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Résumé

L’étude sur la migration et sur "accumulation du Radon dans 'environnement humain joue
un role de plus en plus important. Un grand nombre d'études portant sur la concentration
régionale du Radon pose des questions sur les mécanismes de migration dans les sols et les
roches. Les sites, présentant en surface des anomalies d’activité positive et en méme temps,
un bas niveau d’activité dans les roches affleurant en surface régionale présentent un intérét
tout particulier. Pour expliquer les taux de transport élevés responsables de ces anomalies, il
faut, dans ce cas, prendre en compte un transport advectif ou un effet de pompe associé a des
zones de faille. En particulier, la mesure des influences météorologiques et endogenes sur une
courte période exige un enregistrement automatique de l'activité du Radon avec une grande
résolution temporelle. L'objectif de cette dissertation est la description d’un détecteur, qui
est utilisable sur le terrain et aussi dans des trous de mine. Le prototype construit appartient
a un systeme automatique d’acquisition de données ou de contréle, qui en plus de I’activité
de Radon détecte également des mesures météorologiques. Les données recueillies sont ana-
lysées grace a des algorithmes récursifs et a la transformée de Fourier.

Les mesures a longterme de l'activité du Radon dans une mine de gypse a Waliferdange,
Luxembourg indique une composante advective de transport couplée aux marées terrestres
ainsi qu'une influence de la pression atmosphérique. Un modéle de transport numérique ex-
plique de facon théorique les phénomenes observés. Les résultats montrent que la diffusion, la
pompe atmosphérique et la pompe de marées terrestres représentent des facteurs importants

pour le transport du Radon dans la crotite terrestre.



Zusammenfassung

Die Untersuchung der Migration und Anreicherung von Radon in der Umgebung des Men-
schen gewinnt zunehmend an Bedeutung. Aus zahlreichen Fallstudien regionaler Aktivitits-
konzentrationen entstehen Fragen nach den Migrationsmechanismen von Radon in Béden
und Gesteinen. Besonderes Interesse gilt dabei Orten mit positiven Aktivititsanomalien und
niedrigem regionalem Aktivititslevel an der Oberfliche, da hier zur Erklarung der hohen
Transportraten advektiver Transport oder Pumpeffekte in Verbindung mit Stérungszonen
von Bedeutung sind.

Insbesondere die Frfassung kurzperiodischer meteorologischer und endogener Einfliisse auf
die Radonmigration erfordert eine automatische Registrierung der Radonakfivitat mit hoher
zeitlicher Auflésung. Ziel dieser Dissertation ist deshalb die Entwicklung eines entsprechen-
" den Sensors, der zudem unter Feldbedingungen wie in Bohrléchern einsetzbar ist. Der her-
gestellte Geriteprototyp ist Bestandteil einer automatisierten Datenerfassungs- und Steue-
rungsanlage, die neben der Radonaktivitat zusatzlich meteorologische Grofien aufzeichnet.
Die Analyse der erhaltenen Mefdaten erfolgt durch rekursive Algorithmen sowie Fourier-
transformation.

Langzeitmessungen der Radonaktivitat in einer Gipsmine in Walferdange/Luxemburg deuten
neben einem Einfluff des atmosphérischen Luftdrucks auf eine mit den Gezeiten gekoppelte
advektive Transportkomponente des Porenfluids. Eine theoretische Erklirung der beobach-
teten Phinomene liefert eine numerische Transportmodellierung. Die Ergebnisse zeigen, dafl
Diffusion, atmosphérisches Pumpen sowie Gezeitenpumpen wichtige Prozesse fiir den Trans-
port von Radon in der Erdkruste darstellen.



Abstract

The study of Radon migration and accumulation in the human environment has gained
significant importance over the last decade. Many case studies of regional activity concen-
trations raise the question of migration mechanisms of Radon in soil and rock. Sites with
positive activity anomalies at the surface but at the same time low regional activity level in
the surface-near rocks are of special interest, since advective transport or pumping effects in
combination with faults have to be taken into account in order to explain the high transport
rates, wich are necessary to cause the anomalies.

In particular, the measurement of short-periodical meteorological and endogenous factors
affecting Radon migration requires an automatic registration of Radon activity with high
temporal resolution. The aim of this dissertation was the development of a correspondent
sensor, applicable under field conditions, as for example in boreholes. The constructed pro-
totype is part of an automatized data acquisition and control system, which is capable of
measuring meteorological quantities as well as Radon activity. The collected data are ana-
lyzed via recursive algorithms and Fourier transformation.

Long term measurements of the Radon activity in a gypsum mine in Walferdange/ Luxemburg
indicate an advective transport component of the pore fluid coupled with the earth tides,
in addition to an influence of the atmospheric pressure. A numerical transport mode! yields
a theoretical explanation of the observed phenomena. The numerical results show, that dif-
fusion. atmospheric purmping and tidal pumping represent important mechanisrs of Radon

transport in the earth’s crust.
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Einleitung

Infolge wissenschaftlicher Erkenntnisse der letzten Jahre kommt dem radicaktiven Edelgas
Radon eine véllig neue Rolle zu: Es ist fiir etwa die Hilfte der natiirlichen Strahlenexposition
des Menschen verantwortlich. Davon entfillt der gréfite Teil auf die radioaktive Belastung
der Lunge durch die Inhalation von **?Rn in Gebiuden (KELLER, 1987). Dieser Umstand
tragt mafgeblich dazu bei, da der Erforschung von EinfluBfaktoren auf die Migration und
Anreicherung von Radon in der Umgebung des Menschen immer mehr Beachtung geschenkt
wird. .

Radon ist kein Industrieprodukt. Es entsteht in vielen Béden und Gesteinen und dringt durch
Gesteinsklafte und Bodenkapillare iber Fundamente in Wohnhéduser ein. Dort kann es in ge-
schlossenen Raumen unter bestimmten Umsténden zu gesundheitsgefihrdenden Aktivitits-
konzentrationen kommen. Eine Reihe von Fallstudien zeigt, daB dieses Belastungspotential
rdumlich duBerst inhomogen verteilt ist. Die gemessenen Radonkonzentrationen variieren so-
wohl regional als auch von Haus zu Haus. Zudem werden erhhte Radonkonzentrationen an
Orten festgestellt, an denen im oberflichennahen Gestein oder im Boden keine nennenswer-
ten Konzentrationen radicaktiver Nuklide vorliegen, was auf einen Transport iiber lingere
Strecken hindeutet. Aus den Fallstudien entsteht die Frage, welche Mechanismen die Radon- -
migration aus der Erde steuern. Von besonderer Bedeutung ist dabei die Untersuchung von
kurzperiodischen meteorologischen und endogenen Einfliissen. Diese lassen sich am geeig-
netsten aus in-situ-Messungen der Radonaktivitit in der oberen Erdkruste erschlieflen. Aus
dieser Anforderung erwichst der Bedarf eines automatisierten Sensors, der Zeitreihen der
Radonaktivitat mit hoher zeitlicher Auflésung aufnimmt und unter Feldbedingungen wie in
Bohrlochern einsetzbar ist. Die Entwicklung eines solchen Sensors ist Thema dieser Disser-
tation.

Die Kapitel 1 bis 3 geben einen Uberblick iiber die physikalischen Eigenschaften von Radon,
dessen Migration in Boden und Gesteinen und gingige MeBmethoden der Radonkonzen-
tration. Die Darstellung erhebt keinen Anspruch auf Vollstindigkeit. Ich habe nur Aspekte
behandelt, die fiir die folgenden Ausfithrungen wichtig sind. Zur Ergédnzung wird jeweils auf
weiterfiihrende Literatur hingewiesen. Kapitel 4 enthélt eine kurze Beschreibung des von
mir entwickelten Radonsensors. Kapitel 5 beschreibt die Verarbeitung der Mefidaten von der
Aufbereitung der Rohdaten bis zur Spektralanalyse. Kapitel 6 stellt schlieBlich die Ergeb-

nisse der ersten Feldmessung und ihre Interpretation vor,



1 Radon — physikalische Eigenschaften

Radon wurde 1899 von RUTHERFORD entdeckt. Es ist ein natiirliches, farb- und geruchloses
radioaktives Edelgas und als solches chemisch fast inert. Unter den Edelgasen besitat es
den héchsten Schmelz- und Siedepunkt. Die Dichte ist mit 9. 73 & mehr als siebenmal so
hoch wie die von Luft. Von den 27 bekannten Radonisotopen rmt Massenzahlen zwischen
200 und 226 kommen drei in der Natur vor, und zwar die Isotope 2\°Rn, 2°°Rn und 22*Rn.
Sie entstehen in den drei natiirlichen Zerfallsreihen der primordialen Elemente 233U, 232Th
und 3*U. Da die Mutter der Aktiniumreihe 23°U nur einen Anteil von 0.72% am natiirlichen
Vorkommen von Uran hat (23°U 99.28%), ist auch Z°Rn in der Natur entsprechend selten.
Tabelle 1 gibt eine Ubersicht iiber Halbwertszeiten und Strahlungsenergien von 22*Rn und
229Rn und ihrer Tochter, Abbildung 1 zeigt die drei natiirlichen radioaktiven Familien.

Tab. 1: Eigenschaften der Zerfallsreihen
{KELLER, 1987; SEELMANN-EGGEBERT et al., 1974)

Nuklid Histor.Name X (s7!} Ty Eo (MeV) Es (MeV) E., (MeV)
i Rn  Radon 2.098-10~°% 3.824d  5.49 (100%) 0.510 (0.08%)
218pg  Radium A 3.788.10~° 3.05m  6.00 (100%) 0.33 (=0.018%)
21Pb  Radium B 4.311-107* 268 m 0.67 (48%) 0.295 (19%)
0.73 (42%) 0.352 (37%)
1.02 (6%)
214Bi Radium C 58351077  19.8m  5.45 (0.012%) 1.0 (23%) 0.609 (46%)
5.51 (0.008%) 1.51 (40%) 1.12 (15%)
3.26 (19%) 1.764 (16%)
31Po  Radium C' 42265 164 us  7.69 (100%) 0.799 (0.014%)
2I°Pb  Radium D 9.88.1071% 223y 0.015 (81%) 0.047 (4%)
0.061 (19%)
21%Bi  Radium E 1.601.10=%  5.01d 1.161 (100%)
2196 Radium F 581078 138.4d  5.305 (100%) 0.803 (0.011%)
2%Pb  Radium G stabil
?20Rn  Thoron 1.246:10=%  55.6s 6.29 (100%) 0.55 (0.1%)
21%Po  Thorium A 4.621 0.15s  6.78 (100%)
212Pb  Thorium B 1.809-107° 1064 h ©.231 (82%) 0.239 (43%)
; 0.569 (12%) 0.300 (3.2%)
212Bi Thorium C 19081077 60.55m 6.05 } 1.55 (5%) 0.040 (1.1%)
6.09 (36%)  2.26 (55%) 0.727 (11.8%)
andere andere- (4%} 1.620 (2.8%)
212Po  Thorium C'  2.28.10% 304 ns  B.78 (100%)
298T]  Thorium C"  2.783.107%  3.054m 1.28 (23%) 0.511 (23%)
: 1.52 (22%) 0.583 (86%)
1.80 {51%) 0.860 (12%)
2.614 (100%)
298Pb  Thorium D stabil
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Abb. 1: Natiirliche radioaktive Familien (SEELMANN-EGGEBERT et al., 1974)




Alle Radonisotope entstehen in Gesteinen, Mineralen und Wissern aus Isotopen des Ele-
ments Radium. Im folgenden verwende ich die historischen Bezeichnungen Radon, Thoron
und Actinon fiir die Isotope 22*Rn, 22°Rn und ?"*Rn. "Radon” im engeren Sinne bezeichnet
also *?Run.

Entscheidend fiir das Vorkommen dieser drei Isotope sind die Konzentration und Vertei-
lung der Mutternuklide, die Effizienz von Transportprozessen sowie inshesondere die jewei-
ligen Halbwertszeiten. So gelangen Thoron und Actinon aufgrund ihrer kurzen Lebensdauer
nur in geringem Mafle in die Atmosphére, so daf} fiir die Strahlenbelastung des Menschen
hauptsichlich Radon und dessen Folgeprodukte verantwortlich sind. Die beobachteten Ra-
donkonzentrationen schwanken um mehrere Gréffenordnungen. Einen Anhaltspunkt geben
folgende Durchschuittswerte (in %%) Auflentuft iiber dem Ozean 1, AuBenluft iiber Konti-
nenten 5-10, normale Innenrdume 20-200, belastete Innenrdume 500-5000, Bodenkapillare in
1 m Tiefe 1000-50000 und nichtventilierte Stollen bis maximal 300000 (VON PHILIPSBORN,
1990).

Wiihrend sich Radon in Luft gleichmiBig verteilt, lagern sich die primér elektrisch positiv
geladenen Tochter an Aerosole (schwebende Staubpartikel oder Wassertropfchen) oder schei-
den sich auf Oberflichen ab (PORSTENDORFER und REINEKING, 1992). Dieser Liffekt fithrt
dazu, dafBl in der Luft in Wohnrdumen oder Bergwerken niemals ein radioaktives Gleich-
gewicht herrscht, d.h., es befinden sich im allgemeinen weniger Radonfolgeprodukte in der
Luft, als es einem Gleichgewichtszustand entsprechen wiirde. AuBerdem fithren Ventilation
von Réumen und Diffusion zu Ungleichgewichten (VON PHILIPSBORN, 1990).

Schon 1903 wurde Radon als Mittel zur Behandlung von Tuberkulose vorgeschlagen. Man
nahm damals an, daff dessen Wirkung im Kérper sich auf Zeiten in der Gréﬁenorldnung
der Halbwertszeit beschriankte, iibersah jedoch die Radioaktivitat der Tdchter. Bis in die
40er Jahre wurden radiumhaltige Praparate zur Heilung von Krankheiten wie Ixrebs, Rheu-
ma. Bluthochdruck, Schlaflosigkeit, Hexenschul, Zahnschmerzen, Mangelernahrung, Taub-
heit und Strahlenschdden sowie zur Empfingnisverhiitung angepriesen. So bot z.B. die Ber-
liner " Allgemeine Radiogenn AG” in den frithen 20er Jahren eine radiumbhaltige Zahnpasta
zur Verhinderung der Bildung von Zahnbelag an. Eine der am weitesten verbreitete unter
den fragwiirdigen Anwendungen sind die Radon-Béder. Ehemalige Bergwerksstollen wur-
den zu Pilgerorten, in denen Heilungssuchende noch heute belastetes Mineralwasser trinken,
radonhaltige Luft inhalieren oder Schlammpackungen anwenden. Bis in die 50er und 60er
Jahre wurde in Goldkornern eingeschlossenes Radon zur in-situ-Behandlung von Tumoren
eingesetzt, jedoch spiter von anderen Nukliden wie ®*Co verdriangt (COTHERN und SMITH,
1987). Heute dient es als Tracergas dem Studinm von atmosphérischen Stromungen, der
Uranprospektion (GAUCHER. 1976; MORSE, 1976) und insbesondere der Erdbebenvorhersa-
ge (siche dazu Kapitel 2).

Weitere Informationen zu Radon finden sich in COTHERN und SMITH (1987) und vox PHI-
LIPSBORN {1990).



Radioaktiver Zerfall

Fiir den radioaktiven Zerfall einer Substanz gilt das Zerfallsgesetz
N(i):NQ E_Ai . (]-}

Die Halbwertszeit T%, d.h. die Zeit, nach der die Konzentration des Mutternuklids auf die
Hilfte der urspriinglichen Konzentration abgesunken ist, steht mit der Zerfallskonstanten A
aus dem radioaktiven Zerfallsgesetz (1) in Zusammenhang:

In2
T% = _)\_ . (2)
Das zeitliche Verhalten von Konzentrationen und Aktivitdten in einer Zerfallsreihe mit n
Nukliden kann durch Lésen von n gekoppelten Differentialgleichungen berechnet werden.

Fiir die Teilchenzahl N des Mutternuklids gilt

anN, - :

B—tl =—A Ny, (3)
withrend sich die zeitliche Anderung der Teilchenzahlen unstabiler Téchter aus deren eigenem
Zerfall und der Zulieferung durch Zerfal! der jeweiligen Mutter zusammensetzt:

IN;

)

ke P D T T
ot phe

Fiir das stabile Endprodukt (A,=0) gilt schlieBlich

aN,

It = An-1 Np-1 . {5)

Mit Hilfe der Losung fiir Ni(t)
Ni(t) = Ni(to) e ' (6)

lassen sich die Funktionen der restlichen Ni(t) in der Form

i—1
i i l__[ Al
.‘\r,(!) = Nl(fu} Z A G-A"‘ r= r\fl(lgj Z -'—————‘. &l E_’\"i (T)
k=1 k=1 T (A= M)
I=11£k

angeben. Diese allgemeine Lésung wurde 1910 von BATEMAN gewonnen.
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Abbildungen 2 bis 5 zeigen die nach Gleichung (7) berechneten Teilchenzahlkurven N;(t) und
die entsprechenden Aktivitatskurven J; - Ni(t) aller Nuklide (gepunktet) und die gesamten
a- (durchgezogen) und [-Aktivititen (gestrichelt). Die untere Abszisse enthdlt immer die
Zeit (in Sekunden) und die Ordinate die auf 1 normierten Teilchenzahlen, bzw. Aktivititen.
In Abbildung 4 erkennt man zunéchst, daf nach etwa 3 Stunden sich alle Elemente im ra-
dioaktiven Gleichgewicht befinden, d.h. von jeder Substanz zerfilit pro Zeiteinheit genauso
viel wie entsteht. Die gesamte a- und S-Aktivitit betrdgt dann das drei-, bzw. zweifache der
Radonaktivitat. Aufgrund dessen kurzer Halbwertszeit steht 2'4Po praktisch immer mit 2'4Bi
im Gleichgewicht. Im gleichen Verhiltnis stehen *'*Po und ?*°Rn sowie *'2Po und 2'2Bi (in
Abbildung 5). In den Teilchenzahlkurven zeichnet sich der Gleichgewichtszustand dadurch
aus, dafl alle Teilchenzahlen konstant in der Zeit sind (siehe Abbildung 2). In Abbildung 5
sieht man auBerdem, daB aufler ®Po und ?*°Rn keine anderen Nuklide nennenswerte Akti-
vitatsbeitrige liefern.

Eine friihe Ubersicht iiber das zeitliche Verhalten der Elemente der Radon-Zerfallsreihe
stammt von EVANS (1969). :



2 Radon in der Erdkruste

Das Verhalten von Radon in der Erde wird durch drei Prozesse bestimmt: Emanation (Frei-
setzung aus dem Mineral), Migration (Wanderung) und Exhalation (Ubergang in die freie
Atmosphire). Uber die Bewegung von Radonisotopen in Béden, Gesteinen, Mineralen oder
Wassern gibt es eine Vielzahl von Untersuchungen. Einen Uberblick gibt TANNER (1964 und
1978).

Der Migration von Radon geht dessen Freisetzung aus einem Mineralverband voraus (Ema-
nation). Ein Radonatom kann mit Hilfe der Riickstofienergie aus dem a-Zerfall von Radium
ein Mineralkorn verlassen, falls es innerhalb eines Abstandes von 20-70 nm zur Mineralo-
berfliche gebildet wird. Durch den RiickstoB wird das Radonatom in sogenannte Nanoporen
beférdert, in denen es leichter diffundiert als im Kristallgitter (VON PHILIPSBORN, 1990).
Von dort aus gelangt es schlieflich in den mit Fluid gefiillten Gesteinsporenraum oder in
Bodenkapillare.

Innerhalb eines porosen Mediums wird Radon entweder passiv durch Diffusion aufgrund eines
Konzentrationsgradienten oder aktiv mit einem durch den Porenraum flieflenden Fluid trans-
portiert. Beide Prozesse kénnen gleichzeitig auftreten. Reine Diffusion fiihrt zu einem expo-
nentiellen Konzentrationsgefille in Richtung radonarmer Bereiche (siehe Abschnitt 6.2.1).
Analytische Losungen fiir verschiedene theoretische Probleme finden sich z.B. in GRAMMA-
KOV (1936), GRAMMAKOV et al. (1958), BULASHEVICH und KHAYRITDINOV (1959} sowie
KHAYKOVICH (1961). Das Problem der Migration von Radon aus Béden in Gebdude behan-
deln z.B. KELLER und ScuiiTz (1988), TANNER (1990) und NAZAROFF (1992).

Die Gréfienordnung der Transportraten infolge Diffusion und Fluf hingt von Gesteinspa-
rametern wie Permeabilitit, Porositit, Diffusionskonstante und Emanationsstirke ab (siehe
dazu Abschnitt 6.2.4). Auflerdem sind die Kliiftung des Gesteins und die Sattigung des
Porenraums mit Wasser von entscheidender Bedeutung. Hinzu treten in der Nahe der Ober-
flaiche meteorologische Parameter wie Niederschlag, Bodenfeuchte, atmosphirischer Luft-
druck, Boden- und Lufttemperatur, Windstarke und Bodenbedeckung mit Schnee. Zahireiche
Autoren beschreiben die Abhéngigkeit der Radonexhalation des Bodens von diesen Gréfien
(WonrM, 1986; WOITH et al., 1989). So dringt einsickerndes Regenwasser aufsteigendes Gas
in den Porenraum zuriick und bewirkt so einen zeitweisen Riickgang der atmosphérischen
Aktivitit, Den gleichen Effekt hat eine Schneebedeckung des Bodens, denn sie wirkt wie
eine undurchlissige Schicht, unter der sich Radon konzentriert. Variationen im atmosphéri-
schen Luftdruck bewirken Druckgradienten zwischen dem Gesteinsporenraum und der freien
Atmosphére, die je nach Vorzeichen einen Transport aus dem Gestein heraus oder umge-
kehrt induzieren (siehe Abschnitt 6.2.2 sowie CLEMENTS und WILKENING, 1974). Einfliisse
von Temperatur und Feuchte beschreiben z.B. WASHINGTON und ROSE (1990) sowie Ow-
CZARSKI et al. (1990).

NILSON et al. (1991) und KrMSKI et al. (1990 und 1992) belegen die Bedeutung von



Stérungszonen fir den TransportprozeB. Wahrend in geologisch homogenem und isotropem
Untergrund die Diffusion der dominante Transportmechanismus ist, {iberwiegt in geologisch
inhomogenem und anisotropem Untergrund der aktive Transport mit dem Fluid im Poren-
taum. TANNER (1978) nennt Fallstudien, in denen Radon entlang von Kliiften advektiv mit
aufsteigenden vulkanischen Gasen und natiirlichen Mineralwissern mitgefiihrt wird. Im Zuge
der Uranprospektion erkannte man die Bedeutung solcher Phanomene fiir die Erklarung von
Messungen anormaler Radonaktivitdten im Bodengas an Orten mit geringem oder durch-
schnittlichem Radiumgehalt im oberflichennahen Gestein. Die Annahme eines aktiven Trans-
ports wie in diesen Beispielen ist notwendig, da Radon wihrend seiner Lebensdauer auf
diffusivem Wege nur wenige Meter zuriicklegt. FLEISCHER und MoGRO-CAMPERO (1978)
schatzen am Beispiel eines uranhaltigen Erzkorpers (nahe Thoreau, New Mexico, ca. 100 m
Tiefe) den Flufi von Radon ab, indem sie mit Hilfe der Passiven-Barriere-Methode (siehe
Kapitel 3) Radon getrennt von Thoron registrieren. Aus dem Vergleich dieser MeBwerte mit
den ohne Barriere erhaltenen Werten und mit Labormessungen erhalten sie einen aufwirts
gerichteten Fluff von etwa 107° ;l’-’]’;-s Da sie atmosphéarische Druckschwankungen und seismi-
sche Ereignisse als den Flufi treibende Kraft ausschlieBen kénnen, vermuten FLEISCHER et
al. (1980) einen mit den Erdgezeiten gekoppelten Transportmechanismus, jedoch ohne dies
niher auszufithren.

Laboruntersuchungen von HOLUB und BRADY (1981) sowie KING und LUo (1990) an Granit
und Beton ergaben Veranderungen der Radonexhalation wihrend und nach dem Anlegen ein-
seitigen mechanischen Druckes. Die Autoren erklaren einen Anstieg der Radonexhalation bei
hinreichend hohem Druck durch das Entstehen von Mikrorissen. Diese bewirken eine héhere
Permeabilitat und eine grofiere Oberfliche, durch die vermehrt Gas entweicht. HOLUB und
BRADY beobachten auflerdem einen Abfall der Radonexhalation bei sehr kleinen Driicken,
fiir den sie eine elastische Dilatation des Porenvolumens verantwortlich machen. Demnach
stehen diese Ergebnisse im Einklang mit zahlreichen Feldmessungen des Radonsignals als
Vorboten von Erdbeben und anderen seismischen Ereignissen (ULOMOV und MAVASHEV,
"1967; SULTANKHODZHAYEV et al., 1976; TALWANI et al., 1980; BIRCHARD und LIBBY, 1980;
MoGRO-CAMPERO et al., 1980; TENG, 1980; ABDUVALIYEV et al., 1985; CHUNG, 1985; Liu
et al., 1985; VARSHAL et al., 1985; TENG und SUN, 1986; KING, 1980, 1985 und 1986, eine
Literatursammlung findet sich bei KING, 1981). Ebenso legen Untersuchungen des Radon-
signals wihrend aseismischer Perioden und gemessene Korrelationen zwischen Groflen wie
thermoelastischer Spannung, Seismizitat, Sonnenfinsternis oder Brunnenpegel (SHAPIRO et
al., 1980; KOTRAPPA et al., 1981; WEEMS und PERRY, 1989; BOWER, 1989) eine allge-
meine Wechselwirkung des Radontransports mit tektonischen Kriften nahe. So vermuten
HEss (1964), FLEISCHER et al. (1980), SUGISAKI (1981) und WOLLENBERG et al. (1985)
einen direkten Zusammenhang zwischen Erdgezeiten und der Gasexhalationen aus der Erd-
kruste. HESS und SUGISAKI zeigen eine qualitative Ahnlichkeit ihrer gemessenen Zeitreihen
(*2Pb in der freien Atmosphire mit der Zwei-Filter-Methode, bzw. He/Ar-Verhiltnis) mit
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dem Gezeitensignal. Lediglich WOLLENBERG et al. errechnen ein Frequenzspektrum ihrer
im Grundwasser gemessenen Radonzeitreihen, in welchem sie bei Perioden von 12 und 24
Stunden Einfliisse der Gezeiten sehen. Leider sind keine Variationen meteorologischer Para-
meter angegeben und auch die Aufidsung des Spektrums im Frequenzbereich ist zu gering,
um Peaks lunarer Gezeitenwellen zu separieren (siehe dazu auch Kapitel 6). Ebenso wird
kein Mechanismus angegeben, durch den periodische Spannungszustinde einen aufwirts ge-
richteten Nettoflul induzieren.

MILLICH und NEUGEBAUER (1993) zeigen, daB ein -durch Gezeitenwirkung erzeugter Net-
toflufl entstehen kann, wenn die Permeabilitit des Gesteins wihrend des Verlaufs der po-
sitiven und negativen Gezeitenhalbwelle einen unterschiedlichen Wert annimmt. Die da-
zu erforderlichen Permeabilititsvariationen resultieren indirekt aus den periodischen Span-
nungszustinden {iber Schwankungen des effektiven Porendrucks. Die aus Bohrlochmessungen
(HUENGES, 1993) bekannte porendruckabhéngige Permeabilitatsfunktion dient als Eingabe-
parameter fiir ein von WALLNER und NEUGEBAUER (1991) entwickeltes Transportmodell
auf der Basis zweier gekoppelter nichtlinearer Differentialgleichungen fiir den Spannungs-
zustand von pordser Matrix und Fluid sowie fiir das FlieBfeld. Ich greife diesen Ansatz in
Abschnitt 6.2.3 im Zusammenhang mit den eigenen Mefergebnissen noch einmal auf.

In den meisten Feldmessungen werden endogene und exogene Transportmechanismen gleich-
zeitig wirksam sein. Fiir Untersuchungen rein endogener Faktoren wie z.B. das Gezeitenpum-
pen stellen meteorologische Einfliisse Stérungen dar. In diesemn Zusammenhang zeigt sich der
Vorteil von in-situ-Messungen, da die Variationen von Gréfien wie atmosphérischer Luftdruck
oder Umgebungstemperatur in Tiefen von zehn Metern oder mehr weitestgehend abgeklun-
gen sind.

In Abschnitt 6.2 dieser Arbeit werden deshalb auch die Ergebnisse von Messungen in einer
Gipsmine in Walferdange/Luxemburg vorgestellt, die neben Finfliissen des atmosphérischen
Luftdrucks auf eine mit den Gezeiten gekoppelte advektive Komponente des Radonsignals
deuten. Die beobachteten Aktivitdtskonzentrationen lassen sich befriedigend durch ein kom-
binertes Modell aus Diffusion, konstantem FluB, atmosphérischem Pumpen und Gezeiten-

pumpen erkliren.
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3 MefBverfahren der Radonaktivitat

Es gibt eine Vielzahl von Methoden, die Konzentration von Radon und dessen Folgeprodukte
zu messen. Diese Methoden unterschieiden sich im wesentlichen hinsichtlich der zu messen-
den Nuklide, Konzentrationen und Strahlungsarten (e, 3, 7) sowie der Einsatzbedingungen
und des Trigermediums. So richtet sich z.B. die Hiaufigkeit und Dauer der Einzelmessungen
nach der zeitlichen Charakteristik der aufzulésenden Konzentrationsschwankungen. Stich-
probenartige ("grab sampling”) und integrierende Messungen geben nur Aufschlufl {iber
langperodische Variationen, wihrend kontinuierliche ("flow-through”) und quasikontinuier-
liche Messungen Signalfrequenzen bis zur halben Samplingrate erfassen. Die Konzentrati-
onsbestimmung kann entweder direkt iber die Messung von Radon oder indirekt iiber die
Messung der Folgeprodukte ("working level”) erfolgen. Einige Methoden befassen sich mit
dem Radongehalt in Bodenluft oder in Gesteinen und Baumaterialien zur Erhebung der
Umweltradioaktivitit oder zur Uranexploration. Viele kommerziell erhiltliche Mefigerite
dienen dagegen letztendlich der Abschitzung der radioaktiven Aquivalentdosis fiir Menschen
in Wohn- und Arbeitsrdumen oder Bergwerken. Passive Geréte bendtigen im Gegensatz zu
aktiven (erditen heine Betriebsenergie zur Probensammlung oder -vermessung.

Ein Problem aller Meflanordnungen fiir Umgebungsluft ist die im allgemeinen stark negativ
von der Luftfeuchte abhingige Zahlrate. Tritt im Mefivolumen Kondensation auf, so wird
Radon aufgrund eines Konzentrationsgefilles entlang der Luft-Wasser-Grenze von Wasser-
tropfen absorbiert. Auf diese Weise geht ein betrachtlicher Aktivitdtsanteil fiir die Messung
verloren, da die Reichweite von a-Teilchen in Wasser mit etwa 66 pm geringer ist als der
durchschnittliche Durchmesser eines Tropfens (LIKES et al., 1979).

Soll die Radonkonzentration in Wasser gemessen werden, so mufl die Wasserprobe in’geeig-
neter Weise entgast werden. Dies geschieht entweder durch ein- oder mehrfaches Uberlau-
fenlassen aus Gefiflen oder Durchperlen der Probe mit einem Tragergas. Bei der Proben-
entnahme ist entscheidend, daff kein ungewolltes vbrzcitiges Entgasen eintritt. Auf falscher
Probenhandhabung basierende Mefifehler kénnen sehr leicht die zu messenden Konzentra-
tionsvariationen iiberschreiten. Eine relativ junge Methode fiir die Messung von Radon in
Wasser stellen fliissige Szintillatoren dar. Sie werden in Form von Lésungen der Probe im
Verhaltnis 1:1 bis 1:2 zugefiigt. Das Gemisch wird anschliefend mit einem Zéhler auf seine
Aktivitit vermessen.

Eine Ubersicht {iber den jeweiligen Stand der MeBtechnik geben BupnITZ (1974}, WICKE
(1983)., COTHERN und SMITH (1987), SCHOPPE (1990) und VON PHILIPSBORN (1990). Im
folgenden méchte ich die wichtigsten Methoden soweit vorstellen, wie es fiir die Auswahl des

Verfahrens (siehe Abschnitt 3.1) relevant ist.
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Kernspurverfahren

Eine sehr hiufig eingesetzte passive Methode zur integrierenden Messung besteht darin,
a-Spurfilme auf dem Boden eines MeBbechers ("a-cup”) anzubringen und diesen dann in
umgedrehter Position am Mefort aufzustellen. Die a-Teilchen aus den Zerfillen des in das
Mefivolumen diffundierten Radon dringen in das Filmmaterial ein und hinterlassen dort Spu-
ren, die nachfolgend im Labor durch Atzen z.B. mit KOH oder NaOH sichtbar gemacht wer-
den ("track etch”-Methode). Die im Mikroskop bestimmte Dichte der a-Spuren ist ein Maf
fiur die durchschnittliche Radonkonzentration wihrend des MeBintervalls. Dies gilt jedoch
nur, falls andere Nuklide wie z.B. die Radontéchter nicht in den Mefibechers gelangen. Bei
der Passiven-Barriere-Methode wird deshalb ein Filter (z.B.Schaurnstoff) zwischen Umge-
bung und MeBvolumen eingebracht, durch das nur Radon diffundiert. Die dabei entstehende
Zeitverzogerung ist bei der Auswertung kontinuierlicher Messungen zu beriicksichtigen. Mit
dieser passiven Methode kann auBlerdem Thoron extrahiert werden, da es aufgrund seiner
kurzen Halbwertszeit grofitenteils bei der Filterpassage zerfallt (WARD et al.. 197%). Die
ersten Messungen dieser Art wurden 1972 von ALTER et al. (1972) zur Prospektion von
Uran in etwa 60 cm tiefen Bohrléchern durchgefithrt. WoITH et al. (1989) verwenden die
Kernspurmethode als Teil einer Multiparameterregistrierung zur Untersuchung von Erdbe-
benvorboten in der Tiirkei. WARREN (1977) beschreibt die Verwendung der MeBbecher in

Verbindung mit einem Halbleiterdetektor,

Thermolumineszenz-Dosimeter

So wie Kernspurfilme werden thermolumineszierende Materialien in einem Behilter der ra-
donhaltigen Luft exponiert. Die Strahlenschiaden werden hier jedoch durch Erwirmen ausge-
heilt, wobei die Defektenergie als Leuchten frei wird (voN PHILIPSBORN, 1990). Die Licht-

menge ist ein Maf fiir die Strahlendosis.

Aktivkohleverfahren

Im klassischen Fall wird radonhaltige Luft durch trockeneisgekiihlte Aktivkohle gesaugt,
die das Radon absorbiert. Beim nachfolgenden Erhitzen wird es wieder ausgetrieben und
mit Ionisations- oder Szintillationskammern vermessen. Aktivkohle-Dosimeter lassen sich je-
doch auch bei Zimmertemperatur in Verbindung mit gammaspektrometrischen Detektoren

verwenden. Diese Methode ist einfach und kostengiinstig, erfordert aber eine genaue Kali-

brierung,.
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Ionisationskammer

Eine relativ einfache aktive Methode ist die Messung des Ionisationsstromes der aus dem
Radonzerfall entstehenden Poloniumionen. Dazu wird getrocknete und gefilterte Luft in eine
Kammer eingeleitet. Die geladenen lonen werden dort durch ein elektrisches Feld auf eine
Elektrode beschleunigt und der Strom durch einen Elektrometerverstirker in ein verwert-
bares Signal umgewandelt. In die Beziehung zwischen Ionisationsstrom und Radonkonzen-
tration gehen neben Kammerkonstanten noch Faktoren fiir die Zerfalls-, Abscheide- und
Rekombinationsverluste wihrend der Messung ein. Anstelle eines Elekirometers tritt hiufig
auch ein Impulsverstiarker. Ein Nachteil von Jonisationskammern ist deren Empfindlichkeit

gegeniiber Umgebungsstrahlung (WICKE, 1983).

Elektrostatische Abscheidung

Die Tatsache, da ?'*Po nach dem a-Zerfall von Radon als positives Ion vorliegt, erlaubt eine
elektrostatische Isotopentrennung. Durch Anlegen einer positiven Spannung an eine meist
haibkugel- eder kugelformige Meflkammer und/oder einer negativen Spannung an die De-
tektoroberfliche werden die Poloniumionen auf den Detektor beschlennigt und auf dessen
Oberfliche abgeschieden. Dort werden dann alle Tochterzerfille registriert, bei denen das
a-Teilchen in Richtung des Detektors emittiert wird.

WRENN et al. (1975) verwenden die Methode der elektrostatischen Abscheidung in Kombi-
nation mit ZnS-Szintillationskammern zur Konstruktion eines Radonmonitors fiir geschlos-
sene Raume. Das Zentrum ihres halbkugelférmigen, aus feinem Maschendraht bestehenden
Mefivolumens bildet das mit ZnS(Ag) beschichtete Ende eines Lichtleiters, der mit einem
Photomultiplier verbunden ist. Die Szintillatorbeschichtung wird mit einer Elektrode aus
aluminisiertem Mylar bedeckt, um eine Saugspannung anlegen zu kénnen. Nur wenige a-
Teilchen, die aus dem Radon-Zerfall stammen, gelangen zum Detektor, da ihre Reichweite
in Luft klein gegeniiber den Abmessungen des Meivolumens ist. Anstelle eines Photomulti-
pliers kénnen auch photographische Filme zur integrierenden Registrierung der Lichtblitze
verwendet werden. WIiCKE (1979) verwendet eine Metallkugel unter Hochspannung, in die
ein Oberflichensperrschichtdetektor integriert ist, der eine spektrometrische Trennung aller

Isotope erlaubt. Die untere Nachweisgrenze wird mit 0.2 %‘} angegeben.

Zwei-Filter-Verfahren

Bei der Zwei-Filter-Methode (TSIVOGLOU et al. 1953, KUusNETZ 1956, THOMAS et al. 1970)
wird die zu untersuchende Luft durch die Passage eines Eingangsfilters zunichst von al-
len Radon-Folgeprodukten getrennt und durch eine Verzégerungsstrecke geleitet. Die im
Ausgangsfilter aufgefangenen Folgeprodukte entstammen dann samtlich dem in der Probe
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enthaltenen Radon. Die Art der Aktivitdtsmessung besteht nun darin, mittels eines Zihlers
die Aktivitat der auf dem Ausgangsfilter deponierten Radontochter zu registrieren. Einige
Filtertypen gewihrleisten, daB auch solche Folgeprodukte zuriickgehalten werden, die nicht
‘an Aerosole gebunden sind. Solldie Apparatur als Absolutmefigerdt verwendet, werden, so
muf bei der Kalibrierung neben dem plate-out-Effekt der Poloniumionen auch die Filtereffi-
zienz beriicksichtigt werden. Aufgrund der fast fehlenden Kontamination der Apparatur mit
Folgeprodukten zeichnet sich dieses Prinzip durch eine duflerst geringe Nulldrift aus.

MELVIN et al. (1978) verwenden dieses MeBprinzip zum Aufbau eines kostengiinstigen, auto-
matischen Radonmonitors zur Erdbebeniritherkennung. Sie verwenden Geiger-Miiller-Zahl-
rohre zur Messung der 3-Strahlung der Radontochter. In periodischen Zeitabstinden wird
abwechselnd ein Pumpenauslafl und ein Zahlrohr vor ein positionierbares Filterband gefahren
und eine Filter- und Mefsequenz durchgefithrt. Da in der Thoron-Zerfallsreihe ein langle-
biger G-Strahler (*'2Pb, 7=10.6 b, siehe Kapitel 1) vorkommt, eignet sich dieses Verfahren
auch zur indirekten Thoron-Konzentrationsbestimmung. Die Funktionen aller Komponenten
werden von einem Mikroprozessor gesteuert. Die Bewegungen werden durch Schrittmotoren,
Rollen und Nockenwellen ausgefithrt und durch Mikroschalter begrenzt. MELVIN et al. te-
‘steten den Radonmonitor erfolgreich an Bohrléchern und ermittelten Korrekturfaktoren fiir
das Signal zur Kompensation von temperatur-, druck- und feuchtebedingten Einfliissen auf

Geriteteile.

Elektretkammer

Eine Variation der Spannungsquelle fithrt von der Methode der elektrostatischen Abschei-
dung zur Elektretkammer. Elektrete sind dielektrische Materialien, die elektrische Ladungen
{iber lange Zeiten zu halten vermégen. Ein Elektret kann als Elektrode in eine Kammer
integriert werden und die in der Kammerluft entstehenden Ionen sammeln. Die Abnah-
~ me der Oberflichenladung aufgrund der Kompensation durch deponierte Teilchen ist ein
Ma8 fiir den zeitlichen Verlauf der Radonkonzentration. Eine solche Anordnung mufl jedoch
zunéchst hinsichtlich ihres 4-Strahlungsuntergrundes kalibriert werden. KOTRAPPA et al.
(1981 und 1988) erhalten bei einem Dosimeter auf dieser Grundlage eine Potentialdifferenz

von 0.7 ﬁ.

Szintillationskammer

Eine der frithesten Methoden fiir Radonkonzentrationsmessungen stellt die Verwendung von
Szintillationskammern dar (LUCAS, 1957). Diese Kammern ("Lucas cells”) haben ein Mef-
volumen von 0.1 bis 2 1, dessen innere Oberfliche mit einem szintillierenden Material (z.B.
silberaktiviertes ZnS) beschichtet ist. Auf diese Oberfliche auftreffende a-Teilchen 16sen

Lichtblitze aus, die wiederum von einem Photomultiplier registriert werden, der an einer als
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Fenster ausgebildeten Wand der Szintillationskammer angebracht ist. Die untere Nachweis-
grenze liegt bei etwa 1 ?;—‘33.

Eine niedrige Untergrundzahlrate kann mit Kammerwéanden aus rostfreiem Stahl oder Ko-
var erreicht werden. Die ZnS(Ag)-Beschichtung betrdgt mindestens 20 25, da sonst die
Pulshéhenverteilung von der Schichtdicke abhiingt. LUCAS findet bei Kammerprototypen,
dafl infolge des Photokathodenpotentials des Photomultipliers auf der inneren Seite des
Quarzfenster der Kammer durch Influenz Oberflichenladungen erzeugt werden, die fiir eine
elektrostatische Konzentration eines Grofteils der Radontéchter auf dem Fenster verant-
wortlich sind. Dies bewirkt eine niedrige Zahleffizienz. Erst nach einer Beschichtung der
Fensterinnenseite mit (leitendem) Zinnoxid erfolgt eine gleichméBige und feuchteunabhéngi-
ge Abscheidung auf allen Innenwanden. LUCAS erreicht mit Testzellen (V=0.96 1) Empfind-
lichkeiten von etwa 2.5 %E? Die Untergrundzahlraten von durchschnittlich 0.08 cpm zeigen
keine nennenswerten Schwankungen innerhalb von 40 Tagen, jedoch je nach Aktivitit der
Proben infolge von Kontamination mit *'°Pb Abw;:ichungcn bis zu 50%. Anstelle eines Pho-
tomultipliers verwendet BEDROSIAN (1969) einen hochempfindlichen photographischen Film
zur a-Dosimetrie. CHITTAPORN (1981) verwendet eine Kombination aus Elektret- und Szin-
tillationskammer zur getrennten Registrierung von Radon und Folgeprodukten. NoGusHI
und WAKITA (1977) geben fiir ihren Szintillationszéhler (V=1.6 1) eine Drift der Zihlra-
te von 1.6% der totalen Zihlrate pro Jahr an. WOITH et al. (1989) montieren Szintilla-
tionskammern in Bohrléchern von Tiefen von 1 bis 2 m zur passiven Uberwachung des
Radongehaltes der Bodenluft fiir die Erdbebenvorhersage. SCHEIBEL et al. (1979) schlagen
Szintillationszellen mit einem Meflvolumen von 0.1 1 fiir die Messung niedriger **?Rn- oder

226R a-Konzentrationen in Baumaterialien, Lebensmitteln oder menschlichen Organen vor.

3.1 Auswahl des Mef3verfahrens

Vor der Auswahl einer bestimmten Mefimethode habe ich die oben beschriebenen Verfahren

unter Beriicksichtigung folgender Kriterien bewertet:

e kurze Probentransferzeit aufgrund des Thoronzerfalls,

e kontinuierliche und automatisierbare in-situ-Mefiweise mit hoher zeitlicher Auflésung,
e Eignung fiir geringe Probenvolumen,

e Moglichkeit der Riickrechnung der Radon- und Thoronkonzentration aus a-Zahlraten,
e geringe oder iiberpriifbare Detektorkontamination,

e niedrige Kosten,

e hohe Zihleffizienz und damit niedriger statistischer Fehler,
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¢ niedriger Untergrund,
e [euchte-, Temperatur- und Luftdruckdriften bekannt oder nicht vorhanden,

geringe Detektortotzeit und damit hohe Maximalzihlrate,

e Variabilitat des sensitiven Volumens,
¢ Energiesensitivitdt des Detektors (Eignung fiir Spektroskopie).

Zunéachst scheiden alle Methoden aus, die die y-Strahlung von Radon und Téchtern nach-
weisen (z.B. Szintillationszahler mit Nal-Kristallen), weil sie nicht nur die Zerfille der im
Porenraum migrierenden Isotope registrieren, sondern auch solche von in Kristallen gebunde-
nen Atomen. Der zweite Anteil ist jedoch fiir Untersuchungen tiber Transportprozesse nicht
relevant. Die Kernspur-, Thermoluminenszenz- und Aktivkohleverfahren scheitern daran, daf
die MeBintervalle zu lang sind und die Registrierung nicht automatisierbar ist. Elektretkam-
mern und das elektrostatische Abscheideverfahren weisen eine relativ niedrige Effizienz von
unter 25% aufl. Die eingesetzten Gerite sind auBerdem im allgemeinen recht voluminés, so
daB sie im Falle von Bohrlochmessungen an der Erdoberfliche verblieben, was wiederum zu
unakzeptablen Probentransferzeiten fithrt. Dies gilt auch fiir die Zwei-Filter-Methode. loni-
sationskammern weisen eine hohe Totzeit von etwa 1 ms auf, so daB hier die Maximalzihlrate
unter 1000 Bq lage. Bei passiven Verfahren mit Halbleiterdetektoren (" a-logger”) oder Szin-
tillationskammern ist die Riickrechnung von Radon- und Thoronkonzentrationen schwierig,
wenn wihrend der Registrierung ein Gasaustausch mit der Detektorumgebung stattfindet.
Nahezu alle Kriterien erfiillen lediglich die Szintillationskammern bei aktiver Mefiweise. Dazu
muf} ein automatisierbarer Probenwechsel gewihrleistet werden, bei dem die Szintillations-
kammer am Mefort (z.B. Bohrloch) verbleibt. Bei der Verwendung kleiner Kammern kénnen
so in idealer Weise auch geringe Probenmengen in situ ohne Aktivitatsverluste auf Trans-
portwegen vermessen werden. Auflerdem zeichnet sich dieses Verfahren durch niedrige Kosten
und hohe Effizienz aus (siche RAGHAVAYYA, 1981). Da eine hohe Feuchteabhéngigkeit der
Zahlraten besteht, muf die Probe vor dem Einlafl in die Kammer getrocknet werden. Der
einzige Nachteil dieser Methode liegt in der nicht vorhandenen Energiesensitivitit. Eine ge-
trennte Messung von Radon und Téchtern ist also nicht méglich. Radon und Thoron sind
jedoch schon aufgrund ihrer stark unterschiedlichen Halbwertszeiten separierbar.

Die Eignung zu in-situ-Messungen bildete letztendlich das entscheidende Auswahlkriterium,
da die Messung des Thoronanteils in der Probe von grofier Bedeutung fiir die Untersuchung
der Radonmigration ist (vgl. Gleichung (19)). Deshalb habe ich einen bohrlochtanglichen
Sensor entwickelt, der auf dem Prinzip der Szintillationskammer beruht. Dieser fiihrt einen
automatischen Probenwechsel durch und ist in situ kalibrierbar. Kapitel 4 enthélt eine kur-
ze Beschreibung des gesamten Sensors. Die Riickrechnung der Radonkonzentration aus den

a-Zéhlraten ist in Kapitel 5 beschrieben.
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4 Der automatische Radonsensor

4.1 Gesamtsystem

Der neu entwickelte Radonsensor besteht aus einem Detektor, je einem Druck- und Tempe-
ratursensor, einer Signalverarbeitungselektronik und zwei Magnetventilen. Diese vier Haupt-
bestandteile sind in einem zylindrischen Gehéduserohr untergebracht, dessen beide Enden von
zwel Gehiusedeckeln abgeschlossen werden.

Ein Teil der Signalverarbeitung und die Versorgung des Sensors erfolgt in einem externen
Steuergerdt. Dieses ist modular aufgebaut und kann bis zu zehn Sensoren steuern. Der Aus-
gang des Steuergerits ist mit einem Rechner (PC) verbunden, der die Datenerfassung und
-speicherung iibernimmt. Eine externe Vakuumpumpe dient zum Wechseln der Probe.
Abbiidung 6 zeigt eine Ubersicht iiber die gesamte Anlage in einer Anwendung fiir Bohr-
lochmessungen. Die in starken Linien dargestellten Gerate sind im Rahmen dieser Arbeit

realisiert worden.

Abb. 6: Ubersicht iiber einen automatischen Radon-MeBplatz
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Im folgenden méchte ich die Funktion der Anlage kurz erlautern. Eine detaillierte Beschrei-
bung der einzelnen Elemente erfolgt dann in den Kapiteln 4.2 bis 4.10.

Hauptbestandteil des Sensors (1) ist der Detektor (2), in den eine Luftprobe zur Vermessung
der Radioaktivitit des darin enthaltenen Radon eingebracht wird. Die Signale des Detek-
tors werden vom Photomultiplier (3) in elektrische Impulse umwandelt. Die Impulsspannung
wird anschlieBend von einem Signalverstarker (4) integriert. Der verstiarkte Impuls gelangt
iiber die Sensorzuleitung (10) in einen Kanaleinschub des Steuergerites (13). Dort werden
die "echten” Zerfalle durch Pulshéhendiskriminierung vom Rauschen getrennt und in einer
Pulsformerschaltung auf vom Rechner (14) "verstindliche” Impulse definierter Héhe und
Zeitdauer umgewandelt.

Im Verstiarkergehduse (4) ist aufler der Verstirkerschaltung ein Hochspannungsteiler zur
Spannungsversorgung des Photomultipliers untergebracht. Der Detektor besitzt cinen Einlafi-
und einen AuslaBstutzen (5), die mit je einem Magnetventil (6) bestiickt sind. An den Stut-
zen der Magnetventile sind Schlauchleitungen montiert, die den AuslaB des Detektors mit
einer Vakuumpumpe (12) und den Einla$ mit der Radonquelle (hier z.B. eine Kluft (11)
im Gestein) verbinden. Zwischen einem der Magnetventile und dem Detektor ist eine Ab-
zweigung in einen Stutzen eingelotet, die das Kammervolumen iiber eine Messingleitung mit
einem Druck- und einem Temperatursensor (7) verbindet. So kénnen Druck und Tempera-
tur in der Kammer stiandig gemessen werden. Alle Sensorelemente befinden sich in einem
Gehauserohr (8) , das z.7. aus Plexiglas besteht. Das Gehiuse wird von zwei Gehdusedeckeln
(9) abgeschlossen, an denen Steckverbinder fiir elektrische Anschliisse und Kupplung'en fiir
Schlauchleitungen angebracht sind. '

AuBer den Kanaleinschiiben zur Verarbeitung der Sensorsignale enthilt das externe Steu-
ergerat noch Versorgungseinschiibe zur Spannungsversorgung des Sensors und einen Zu-
satzeinschub, der zusifzliche Steuerfunktionen (z.B. eine regelmiBige Detektorkalibrierung
(15)) iibernehmen und weitere externe Daten (z.B. die einer Wetterstation (18)) verarbeiten
kann.

Alle Analogsignale werden auf einer ADC-Karte im Rechner (14) in digitale Daten gewandelt
und anschlieflend gespeichert. Auf der ADC-Karte befinden sich auflerdem drei Zihler, die
Zerfallsereignisse zahlen. Ein Digital-I/O-Einschub erzeugt Gleichspannungen, die als logi-
sche Pegel auf das Steuergerat geschaltet und dort fiir verschiedene Schaltfunktionen (z.B.
fiir die Vakuumpumpe oder fiir die Magnetventile) verwendet werden.

Als Beispiel einer moglichen Anwendung sei eine Bohrlochmessung mit paralleler Aufnahme
von Wetterdaten skizziert. Rechner, Steuergerdt und eine Batterie (20) befinden sich hier
in einer MeBhiitte (16), die auf dem Dach eine solare Stromversorgung (17) und Sensoren
(18) zur Messung von Windgeschwindigkeit und -richtung, atmosphéarischem Drut-:k, relativer
Feuchte und Temperatur tragt. Neben der MeBhiitte steht ein Niederschlagsmesser (19).
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5 Datenanalyse

Die Rohdaten des Sensors bestehen aus stiindlichen Werten fiir verschiedene Zeit- und Mef-
grofien. Diese sind: 1. Zeitpunkt von Beginn und Ende des Zihlintervalls von einer Stunde, 2.
sechs Ziahlsummen zu verschiedenen Zeiten 7, innerhalb eines Intervalls, 3. Lufttemperatur
und -druck am Ende des Intervalls, 4. Enddruck p, nach dem Auspumpen und 5. Enddruck
pr nach erneutem Befiillen der Szintillationskammer. Abbildung 7 zeigt die zeitliche Struktur
der MeBintervalle i und i+1 mit den jeweiligen Pumpzeiten {,, (keine Probe im Detektor)
und Fiillzeiten t¢ (Probe im Detektor). Im Falle der in Kapitel 6 beschriebenen Messungen
betragen die 1, 30, 60, 120, 240, 480 und 3600 Sekunden. Die Kurven entsprechen zeitlich
ansteigenden Ziahlerstianden aufgrund von Zerfillen von Radon und Thoron.

Zahlerstand

el

tf(l} t{(H‘l) tf(|+2)
—_— —— ——

1T 1T 17T 1T 1 L L L L L I 1

-

-
#

071737475 6 0 71773775 6 0
tp{k‘-l) tp(l] tp{H—lJ ZE|t

Abb. 7: MebBintervallstruktur

Aus den sechs Ziahlsummen, den zeitlichen Intervallrandwerten und den Enddriicken lassen
sich unter Beriicksichtigung der Detektoreffizienz fiir jedes Intervall zwei Aktivitdatswerte fiir
Radon und Thoron ermitteln (siche auch TSIVOGLOU et al., 1953, HARLEY, 1953, KUSNETZ,
1956, MARTZ et al., 1969 und TREMBLAY et al., 1979). Dies ist auch dann méglich, wenn
das radioaktive Gleichgewicht nicht erreicht wird. In die Berechnung der Radonaktivitét
flieBen Aktivitdtswerte von vorhergehenden Intervallen ein, um der Detektorkontaminati-
on durch Radontéchter Rechnung zu tragen (diese Methode benutzen auch BUSIGIN et al.
(1979) und THOMAS und COUNTESS (1979) fiir eine reine Radonanalyse aus DurchfluBmes-
sungen). Die beiden Isotope kénnen separiert werden, da Thoron nur wahrend der ersten 480
Sekunden eines Zihlintervalls wesentliche Beitrige zu den Zihlraten liefert. Dies ist auch am
Verlauf der Zihlerstandskurven zu erkennen (vgl. STRONG und DUGGAN, 1973). Aus den
zwischen 480 Sekunden und einer Stunde eintreffenden Impulsen wird zunéchst die Aktivitat
von Radon berechnet. Dieser Wert liefert dann den nur durch Radon bedingten Verlauf der
Zahlrate wihrend der erstern 480 Sekunden. Die Differenz zu den tatsichlichen Werten ist
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ein MaB fiir die durch Thoron bedingte Zahirate. Aus den gespeicherten Zahlerstanden bei
7 = 30, 60, 120, 240 und 480 Sekunden kann schlieflich durch eine least-square-Anpassung
an eine Thoron-Zerfallskurve die Thoronakiivitiat berechnet werden (siehe auch RAABE und
WRENN, 1969).

Vor der Analyse von gemessenen Zeitreihen habe ich den oben beschriebenen Algorithmus
iiberpriift, indem ich zunéchst mit Hilfe eines Runge-Kutta-Verfahrens eine Mefireihe kiinst-
lich erzeugt und diese anschlieBend analysiert habe. Auf diese Weise 1afit sich die Genauigkeit
des Verfahrens beurteilen. Fiir die Radon- und Thoronaktivitit ergaben sich Analysefehler
um 1%. Das Detektorvolumen Vp,, ist jedoch nur mit einer Genauigkeit von 2% bekannt. Der
Fehler der £ 148t sich auf maximal 10% abschitzen. Fiir e=1 und e=6 (Radon und Thoron)
resultiert dieser Fehler aus Ungenauigkeiten in der Messung der Enddriicke. Diese Gréfen
tragen jedoch nur zu einem geringen Teil zum Gesamtfehler bei, wenn die Kontamination in
jedem Intervall kleiner ist als die Radon- und Tdchterbeitrdage. Dies ist in den untersuchfen
Zeitreihen (siehe Kapitel 6) jedoch immer der Fall. Bei Zahlsummen um 10" ¢cph kommt
auBerdem ein relativer statistischer Fehler von etwa 1% hinzu, so dafl der Gesamtfehler fiir
die Messung und Analyse der Radonaktivititskonzentrationen um 5% liegen diirfte (vgl.
MODERA und BONNEFOUS, 1993), Der relative Fehler der Thoronaktivititskonzentration
kann leicht 50% und mehr erreichen, wenn die Thoron-Zihlsumme nur einen geringen Anteil
der Gesamtzahlsumme ausmacht. '
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6 Meflergebnisse

Nach ersten Probemessungen habe ich den Radonsensor in einer stillgelegten Gipsmine in

Walferdange, Luxemburg installiert. Abbildung 8 zeigt die Lage der Mine.

Abb. 8: Lage des Mefortes

Abbildung 9 zeigt das weit verzweigte System der etwa zwei Meter hohen Stollen des Berg-
werks im Sonnebierg und die Lage des Radon-Mefipunktes D. Die Rahmen in allen Abbil

dungen kennzeichnen jeweils die Lage des vergroflert dargestellten Ausschnitts,
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Am Ende der ostlichen Stollen befindet sich ein geodynamisches Observatorium des
Europiischen Zentrums fir Geodynamik und Seismologie. Hier werden unter anderem
Langzeitneigungs- und -schweremessungen durchgefiihrt. In insgesamt vier Seitenstollen sind
neben Gravimetern, Neigungsmessern und Extensiometern auch Schlauchwaagen installiert.
Die Signale werden in einem abgetrennten Abschnitt des Stollens digital erfaft und zusitz-
lich mit Analogschreibern aufgezeichnet. Dieser Abschnitt beherbergt auch eine Werkstatt
sowie eine kleine Ausstellung.

Bei dem in der Mine anstehenden Gestein (siche NEGENDANK, 1983 und DITTRICH, 1989)
handelt es sich um eine schichtgebundene, fast s6hlige Gipslagerstédtte von etwa sieben Me-
tern Machtigkeit im Gipskeuper (obere Trias; Alter ca. 220 Millionen Jahre). Diese La-
gerstitte ist im Steinmergelkeuper (ca. 65 m) eingebettet. Uber dem Steinmergelkeuper
folgen die schwarzen Blattermergel und die roten Tone des Rhét (ca. 5 m). Dariiber sind
dunkle Tone und Mergel sowie bituminése Kalke der Psilonoten-Schichten (ca. 10 m) des
Lias (Unterer Jura) aufgeschlossen. Den Top bildet der Luxemburger Sandstein (ca. 40 m).
Der Ausstrich aller Schichten liegt an der Basis des Sonnebiergs dstlich von Walferdange. In
der Lagerstitte findet man eine Wechsellagerung von Tonmergelstein mit dunklen Gipsla-
gen und hellem, [aserigem Gips auf Kliften vor. In der Stollenwand sind eine Vielzahl von
horizontalen Bohrungen aus der Zeit des Gipsabbaus vorhanden.

Der EinlaB der Szintillationskammer steht tiber eine Schlauchleitung und dem Luftfilter mit
einem dieser Bohrlécher (beim Punkt D in Abbildung 9) in Verbindung. Das Bohrloch wurde
gegeniiber dem Stollen durch Montageschaum abgedichtet, so dal bei jedem Probenwechsel
Porenluft aus den oberflaichennahen Kliiften abgesaugt wird. Auf diese Weise wird gewéahr-
leistet, daf auch Thoron registriert wird, welches aufgrund seiner geringen Diffusionslinge
in der Stollenluft sehr inhomogen verteilt ist. Aufgrund der intensiven Kliftung des Ge-
steins kann jedoch nicht véllig ausgeschlossen werden, daB iiber die Wandoberfliche in der
Umgebung des Bohrlochs auch ein Teil der Stollenluft angesaugt wird.

6.1 Mefldatenanalyse

Abbildung 10 zeigt die Ergebnisse der Messungen vom 28.12.1993 bis zum 1.3.1994.

Die Teilabbildungen enthalten von oben nach unten die Zahlraten wihrend der MeBzeit
von einer Stunde, die daraus errechneten korrigierten Aktivitaten (siche Abschnitt 5.1) und
schliefllich Luftdruck und -temperatur. Aufgrund der statistischen Schwankungen der Ak-
tivitdtswerte habe ich zur besseren Ubersichtlichkeit zusatzlich eine gemittelte Kurve ein-
gezeichnet. Die negativen Aktivititswerte bei Thoron haben keine physikalische Bedeutung
sondern sind das Ergebnis der least-square-Anpassung an die Zéhlraten. Die gemittelten
Thoronaktivitidten sind bis auf wenige Ausnahmen positiv. Im Verlauf der Lufttemperatur
erkennt man aufgrund der geringen Variation die Quantisierungsstufen des Ana.log—Digital-
Wandlers.
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Abb. 10: Rohdaten, von oben nach unten:

Ziahlrate, korrigierte Aktivitit von Radon (oben) und Thoron (unten) mit Mittelwert,
Luftdruck im Porenraum, Temperatur im Porenraum
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Tabelle 2 enthilt die Mittelwerte, Standardabweichungen und Produktmoment-Korrelations-
koeffizienten aller Zeitreihen. '

Tab. 2: Eigenschaften der Zeitreihen

Radon(5¢) Thoron (B9) Druck (mbar) Temperatur (K)
Mittelwert 2.54 0.44 952.01 13.75
Standardabweichung 0.27 0.62 9.40 0.03
Korrelationskoeffizienten Radon Thoron Druck Temperatur
Radon 1.00 0.07 -0.48 0.30
Thoron 0.07 1.00 -0.01 0.03
Druck -0.48 -0.01 1.00 -0.38
Temperatur 0.30 0.03 -0.38 1.00
Gezeiten 0.36 0.03 -0.13 0.06

Aus den Mefdaten lassen sich auch chne detaillierte Spektralanalyse schon einige physika-
lische Zusammenhénge ablesen. Abbildung 12 zeigt einen qualitativen Vergleich der Radon-
Aktivitiat mit dem Verlauf der Variation der Erdbeschleunigung Ag (theoretische Gezei-
ten) und mit dem Porenluftdruck p. Die Abszissen sind wie in Abbildung 10 skaliert. Die
Ordinaten besitzen keine Skalierung, da die Kurven normiert sind. Die stark variierende
Kurve entspricht in beiden Teilabbildungen der Radon-Zeitreihe. Die relativ glatten Kurven
reprisentieren die Variation der Erdbeschleunigung (oben) und den Verlauf des Porenluft-
drucks (unten). Die Werte fiir Ag habe ich aus den theoretischen Gezeiten in Abbildung 11
durch Mittelung tiber sechs Tage erhalten. Der Verlauf dieser Mittelwerte entspricht etwa
dem der oberen Einhiillenden der ungemittelten Gezeitenkurve. Die theoretischen Gezeiten
(Vertikalkomponente) wurden mit einem Computerprogramm von WENZEL fiir den Mefort
Walferdange (49°39'20” N, 6°8'30” W, 298 m i.NN) und den betreffenden Registrierzeitraum
ermittelt. Ein erster Vergleich des Kurvenverlaufs legt eine positive Korrelation der Radon-
Aktivitit mit den Erdgezeiten und eine negative Korrelation mit dem Luftdruck nahe (siehe
auch Tabelle 2). Die etwa 28tagige Variation der Gezeiten beruht auf einer Uberlagerung
von solaren und lunaren Partialwellen des Gezeitenspektrums im Tagesbereich.

Die hier schon vermuteten Zusammenhinge mochte ich in den Abschnitten 6.2.1 bis 6.2.3
niher erlautern. Es folgt nun eine quantitative Analyse der spektralen Eigenschaften der

Zeitreihen.
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Abb. 12: Qualitative Vergleiche der Zeitreihen, von oben nach unten:

Radon und mittlere Variation der Erdbeschleunigung, Radon und Luftdruck
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Abbildung 13 zeigt Periodogramm-Schitzungen GT  der einseitigen Spektraldichtefunktio-
nen der Mefiwerte und der theoretischen Gezeiten. Auf den Abszissen ist die Periode T = }
im Bereich von 5.5 Stunden bis zu einer Woche aufgetragen, wihrend die Ordinaten in
den Einheiten der jeweiligen Mefigréfie skaliert sind. Periodizitaten von mehr als einer Wo-
che kénnen aufgrund der begrenzten Liange der Zeitreihe von 1496 Stunden nicht mehr
nachgewiesen werden. Die Kurven stellen nicht den Verlauf der Spektraidichtefunktion dar,
sondern das Produkt GT . f, das ich im folgenden kurz als (Power-f)-Spektrum bezeichnen
méchte. MENDENHALL et al. (1981) geben diese Darstellungsweise als die fiir Radonspek-
tren geeignetste an. Der Grund dafiir ist die Tatsache, daB die physikalische Situation einer
radioaktiven Quelle in einem pordsen Medium mit konstanten Parametern (Emanationsra-
te, Porositat, Fluidgeschwindigkeit, etc.) einer Quelle weifien Rauschens entspricht, welches
sich diffusiv in einem umgebenden Medium ausbreitet. Die Spektraldichtefu-nktion eines sol-
chen Systems zeigt nach MENDENHALL et al. einen -férmigen Verlauf ("pink noise”). Ein
(Power-f)-Spektrum eines ungestérten Radon-Signals besitzt demnach eine flache Basis. Jede
Abweichung davon beruht dann auf dem Einflufl einer verdnderlichen Grofie. Von den Wer-
ten des Produkts (Af}'fx -f gelangt man zu den Partialwellenamplituden |X(fy)| des Spektrums
durch
T =

g =y ®)
Alle Zeitreihen wurden zunéchst mit einem Hanning-Fenster mit a=0.2 gefiltert.
Das Spektrum des Radon-Signals zeigt vier ausgeprigte Peaks bei Perioden von 12, 12.4, 24
und 84 Stunden, wihrend das Thoron-Spektrum nur einen schwach ausgepréagten Peak bei
12 Stunden. aufweist und ansonsten bei hohen Frequenzen stark schwankt. Die Zeitreihe des
Luftdrucks zeigt hauptsédchlich langperiodische Verdnderungen im Bereich von 50 his 120
Stunden und einen kleinen, aber deutlichen Peak bei 12 Stunden. Das Spektrum der Luft-
temperatur ist relativ "weiff” mit schwach ausgepréigten Peaks bei 8, 21 und 24 Stunden und
um 12 Stunden (vgl. KING, 1985 und WOITH et al., 1989). Im Spektrum der theoretischen
Gezeiten sind deutlich die halbtagigen Partialwellen 52 und M2 bei 12.0, bzw. 12.4 Stunden
und die ganztigigen Partialwellen S1/K1/P1 und O1 bei 24.0, bzw. 25.8 Stunden zu sehen
(siche dazu MELCHIOR, 1983).
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Ein erster qualitativer Vergleich der Radon- und Thoron-Spektren mit denen der drei Ein-
fluigréBen p, T und Ag zeigt eine geringe Abhdngigkeit der spezifischen Aktivitdten von der
Lufttemperatur und eine starke Abhéangigkeit vom Luftdruck und von den Erdgezeiten. Die
Peaks im Spektrum der Temperatur sind in denen von Radon und Thoron nicht zu finden
(vgl. ENGE et al., 1990). Allein bei Perioden von einem Tag und zwei Tagen kénnte eine
schwache Abhéngigkeit beim Radon vorhanden sein. Der Luftdruck hingegen iibt erwarfungs-
gemafB einen grofien Einflufl auf die Aktivitat in der stollennahen Porenluft aus. So sind die
Peaks bei 12 und 84 Stunden im Radon-Spektrum wohl zum gréBten Teil auf den Luftdruck
zuriickzufithren. Eine recht auffillige Korrespondenz besteht zwischen den Spektren von Ra-
don und den theoretischen Gezeiten bei einer Periode von 12.4 Stunden. In diesem Bereich
besitzt keine der meteorologischen Gréfen eine ausgeprigte spektrale Leistung. Deshalb mufl
hier ein direkter Zusammenhang der Radon-Aktivitdt mit den Erdgezeiten vermutet werden.
Abschliefiend méchte ich auf die Ergebnisse einer halbjahrigen Registrierung der Radonak-
tivitdt im Tunnelboden in einem Bohrloch senkrecht zur Schichtung hinweisen. Zunichst
steigt dort der konstante Anteil der Aktivitéit auf etwa 4 —6 29, Weiterhin sind im Perioden-
spektrum - wie bei der schon behandelten Zeitreihe - die Einfliisse des Luftdrucks deutlich
zu sehen. Es fehlt jedoch ein eindeutiger Hinweis auf eine Kopplung des Radonsignals an die

Erdgezeiten. Ich komme auf diesen Sachverhalt noch einmal in Abschnitt 6.2.5 zuriick.

6.2 Interpretation

[n den folgenden Abschnitten méchte ich im Anschlufl an die Spektralanalyse der Mefidaten
eine physikalische Interpretation der Ergebnisse der Spektralanalyse geben. Dabei betrachte
ich drei Phdnomene: Atmosphéirisches Pumpen und Gezeitenpumpen als Verursacher cha-
rakteristischer spektraler Eigenschaften sowie reine Diffusion und konstanten Fluf als Ver-
ursacher des unkorrelierten Rauschens. Die Messung verschiedener Transportparameter an

Gesteinsproben ermdoglicht auch eine quantitative Modellierung des Transportprozesses,

6.2.1 Diffusion und konstanter Fluf}

Zur Beschreibung der Radonmigration in Gesteinen unter ungestorten Bedingungen betrach-
ten CLEMENTS und WILKENING (1974) molekulare Diffusion und GasfluB in einem homoge-
nen porosen radioaktiven Medium, das zudem isothermal und trocken sein soll. Die Betrach-
tung geschieht eindimensional mit dem Ursprung in der freien Grenzfliche des radioaktiven
Mediums und der positiven z-Achse senkrecht zu dieser Grenzfliche in Richtung des freien
Raums. Die Diffusion erfolgt proportional zu einem Konzentrationsgradienten gemifl dem

Fickschen Gesetz
Ji==D*"VC, (9)
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wobei jj den Diffusionsstrom, D* den effektiven Diffusionskoeffizient von Radon im Gestein
und C die értliche Radonkonzentration in der Porenluft bezeichnet. Man unferscheidet den
effektiven Diffusionskoeffizienten D* vom Porendiffusionskoeffizienten D durch D* = D - ¢,
wobei ¢ die effektive Porositit des Gesteins ist. Die (meist gemessene) Grofe D* bezieht
sich also auf das porése Medium als Ganzes und D nur auf das Porenvolumen (siche dazu
WoRM, 1986). Der Transportstrom von Radon bei einem Volumenstrom v* ist j7 = C - v*.
Zwischen dem Volumenstrom v* und der Flufigeschwindigkeit besteht die gleiche Relation
wie bei der Diffusionskonstanten: v* = v- ¢. Im folgenden beziehen sich alle mit einem Stern
indizierte Grofien stets auf das gesamte Gesteinsvolumen. In der Literatur ist dieser Unter-
schied nicht immer deutlich ausgewiesen. Welche GréBen verwendet werden, 148t sich oft nur
schwer entscheiden (siche anch TANNER, 1978).

Die Transportgleichung dieses kombinierten Problems enthélt neben der Diffusion und dem
Flufl noch Konzentrationsanderungen infolge Emanation des Gesteins und radioaktiven Zer-
falls:

ac _ D* #*C 1 9(vC) e

o 2HEN i
ot b 9zF ¢ 0z AC+¢»' (10)

Hier bedeuten A die Zerfallskonstante von Radon und q* die volumenspezifische effektive
Produktionsrate von Radon im Gestein. Die Randbedingungen sind

*

c(0,0)=Co , C(-oo,t):i%z: - (11)

Gleichung (10) ist analytisch nur fiir einfache Ausdriicke der Geschwindigkeit v 18sbar. Die
stationdre Losung fir v*=const. und —co < z < 0 lautet

C(2) = Coo (1 =€) + Coet - (12)

mit der charakteristischen Transportlinge

o v [ 9
H=sptVipet Do (13)

Der Gesamtstrom im Porenvolumen ist die Summe aus Diffusionsstrom und Transportstrom:
i e i v « D™\ s .
J=ii+if=(Co—C_s) ' — T et + C_oov™ . (14)

Die stationdre Konzentration im Stollenvolumen Cy 148t sich aus der Bila_nz des Zuflusses
i* durch die Stollenwandfliche A und dem Zerfall im Stollenvolumen V ermitteln, falls kein
weiterer Abflufl angenommen wird:

dC

| .
=5 [iz=00dA = 2Cy=0. (15)
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Vereinfacht man den Stollen zu einem Zylinder mit Radius R, so ist {} = £ und fiir

j*(z=0)=const.

CO = C-—o.o (16)

l
I+ 5%
Diese Betrachtung ist jedoch nur giltig fiir R > 1, da sonst die Transportgleichung in
Zylinderkoordinaten geldst werden muf (siehe dazu WRENN et al., 1969 , EDWARDS und
BATES, 1980 und BIGu, 1994). Im Falle reiner Diffusion ist v*=0 und

= \Jg o 7 =5i=(Co—Cco)\JD*$A et . (17)
Die Beziehung fiir Cy gilt unverdndert. Aus (16) 1aBt sich der Volumenstrom v* iiber die
Messung der restlichen Parameter bestimmen. Eine weitere Methode zur Abschitzung von
v* ist der Vergleich der Aktivitidten Agrn und Agry von Radon und Thoron. Aufgrund der
kurzen Halbwertszeit von Thoron wird dieses nur diffusiv transportiert, wie man in (13)
leicht sieht. Radon wird jedoch diffusiv und advektiv transportiert (siehe auch FLEISCHER
und MoGRO-CAMPERO, 1978). Unter Beriicksichtigung unterschiedlicher Produktionsraten
q* erhilt man aus (16) das Verhdltnis der Aktivitdten Ay zu

Aon . qin ARnlRn (18)
AO‘Rn Q?;n AT‘R ETYA
und daraus
" ARn AO,Rn QF,— ATn AD,TH ‘}'En -’,—J*ﬁb
vt = - xS — . (19)
AO.Tﬂ 9Rn AU,Hn G "\Tn

6.2.2 Atmosphérisches Pumpen

Wie CLEMENTS und WILKENING (1974) ausfiihren, gilt die Transportgleichung {10) auch
dann, wenn dufere Einfliisse eine Fluidbewegung im Gestein induzieren. Dies geschieht im
Falle von Schwankungen des atmosphirischen Drucks, die sich, wenn auch geddmpft, im
Porenraum des Gesteins fortsetzen und zu lokalen Druckgradienten fithren. Fiir die Variation
des Luftdruckes p wird angenommen, daf} sie klein gegeniiber dem Mittelwert des Drucks pg
ist. Das Eindringen der Druckschwankungen in das porése Medium verhilt sich dann geméaf

einer Diffusionsgleichung:

a d*
8—f =a ;3—2%’ . (20)
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Die Grofle e = '—‘%ﬂ heifit pneumatische Diffusivitit. Darin ist die dynamische Permeabilitit
k der Quotient aus der statischen Permeabilitit des Gesteins und der Viskositit i des Fluids.
Der Volumenstrom v* im pordsen Medium wird durch das Darcy-Gesetz bestimmt:

v =—-kVp. (21)

BATES und EDWARDS (1980) finden bei der numerischen Auswertung der Transportgleichung
fiir periodische Druckschwankungen von £4% asymmetrische Schwankungen im Radontrans-
portstrom in der Grofienordnung von einigen zehn Prozent. Der Ausstrom von Fluid aus dem
Gesteinskérper wird bei negativer Druckhalbwelle starker unterstiitzt als er bei positiver
Druckhalbwelle gechemmt wird. SCHERY et al. (1982) bestitigen diesen theoretischen Befund
durch Messungen in einer stillgelegten Silbermine bei Socorro, New Mexico. Demnach hingt
die Stirke der Transportstromschwankungen auch von der Druckdnderungsrate ab. Die ge-
messenen periodischen Transportstrome sind jedoch mehr als doppelt so hoch wie die fiir
das homogene Medium zu erwartenden theoretischen Werte. SCHERY et al. schlieen daraus
auf eine bedeutende Rolle von Kliiften beim Fluidtransport. NILSON et al. (1991) behandeln
Transport in einem vertikal gekliifteten pordosen Medium in einem ”double-porosity”-Modell.
Ihr gekoppeltes Differentialgleichungssystem beschreibt die Ausbreitung einer Druckwelle in
vertikaler Richtung entlang der Kliifte und im porésen Medium und in horizontaler Rich-
tung von den Kliiften in das Medium hinein. NILSON et al. zeigen auf diese Weise, dafi der
Transport durch Kliifte um Gréflenordnungen iiber dem im porésen Medium liegen kann,
Fiir den Fall ungekliifteten Gesteins und einer periodischen Druckrandbedingung p(0,t).=
po + Ape* 1dft sich Gleichung (20) lésen zu

p(z,t) = po+ Ap eXP(\/%Z)CM (22)
und daraus aus dem Darcy-Gesetz (21) der Volumenstrom v* ableiten:
w W .
+* A __k e .ﬁ o i iwt . 23
v™(z,t) \/ — O exp( i z)e (23)

Der Betrag des Volumenstromes an der freien Grenzfliche lautet (in Ubereinstimmung mit

SCHERY et al., 1982)

lv*(z = 0)] = —~Ap kdw g ' (24)
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6.2.3 Gezeitenpumpen

Auf der Basis der Biot’schen Gleichungen fiir FlieBen in porésen Medien (B1oT, 1941) unter-
suchen MILLICH et al. (1995) einen von Gezeitendeformationen induzierten gerichteten Fluf.
Der entsprechende Mechanismus beruht auf der Wirkung von Deformationen der pordsen
Gesteinsmatrix auf den Druck des im Porenraum eingeschlossenen I'luids. Bei zeitlich und
raumlich variablen Deformationen stellt sich ein Fluf entlang von Druckgradienten gemif
dem Darcy-Gesetz (21) ein. Aus der Literatur ist bekannt (z.B. HUENGES, 1993), da8 die Per-
meabilitit von Gesteinen nicht konstant ist, sondern vom effektiven Druck p. = 1 Spur(¢)—p
abhingt. Hier ist & die Spannung in der Gesteinsmatrix und p der Porendruck. YEUNG et
al. geben eine Abhingigkeit der Form

k(pe) = ko e7@ PemPed) (25)

an, wobei die angegebenen Parameter ko, @, und p.o aus Messungen erschlossen werden
miissen. Die Spannung & laft sich aus der Matrixdeformation @ und der Elastizitatsmatrix
D iiber das Elastizitdtsgesetz & = D - i bestimmen. WALLNER und NEUGEBAUER {1991)
bringen diesen Ansatz einer dynamischen Permeabilitat zusammen mit den Biot'schen Glei-
chungen in die Form eines gekoppelten nichtlinearen Differentialgleichungssystems

—

L'DLi-L!'Bmp=Ff (Matrix)

~V'kVp-m'BLi—kp=gq (Fluid) (26)
_ K. D 1-¢ ¢ m'Dm
mit f=1-— 5+ BET + K + 9 K2

mit den Variablen o und p. L ist der Dehnungsoperator, wihrend der Einheitsvektor m =
(1,1,0) zur Skalarmultiplikation und Spurbildung dient. Die dynamische Permeabilitat ist
hier als Tensor k aufgefafit, um Anisotropien der Matrix beschreiben zu kénnen. 3 ist eine
Kopplungsmatrix zur Beriicksichtigung des Porendruckes p in der Matrixgleichung und der
Deformationen i in der Fluidgleichung. k beschreibt die Kompressibilitit des Matrix-Fluid-
Systems in Abhéngigkeit von der Porositit ¢ und den Einzelkompressibilititen K, und
Kjy. q beriicksichtigt Fluidquellen, wahrend die dufiere Kraft f als periodische Gezeitenkraft
(Variation der Vertikalkomponente der Erdbeschleunigung g) angenommen wird:

Fy =T digot) @27)

Beriicksichtigt man im Falle periodischer Krilfte die Druckabhingigkeit der dynamischen Per-
meabilitit (25), so kann neben periodischen FlieBbewegungen auch ein gerichteter Nettoflufi
entstehen, wenn die Permeabilitit wihrend zweier Gezeitenhalbwellen unterschiedlicher Po-

laritit einen jeweils verschiedenen Wert annimmt. In Richtung der Gezeitenkraft wahrend
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der negativen Halbwelle wird dann infolge der Entlastung des Porenraums eine grofere Per-
meabilitdt wirksam als in der Gegenrichtung, wodurch das ”Gezeitenpumpen” erzeugt wird.
MILLICH et al. (1995) zeigen, daBl die GroBenordnung und Richtung des Flusses in star-
kéem Mafle von rdumlichen Permeabilitdtsinhomogenitaten und Anisotropien abhingt, wie
sie in der Natur durch Kliifte o.4. reprasentiert sind. Auflerdem bestimmt die Art der Druck-
abhéngigkeit der dynamischen Permeabilitdf, d.h. die GroBe des Parameters o in (25) das
Verhéltnis von gerichtetem und periodischem Flufi. Das System (27) ist nur in beschrinktem
Mafle analytischen Losungsmethoden zuginglich, so daB ich an dieser Stelle auf eine konkrete
Transportmodellierung in Abschnitt 6.2.5 verweise.

6.2.4 Messung der Transportparameter

Theoretische Vorstellungen itber physikalische Vorgénge lassen sich mit entsprechenden Mef-
werten durch die Auswertung eines Modells in Einklang bringen. In den Abschnitten 6.2.1
bis 6.2.3 habe ich die drei Bestandteile eines solchen Transportmodells fiir Radon beschrie-
ben. Grundlage einer quantitativen Modellierung sind die Differentialgleichungen des Trans-
pc;rl;s, in die verschiedene Eigenschaften des Gesteins eingehen. Deshalb wurden folgende
Parameter des in der Gipsmine von Walferdange anstehenden Gesteins einer Labormessung
unterzogen: Dichte p, Porositit ¢, Diffusionskonstante D*, Permeabilitat k und Radon- und
Thoronquellstirken qf, und qf,.

Die Matrixdichte und Porositdt wurde mit Hilfe von Quécksilber-Pyknometern bestimmt.
Aus den Partialdichten der Hauptbestandteile Gips (pgips = 2.35 25) und Ton (p1on =
2.73 -&5) kann auflerdem der Tongehalt der Proben bestimmt werden.

Die Diffusionskonstanten des trockenen und wassergesattigten Gesteins wurde mit der Me-
thode der elektrostatischen Abscheidung (vgl. Kapitel 3) gemessen, Dabei wird eine Pro-
benplatte zwischen zwei Halbkugeln eingebracht, wobei die eine Luft sehr hoher Radonkon-
zentration enthilt. Die Gleichgewichtskonzentration von Radon im Halbraum auf der ge-
génﬁberliegcnden Probenseite ist ein Mafl fiir die effektive Diffusionskonstante des porésen
Mediums (siehe dazu KELLER et al., 1982 und FOLKERTS et al., 1986).

Die statische Permeabilitit kann sowohi hinsichtlich ihrer GréBe als auch ihrer Druck-
abhéngigkeit gemessen werden. Dazu verwenden SIEGESMUND et al. (1993) eine dynamische
Drucktransientenmethode. Auf einer Stirnseite einer zylindrischen Probe wird ein konstan-
ter Vordruck eingestellt, wihrend in einem Mefivolumen auf der gegeniiberliegenden Seite
der zeitliche Verlauf des Druckanstiegs infolge der Entspannung des Vordrucks durch die
permeable Probe registriert wird. Dabei kann zusétzlich ein variabler Manteldruck auf den
Zylinder ausgeiibt werden.

Sowohl Diffusionskonstante als auch Permeabilitit wurden fiir zwei senkrecht aufeinanderste-
hende Richtungen gemessen, da das vorliegende Gestein aufgrund der Lagerungsverhéltnisse

eine starke Anisotropie aufweist.
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Die Quellstarke von Radon habe ich bestimmt, indem ich eine Schiittung unterschiedlicher
Bruchstiickgrofie des Stollenmaterials fiir etwa vier Wochen in ein abgeschlossenes Volumen
eingebracht und anschlieBend die Aktivitat der Volumenluft mit dem automatischen Radon-
sensor gemessen habe. Bei der Berechnung der spezifischen Quellstirke muf} die Verdiinnung
beim Ubergang vom Porenraum zum abgeschlossenen Volumen beriicksichtigt werden. Die
dabei gemessenen Werte wurden durch Parallelmessungen mit der elektrostatischen Abschei-
dung und durch Abschitzungen aus der gemessenen Exhalationsrate von 107* .3_—8; bestatigt.

Die einzelnen Messungen ergaben folgende Ergebnisse:

Tab. 3: Materialparameter

P é i D7 ky ki 9Rn__ 9Tn

248 & 11.3% 5.10%2% 2.10°2 2.10"¥m? 2.10"%m? 78 7B

Als Anhaltspunkt fiir die Thoronquellstirken habe ich FErgebnisse von gammaspektrosko-
pischen Vermessungen ces Gesteins herangezogen. Die spezifische Gesamtaktivitat belauft
sich fiir Radon und Thoron auf etwa 30 %‘1‘ Vermindert man diesen Wert um die gemessene
Quellstirke von Radon (siehe Tabelle 3), so ergibt sich ein Wert von 23 -Blﬂ fiir den Stoffanteil,
der nicht im Porenraum verfigbar, sondern in Kristallen gebunden ist. Ich nehme im fol-
genden vereinfachend an, dafl die beiden Radium-Mutterisotope von Radon und Thoron die
gleiche rdumliche Verteilung im Gestein aufweisen und deshalb die Quellstarke von Thoron
gleich der von Radon ist.

Die Konzentration von Thoron in der Stollenluft ist aufgrund dessen sehr geringen charakte-
ristischen Transportlinge réumlich sehr inhomogen und im Durchschnitt kleiner als 1 %}, also
mit dem automatischen Radonsensor nicht mehr mefibar. Unter der Annahme. dafi Thoron
zumindest in dem gegeniber der Stollenluft abgedichteten Bohrloch (R = 1 cm) homogen
verdiinnt wird, ergibt sich aus (17) fiir die dortige Aktivititskonzentration Agp, ein Wert
von 0.6 84, der etwa der gemessenen Aktivitit nahekommt.

Die Angaben zur Diffusionskonstanten beziehen sich anf das trockene porose Medium und
sind absolute Obergrenzen der tatsachlichen Diffusionskonstanten. Die Indices ™||” und ™ L”
beziehen sich auf Mefiwerte beziiglich der Richtung parallel zur Gesteinskliftung (horizonta-
le Ebene) und senkrecht dazu (im Stollen von oben nach unten). Die Werte fiir das gesittigte
Medium sind um einen Faktor 10* niedriger als die des trockenen Mediums. Dieser Faktor
entspricht etwa dem Verhéltnis der Diffusionskonstanten fiir die kontinuierlichen Medien Luft
(Dair & 107° 22) und Wasser (Do & 10~° 2°) (TANNER, 1964).

Der Verlauf der Druckabhiingigkeit der statischen Permeabilitit parallel zur Gesteinskliiftung
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ergibt sich aus Abbildung 14.
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Abb. 14: Mefiwerte der Permeabilitit fiir verschiedene Druckbereiche

In den mit verschiedenen Symbolen gekennzeichneten Mefireihen wurden jeweils der Vor-
oder Manteldruck auf die Gesteinsprobe als Parameter festgesetzt. Die Symbole kennzeich-
nen folgende Parameter: A : pvor = 0.2b , 0 prantel = 1b . ¢! PMantel = 2b . X : pyvor =
4.5b . + : pver = 52b. Bei hohen Driicken zeigt die Permeabilitat die bekannte negative
Abhangigkeit vom effektiven Druck. Dieses Verhalten kehrt sich bei kleinen Driicken um:
Hier steigt die Permeabilitat mit dem effektiven Druck. Auflerdem steigen in beiden Druck-
bereichen die Werte aus unterschiedlichen Mefireihen zu niedrigen Vordriicken hin an.

Im Falle der Gipsschicht im Sonnebierg liegen die zu erwartenden lithostatischen Driicke auf-
grund der 100 m machtigen Deckschicht bei etwa 25b, so dafl fiir eine Modellierung von Gezei-
teneffekten die Mefipunkte " x” herangezogen werden miissen. Eine least-square-Anpassung
der Werte an eine Funktion der Form (25) ergibt ko = 1.376 - 107¥ m?, py = 45.45b und
@ = 2.13-107?b~". Durch Extrapolation dieser Funktion auf Pe = Plithe = 25b habe ich

auch die Permeabilitiatswerte in Tabelle 3 berechnet.

6.2.5 Transportmodellierung

Im folgenden werden die in den Abschnitten 6.2.1 bis 6.2.3 behandelten Phianomene in ein
Transportmodell integriert. Das Modell beschreibt die Transportraten von Radon in einem
radioaktiven pordsen Medium und orientiert sich an der geologischen und topographischen
Situation des Sonnebiergs bei Walferdange. Abbildung 15 zeigt einen Querschnitt durch den
Berg in NO-SW-Richtung und Lage und Machtigkeit aller stratigraphischen Einheiten.
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Abb. 15: Geologischer Schnitt durch den Sonnebierg bei Walferdange

Die Modellierung geschisht auf zwel Ebenen. Den zeitlichen und rdumlichen Verlauf der
Radonkonzentration im Gestein habe ich anhand eines eindimensionalen e-xpliziten Finite-
Differenzen-Verfahren fir die Transportgleichung (10) bestimmt. Dabei gehen neben den
Materialparametern aus Tabelle 3 ein durch atmosphérisches Pumpen erzeugter Volumen-
strom v nach Gleichung (23) in die Differentialgleichung éin.

Die durch Gezeiteneinwirkung zu erwartende Anderung der Diffusivitit des Gesteins ist
gering, da die Anderungen der Porenraumgeometrie in der Grofenordnung des volumetri-
schen Strains liegen. Die entsprechende spektrale Komponente im Radonsignal muf also auf
einem advektiven Transport mit einem Fluid beruhen. Ein durch Gezeiten induzierter Volu-
menstrom v; wurde von MILLICH (1995) mit Hilfe eines zweidimensionalen Finite-Element-
Verfahrens (siche dazu WALLNER und NEUGEBAUER, 1991) berechnet und die Ergebnisse

anschliefend in das Differenzenverfahren des Radontransports eingegeben.
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Radontransport

In dem Finite-Differenzen-Verfahren wird die Transportgleichung (10)

oc 1 8 _ac 1 a(v*C) q*

at_qiaz(D Bz) b Be S AeHg 28)
auf einem eindimensionalen Gitter

20)=—5m , z(i)=2(i—1)+107*. 11149 1 <i<39 | 2(40)=0 (29)

mit 40 Stiitzstellen diskretisiert. Dabei liegt der Ursprung der z-Achse in der Grenzfliche Ge-
stein/Luft und die Koordinaten werden in Richtung des Stollenzentrums positiv gezihlt. Die
Fluidbewegung findet hier also stets senkrecht zur Stollenoberfliche statt. Die eindimensio-
nale Betrachtungsweise ist gerechtfertigt, da das Problem eine Zylindergeometrie aufweist.
Wie Bicu (1994) zeigt, kann von einer Behandlung des Problems in Zylinderkoordinaten
abgesehen werden, falls % > 1. Im vorliegenden Fall ist % = &—’“m = 10, so daff nach Bicu
bei der Verwendung der ebenen Geometrie mit einem Fehler von etwa 5 % zu rechnen ist.
Das porése Medium wird angenommen als homogen in der Koordinatenrichtung. Bei der
Quantifizierung der Materialparameter wird also vorausgesetzt, daBl sich Inhomogenititen
des Gestein wie Kliifte auf einer Skala ausprigen, die klein gegeniiber den Dimensionen der
Materialproben und der MefBstelle sind.

Die geologische Situation im Sonnebierg und die hohe Luftfeuchte in der Gipsmine lassen
darauf schliefien, daf8 der Porenraum des Gipskeupers im Innern des Berges wassergesittigt
ist und die Sattigung zum Stollen hin abnimmt. Deshalb wird das Gestein beziiglich seiner
Diffusivitat als parallel zur Stollenoberfliche geschichtet betrachtet. Die Diffusionskonstan-
ten D}, und DZ,, des feuchten, bzw. gesattigten Mediums habe ich abgeschitzt durch (siehe

TANNER, 1978 und NILSON et al., 1991)

Suet )" Dp
D%, =~ Dy, (,‘”“) , D,=~Dgo-r=D5, =22 30

t t Bary sat 2 dry Dair ( )
wobei Dj,, die im trockenen Zustand am Gestein gemessene Diffusionskonstante bedeu-
tet (sieche Tabelle 3).. g‘;"f: entspricht dem luftgefiillten Anteil des Porenraums im partiell
gesittigten Zustand. 7 heifit "tortuosity” des pordsen Mediums und ist ein- Maf fiir die bei
der Uberwindung einer bestimmten Distanz effektiv zuriickzulegende Strecke im verwun-
denen Porenraum. 7 nehme ich fiir das trockene und gesittigte Medium als gleich an. Im

vorliegenden Modell betrachte ich drei Schichten mit

10225 _5m<z< —0.5m (gesittigt) , 1=2m , vg=5-10"102
K(2) = 10-10"5—*, —05m<z<—01m $emml l=2cm,vg=5-10""2 (31)
10782, —0.1m<z<0 ost 2, 1=20cm, va=5-10"52
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in Richtung der Gesteinkliftung und

107822 _sm<a<-1m (gesittigt) , | = 0.65mm, vg=15.10-10m
Di(z)=¢ 107921 _I1m<z<—02m Seen i, 1=65mm, va=15.10"°2 (32)
107° 22, _02m<z<0 Swst x 2 1=65cm, vg=15.10"28

senkrecht dazu. Die beiden Szenarien entsprechen zwei verschiedenen Mefireihen in
Bohrléchern in der Stollenwand und im Stollenboden. Aufgrund der Gravitation ist-zu er-
warten, dafl der partiell gesdttigte Bereich von der Stollendecke iiber die Winde bis zum
Boden zunehmen sollte (vgl. Abbildung 23). Deshalb habe ich die Bereiche mit hohem D*
im Falle der Messungen im Stollenboden um einen Faktor 2 vergréfert. Die zusitzlich an-
gegebenen Werte beschreiben die Sattigung des Porenraums, die Diffusionslinge 1 aus (17)
und die Diffusionsgeschwindigkeit vq = %. Die Viskosititen sind 7, = 1.75 - 107% ﬁ&s und
Mo = 1072 £,

Die Rinder des Rechengebietes -5 m;0] werden mit Hilfe der Gleichungen (11) und (15) de-
finiert, als Anfangswerte nehme ich den stationéren Konzentrationsverlauf im rein diffusiven
Gleichgewicht aus (12).

Da die Thoronkonzentration im Stollen sehr inhomogen verteilt und auBerdem sehr gering
ist, laBt sich Gleichung (19) zur Berechnung des konstanten Stromes nicht mehr anwenden.
Die Existenz eines konstanten advektiven Anteils zusétzlich zur Diflusion muB vielmehr mit
Hilfe von (16) aus der in der Stollenluft gemessenen Aktivitat belegt werden.

Die Parameter & und w der einbezogenen Volumenstromgleichung (23) fiir das atmosphiri-
sche Pumpen ergeben sich mit pg = 10° Pa, bzw. aus (8) fiir drei starke Partialwellen des

Druckspektrums mit

500 Pa, T=12h
Ap =14 4000 Pa, T =50h (33)
6000 Pa, T =84 h

Dabei verringere ich die Permeabilitit k fiir das Medium Luft um einen Faktor 100, um der
partiellen Sattigung des Porenraumes mit Wasser Rechnung zu tragen. Die Eindringtiefen
\/% liegen dann in der Groflenordnung von einem halben Meter und passen somit zur Ab-
stufung der Diffusionskonstanten in (31) und (32). Die Anteile unterschiedlicher Perioden
betrachte ich als unabhéngig voneinander, so dafi der Gesamtstrom in Analogie zu einer

Fouriersumime als Uberlagerung dreier Partialstrome (23) dargestellt werden kann.

40



Volumenstrom durch Gezeitenpumpen

Der in Abbildung 15 dargestellte Schnitt durch den Sonnebierg sei durch das Gitter in Ab-
bildung 16 (10fach iiberhéht in vertikaler Richtung) représentiert. Dabei werden nur die
Gipsschicht und der dariiberliegende 50 m machtige Steinmergelkeuper beriicksichtigt.

Jr 1000 m |
|l L del L]
i 1 [ ki
e ' D
@ | D
d D
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S | [F 55 m
@ D
& D
C
® 7,
all | faimn Il i [

[ Steinmergelkeuper G Gips i@ stollen

Abb. 16: Rechengitter des Finite-Element-Modells (10fach iiberhoht)

Das Rechengebiet endet mit dem Kontakt des Steinmergelkeupers zu den Schichten des Rhét
am oberen Rand und in der Hohe des Stollenzentrums am unteren Rand. Der linke Rand
entspricht dem Siidosthang und wird daher als durchléssig fiir Fluide angenommen. Der
obere Rand sei undurchlissig (starke Linie), weil die Tone des Rhit relativ niedrigpermeabel
sind. Der rechte und untere Rand kénnen ebenfalls als undurchlissig angesehen werden, da
sie keine echte Grenzschicht darstellen, sondern das Rechengebiet sich iiber diese Rander
symmetrisch fortsetzt. Die viereckigen Elemente des Rechengebietes gehdren zu drei Materi-
algruppen (durch unterschiedlichen Grauton gekennzeichnet): Steinmergelkeuper, Gips und
Stollenluft. Tabelle 4 zihlt die Parameter der ersten beiden Gruppen auf (vgl. auch Ho,
1989).
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Tab. 4: Materialgruppen

Bezeichnung kj ki ¢ 5 v KEKorn KFluid

Steinmergelkeuper 107 m? 107¥m? 1% 10°GPa 025 10~ Pa~' 4.6-107'0Pa~!
Gips 1072m? 107" m? 10% 10°GPa 0.1 107" Pa~! 4.6-107°Pa"!

E und v bezeichnen das Elastizititsmodul und die Querkontraktionszahl des Gesteins und &
Kompressibilitiaten. Die Permeabilitidtswerte wurden um einen Faktor 5 héher veranschlagt,
um der Skalentransformation von den Labormessungen (=~ cm) auf Feldmessungen.(~m)
Rechnung zu tragen (siche dazu CLAUSER, 1992). Bei der Vorgabe der dufieren Krifte (27)
wurden die Parameter so eingestellt, daf sich Dehnungen um 1.5-107% ergeben. Dieser Wert
ist etwas geringer als die Summe der in Walferdange gemessenen Dehnungen fiir halbtigige
Partialwellen. Die Periode wurde zu 12 Stunden gewahlt.

Fiir die genannten Parameter ergibt sich folgendes Feld des periodischen Volumenstromes

(siehe Abbildung 17):
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Abb. 17: Periodisches Fliefifeld im Rechengebiet (10fach iiberhéht)

Man sieht deutlich, wie der Fluidstrom aus dem relasiv schlecht permeablen Steinmergelkeu-
per auf die Gipsschicht fokussiert wird. Dabei kommt es dort aufgrund der Anisotropie der
Permabilitat insbesondere in der Nihe der Stollenwand zu hohen Volumenstrémen in hori-
zontaler Richtung. Dies gilt auch fiir seitliche Einstrémung in den Stollen, da die Gipsschicht
senkrecht zur Schnittebene des Gitters fortgesetzt gedacht werden mufl. Es besteht also eine
Drehsymmetrie der Modellgeometrie beziiglich einer Achse durch den linken Gebietsrand.
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Der Volumenstrom durch die Stollendecke, (und wegen der vertikalen Spiegelsymmettie des
Modells auch durch den Stollenboden) ist etwa zehnmal niedriger. Abbildung 18 zeigt die
Abhingigkeit des periodischen Volumenstroms von der horizontalen Koordinate ("x”). Dabei
hat die linke untere Ecke des Rechengebiets die Koordinate (0,0). Die Vertikalkomponente
des Stroms v} (gestrichelt) wurde fiir y=1.25m, also knapp oberhalb des Stollen berechnet,
wihrend die Horizontalkomponente v (durchgezogen) fiir y=0.75 m (MeBh&he im Stollen)

bestimmt ist.

Vi(x,y =1.25m) , vy(x,y =0.75m) (10-° fg‘—s)
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Abb. 18: Horizontal- und Vertikalkomponente des periodischen Volumenstroms
Man sieht zunichst, dafi aufgrund der Anisotropie der Gipsschicht der vertikale Volumen-
strom um eine Groflenordnung geringer ist als der horizontale Strom. Im linken Teil des
Rechengebietes ist der Vertikalstrom grofier, da dort ein relativ hoher FluB durch den linken
Rand des Stollens nach auBen tritt und Gas von oben nachstromt. Der Einfluibereich des
Stollens auf den Horizontalstrom betrigt etwa 100 m. Im Innern des Berges (rechter Rand)
sind die Verhéltnisse weitestgehend ungestort von den strukturellen Elementen des linken
Teils.
Analoge Rechnungen mit druckabhingiger Permeabilitit gemaf (25) wurden auf einem zwei-
ten Gitier dhnlich dem in Abbildung 16 durchgefiihrt. Der betrachtete Querschnitt liegt hier
in Richtung NW-SO senkrecht zur Stollenachse. Die Gitterlinge betrigt daher nur noch
300 m, wobei die Materialgruppe ”Stollen” bis x=1m reicht. Beriicksichtigt man die ram-
penférmige Auflast der unterschiedlich méchtigen Bedeckung der Gipsschicht, so erhilt man
den fiir das Gezeitenpumpen notwendigen Permeabilitdtskontrast in horizontaler Richtung
(vgl. MILLICH und NEUGEBAUER, 1994). Die Auflast sinke linear von 25b oberhalb des Stol-
lens bis auf 0 am Gebietsrand (Siidwesthang des Sonnebiergs). Daraus resultiert aufgrund
der Abhiingigkeit vom effektiven Druck eine Permeabilititsvariation von etwa 50 %. Der in-
duzierte gerichtete Nettostrom flieBt dann von Bereichen hoher Permeabiltét in solche mit
niedriger Permeabilitat, d.h. vom Berghang zum Zentrum. Das Reservoir fiir den Flufl in das
Stollenvolumen bildet im Modell also die freie Atmosphire am Ausstrich der Gipsschicht.
Die numerische Modellierung ergibt einen gerichteten Horizontalstrom in der Gipsschicht
von etwa 5 -1071° m’“—{‘ Im Radon-Transportmodell setze ich deshalb fiir den durch Gezeiten

- . W 3 = 3 -
induzierten Volumenstrom vi = 1079 2= 4 107% 2 - sin(wt) an,
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Ergebnisse der Transportmodellierung

Im folgenden erliutere ich die drei Transportphinomene aus den Abschnitten 6.2.1 bis 6.2.3
getrennt anhand des Radon-Transportmodells (10).

Abbildung 19 zeigt den stationiren Aktivititsverlauf bei reiner Diffusion gemaB (31) (durch-
gezogen) sowie (32) (gestrichelt). Die senkrechten Linien trennen fiir jeden Fall die Bereiche

verschiedener Diffusionskonstanten.
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Abb. 19: Aktivititsprofil im stollennahen Gestein infoige reiner Diffusion

Im Vergleich der Aktivitdtsprofile mit den Werten der Diffusionsldngen aus (31) und (32)
wird der DiffusionsprozeB klar. Bis zu einer Tiefe von 0.1 m ist die Aktivitit in Kliiftungs-
richtung sehr gering, da in diesem Fall die Diffusionslinge grofier ist als der Tiefenbereich.
Der Ubergang zu A_,, = 61.9 B—ﬂ geschieht hier abrupt im Bereich —0.1m < z < —0.5 m mit
einer charakteristischen Linge von 2cm. Senkrecht zur Kliiftung liegt die Diffusionslinge
mit 6.5 cm unterhalb des Tiefenbereichs, so dafl sich die Aktivitat schon bis z=-20cm fast
aul A_., einstellt. Dahinter édndert sich die Aktivitit kaum noch.

Wihrend der Messungen in der Stollenwand und im Stollenboden wurde den Bohrléchern
jeweils stiindlich eine Gasmenge von 150 ml entnommen. Fiir Bohrlochabmessungen in Zen-
timeterbereich 148t sich leicht abschatzen, daB diese Gasmenge aus dem Porenraum bis zu
einigen Millimetern Tiefe stammt. Bei den folgenden Erlauterungen betrachte ich deshalb
stets diesen Tiefenbereich.

Die stationdren Aktivitatswerte infolge reiner Diffusion betragen in Richtung der Kliiftung
23 %9 und etwa 5.5 §I_q senkrecht dazu. Diese Werte werden durch die gemessenen Werte
von etwa 2.5 %‘ und 4.5 Bl_q bestétigt, so daB iclr fiir die Untersuchung der Pumpeffekte die
angenommene Zonierung der Diffusionskonstanten beibehalte.

Die Abbildungen 20 bis 22 zeigen den zeitlichen Verlauf der Radonaktivitit unter der An-
nahme von Volumenstrémen vi(z,t) und vi(t) infolge von atmosphérischem und Gezeiten-

pumpen mit

2 iw; W
¥ - — —t . okl Twit
uy(z,t) .-.—E_l k - Ap; exp( = z) e (34)
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mit w; und Ap; gemiB (33). Beziiglich des Gezeitenpumpens beriicksichtige ich die Partial-
wellen M2 und S1/K1/P1 mit Perioden von 12.4, bzw. 24.0 Stunden:

2t

5 | . 2t 1 ;
v3(t) = Varz [1_0' T (12.4 h)] + vsyKip {iﬁ e (24.0};)] (35)

mit Vi = Vikip = lﬂ‘gmﬂ%. Da der Bereich hohen v (siche Abbildung 17) viel gréfer
ist als 5m, nehme ich v; als rdumlich konstant auf [-5m;0] an.
Abbildung 22 zeigt den Effekt der Summe beider Pumpphanomene. Der Anfangswert ist in

allen Fillen die rein diffusive stationdre Aktivitit bei z=0.
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Abb. 20: Aktivitatsverlauf im stollennahen Gestein infolge atmosphérischen Pumpens t
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Abb. 21: Aktivitdtsverlauf im stollennahen Gestein infolge Gezeitenpumpens t
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Abb. 22: Aktivititsverlauf im stollennahen Gestein, Gesamteffekt t
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Die Aktivitatskurven entsprechen in ihrer GroBenordnung sowohl hinsichtlich des konstanten
Anteils als auch der Amplituden den gemessenen Kurven in Abbildung 10. Zur Erklarung des
Aktivitdtsniveaus braucht neben der Diffusion kein weiterer konstanter Fluf herangezogen
werden. Es muf jedoch beachtet werden, dafi die Modellergebnisse stark davon abhingen,
welche Zonierung der Diffusionskonstanten angenommen wird und in welcher Tiefe die Ak-
tivitat betrachtet wird.

Aus den beschriebenen Frgebnissen 18t sich abschlieBend folgende Interpretation der phy-
sikalischen Situation am Mefort ableiten (siche dazu Abbildung 23):

| 1y

I

Abb. 23: Schematischer Querschnitt durch den Stollen

Unterschiedlich hohe diffusive Aktivititsniveaus in der Wand und im Boden des Stollens las-
sen sich durch einen (wie in Abbildung 23 dargestellten) exzentrischen teilweise geséttigten
Kluftbereich begriinden. Die Form der Séttigungsgrenze entsteht im Zusammenwirken von
Verdunstung in das Stollenvolumen und gravitativem Fliefen von Porenwasser.

. In der Gipsschicht ist der Volumenstrom in der Kliftungsebene aufgrund ‘der Anisotropie
der Permeabilitdt etwa zehnmal gréfler als der senkrecht zur Kliiftung. In einem Bereich
von einem Meter oberhalb der Stollendecke und unterhalb des Stollenbodens wird der FluB
zum Teil in Richtung des Stollens abgelenkt, da ein radialer Druckgradient in Richtung des
Stollenzentrums existiert. Im Bereich von einigen Zentimetern Tiefe existiert also stets ein
Radialflul. Die unterschiedlich starke Auspragung dieses Radialflusses erklart somit, warum

in Kliiftungsrichtung ein Gezeiteneinfluff mefibar ist, jedoch nicht senkrecht dazu.
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