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Abstract

The results of seven years lysimeter ex-
periments (twelve soil monoliths, four
soil types) to determine the uptake of
8Co, ¥Cs and **°Ra into agricultural
crops and the leaching behaviour are
presented. The mobility of the artificial
radionuclides in soil profiles decreased
in the following order: ®Co > ?*Ra >
1¥7Cs. Total median values of soil-plant
transfer factors (dry matter basis) for the
three radionuclides decreased from ***Ra
(0.068 kg kg™ to ¥"Cs (0.043 kg kg™)
and “Co (0.018 kg kg!). The physical
and chemical properties of the experi-
mental soils resulted in significant dif-
ferences in transfer factors or fluxes bet-
ween the investigated soils for *’Cs and
226Ra, but not for °Co. Differences in
transfer between plant species and plant
parts are distinct, with graminaceous
species showing 5.8 and 15 times lower
values for '*’Cs and ®Co than dicodyle-
donean species. In model calculations
radionuclide losses through the different
pathways (physical decay, leaching, plant
uptake and removal) were quantified.

1. Einleitung

Die Mobilitdt von Radionukliden in der
Umwelt hdngt in hohem Mafe von de-
ren Verhalten im Boden ab. Fiir ein Gster-
reichisches Waldgebiet konnte gezeigt
werden, daB3 der Boden auf lingere Zeit
die wichtigste Senke fiir Radiocédsium
darstellt (STREBL et al., 1999). Daraus
ergibt sich aber auch, daB3 insbesondere
mittel-und langfristig der Boden die
wichtigste Quelle fiir den Eintritt von
Radionukliden in die Nahrungskette dar-
stellt. Dabei kommt der Wurzelaufnah-
me, und somit dem Boden-Pflanze
Transfer die grofite Bedeutung zu, po-
tentiell kann auch die Auswaschung in
das Grundwasser eine Gefahr darstellen.

In den letzten ca. 30 bis 40 Jahren wur-
de eine Vielzahl von Boden-Pflanze
Transferfaktoren ermittelt. Allerdings ist
die Datenbasis nur fiir einige wenige
Radionuklide, die entweder wahrend des
Kernwaffenfallout bzw. nach dem
Tschernobyl Unfall von Bedeutung wa-
ren, konsistent und statistisch abgesi-
chert. Fiir eine regionalisierte Prognose
reichen diese Datensétze aufgrund der
groflen standort- und pflanzenarten-
spezifischen Variation (IAEA, 1994)
nicht aus. Die vorliegende Arbeit be-
schreibt die Ergebnisse von siebenjahri-
gen Lysimeteruntersuchungen, die zum
Ziel hatten (i) neben dem gut untersuch-
ten Radionuklid '*’Cs auch Nuklide, die
in einem radioaktiven Endlager Bedeu-
tung hitten (“Co und ??°Ra) zu beriick-
sichtigen, (ii) die 6sterreichischen Stand-
ortverhiltnisse und Kulturpflanzen ein-
zubeziehen und (iii) einige grundsétzli-
che Daten beziiglich Tiefenverlagerung
der genannten Radionuklide zu liefern.
In der vorliegenden Arbeit gehen wir
zusitzlich auf ein einfaches Modell zur
Quantifizierung der Radionuklidfliisse ein.

2. Material und Methoden

Die Auswahl der Versuchsbdden (vier
Boden, drei Wiederholungen) erfolgte
nach der Héufigkeit des Vorkommens
von Bodentypen in der Ndhe moglicher
Endlagerstandorte. Aufgrund der Erhe-
bungsergebnisse wurden folgende Bo-
dentypen fiir die Lysimeteranlage be-
probt: Felsbraunerde (Kristallin), trok-
kengefallener Gley (Kristallin), kalkfreie
Lockersedimentbraunerde, kalkhiltige
Lockersedimentbraunerde. Die monoli-
thische Entnahme und die eigens fiir die-
sen Zweck konstruierte Vorrichtung ist
an anderer Stelle ausfiihrlich beschrie-
ben (GERZABEK, 1990). Die bauliche
Errichtung der Anlage und die Entnah-

me der zw6lf Bodenmonolithen (1 x 1 x
0,75 m) erfolgte in den Jahren 1989 und
1990. 1990 erfolgte die kiinstliche Kon-
tamination der Oberbdden durch Ein-
bringung der Radioaktivitit in eine Teil-
menge (1 kg) jedes Oberbodens. Nach
der Trocknung und Vermahlung des kon-
taminierten Bodens wurde der gesamte
Oberboden (0 bis 20 cm) des jeweiligen
Lysimetergefdfes in einen 1 m* fassen-
den Zwangsmischer eingebracht und mit
der kontaminierten Teilmenge gemischt.
Die Grundgehalte der in den Béden ent-
haltenen Radionuklide, d.h. die Aktivi-
tatskonzentration der im Boden vorhan-
denen Radionuklide vor der Einbringung
der zusédtzlichen Aktivitdten sind aus
Tabelle 1 zu entnehmen. Die mittleren
zugesetzten Aktivitdtsmengen pro Gefafy
betragen 588,0 + 30,8 kBq *"Cs, 687,9
+ 40,7 kBq ®Co und 79,0 + 8,5 kBq
226Ra. Die daraus resultierenden mittle-
ren Aktivitdtskonzentrationen in den ein-
zelnen Oberbdden (0 - 20cm) nach der
Kontaminierung sind aus Tabelle 1 er-
sichtlich. Die Wasserdynamik der Lysi-
meteranlage wurde jeweils fiir sechsmo-
natige Perioden ermittelt. Dazu wurden
einerseits die Sickerwassermengen un-
ter Beriicksichtigung etwaiger zusétzli-
cher Probenentnahmen zu anderen Ana-
lysenzwecken aufsummiert, um den Sik-
kerwasseranfall zu errechnen. Anderer-
seits wurden die Tagesnieder-
schlagssummen aus den Aufzeichnun-
gen der Wetterstation des Forschungs-
zentrums Seibersdorf zu Sechsmonats-
werten zusammengefalt und um etwai-
ge Bewisserungsmengen erweitert. Die
angebauten Kulturen waren: Winteren-
divie (1990), Mais (1991), Winterwei-
zen (1991/1992), Gelbsenf (Sinapis
alba, 1992), Zuckerriibe (1993), Kartof-
fel (1994), Pferdebohne (1995) und Wei-
delgras (1996). Die mittleren Ertriage (g
Trockensubstanz pro m?) betrugen 34
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Tabelle 1: Charakteristika der Lysimeterbdden (0-20 cm Tiefe) lich unterscheiden. Die geringsten Aus-

waschraten wurden fiir '*’Cs, gefolgt von

Parameter Boden 1 Boden 2 Boden 3 Boden 4 . . .

%Co beobachtet. Die urspriinglich fest-
pH (CaCl,) 7.5 4.6 5.1 5.9 gestellten 2°Ra-Aktivititskonzentratio-
Sand : Schiuff : Ton (%) 17:65:18  48:43:9 61:27:12 24:62:14 o0 o0 doo Sickerwissern waren am
lllit (in % des Tons 69 59 42 28 . .

Hlurgmso(% ) ) 15 24 26 52 groften. Durch den Vergleich der Kon-
CaCo, (%) 18.3 <d.. <d.l <d.l zentrationsverhéltnisse von ?2°Ra/***Ra
Ca,, g, gacizy (MMOlAqu. 100g™) 12.3 4.1 5.88 15.7 im Unterboden und im Sickerwasser
gexcmsacni) (mm&'Aq“{(;gO?)” (1)2 8(1)2 1%2 3‘1“71 konnte allerdings festgestellt werden,
mmolAqu. 100g . . . . .. . . . .
exch (BaCl2) a -
N, o, (MMOlAqu. 100g™) 0.1 0.07 0.09 035 dal3 der uberw1egend'e Teil dezszﬁlm Sik
hydr. Leitfahigkeit, geséttigt (m d) 0.64 1.80 0.54 0.06 kerwasser nachgewiesenen ***Ra aus
87Cs nach Kontamination (Bq kg™) 2301451 24451254  2143+147 39724272 dem natiirlichen Inventar des Unterbo-
87Cs von Tschernc_)byl_(Bq kg™) 54+6 182482 158110 278+33 dens und nicht von der kiinstlichen Kon-
8Co nach Kontamination (Bq kg™) 2652+67 26681282 2302177 42811306 ination des Oberbod Di
%Co Grundgehalt (Bq kg) <d.. <dl. <dl. <dl. tamination des Oberbodens stammt. Dies
226Ra nach Kontamination (Bq kg™) 34118 350461 322414 535+83 istin Tabelle 2 bereits beriicksichtigt. Es
226Ra natrlicher Hintergrund (Bq kg™) 46+3 24+4 60+7 517 ergibt sich daher folgende Reihung der

< d.l. unter der Nachweisgrenze

Tabelle 2: Errechnete Verlustraten (d') durch Auswaschung fiir die vier Lysi-
meterbéden und die drei Radionuklide (geometrischer Mittelwert + Standard-

abweichung, n = 8 - 12)

Nuklid Auswaschungsverlust vom Bodengesamtgehalt; Werte x 10-°(d-")
Boden 1 Boden 2 Boden 3 Boden 4

¥7Cs 1.16+0.39 0.93+0.13 1.43+0.28 1.52+0.22

2%Ra 11.71+£2.06

%Co 14.6 £3.59 6.46+2.23 14.6+2.81 9.70+£2.43

(Endivie), 1159 (Maiskorn), 326 (Win-
terweizenkorn), 308 (Gelbsenf), 259 (Zuk-
kerriibe), 96 (Kartoffelknollen), 271 (Pfer-
debohne, Korner) und 296 (Weidelgras).

Die Vegetationsproben wurden ofenge-
trocknet und vermahlen und in luftdicht
verschlieBbare Marinellibecher einge-
bracht. Die Aktivitdtskonzentrationen
(**%Ra, “°Co, '¥7Cs) wurden gammaspek-
trometrisch bestimmt und bei “°Co und
1¥Cs auf den Tag der Kontamination der
Boden zerfallskorrigiert.

Die gemessenen Daten wurden als Basis
zur Errechnung von téglichen Auswa-
schungsverlusten, Boden-Pflanze Transfer-
faktoren [(Bq kg Pflanzentrockensubstanz)
/(Bq kg' trockenem Boden)] und Aufnah-
meraten von Radionukliden (RN) in die
Pflanze verwendet. Letztere Daten wurden
unter Beriicksichtigung eines exponentiellen
Biomassezuwachses wie folgt errechnet:

_ - LN(I - losssoil—plant )
sp ¢ 5
wobei
loss = RN Aktivitit in der Pflanze

soil-plant

(Bq) / gesamte RN Aktivitét (Boden +
Pflanze (Bq))

RN Aktivitét in der Pflanze = Ertrag (g)
x RN-Gehalt (Bq/g)
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t=Zeit (s, Sekunden)

ﬂsp: RN-Flufl vom Boden in die
Pflanze (s)

3. Ergebnisse und
Diskussion

Beziiglich der Auswaschungsverluste
(Tabelle 2) zeigte sich, dal} sich die drei
1990 in den Oberboden eingebrachten
Radionuklide ®Co, '*’Cs und ?**Ra deut-

Auswaschungsraten aus dem kontami-
nierten Oberboden: “Co > 22Ra > 1¥7Cs,
Die Unterschiede zwischen den Bdden
sind zumeist kleiner als jene zwischen
den Radionukliden.

Eine vollstdndige Darstellung der Boden-
Pflanze Transferfaktoren aus GER-
ZABEK et al. (1998) ist ersichtlich. Die
Gesamtmedianwerte der Boden-Pflanze
Transferfaktoren bzw. Aufnahmeraten
der drei Radionuklide nahm von **Ra zu
137Cs und ®°Co ab (4bbildung 1). Die
unterschiedlichen Bodencharakteristika
flihrten bei den Nukliden *’Cs und *Ra
zu statistisch signifikanten Differenzen,
was allerdings fiir “Co nicht zutraf. Den
Radiocdsiumtransfer verminderten stei-
gende pH-Werte, Tongehalte, ,,pflanzen-
verfiigbare® Kalium- und Phosphorge-
halte und Kaliumgesamtgehalte. Diese
Ergebnisse sind durchaus erwartungsge-
maif und streichen einmal mehr die Be-
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H Ra-226
0,1 E Co-60 —
20,08
o
=
k- 0,06
0,04 -
0,02 - I
0
gesamt Boden | Boden I Boden Il Boden IV

Abbildung 1: Medianwerte von Transferfaktoren Boden-Pflanze fiir die vier Ly-
simeterboden (n = 13, fiir das Gesamtmittel: n = 149)
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mECs-1370Ra-226 m Co-60

TF (kg/kg)

Abbildung 2: Medianwerte der Transferfaktoren fiir verschiedene Kulturpflan-

zen (nur Ertragsorgane, n = 12)

Tabelle 3: Radionuklid - Aufnahmeraten verschiedener Kulturpflanzen und jéahr-

liche Radionuklid - Ernteentziige

Aufnahmeraten (s™)
(alle Werte x 10-"")

Ernteentzug
(Bg m2in der Vegetationsperiode)

137CS 226Ra GOCO 137CS 226Ra GOCO
Endivie 0.07 0.16 0.03 7,2 2,4 4,2
Gelbsenf 5.20 1.34 047 203 6,9 19,9
Kartoffel 1.05 0.42 0.24 47,5 74 29,8
Maiskorn 0.63 0.02 0.02 668 254 233
Pferdebohne 1.60 0.23 6.06 157 10,2 227
Weidelgras 0.17 0.84 0.09 20,7 10,3 14,6
Weizenkorn 0.25 0.67 0.03 59,7 453 3,6
Zuckerriibe 1.29 4.25 1.19 355 74,2 133

deutung der pflanzenphysiologischen
Ahnlichkeit von Cs und K heraus. Der
Radiumtransferfaktor wurde signifikant
vermindert durch steigende pH-Werte,
Ton- und Schluffgehalte, Ca-Gehalte
(gesamt und austauschbar) und aus-
tauschbare Mg-Gehalte der Boden. Auch
hier zeigt sich die Bedeutung der che-
mischen Ahnlichkeit von Ra und Ca fiir
die Pflanzenaufnahme. Besonders deut-
lich sind die Unterschiede der Transfer-
faktoren zwischen den Kulturarten, wo-
bei die monokotylen Pflanzen im Durch-
schnitt eine 5,8 bis 15 fach geringere Ra-
dionuklidaufnahme zeigen als dikotyle
(4bbildung 2). Dies gilt insbesondere fiir
Cisium und Cobalt, kaum fir Radium.
Es kann zusammenfassend gesagt wer-
den, daB3 der *’Cs- und ?**Ra-Transfer
stark von Bodeneigenschaften und Pflan-
zenarten abhéngt, bei ©°Co sind pflanzen-
spezifische Faktoren die wesentliche
Streuungsursache. Leguminosen scheinen
besonders viel Co aufzunehmen (siehe
Pferdebohne, Abbildung 2), was auf des-
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sen Rolle als Bestandteil von Vitamin B12
und somit im Stickstofffixierungsmeta-
bolismus zuriickgefiihrt werden kann.

Die Berechnung der Aufnahmeraten be-
riicksichtigt neben der Expositionszeit
auch den Biomassezuwachs der Pflan-

zen wihrend der Vegetationsperiode, die
Ergebnisse stellen daher eine physiolo-
gisch basierte Kennzahl dar. In Abhén-
gigkeit vom Bodentyp schwanken die
Mediane der Aufnahmeraten zwischen
0,17 und 2,34 x 10" s! fiir ¥7Cs, zwi-
schen 0,46 und 1,85 x 10" s! fiir ?°Ra
und zwischen 0,21 und 0,28 x 10" s
fiir °Co. Bei Ausschluf} pflanzenabhin-
giger Streuungsursachen ist die Bedeu-
tung des Bodentyps fiir die Hohe der
Cobaltaufnahme somit nicht mehr er-
sichtlich. Durch die hohen Unterschie-
de in der Biomasseproduktion ist die
Aufnahmerate allerdings kein aussage-
kraftiger Indikator fiir die jahrlichen Ra-
dionuklid-Ernteentziige aus dem Boden,
die Werte der untersuchten Kulturpflan-
zen (als Wert flir die Summe von Ertrags-
organen und Stroh) sind im rechten Teil
der Tabelle 3 zusammengefalit.

Trotz der hohen jahrlichen Biomassepro-
duktion von Mais (2,4 kg Stroh und 1,2
kg Korner) und dem damit verbundenen
Radionuklidaustrag sind die jéhrlichen
Verluste verglichen mit dem vorhande-
nen Bodeninventar sehr gering (siche
Abbildung 3), eine Bodensanierung im
Rahmen normaler landwirtschaftlicher
Praxis erscheint daher unter dsterreichi-
schen Verhiltnissen in mittelfristigen
Zeitrdumen nicht sinnvoll, dagegen wei-
sen die bodentypischen Unterschiede der
Radionuklidaustrage auf das hohe Poten-
tial bodenverbessernder Gegenmafinah-
men zur Verminderung der Kontamina-
tion von Lebensmitteln im AnlaB3fall hin.

Die Kombination der verschiedenen Ver-
lustpfade, Ernteaustrag, Bodenauswa-

Radionuklidverlust durch Ernteaustrag - Maiskultur

Kalkbraunerde(B1) Bqm’
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Abbildung 3: Erwartete Abnahme des Radionuklid-Bodeninventars durch Ern-
teentzug am Beispiel von Mais fiir unterschiedliche Bodentypen
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Abbildung 4: Abschatzung der jahrlichen Beitrdge der Verlustpfade Auswa-
schung, Ernteentzug und physikalischer Zerfall zur Verminderung des Radio-

nuklid-Bodeninventars

schung und physikalischer Zerfall ver-
anschaulicht deren unterschiedliche
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Relevanz fiir die drei untersuchten Radio-
nuklide. Im Falle von *’Cs und “Co ist

der physikalische Zerfall weitaus der wich-
tigste Verlustpfad. Nur bei *°Ra iiberstei-
gen die - ebenfalls geringfligigen - Ernte-
entziige die Verluste durch Zerfall.
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