23, stellt sich mit oben genannten
Werten im MeBhorizont theoretisch eine Radon-Gleichgewichtskonzentration von C.. = 27,7 kBg/m*
ein. Dieser theoretische Wert entspricht in etwa den héchsten auf dem Gelinde angetroffenen
Radonkonzentrationen und wird somit durch die Ergebnisse der Radonkartierung bestéitigt.

Da die MeBdaten der Radonkartierung bei stichprobenartigen Wiederholungsmessungen sehr gut
reproduzierbar waren, wurde der Nugget-Faktor bei der Kriging-Interpolation gleich null gesetzt. Das
heifit, daB das fir die Konstruktion der Radonkarte interpolierte Gitter jeden der individuellen
MeBwerte uneingeschrinkt einbezog.

Das im Zuge der Radon-Kartierung auf dem Standort festgestellte flichige Radon-Verteilungsmuster
ist in Abb. 3-3.3 dargestellt. Dabei ist das Ergebnis der Radon-Kartierung der mit Hilfe der
Rammbkernsondierungen lokalisierten Ausdehnung der NAPL-Kontamination gegeniibergestellt. Die
Abbildung zeigt als generelles Bild, daB sich die auskartierten Radonminima gut mit den durch die
Rammkernsondierungen lokalisierten NAPL-Schadensherden decken. Sowohl nach den Ergebnissen
der Rammkermnsondierungen als auch nach den Ergebnissen der Radonkartierung liegen auf dem
Grundstiick zwei Schadenszentren vor. Das erste befindet sich im unmittelbaren Umfeld des Oltanks
am westlichen Rand des Grundstiickes und erstreckt sich bis in den Bereich der zentralen Zapfinsel.
Das zweite Schadenszentrum liegt im Bereich der unterirdischen Kraftstofflagertanks bzw. nérdlich
davon. In den beiden Schadenszentren wurden Radongehalte der Bodenluft festgestellt, welche
gegeniiber den jeweiligen geogenen Hintergrundwerten deutlich erniedrigt waren. In unmittelbarer
Nachbarschaft des Oltanks (versiegelter Geldndeabschnitt) wurde als niedrigster Wert
Crn = 4,6 kBg/m? festgestellt. Im Bereich der Kraftstofflagertanks (unversiegelter Geldndeabschnitt)
lag die niedrigste gemessene Radonkonzentration bei Cg, = 2,5 kBg/m?.

Wihrend als Ergebnis der Rammkernsondierungen das Hauptschadenszentrum im Bereich des Oltanks
festgestellt worden war, erbrachte die Radonkartierung das deutlichste Radonminimum im Bereich der
Kraftstofflagertanks bzw. unmittelbar nérdlich davon. Bei der Interpretation dieses Minimums muf in
Betracht gezogen werden, daB das Radontiefenprofil in diesem Bereich, neben der dort vorliegenden
NAPL-Kontamination des Untergrundes, auch durch die fehlende Bodenversiegelung beeinflufit wird,
wodurch eine uneingeschrinkte Radonexhalation mdoglich ist. Eine Beeinflussung des
Radontiefenprofils durch einen groSriumigen Bodenaustausch im Zusammenhang mit der
Einlagerung der Kraftstofflagertanks kann nicht als Ursache des Radonminimums herangezogen
werden, da durch die im Bereich der Kraftstofflagertanks abgeteuften Rammkernsondierungen kein

anderer Bodenaufbau als im iibrigen Teil des Grundstiickes aufgeschlossen wurde.

Als Fazit der durchgefiihrten Untersuchungen kann festgestellt werden, daB mit Hilfe der
Radonkartierung eine Lokalisierung der NAPL-Verunreinigungen der grundwasserungesittigten
Bodenzone auf Standort 1 moglich war. Dabei wurden die beiden NAPL-kontaminierten Beriche
durch signifikante Radonminima angezeigt. Aufgrund der Effizienz der Probenahmetechnologie und
aufgrund der unmittelbaren Verfiigbarkeit der MeBergebnisse nach der Kartierung, war der fiir die
Lokalisierung der NAPL-Kontamination notwendige Aufwand im Vergleich zur Lokalisierung durch
Rammkernsondierungen gering.
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— Rn [kBg/m*] @ Rammkernsondierung
Verbreitung der NAPL-Kontamination als

RadonmeBpunkt _ Ergebnis der Rammkernsondierung

Abb. 3-3. 3: Ergebnis der Radonkartierung im Vergleich zu der durch Rammkernsondierungen
lokalisierten Verbreitung der NAPL-Kontamination auf Standort 1.

+

3.3.3.2 Standort 2

Die flichige Radonverteilung auf Standort2 wurde im Juli 2000 mit Hilfe von insgesamt
45 Radonmefpunkten auskartiert. Bei der Bodenluftprobenahme wurde gemiB der in Kapitel 3.3.2.1
beschriebenen MeBtechnologie verfahren. Aufgrund dessen, daB der Auffiillungshorizont im oberen
halben Meter stellenweise grofie Anteile an Bauschutt enthielt, gestaltete sich sowohl die Entnahme
von Boden- als auch von Bodenluftproben zum Teil schwierig. Zudem lag im Bereich der Zapfstrafie
und westlich davon in etwa 30 cm Tiefe eine Magerbetonschicht vor, die mit der eingesetzten Technik
nur schwer zu durchteufen war. Im Bereich des chemaligen Ollagers und nérdlich davon war
aufgrund eines Betonfundamentes keine Probenahme méglich.

Wihrend der MeBkampagne, die sich aufgrund der oben erwithnten schwierigen
Probenahmebedingungen iiber einen Zeitraum von drei Tagen erstreckte, traten keine Schwankungen
der Temperatur oder des Luftdrucks auf, die fiir die erhobenen MeBwerte der Radonkonzentration von
Relevanz sein kénnten.

Auf Standort 2 wurden Bodenfeuchten zwischen 10 % und 49 % festgestellt, wobei die geringsten
Bodenfeuchten im nordwestlichen Bereich des Grundstiickes und die héchsten Bodenfeuchten am
ostlichen Grundstiicksrand auftraten. Die gemessenen Bodenfeuchten schwankten stark, was
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wahrscheinlich auf den geringen lokalen Grundwasserflurabstand zuriickzuftihren ist. Der Mittelwert
der gemessenen Bodenfeuchten wurde mit Sy = 0,20 20,12 bestimmt. Die Abpumzeit fiir 11
Bodenluft mit einer Pumpleistung von 11/min war fiir alle MeBpunkte mit ca. 70 s in etwa gleich. Das
14Bt auf eine relativ konstante, gute Gaspermeabilitit des Bodens im MefBhorizont schlieBen.

Wie bei Standort 1 war auch bei der Interpretation der Daten von Standort 2 zwischen einem
unversiegelten und einem versiegelten Geldndebereich zu unterscheiden. Der unversiegelte Bereich
war ein mit Biischen bestandener Griinstreifen an der siidwestlichen Grenze des
Untersuchungsgelidndes, unmittelbar siidlich der Kraftstofflagertanks. Der zentrale und nordliche Teil
des Geldndes besaB eine Decke aus Kopfsteinpflaster. Im Bereich der Kraftstofflagertanks und im
Umfeld des ehemaligen Ollagers war der Boden mit einer Betonschicht versiegelt. Im Bereich der
ZapfstraBe und westlich davon wurde in 30 cm Tiefe der oben erwidhnte Magerbeton angetroffen. Die
genaue Lage der versiegelten Abschnitte ist in Abb. 3-3. 4 ausgewiesen.

Fiinf aus 70 cm Tiefe enthommene Bodenproben wurden gammaspektrometrisch auf ihre spezifische
Radiumaktivitit 4, untersucht. Die ermittelten spezifischen Radiumaktivititen waren relativ
uneinheitlich und lagen bei Az, = 41,0 £ 15,5 Bg/kg. Ursache fuir die groBe Schwankungsbreite der
spezifischen Radiumaktivitit der Proben ist wahrscheinlich, daB es aufgrund der angetroffenen
verschiedenartigen Bodenversiegelungen mit der verwendeten Ausriistung stellenweise nur schwer
moglich war, reprisentative Bodenproben in ausreichender Menge zu gewinnen.

Als Trockendichte der mineralischen Matrix wurde p, = /, 7g/cm’ ermittelt. Die Porositit des Bodens
lag bei n=04. Mit diesen Werten ergibt sich bei einem fiir den vorliegenden Boden typischen
Emanationskoeffizienten von £=0,23 als Radon-Gleichgewichtskonzentration der Bodenluft
theoretisch ein Wert von etwa C.. = 42 kBg/m°. Diese Radonkonzentration entspricht in etwa den im
unkontaminierten Bereich des versiegelten Geldndes gemessenen Werten fiir Cg,. Deutlich hdhere
Radonkonzentrationen von Cg, > 50 kBg/m® waren nur im Ostlichen Bereich des Grundstiickes
aufgetreten. Als Ursache hierfiir kann die in diesem Bereich angetroffene sehr hohe Bodenfeuchte
herangezogen werden, die mit Werten bis Sy = 0,49 auftrat.

Die auf Standort 2 in 70 cm Tiefe gemessenen Radonkonzentrationen der Bodenluft lagen in einem
Wertebereich zwischen Cg, = 5,0 kBg/m’ und Cg, = 61,3 kBg/m’. Als Radon-Hintergrundwert wurde
im versiegelten Bereich des Untersuchungsgelindes, aufgrund der dort festgestellten
Radonkonzentrationen ein Wert von 40 kBg/m*® angenommen. Im unversiegelten Bereich in der
stidwestlichen Grundstiicksecke war aufgrund der freien Radonexhalation ein geringerer geogener
Radon-Hintergrundwert anzusetzen. Hier wurde ein geogener Hintergrundwert von 30 kBg/m?®
zugrunde gelegt. Dieser Wert konnte durch eine Radonmessung bestitigt werden, die im Bereich der
sidlich des Standortes gelegenen Kleingartensparten, in etwa 25m Entfernung zum
Tankstellengrundstiick durchgefiihrt wurde. Hierbei war im MeBhorizont eine Radonkonzentration
von Cg, = 27 kBg/m? ermittelt worden.

Fir die Kriging-Interpolation der RadonmefBdaten wurde der Nugget-Faktor null gesetzt. Das war
aufgrund der guten Reproduzierbarkeit der Daten bei stichprobenartigen Wiederholungsmessungen
moglich. Abb. 3-3. 4 zeigt das auf dem Standort ermittelte Radon-Verteilungsmuster zusammen mit
der durch die Rammkernsondierungen lokalisierten Lage des NAPL-Schadens.

Abb. 3-3. 4 zeigt, daBl sowohl durch die Rammkernsondierungen als auch durch die Radonkartierung
im Bereich der Zapfinsel ¢ine NAPL-Kontamination des Untergrundes lokalisiert werden konnte.
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Nach den Ergebnissen der Radonkartierung erstreckt sich der NAPL-Schaden etwas weiter in
westliche Richtung als es die Ergebnisse der Rammkemsondierungen andeuten. Der durch die
Radonkartierung  zusiitzlich als kontaminiert ausgewiesene Bereich war nicht durch
Rammkernsondierungen erfaft worden. In dem durch die Radonkartierung ermittelten
Schadenszentrum wurden Radongehalte der Bodenluft festgestellt, die gegeniiber der geogenen
Hintergrundkonzentration deutlich verringert waren. Als niedrigster Wert wurde hier
Cry = 5,0 kBq/m? festgestellt.

Neben dem Radonminimum im Bereich der Zapfinsel wurden auch im Bereich der
Kraftstofflagertanks verringerte Radonkonzentrationen festgestellt. Da im Umfeld der Tanks eine
Betonversiegelung des Bodens vorlag, war in unmittelbarer Nachbarschaft der Tanks nur eine einzige
Radonmessung moglich. Zusitzliche Radonmessungen. im unversiegelten Geldndeabschnitt siidlich
der Kraftstofflagertanks bestdtigten jedoch das Radonminimum und grenzten es nach Siiden ein. Die
niedrigste Konzentration im Bereich der Tanks lag bei Cg, = 7,2 kBg/m? Bei der Interpretation dieser
Mefidaten mufl wiederum in Betracht gezogen werden, dall das Radonminimum im Bereich der
Kraftstofflagertanks auch die fehlende Bodenversiegelung siidlich der Tanks zur Ursache hat. Eine
Beeinflussung des Radentiefenprofils durch einen chemaligen Bodenaustausch ist dagegen aber
auszuschliefien, da die Radonsondierungen siidlich der Tanks in natiirlich anstehenden Boden
abgeteuft wurden.
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. == [ i -+
( " & ) + =5 Zapfinsel

Rasen. Bi.i.sc-lls'e
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Verbreitung der NAPL-Kontamination als

Radonmefipunkt Ergebnis der Rammkernsondierung

Abb. 3-3. 4: Ergebnis der Radonkartierung im Vergleich zu der durch Rammkernsondierungen
lokalisierten Verbreitung der NAPL-Kontamination auf Standort 2.

Als Fazit der Radonkartierung kann konstatiert werden, daB die NAPL-Verunreinigung auf Standort 2
lokalisiert werden konnte, wobei die NAPL-kontaminierten Bereiche des Untergrundes durch
Radonminima indiziert wurden. Wihrend durch die Rammkernsondierungen nur im Bereich

Zapfinsel erhohte MKW-Konzentrationen festgestellt worden waren, deuten die Ergebnisse der
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Radonkartierung auf eine NAPL-Kontamination auch im Bereich der Tanks hin. Trotz der
vergleichsweise schwierigen MefBbedingungen war der fir die Lokalisierung der NAPL-
Kontamination notwendige Aufwand im Vergleich zur Lokalisierung durch Rammkemnsondierungen
gering.

3.3.3.3 Standort 3

Nachdem mit den Standorten 1 und 2 Testfelder von vergleichsweise geringer Ausdehnung und stark
urban iberprigtem Bodenaufbau untersucht wurden, stand mit Standort 3 ein bedeutend gréBerer
Schadensfall auBerhalb einer stddtischen Siedlung als Testfeld zur Verfiigung. Da aufgrund der
Ausdehnung des Standortes eine rasterartige Bodenluftprobenahme nicht effizient war, wurde die
Radonkartierung entlang von insgesamt 14 MeBprofilen vorgenommen, welche senkrecht zur
GrundwasserflieBrichtung eingemessen wurden. Die Lage der MeBprofile ist in Abb. 3-3.6 dargestellt.
Die Mefprofile hatten eine durchschnittliche Lidnge von 125 m. Der Profilabstand betrug im Schnitt
35m. Als Punktabstand auf den Profilen wurde 10 m gewihit und dieser stellenweise verdichtet.
Zusitzlich zu den MeBprofilen wurden auBerhalb dieser Profile weitere Verdichtungspunkte gelegt.

Aufgrund dessen, daB der Standort unversiegelt war und sich durch eine sehr homogene geologische
Situation auszeichnete (hauptsdchlich Mittelsande), war eine konsequente und ziigige praktische
Umsetzung der geplanten Radonmessungen méglich. Die Radonkartierung wurde mit insgesamt 209
Radonmessungen in zwei MeBkampagnen durchgefiihrt, welche sich iiber einen Zeitraum von
insgesamt 10 Tagen erstreckten. Bei der Probenahme wurde gemidB der oben vorgestellten
MeBtechnologie verfahren.

Die erste MeBkampagne wurde im Januar 2000 bei trockenem aber sehr kaltem Wetter durchgefiihrt.
Wihrend dieses ersten Teils der Untersuchungen wurden die Profile 1 bis 6 gemessen, die den
nordlichen Bereich des Standortes abdecken. Die zweite MeBkampagne, die den zentralen und den
siidlichen Teil des Geléndes einschlof (Profile 7 bis 14), wurde im Juni 2000 wihrend eines stabilen,
langanhaltenden Hochdruckgebietes mit sehr warmen AuBentemperaturen durchgefiihrt. Trotz der
starken klimatischen Unterschiede zwischen den beiden MeBkampagnen, mit einer Differenz der
jeweiligen Tagesdurchschittstemperatur von fast 30 Grad, ergaben die RadonmeBwerte der beiden
MeBkampagnen ein zusammenhingendes Bild, ohne daB eine zusitzliche Korrektur notwendig wurde.
Diese Beobachtung bestitigt die Annahme, daB in der gewihlten MeBtiefe von 70 cm keine
maBgeblichen druck- oder temperaturinduzierten Anderungen der Radonkonzentration der Bodenluft
mehr aufzutreten scheinen. Wihrend jeder der beiden MeBkampagnen waren die
Witterungsverhéltnisse stabil. Es wurden weder Niederschldge noch unverhiltnismiBige Temperatur-
oder Luftdruckschwankungen registriert, die eine Korrektur der Mef3daten notwendig gemacht hitten.

Die im Zuge der zweiten MefBkampagne (Juni 2000) ermittelte geringe Bodenfeuchte lag bei
6,1 +2,9 %. Die Messungen ergaben eine sehr gleichmiBige Verteilung der Bodenfeuchtewerte auf
dem Untersuchungsgeldnde. Lediglich in  unmittelbarer Nachbarschaft zZur
Grundwassersanierungsanlage im Zentrum des Standortes wurden stellenweise Bodenfeuchten von bis
zu 20 % gemessen. Ursache hierfiir ist, dafl in diesem Bereich das im Rahmen der Sanierung
gereinigte Grundwasser wiederversickert wird. Wiéhrend der ersten Mefkampagne im Januar 2000
konnten aufgrund eines technischen Defekts keine Feuchtewerte bestimmt werden.
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Die Abpumzeit fiir 11 Bodenluft mit einer Pumpleistung von 1l/min war fiir das gesamte
Untersuchungsgelinde mit ca. 60 s konstant. Diese geringe Abpumzeit ist auf eine sehr hohe
Gaspermeabilitdt des Bodens im MeBhorizont zuriickzufiihren.

Die fiinf im Zuge der Radonkartierung abgeteuften Rammkernsondierungen (RKS) wurden
durchgéngig beprobt und die gewonnenen Bodenproben vor Ort organoleptisch begutachtet. Wahrend
sich dabei in RKS 5 keine Verunreinigungen des Bodens mit NAPLs bemerkbar machten, wurden in
den Sondierungen RKS1 bis RKS4 organoleptische Auffilligkeiten sowohl in der
grundwasserungeséttigten als auch der grundwassergesittigten Bodenzone festgestellt (MKW-
Geruch). Daraufhin wurden 12 ausgewihlte Bodenproben aus RKS 3 exemplarisch einer IR-
spektroskopischen Amnalyse unterzogen. Die Sondierung RKS 3 liegt in Nachbarschaft des
Sanierungsbrunnens B2, in welchem wihrend der vorangegangenen 12 Monate Phasenmichtigkeiten
bis zu 25 cm aufgetereten waren. Die an den Bodenproben aus RKS 3 ermittelten MKW-Gehalte sind
in Tab. 3-3. 1 aufgefiihrt. Die Werte zeigen, daB im Bereich der Sondierung RKS 3 unterhalb einer
Tiefe von etwa 4,5m, das heit im Grundwasserschwankungsbereich, stark erhohte MKW-
Konzentrationen auftraten. Diese haben die im Brunnen B2 nachgewiesene aufschwimmende
Kerosinphase zur Ursache. Aber auch in der grundwasserungeséttigten Bodenzone lagen zum Teil
stark erhdhte MKW - Konzentrationen vor. Die héchsten MKW-Gehalte wurden mit 1737 mg/kg
zwischen 1,25 m und 1,50 m ermittelt.

Tab. 3-3. 1: An den Bodenproben aus RKS 3 ermittelte
Gehalte an Mineral6lkohlenwasserstoffen (MKW).

Tiefenbereich [m] MKW [mg/kgf

1,25-1,50 17374
1,50 -1,75 12439
1,75 -2,00 801,0
2,00 - 2,25 567,7
2,25 -2,50 451,6
250-2,75 61,4
2,75 -3,00 8.8
3,00 - 3,25 624.4
4,00 -4,25 309,0
4,25 -4,50 212,5
4,50 -4,75 1324,6
4,75 - 5,00 1317,6

An zwanzig verschiedenen Stellen des Untersuchungsgeldndes wurden aus Tiefen zwischen 30 cm
und 160 cm Bodenproben gewonnen und eine Bestimmung der spezifischen Radiumaktivitét 4z, und
des Emanationskoeffizienten £ durchgeflihrt. Die ermittelten spezifischen Radiumaktivititen wiesen
einen Mittelwert von Az, = 16,3 * 3,8 Bg/kg auf. Fiir die zugehorigen Emanationskoeffizienten wurde
ein Mittelwert von €= 0,31 £0,18 bestimmt. Die ermittelten Werte belegen fiir den untersuchten
Bodenhorizont eine relativ homogene flichige Verteilung der spezifischen Radiumaktivitdt der

mineralischen Matrix auf dem Untersuchungsgelénde.
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Des weiteren wurde mit Hilfe der aus RKS 5 gewonnenen Bodenproben ein Radiumtiefenprofil
bestimmt. Das Vertikalprofil erstreckte sich von der Erdoberfldche bis zum Grundwasserspiegel in
5m Tiefe und stitzte sich auf 18 Bodenproben. Die hierbei ermittelten spezifischen
Radiumaktivitéten hatten einen Mittelwert von Ag, = 10,2 + 1,9 Bg/kg. Dabei wurden fiir die, bis in
eine Tiefe von 2,5 m anstehenden Mittel- bis Grobsande, mit A, = 12,1 2,1 Bg/kg etwas hohere
spezifische Radiumaktivititen ermittelt, als fiir die darunter liegenden Mittel- bis Feinsande
(Aga = 8,2 £ 1,7 Bg/kg). Das Radiumtiefenprofil aus RKS 5 ist in Abb. 3-3. 5 dargestellt. Die
Analysenergebnisse zeigen, daf in bis in eine Bodentiefe von etwa 2,5 m auch vertikal eine relativ

konstante spezifische Radiumaktivitit vorliegt.
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Abb. 3-3. 5: Radiumtiefenprofil aus RKS 5

Als Trockendichte des Bodens von Standort 3 wurde ein Wert von p; = 1,6 g/cm? ermittelt. Im Zuge
vorangegangener Untersuchungen war die durchschnittliche Porositdt des Bodens mit n = 0,36
festgestellt worden. Mit diesen Werten, einem Emanationskoeffizienten von € = 0,3/ und einer fir
den MeBhorizont angenommenen spezifischen Radiumaktivitdt von Ag, = /4 Bg/kg ergibt sich als
Radon-Gleichgewichtskonzentration der Bodenluft theoretisch ein Wert von ca. C.. = 19 kBg/m3.
Diese Konzentration entspricht in etwa den hoéchsten auf dem Gelinde gemessenen

Radonkonzentrationen.

Die auf dem Standort in 70 cm Tiefe gemessenen Radonkonzentrationen der Bodenluft lagen in einem
Wertebereich zwischen Cg, <1 kBg/m* und Cg, = 22 kBg/m*. Als geogener Radon-Hintergrundwert
im MeBhorizont wurde aufgrund der festgestellten Radonkonzentrationen der Bodenluft und aufgrund
der an insgesamt 38 Bodenproben ermittelten spezifische Radiumaktivititen ein Wert von 15 kBg/m?

angenomimern.

Wihrend der beiden MeBkampagnen wurden an etwa 20 % der Punkte Wiederholungsmessungen
durchgefiihrt. Da die MeBdaten der Radonkartierung sowohl bei den Wiederholungsmessungen als
auch im Gesamtvergleich der beiden MeBkampagnen (siche Profile 6 und 7) gut reproduzierbar waren,
wurde der Kriging-Interpolation ein Nugget-Faktor von null zugrundegelegt. Das im Zuge der
Radonkartierung auf Standort 3 festgestellte Radon-Verteilungsmuster ist in Abb. 3-3.6 dargestellt.
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—10-— — Rn [kBg/m’]
BT A Sanierungsbrunnen
RKS 4 €Y Rammkernsondierung
|4 Rn-Messpunkt

Verbreitung der
NAPL-Kontamination

ehem. 10 m* Hochtanks

ehem. 16 m* Erdtanks

Abb. 3-3. 6: Ergebnis der Radonkartierung im Vergleich zu der durch Rammkernsondierungen lokalisierten
Verbreitung der NAPL-Kontamination auf Standort 3

Das Kartenbild in Abb. 3-3.6 zeigt, dafl sich das auskartierte Radonminimum im Zentrum des
Untersuchungsgelidndes gut mit der Verbreitung der aufschwimmenden Kerosinphase und damit auch
der Verbreiutung der MKW-Kontamination im grundwasserungesittigten Boden deckt. Sowohl nach
den Ergebnissen der Radonkartierung als auch den Ergebnissen der Rammkernsondierungen bzw.
GrundwassermeBstellen erstreckt sich der Kern der kontaminierten Zone vom ehemaligen
Schadenszentrum ausgehend dem Grundwasserstrom folgend in nordwestliche Richtung.
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Ein weiteres, separates Radonminimum wurde westlich des Schadenszentrums, im Bereich des
Sanierungsbrunnens B2, festgestellt. Dieses Radonminimum indizierte sowohl die im
Sanierungsbrunnen B2 angetroffene, wahrscheinlich ebenfalls vom Schadenszentrum ausgehende,
aufschwimmende Kerosin-Phase als auch die in der Rammkernsondierung RKS 3 festgestellte
residuale NAPL-Kontamination in der grundwasserungeséttigten Bodenzone. Aufgrund der auf dem
Gelidnde festgestellten Radonkonzentrationen sind solche residualen NAPL-Verunreinigungen der
grundwasserungeséttigten Bodenzone auch in anderen Bereichen des Standortes zu erwarten.

Im Zuge der Radonkartierung waren am nordostlichen Ende des Profils 8 verringerte
Radonkonzentrationen in einem Teil des Gelindes ermittelt worden, welcher im Zuge der
Sanierungsuntersuchung nicht als kontaminiert ausgewiesen worden war. Aufgrund der Ergebnisse
der Radonkartierung wurde durch die zustédndige Sanierungsfirma in diesem Bereich eine zusitzliche
Erkundungsbohrung abgeteuft. Diese Bohrung wies auch hier eine aufschwimmende Kerosinphase
nach, was die Installation eines weiteren Sanierungsbrunnens zur Folge hatte.

Als Fazit der Untersuchungen auf Standort 3 ist festzustellen, daB die auf dem Standort vorliegende
groBriumige NAPL-Verunreinigung mit Hilfe der Radonkartierung lokalisiert werden konnte. Dabei
wurden die NAPL-kontaminierten Bereiche durch sehr deutliche Radonminima indiziert. Weiterhin
kann festgestellt werden, daB im Falle des Standortes 3 die im Vorfeld auskartierte Verbreitung der
NAPL-Kontamination durch die Radonkartierung nicht nur bestétigt, sondern an einer Stelle sogar
prazisiert werden konnte. Dabei war der fiur die Lokalisierung der ausgedehnten NAPL-
Kontamination notwendige Aufwand im Vergleich zur Lokalisierung durch Rammkernsondierungen
gering.
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4 Eignung der Radonkonzentration der Bodenluft als Indikator fiir
NAPL-Kontaminationen des Untergrundes

Die im Kapitel 1 vorgestellte und in Kapitel 2 theoretisch hinterlegte Arbeitsthese konnte sowohl
durch die an den GAMS durchgefiihrten experimentellen Untersuchungen (Kap. 3.2) als auch durch
die Radonkartierungen auf den Feldstandorten (Kap. 3.3) verifiziert werden. Das 148t die
SchluBfolgerung zu, daB der Radongehalt der Bodenluft prinzipiell als Indikator fir NAPL-
Kontaminationen des Untergrundes geeignet ist. Die durchgefiihrten Untersuchungen ergaben, daB
NAPL-Kontaminationen des Untergrundes grundsétzlich zu verringerten Radonkonzentrationen der

Bodenluft im unmittelbaren Bereich der Kontamination fithren.

Die im Zusammenhang mit NAPL-Kontaminationen des Untergrundes in der Bodenluft auftretenden
Radonminima sind auf eine Akkumulation des Radons in den NAPLs und eine damit verkniipfie
Verringerung der Radonkonzentration der Bodenluft zuriickzufiihren (Akkumulations-Effekt). Wie
weit sich eine NAPL-Kontamination auch im angrenzenden unkontaminierten Boden durch
verringerte Radongehalte der Bodenluft bemerkbar macht, ist von der Stirke der Kontamination sowie
der Gaspermeabilitdt und dem Diffusionskoeffizient des Bodens abhdngig. Je bindiger und / oder
feuchter ein Boden ist, um so geringer ist die Distanz, in der noch ein signifikanter Einflul der NAPL-

Kontamination auf das Radontiefenprofil im angrenzenden unkontaminierten Boden zu erwarten ist.

Im Falle von sehr frischen NAPL-Schadensfillen mit einem hohen Anteil an leichtfliichtigen
Komponenten ist gegebenenfalls eine temporidre Erhohung Radonkonzentration der Bodenluft
oberhalb der Kontamination méglich. Dieses wird durch eine Verstirkung der aufwirtsgerichteten
Radonmigration aufgrund der Entgasung der leichtfliichtigen NAPLs hervorgerufen (Shuttle-Effekt).
Durch NAPL-Schadensfille hervorgerufene erhohte Radonkonzentrationen der Bodenluft sind jedoch
nur temporirer Natur und stellen als Indikatoren fiir NAPL-Kontaminationen des Untergrundes eher
eine Ausnahme dar. Bei den im Rahmen dieser Arbeit durchgeflihrten Radonkartierungen wurden als
NAPL-Indikatoren ausschlieBlich Radonminima festgestellt. Trotzdem muB die Interpretation der
MeBergebnisse einer Radonkartierung immer mit Hinblick auf die Art und das Alter der NAPL-
Kontamination erfolgen.

Besonders bei der Auswertung von Radonmefdaten, die in stark urban iiberprigten Gebieten
gewonnen werden, ist die Auswirkung eines moglicherweise vorliegenden anthropogenen Eingriffs in
das natiirliche Bodenprofil oder einer gegebenenfalls vorhandenen Versiegelung des Bodens in die
Interpretation einzubeziehen. Da auch Niederschlagswasser eine tempordre Versiegelung des Bodens
bewirken kann, sollten Radonkartierungen nicht wihrend bzw. unmittelbar nach Regenereignissen
durchgefiihrt werden. Wie lange der erhohte Porenwassergehalt nachfolgend zu einem Regenereignis
sich auf das Radontiefenprofil auswirkt, héngt von der Stirke des Niederschlages und von der
Bodenart ab. Bei dem mit Hilfe der GAMS untersuchten Mittelsand wurde eine Beeinflussung {iber
etwa 12 Stunden festgestellt.

Voraussetzung einer erfolgreichen Radonkartierung ist eine reprisentative Bodenluftprobenahme. Bei
der im Zuge einer Radonkartierung durchgefiihrten Bodenluftprobenahme sollte daher nach der im
Kapitel 3.3.2.1 beschriebenen Feldtechnologie verfahren werden. Damit kann gewihrleistet werden,
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daB die fiir das Radontiefenprofil relevanten natiirlichen EinfluBgrofen Luftdruck, Temperatur und
Windgeschwindigkeit keinen signifikanten kurzfristigen EinfluB auf die MeBergebnisse der
Radonkartierung haben. Die testweise Anwendung der vorgestellten Probenahmetechnologie an drei
realen Schadensfillen bestitigte gleichzeitig die Effizienz der Methode. Die Feldtechnologie erlaubt
bei einem reibungslosen MeBablauf etwa drei Radonmessungen pro Stunde, wobei die Messungen von
einer Person durchfiihrbar sind. Im Vergleich zu Rammkernsondierungen erlaubt die Radonkartierung
somit eine schnellere und weniger aufwendige orientierende Erkundung eines NAPL-kontaminierten
Standortes.

Radonkartierungen sind nicht uneingeschrankt zur Detektion von NAPL-Kontaminationen des

Untergrundes einsetzbar. Die limitierenden Faktoren werden im folgenden genannt.

1. Aufgrund der sehr dhnlichen Lslichkeiten des Radons in unterschiedlichen NAPLs,
ist bei einer Radonkartierung keine Unterscheidung zwischen verschiedenen NAPLs

moglich.

2. Da kleinrdumig sehr uneinheitliche geologische Verhiltnisse auch starke kleinrdumige
Verdnderungen der Gaspermeabilitdt, des Diffusionskoeffizienten wund der
Emanationsrate des Bodens mit sich bringen, ist es im Falle einer komplizierten
geologischen Situation nur unter Vorbehalten moéglich, auskartierte Radonanomalien
einer bestimmten Ursache zuzuordnen bzw. einen geogenen Radon-Hintergrundwert
fiir den MeBhorizont festzulegen.

3. Aufgrund der begrenzten Diffusionslinge des Radons von maximal etwa 2m
(trockene, sandige Boden), sind Kontaminationen, die tiefer als 2 m unterhalb des
MeBhorizontes liegen, kaum mehr mit einer Verringerung der Radonkonzentration der

Bodenluft nachweisbar.

4. Aufgrund der geringen Migrationsldnge des Radons in Wasser konnen DNAPL-
Kontaminationen, welche unterhalb des Grundwasserspiegels vorliegen nicht mit
Hilfe des Radongehalts der Bodenluft detektiert werden. DNAPL-Kontaminationen
in Aquiferen haben schon bei einem Grundwasseriiberstau von wenigen Zentimetern
keinen signifikanten Einflu mehr auf das Radontiefenprofil in der Bodenluft des
dariiberliegenden Bodens.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dall Anomalien des Radongehalts der Bodenluft zur
Detektion von NAPL-Kontaminationen des Untergrundes bei oberflichennahen NAPL-
Kontaminationen in der grundwasserungesittigten Bodenzone genutzt werden kinnen. Hierbei

sind als Indikatoren grundsiitzlich Radonminima zu erwarten.
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Die beschriebenen Experimente und theoretischen Betrachtungen haben gezeigt, dall die natiirliche
Radonkonzentration der Bodenluft als Indikator fiir Bodenkontaminationen durch Non-Aqueous
Phase-Liquids (NAPLs) prinzipiell geeignet ist. Die entwickelte Feldmethode konnte als
feldtaugliches Detektionsverfahren im Sinne der Aufgabenstellung bestitigt werden.

Sowohl im Zuge der Experimente in den GAMS als auch bei den Felduntersuchungen, wurden
Radonminima der Bodenluft als Indikatoren von NAPL-Verunreinigungen des Bodens festgestellt.
Eine ldnger anhaltende Erhéhung der Radonkonzentration durch aufsteigende hochvolatile NAPLs,
wie sie im Falle von Bodenkontaminationen durch leichtfliichtige NAPLs erwartet werden konnte,
wurde nicht festgestellt. Eine Untersuchung dieses ,,Shuttle-Effekts™, durch gezielte Kontaminationen
definierter Bodensdulen mit leichtfliichtigen Kohlenwasserstoffen (BTEX), wirden den
diesbeziiglichen Kenntnisstand ergénzen. Hierbei wiare vor allem die Zeitabhingigkeit eventuell

auftretender Radonmaxima von Interesse.

Die Experimente in den GAMS wurden an Bodensdulen aus gut klassiertem Mittelsand durchgefiihrt.
Aussagen zu anderen Bodentypen wurden aus den ermittelten Daten abgeleitet. Zur Verifizierung
dieser Aussagen wire es moglich, die GAMS mit natiirlichen Béden neu zu bestiicken und an diesen
Bodensdulen vergleichbare Experimente durchzufithren. Hierbei sollten auch andere NAPLs zum

Einsatz kommen.

Nachdem durch die hier beschriecbenen Arbeiten eine gualitative Detektion von
Bodenkontaminationen durch NAPLs nachgewiesen werden konnte, sollte anschlieBend untersucht
werden, ob mit Hilfe der beschriebenen Methode auch guantitative Aussagen moglich sind. Durch
Semprini et al. (2000) konnte eine solche quantitative Korrelation zwischen DNAPL-Gehalten in
Aquiferen und verringerten Radonkonzentrationen im Grundwasserabstrom zu der jeweiligen

Kontamination nachgewiesen werden.

Neben der in dieser Arbeit beschriebenen Nutzung der Radonkonzentration der Bodenluft zur
Lokalisierung und Eingrenzung von NAPL-Kontaminationen, kénnen Radonmessungen prinzipiell
auch zum Monitoring von aktiven Sanierungsmafnahmen herangezogen werden. Zur Detektion
sollten hier Festkérperspurdetektoren zum Einsatz kommen (Track-Etch Technik nach Fleischer,
1980, und Fleischer et al. 1975), welche die Radonkonzentration der Bodenluft iiber ldngere

Expositionszeiten registrieren.
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Die FEignung der natiirlichen Radonkonzentration der Bodenluft als Indikator fiir
Bodenkontaminationen durch Non-Aqueous Phase-Liquids (NAPLs) wurde untersucht.  Als
Arbeitsthese wurde eingangs postuliert, da infolge der sehr hohen Loslichkeit von Radon in NAPLs
eine NAPL-Kontamination in der grundwasserungesittigten Bodenzone aufgrund der Akkumulation
des Radons in der NAPL eine lokale Verringerung des Radongehalts der Bodenluft in der Umgebung
der Kontamination nach sich zieht und somit eine Detektion der Kontamination ermdglicht. Ziel der
Untersuchung war zum einen eine theoretische und experimentelle Bestdtigung der Arbeitsthese und
zum anderen die Entwicklung eines feldtauglichen Detektionsverfahrens fiir NAPL-Kontaminationen,
welches den Radongehalt der Bodenluft als zentrale MeBgroBe hat. Dabei sollte das Verfahren bei
geringerem technischen Aufwand eine hohere Anzahl an Probenahmepunkten zulassen als
herkdmmliche Untersuchungsmethoden. Zur umfassenden Bearbeitung dieser Aufgabenstellung
wurden (1) relevante Fragen zur Radonmigration theoretisch behandelt sowie (2) Laborexperimente,
(3) Experimente in definierten Bodensidulen und (4) umfangreiche Felduntersuchungen durchgefiihrt.

Zur Bestimmung von Radon-Verteilungskoeffizienten zwischen verschiedenen umweltrelevanten
NAPL-Gemischen und Luft (Kysp.5,) wurden Laborexperimente durchgefiihrt. Dazu wurden zwel
Experimentalanordnungen entworfen und eingesetzt. Fiir die Untersuchungen wurden beispiclhaft die
NAPL-Gemische Benzin, Diesel und Petroleum gewédhlt. Wihrend fiir zahlreiche reine NAPLs
entsprechende Verteilungskoeffizienten vorliegen, sind fiir diese drei NAPL-Gemische kaum
experimentelle Daten publiziert.

Die Laborexperimente ergaben Radon-Verteilungskoeffizienten Kyiprs zwischen 10 und 13. Die
ermittelten Werte lagen in ihrer Hohe im Bereich von bekannten Radon-Verteilungskoeffizienten
dhnlicher NAPLs und entsprachen somit den Erwartungen. Die fiir dic drei NAPL-Gemische
ermittelten Radon-Verteilungskoeffizienten belegen die starke Affinitit des Radons zu den
untersuchten NAPL-Gemischen.

Voraussetzung fiir eine Nutzung des natiirlich in der Bodenluft vorhandenen Radons zur Lokalisierung
von NAPL-Kontaminationen des Untergrundes ist die Signifikanz des NAPL-EinfluBes auf den
Radongehalt der Bodenluft gegeniiber dessen natiirlichen Schwankungen. Natiirliche Schwankungen
des Radongehalts der Bodenluft treten besonders in den oberen Bodenhorizonten auf und haben den
EinfluB verschiedener meteorologischer Parameter zur Ursache. Zur Untersuchung sowohl der
natiirlichen EinfluBfaktoren als auch des Einflusses von NAPL-Kontaminationen auf die
Radonkonzentration der Bodenluft wurden groBmaBstibliche Migrationsexperimente in definierten
Bodensdulen durchgefiihrt.

Zur Durchfiihrung der Migrationsexperimente wurde der, mittlerweile als Patent angemeldete,
Gasmigrationssimulator (GAMS) entwickelt. Der GAMS ermoéglicht die kontinuierliche
Aufzeichnung der Radonkonzentration der Bodenluft in einer definierten Bodenséule der Ausdehnung
1.0m* x 1,7m in 5 Sondenebenen (0 cm, 5cm, 30 cm, 70 ecm und 140 cm), ohne dabei die
Bodengasmigration mafigeblich zu beeinflussen. Parallel dazu ist die kontinuierliche Aufzeichnung
der Temperatur und der Bodenfeuchte in den einzelnen Sondenebenen mdglich. Die Zeitreihen der
einzelnen MeBgroBen konnen im Stunden- oder 10-Minutentakt registriert werden. Der GAMS
erlaubt aufgrund seiner AbmaBe die Bestimmung von MeBwerten, die in ihrer Qualitit denen von in-
situ-MeBdaten entsprechen. Gleichzeitig konnen aber, vergleichbar mit Laborbedingungen, sémtliche
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die MeBergebnisse beeinflussenden Parameter definiert vorgegeben bzw. sehr genau bestimmt werden.
Der GAMS ermdglicht damit einerseits labordhnliche MeBbedingungen und schlieBt andererseits die
im LabormaBstab unvermeidlichen Randeffekte weitestgehend aus. Fir die Untersuchungen wurden
insgesamt vier GAMS eingesetzt, welche mit definierten Bodensdulen bestiickt wurden. Als
Mineralmatrix kam hierbei ein radiumarmer Mittelsand zum Einsatz, dem homogen Uran-Tailings des
gleichen Komspektrums untergemischt wurden. Zur kontinuierlichen Aufzeichnung der
AuBentemperatur, der Windgeschwindigkeit und des Luftdrucks, als relevante meteorologische
EinfluBgroBen, wurde in unmittelbarer Nachbarschaft zur Mefistation eine mobile Wetterstation
betrieben.

Die an den GAMS durchgefiihrten Experimente zum EinfluB meteorologischer Parameter auf das
Radontiefenprofil ergaben tageszyklische Schwankungen des Radongehalts der Bodenluft am
Interface Boden / Atmosphére und in sehr geringen Bodentiefen (5 cm). In tieferen Bodenschichten
( 230 cm) wurde ein solches tageszyklisches Verhalten nicht mehr registriert.

Die in 5 cm Tiefe registrierte Zeitreihe der Radonkonzentration zeichnete sich durch hohe Werte in
den Nacht- und frithen Morgenstunden aus, wihrend sie am spdten Abend ein deutliches Minimum
durchlief. Es konnte gezeigt werden, daf dieser Tagesgang des Radongehalts der Bodenluft fiir
geringe Bodentiefen typisch ist und in erster Linie den sich tageszyklisch umkehrenden
Temperaturgradienten im Oberboden zur Ursache hat.

Der beobachtete Tagesgang des Radongehalts der Bodenluft am Interface Boden / Atmosphire zeigte
tagsiiber geringe und nachts erhhte Radonkonzentrationen. Es konnte gezeigt werden, daB8 dieser
Radontagesgang fiir die Bodenluft am Interface Boden/ Atmosphire typisch ist und in einem
Wechselspiel zwischen der tageszyklisch schwankenden Exhalationsrate des Bodens und der ebenfalls
tageszyklisch wechselnden bodennahen Windgeschwindigkeit begriindet liegt. Dabei ist die
Windgeschwindigkeit die dominierende EinfluBgrofie.

Ein signifikanter EinfluB des Luftdrucks konnte nicht als Ursache des beobachteten Tagesganges der
Radonkonzentration im Oberboden festgestellt werden. Ebensowenig waren die durch Taufall und
Verdunstung bedingten tageszyklischen Schwankungen der Bodenfeuchte im Oberboden fiir die
Radonkonzentration von Bedeutung.

Neben den Einfliissen tageszyklisch verinderlicher meteorologischer Parameter wurde die
Auswirkung von Niederschldgen auf den Radongehalt der Bodenluft untersucht. Dabei konnte ein
deutlicher EinfluB von Niederschlagsereignissen nachgewiesen werden. Aufgrund der Blockierung
der Bodenporen durch das Niederschlagswasser im Oberboden, kommt es unmittelbar nach dem
Einsetzen eines Niederschlags zu einem Radonstau und damit zu einem Anstieg der
Radonkonzentration in den Bodenschichten unterhalb des stark durchfeuchteten Bodenhorizonts.

Zur Untersuchung des Einflusses von NAPL-Kontaminationen des Bodens auf den Radongehalt der
Bodenluft wurden zwei der GAMS mit einem definierten NAPL-Volumen kontaminiert (201 bzw.
251). Dabei wurde bei einem der Versuche Benzin, als NAPL mit einem hohen Anteil an
leichtfliichtigen Komponenten, und bei dem zweiten Versuch Diesel, als NAPL mit einem geringen
Anteil an leichtfliichtigen Komponenten verwendet. Die Kontamination der Bodenkdrper erfolgte
homogen in einer Tiefe unterhalb 120 cm.

Bei beiden Experimenten wurde ein erheblicher Riickgang der Radonkonzentration der Bodenluft
innerhalb des kontaminierten Bodenvolumens beobachtet. Gleichzeitig kam es auch in den
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Sondenebenen oberhalb der NAPL-Kontamination zu einer signifikanten Verringerung der
Radonkonzentration, wobei der Konzentrationsriickgang hier mit zunehmendem Abstand vom
kontaminierten Bodenvolumen geringer wurde und in 5 cm Tiefe kaum mehr zu bemerken war. Der
Riickgang der Radonkonzentration der Bodenluft in den GAMS hat die Akkumulation eines Teils des
im Porenraum vorhandenen Radons in der jeweils injizierten NAPL zur Ursache. Durch die NAPL-
Injektion kam es sowohl zu einer Stagnation des Radonnachschubs aus der Tiefe als auch zu einer
Riickdiffusion von Radon aus dem unkontaminierten in den kontaminierten Teil der Bodensiule.

Aufbauend auf den theoretischen Betrachtungen zur Radonmigration im Boden und auf Grundlage der
Ergebnisse der Labor- und Migrationsexperimente, wurde eine Technologie zur Messung des
Radongehalts der Bodenluft erarbeitet, welche allen theoretischen und praktischen Anforderungen im
Sinne der Aufgabenstellung gerecht wird. Zur Uberpriifung der Feldtauglichkeit und der Effizienz
dieser MeBtechnologie wurden an drei exemplarisch ausgewihlten, real kontaminierten Standorten
unterschiedlicher Ausdehnung Radonkartierungen durchgefiihrt. Bei den untersuchten Standorten
handelte es sich um zwei stiligelegte Tankstellen und eine ebenfalls stillgelegte Betankungsstation
eines Flughafens. Die Standorte zeichneten sich durch NAPL-Kontaminationen des Untergrundes aus,
welche in ihrer Lage weitestgehend bekannt waren.

Bei jedem der Standorte wurde die mit Hilfe der Radonkartierung lokalisierte Ausdehnung der
jeweiligen NAPL-Kontamination mit der im Vorfeld mit herkémmlichen Mitteln festgestellten Lage
der Kontamination verglichen. In jedem der untersuchten Félle konnte die Lage der NAPL-
Kontamination des Untergrundes durch signifikante Minima der Radonkonzentration der Bodenluft
lokalisiert werden. Im Falle der ehemaligen Betankungsstation des Flughafens war sogar eine
Prizisierung des bis dahin bekannten Schadensbildes méglich. Durch die Feldversuche konnten somit
die theoretischen Uberlegungen und die experimentellen Ergebnisse in situ bestitigt werden.
Gleichzeitig wurde gezeigt, dal die entwickelte MeBtechnologie sowohl eine reprdsentative als auch
eine effiziente Bodenluftprobenahme im Sinne der Aufgabenstellung ermdglicht.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, daB eine Lokalisierung von NAPL-Kontaminationen der
grundwasserungesittigten Bodenzone mit Hilfe der Detektion von Anomalien des Radongehalts der
Bodenluft moglich ist. Dabei sind als NAPL-Indikator grundsétzlich Radonminima zu erwarten.
Gleichzeitig haben die Untersuchungen gezeigt, da3 Radonkartierungen nicht in jedem Falle zur
Detektion von NAPL-Kontaminationen geeignet sind. Das eingeschriankte Nutzungspotential der
Methode ergibt sich aus den vier im folgenden aufgezdhlten Punkten.

(1) Eine Aussage dariiber, welche konkrete NAPL als Kontaminant im Untergrund vorliegt, kann nicht
gemacht werden. (2) Die begrenzte Diffusionslinge des Radons im Boden limitiert die Tiefe
detektierbarer NAPL-Kontaminationen. (3) Eine sehr uneinheitliche geologische Situation erschwert
die Interpretation der MeBdaten. (4) Eine Detektion von NAPL-Kontaminationen unterhalb des
Grundwasserspiegels ist nicht méglich.

Neben der in dieser Arbeit beschriebenen Nutzung von Radon-Kurzzeitmessungen zur Lokalisierung
von NAPL-Kontaminationen des Untergrundes konnen Radonmessungen prinzipiell auch zum
Monitoring von aktiven Sanierungsmafnahmen herangezogen werden. Dazu bieten sich
zeitintegrierende Radon-Langzeitmessungen mit Hilfe von Festkérperspurdetektoren an.
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der Radonkartierungen auf den Standorten 1, 2 und 3 sowie Radonkonzentrationen der
Bodenluft an den MeBpunkten (Down-Load unter ftp://safira.ufz.de/publikationen)

Anhang G: Fotodokumentation

130



Anhang

Anhang A: Im Zuge der Mischungs- und Durchstréomungsexperimente
ermittelte Radon-Verteilungskoeffizienten zwischen

verschiedenen NAPLs und Wasser (Ky4p1w)

Mischungsexperimente
NAPL L c? Knaprw Mittel STD
[(Bq/] [Bq/]

Benzin 1 549 10 54,9
Benzin 2 296 3 59,2
Benzin 3 255 5 51,0

Benzin 4 85 2 42,5
Benzin 5 161 3 53,7

Benzin 6 212 5 424
Benzin 7 523 10 52,3 50,9 5,8
Diesel 1 583 14 41,6

Diesel 2 541 13 41,6

Diesel 3 244 5 48.8

Diesel 4 77 2 38,5

Diesel 5 93 2 46,5

Diesel 6 511 10 51,1

Diesel 7 201 4 50,3
Diesel 8 121 3 40,3
Diesel 9 392 10 39,2
Diesel 10 199 5 39,8 43,8 46
Petroleum 1 354 8 443
Petroleum 2 420 8 52,5
Petroleum 3 255 8 31,9
Petroleum 4 337 10 33,7 40,6 8,3

Durchstrémungsexperimente
Sl c e c g; Kyuprw Mittel STD
[Bg/1] [(Bq/l]

Diesel 1 1230 32 38,4
Diesel 2 300 8 37,5
Diesel 3 80 40,0 38.6 1,0
Petroleum 1 395 10 39,5
Petroleum 2 238 5 47,6 43,6 4,1
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Anhang B: Siebanalysen der Urantailings und des Quarzsandes
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Anhang C: Spezifische Radiumaktivititen der Urantailings

Radium [kBqg/kg]

4

(¥}

—

!y

RESREIRTRARSYIN

T

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 Mittel

Probennummer
Probe Nr. Aga Standardabweichung

1 2,30 0.23
2 2,64 0.26
3 2,67 0.27
4 3,05 0,31
5 2,65 0,27
6 2,80 0.28
7 2,43 0,24
8 2,62 0,26
9 2,63 0,26
10 2,62 0,26
11 3,07 0,31
12 2,92 0,29
13 2,55 0,25
14 2,61 0,26
15 2,36 0,24

Mittel 2,66 0,27
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Anhang D: GAMS-Daten des August 1999 zur Abhangigkeit der

Radonkonzentration der Bodenluft von meteorologischen
Parametern
(Down-Load unter ftp://safira.ufz.de/publikationen)

Zeitrethen

der Radonkonzentration der Bodenluft aus den Sondenebenen S1 (0 cm), S2 (5cm),
S3 (30 cm) und S4 (70 cm)

der Temperatur aus den Sondenebenen S1 (0 cm), S2 (5cm), S3 (30 cm), S4 (70 cm),
S5 (140 cm) und S6 (200 cm)

der Bodenfeuchte aus den Sondenebenen S2 (5 cm), 83 (30 cm), S4 (70 cm) und S5 (140 cm)
der Windgeschwindigkeit

des Luftdrucks

Anhang E: GAMS-Daten zur Abhiingigkeit der Radonkonzentration der

Bodenluft von Niederschligen, Grundwasserspiegel-
schwankungen und NAPL-Kontaminationen
(Down-Load unter ftp://safira.ufz.de/publikationen)

Zeitreihen

des Beregnungsexperiments
des Uberstauexperiments
des Benzinexperiments

des Dieselexperiments

Anhang F: Geldndedaten zu den Radonkartierungen

(Down-Load unter ftp://safira.ufz.de/publikationen)

Lokale Hoch- und Rechtswerte der MefSpunkte der Radonkartierungen auf den Standorten 1, 2 und 3
sowie Radonkonzentrationen der Bodenluft an den MeBpunkten
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Anhang G: Fotodokumentation

Bild1:  Glas-Marinelli-Becher zur Durchfithrung der gammaspektrometrischen Bestimmung
der Radonkonzentrationen in der NAPL (links) und im Wasser (rechts).

Bild2:  Apparatur zur Durchfithrung der Durchstrémungsversuche mit 1. Radonquellmaterial
(Tailingssiule), 2. Wassersdule, 3. NAPL-Siule und 4. Pumpe.
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Bild3:  Gasmigrationssimulatoren (GAMS) im Viererblock. Zwei der GAMS sind durch eine
an der Basis offene Plexiglashaube abgedeckt. Zwei der GAMS sind gasdicht
verschlossen.

Bild4:  Blick in den Probenahmeschacht eines GAMS-Viererblocks. Der rechte GAMS ist
mit Sonden bestiickt (inklusive Alpha-GUARD, Mitte unten), der linke GAMS ist
noch nicht in Betrieb.
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Bild 5:

Komplette Feldausriistung fiir eine Radonkartierung mit
1 Radonmonitor Alpha-GUARD

2 Luftsack

3 Sondensystem

4 Alpha-Pump

5 schwerer Kunststoffhammer

6 BodenfeuchtemeBgerét Easy-Test

7 Bodenfeuchtesonde
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