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:&usamrllf!nfassunq 

Dle durchgefÜhrten Untersuchungen dienen der Beschreibung des Transportes 

von Radionukliden aus dem geplanten Rndlager für radioaktive Abfälle in 

der Schachtanlage Konrad zur Biosphäre. Hierzu wurden in Laborexperimen

ten an zerkleinerten Festgesteinsproben aus der Bohrung K 101 Durchlauf-
+ 2-

säulen-, Batch- und Dlffusionsversuche mit es, I und co
3 

unter Verwendung von natürlichen oder nach analytischen Daten erstellten 

Grundwässern durchgeführt. Zwn besseren Vergleich der in diesem Unter

suchungsprogramm experimentell gewonnenen Daten mit denen aus vorangegan

genen Arbeiten /KL-B5b/ wurde zusätzlich bei einigen Rxperimenten sr2+ 

und Rb• eingesetzt. Die Hrgebnisse zeigen, daß für den Transport der 

Radionuklide durch die untersuchten Festgesteine mit einer VerZÖ<jerung im 

Vergleich zwn strömenden Grundwasser zu rechnen ist deren Größe durch die 

Art der eingesetzten Festgesteinsproben und den Salzgehalt des zugehÖrl

gen Grundwassers bestimmt wird. Andere Versuchsparameter wle Temperatur, 

Komplexbildner oder Säuregehalt der Grundwässer zeigen im allgemeinen nur 

einen untergeordneten Hinfluß. Der Hinfluß der Radionuklidkonzentration 

auf die Lage der Sorptionsgieichgewlchte wird ln erster Näherung gut 

durch die l'RHUNOLIOf-Isotherme beschrieben, wogegen eine Auswertung der 

Versuchsergebnisse unter Anwendung der LANGHUIR-Jsotherme nicht zu sinn

vollen Hrgebnissen führt. Genaue Untersuchungen der Sorptionsklnetlk 

ergaben, daß diese durch mindestens zwei unabhängige Vorgänge bestimmt 

wird, nämlich durch eine sehr schnelle Reaktion, der die Ionen-/Isotopen

austauschvorgänge zugeordnet werden können, und einen erheblich lang

sameren Vorgdng, der durch die Diffusion der Nuklide ln die poröse Korn

matrix verursacht wlrd. Dle Hrgebnisse der 0iffusionsexperimente lassen 

darauf schließen, daß selbst für Üblicherweise nur gering sorbierende 

Ionen ln den untersuchten porösen Festgesteinen mlt einer verzögerten 

Ausbreitung gerechnet werden kann. 
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1. Aufqabenstellunq 

Dle am GSF-Instltut für Radlohydrometrle durchgeführten Arbeiten sollen 

fehlende Kenntnisse Über die Wanderung von Radionukliden in tieferen 

Grundwasserleitern des Standortes Konrad ergänzen. Hierzu sollte das 
• 2-

Sorptionsverhalten von radioaktivem I , Cs und co
3 

an zerklei-

nerten Festgestelnen aus der Umgebung des geplanten Hndlagers unter 

wassergesättigten Bedingungen untersucht werden. Zum besseren Vergleich 

der gewonnenen Daten mit bereits vorliegenden Rrgebnlssen aus ähnlichen 

Untersuchungsprogrammen wurden in einzelnen B.xperlmenten zusätzlich die 

ebenfalls im radioaktiven Abfall enthaltenen Radionuklide sr2• und 

Rb• eingesetzt. Ferner wurden Durchlaufsäulenversuche an einem nicht

bindigen quartären Sand aus dem Untersuchungsprogramm Konrad I (s. 

/KL-85b/) fortgeführt. 

2. Probenauswahl 

Die Auswahl der Proben erfolgte durch Vertreter der Bundesanstalt für 

Geowissenschaften und Rohstoffe (OOR), Hannover, unter Mitwirkung der 

Physikallsch-Technischen Bundesanstalt (PTB), Braunschweig. und der 

ro-clausthal-Zellerfeld. Ausschlaggebend für die Probenauswahl waren Ihre 

standortspezifische Bedeutung und ihr Rrhaltungszustand. Die Proben wurden 

- als ca. 10 cm Bohrkerne für Diffusionsversuche, 

- gebrochen und trocken gesiebt in einer Fraktion von 2-6 mm zur Durch-

führung von Durchlaufsäulenversuchen und 

- gebrochen und trocken gesiebt in einer Fraktion von< 2 mm zur Durch

führung von Batch-Versuchen 

angeliefert (ausgenommen Probe S 8, von der nur eln Bohrkern vorlag). 

In Abb.1 ist der geologische Aufbau des geplanten Hndlagerstandortes 

•Konrad 2• sowie die Lage der Bohrunq K 101 dargestellt. 
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2.1 Charakterisierung der Gesteinsproben 

In Tab.l sind die Kntnahm4!tlefen und die Stratigraphie der Gesteinsproben 

S 1 - s 10 der Bohrung K 101 sowie vergleichbare Proben aus dem vorausge

gangenen Untersuchungsprogramm •Konrad 1• /KL-85b/ zusammengestellt. 

Probe Kntnahrnetiefe Stratigraphie Vergleichbare Proben aus 
lmJ. dem Untersuchungsprogramm 

•Konrad 1-

s 1 110.9-111.7 oberkrelde, TUron Lamarkl Pläner, Rot Pläner 
s 2 195-205 Oberlcrelde, Cenoman Cenoman, Rhotomagenesls Pläner 
s J 308.5-310.l Unterkreide, Alb -
s 4 422.8-423.2 Unterkreide, Unter Alb -
s 5 456.4-457.9 Hllssandste ln -

s 6 572.9-573.7 Hauterive -
s 7 902.8-906.3 u. cornbrash Cocnbrash 
s 8 892.6-893.1 o. cornbrash Cornbrash 
s 9 936.6-938.J Ober-Bajociwn -
s 10 1000 m Sohle Klrranerldqe Klrranerldge 

Tab.l: Kntnahmetlefen und Stratigraphie der 10 Gesteinsproben S 1 - S 10 
der Bohrung K 101 sowie vergleichbare Proben aus dem Unter
suchungsprogramm •Konrad 1• /KL-85b/. 

Dle Hrmittlunq von Gestelnsparameter erfolgte im Auftrag der PTB an der 

TU-Clausthal-Zellerfeld /C%-85/. In Tab.2 sind dle Rrgebnisse für die 

analytisch ermittelten Gehalte an karbonatischem und org~nlschem Kohlen

stoff sowie für Porosität, Dichte und Permeabilität zusammenge-

stellt. 
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Probe Gehalt Porosität Dichte Permeabilltät 
Karbonat C-org 
Gev., Gev., l' l (g/cm3] (mD] 

s 1 55.5 <0.1 14.7 2.31 2.3 10-2 
s 2 50.8 <0.1 8.1 2.46 1.8 10-4 

s 3 12.1 0.4 18.1 2.18 ••• 10-2 
s 4 <0.1 0.6 20.3 2.15 9.5 10-4 
s 5 1.1 <0.1 34.1 l. 75 1400 
s 6 12.4 1.0 14 .8 2.29 l 10-2 
s 7/1 18.3 0.3 5.5 2.54 7 10-5 

s 112 6.0 0.6 9.9 2.39 4 10-5 

s 7/3 15.7 0.4 6.6 2.59 3 10-5 

s 8 29.7 0.1 1.9 2.70 5 10-5 

s 9 15.1 0.4 5.7 2.52 3.7 10-5 

s 10 50.8 0.2 3.0 2.63 l 10-5 

Tab.2: Die analytisch ermittelten Gehalte an karbonatischem und organi
schem Kohlenstoff sowie die Porosität, Dichte und Permeabilität 
der Proben S 1- S 10 (nach /CZ-85/). 

Die spezifischen Oberflächen der Proben wurden im Auftrag der PTB. 

eraunscllwt!ig, am staatlichen Forschungslnstitut für Geochemle, Bamberg. 

durch Adsorption von Stickstoff (OKT-Methode) bestimmt /MH-85/. Dle 

gemessenen Oberflächen sind ln Tab.3 zusammengestellt. 

Probe spez. Oberfläche 
(m2/g) 

s l 3.98 !. 0.3 
s 2 8.31 t 0.3 
s 3 31.02 t 0.9 
s 4 36.49 t 1.8 
s 5 7.16 !. 0. 3 
s 6 21.85 !. 0.3 
s 7 12.83 !. 0.01 
s 8 2.34 !. 0.01 
s 9 31.44 t 0.1 
s 10 13.73 t 0.2 

Tab.3: Spezifische Oberflächen der Festgestelnsprohen, gemessen durch 
Stlckst.olfadsorption (BHT·Methode) /MJ!-85/. 
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2.2 Olarakterisierunq der Grundwässer sowie Zuordnung der Wasser- und 

Gesteinsproben 

Dle Untersuchungen wurden mit drei natürlichen Wasserproben (SÖhlde, 

Hits, Ort 300) und einem nach analytischen Angaben erstellten Kodell

wasser (HV s 2) durchge{Ührt. 

Die Tab.4 enthält die vorliegenden analytischen Angaben zu den Wässern 

sowie dle Zuordnung der Wasser- und Gesteinsproben. 

Wasser-Probe 
Gehalt söhlde HV S 2 Hlls Ort 300 

PH 6.5 7.2 5.4 5.99 
6 (µs/cm) 860 3280 163000 168000 
Rh (mV) •183 H45 HI0 -
Ll• (mq/1) 0.02 - 1.5 3.37 
Na• (mg/1) 17 585 52300 61778.4 
Kt- (mg/1) 4.7 8.9 150 285.6 
Rbt- (mg/ 1) 0.005 - <1.0 -
es• (mg/1) <0.005 - - -
Hg2t- (mg/1) 12 21 1300 2280.3 
ca2• (mq/1) 142 130 4450 11349 
sr2• (mg/1) 4.4 - 460 486.8 
ea2• (mg/ 1) 0.015 - - 0.8 

l'e~vs (mq/ l) 0.02 3.7 18 73.'I 
111 (mg/1) 0.007 - - 3.2 

::~ .. (mg/1) 0.02 - <1.0 -
(mg/ 1) 0.004 0.3 1.0 -

NOj (mq/ 1) 9.3 3 - -
p- (mq/ 1) 0.19 - <l.0 -
c1- (mq/1) 46.9 888 94500 117326. 5 
er- (mq/1) 0.08 - 265 652.6 
r- (mq/1) 0.002 - 8.5 63.5 

~= (mq/1) 158.4 85 313 599.9 
(mq/ I) 0.0 - <0.01 -
(mq/1) 0.86 - 42 53.4 

HCOj (mq/ 1) 174 .5 473 91 60.4 
S1O2 (mg/ 1) 17 .4 - - 5.5 

ec>itc. (mg/ 1) - - - 130. l 

lzuq=rdne te SI S2 SJ. S4 S6. S7, S8, 
,-;estelnsprobe S5 S9, S10 

Tab.4: l\nalyt.ische Zusammensetzung der für die Untersuchungen eingesetzten 
Wasser sowie die den wässern zug=rdneten Gesteinsproben. 
6 = elektrolrtlsche Leltfählqkelt; Rh = Redoxpotential 

= keine Angaben vorhanden 
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J. Grtmdlaqen 

Der Transport voo Wasserlnhaltsstoffen (z.B. Radionukliden) durch das 

strömende Grundwasser kann durch Wechselwirkung dieser Inhaltsstoffe am 

Korngerüst des durchströmten Mediums sowie durch Diffusion in die Korn

matrh: und llaftwasserantelle verzögert werden. Die Verzögerung des gelö

sten Stoffes wird durch den Retardationsfaktor Rf (Verzögerungsfaktor) 

beschrieben, der steh aus dem Verhältnis der mittleren Abstandsgeschwin

dlgkelt va des Wassers und der mittleren Transportgeschwindigkeit vt 

des gelösten Stoffes erqlbt: 

Rf = V /v 
a t 

(1) 

Im Fall der Reverslbilltät wlrd zur Beschreibung der Sorption der Vertel

lunqskoeffizient Kd ven.rendet. Br ist als das Verhältnis der Aktivität 

eines Radlonukiids (es)• sorbiert am porösen Medium und bezoqen auf 

dessen Kasse m (9), und der Aktivität des Radionuklids (c
1

) in der 

LÖsung, bezogen auf deren Volumen V (cm3
). definiert: 

Kd = 
V 
m 

(2) 

Zwischen dem Retardationsfaktor Rf und dem Vertellungskoeffizient Kd 

besteht in Uäherung die Beziehung: 

Rf • i • Kd r/n 

r Trockenraumdichte des porösen Mediums 
n = totale Porosität des porösen Mediums 

(J) 
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4. Versuchsdurch[Ühnmg 

4.1 Auswahl der Tracer WJd Radionuklide 

Die Bestimmung der Sorptionsdaten erfolgte unter Verwendung 

der ln Tab.5 zusammenge$tellten Radionuklide. 

Radlonuklld Halbw<!rtszelt Nachwt!is ehern. Form spezifische 
strahlung Aktivität 

131-I 8.1 d " N'aI 5-20 Ci/mq 
134--CS 2.07 a Jl CSCl 1-10 Cl/g 
85-Sr 60 d I' SrCl2 0.2-5 Ci/mq 
86-Rb 18.7 d Jl RbCl 1-8 Ci/g 
14-C 5730 a /3 Na:zC-03 0.5 Cl/g 
3-H 12.4 a /3 H:zO 1 cl/g 

82-Br 36.0 h Jl N'ff4Br l. 7 Cl/g 

Tab.5: Zusammenstellung der in den Säulen- und Batch-Versuchen verwen
deten Radionuklide (1 Cl 2 3.7 BIO Bq). 

4.2 Strahlunqsmeßanordnunqen 

Die Gamma-Strahlung von 131-I, 85-Sr, 134---<:s, 86-Rb und 82-Br wurde l.a. 

mit Halblelterdetektoren ln Verbindung mlt Vielkanalanalysatoren gemessen. 

Der Nachwt!ls der Beta-Strahlung des 14---<: und 3-ff erfolgte ln üblichen 

FlÜsslqkeltsszlntillations-Spektrometern. 

4.3 Slebversuche 

Die Kornkenngrößen der zerkleinerten Festgesteine der Körnung 2~ mm und 

des nlchtblndlqen quartären Sandes wurden durch Slebversuche bestimmt. 

Hierzu wurde das trocken eingewogene zerkleinerte Festqestein bzw. der 

Sand durch Prüfsiebe verschiedener Maschenwelte geschlämmt bzw. gesiebt 

(s. Abschn. 5.1). 
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4.4 Batch-Versuche 

4.4.l Allqemelne methodische Bemerkungen 

Ziel der 8atch-Versuche 1st die Bestimmung der Verteilungskoeffizienten 

Kd. Hierzu wird die Glelchgewlchtskonzentratloos- bzw. -aktlvitätsver

tellung eines Radionuklides zwischen der zerkleinerten Festgesteinsprobe 

mit bekanntem Trockengewicht und einer LÖsung mit bekanntem Volumen 

ermittelt (s. Gl.(2)). Die Bestimmung der Aktivität cs des an der Fest

gesteinsprobe sorbierten Rad"lonuklids erfolgt dabei indirekt aus der 

Aktivitätskonzentration c
0 

der Ausgangslösung und der Aktivitätskonzen

tration c
1 

der Gleichgewichtslösung nach: 

(4) 

Definitionsgemäß setzt der Kd-Wert eine vollständig reversible sorptioo 

der Radionuklide am Festgestein voraus. Zur Uberprüfung dieser Annahme 

wurden sorptionskoeffizienten (Rs) und Oesorptlonskoeffizlenten (Rd) 

bestillDllt. Hierzu wird nach Einstellung des sorptionsqleichgewichts 80, 

der Gleichgewichtslösung gegen inaktive Ausgangslösung ausgetauscht und 

der Batch-Versuch bis zur Kinstellung des Oesorptionsglelchgewichtes 

fortge(Ührt. 

4.4.2 Durch(Ührunq der Batch-Versuche 

Die Versuche wurden im allgemeinem unter Verwendung von Rotationsschüt

telmaschlnen durchgefürt. Die Phasentrennung der Batch-Ansätze erfolgte 

normalerweise durch Zentrifugatlon. Rlne Abschätzung der Trennleistung 

der verwendeten Laborzentrifuge (Fa. Christ. Osterrode. Typ Sigma 3) läßt 

eine Separlerung von Teilchen mit dem Durchmesser~ 0.1 pro innerhdlb von 

J0 min aus der L.ösung erwarten. Die Bestimmung der Temperaturabhängigkeit 

der SOrptionsglelchgewlchtskoefflzlenten wurde unter Verwendung einer 

temperlerbaren Umlaufsäulenanordnung mlt einer kontinuierlichen Filtra

tion durch 0.8 pm Mllllpore-Filter durchgeführt (s.a. /KL-85a/. IKL-85b/). 
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4.4.J Vecsuchsproqramm 

Das Versuchspcoqranun wucde so ausgelegt, daß neben der Bestlrmnung der 

Sorptlons- und Desorptlonskoefflzlenten auch Beltcäge zu folgenden Tell

aufgaben geleistet werden konnten: 

Untersuchung des zeltllchen Veclaufs dec Blnstellung dec Socptions

und Dese>rptionsgleichgewichte. 

Bnnittlung des Binflusses dec Konzentcation von Tcägecionen der ver

wendeten Radionuklide auf die Lage der Sorptions- und Desocptions

gleichgewlchte. 

Hrmittlung des Binflusses von Komplexbildnecn (z.B. ROTA) auf dle 

Sorptions- und Desocptionsgleichgewlchte. 

Bcmittlunq des Hinflusses des in den Batch-Versuchen eingesetzten 

Hassen-Volumen-Verhältnisses auf die Sorptions- und Desorptions

glelchgewichte der Radionuklide. 

Bnnittlung des Binflusses von zugesetzter säure auf die Lage der 

Sorptionsgleichgewichte und auf den pH-Wert des Grundwassers. 

Brmittlung des Binflusses der Temperatur auf dle Lage dec Sorptlons

glelchgewichte. 
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4.5 Durchlaufsäulenversuche 

liel der Durchlaufsäulenversuche ist die Bestimmung von Retardatlonsfak

toren und Vie<lererhaltungsraten der Radionuklide ln den zu untersuchenden 

Katerlalien. Hierzu wird der Transport von idealen Tracern mlt dem der 

Radionuklide für Flleßgeschwindigkelten von ca. 7 • 10-4 cm/s verglichen. 

4.5.1 Versuchsaufbau 

Die experimentelle Durchführung der Durchlaufsäulenversuche (s. /KL-85a/, 

/KL-85b/) wurde durch dle zur Verfügung stehenden geringen Katerlal- und 

Vassermengen sowie durch den Untersuchungszeltraum von max. 9 Monaten 

mltbestlmmt. FÜr dle Versuche wurden daher verhältnlsmäßlg kleine Plexl

glassäulen mlt 50 mm Durchmesser und 500 nun Länge verwendet. 

4.5.2 Klnbau der Katerlallen 

Dle zerkleinerten Festgesteine wurden in dünnen Schichten von ca. l cm 

unter Vasser ln dle Säulen eingegeben und durch leichtes Klopfen mit 

einem Gummihammer an der ~ußenseite der Säule verdichtet. Der nlchtbin

dige quartäre Sand (Qs) aus dem untersuchungsprogranun Konrad I (s. a. 

/KL-85b/) wurde unter Vasser ln dünnen schichten von 1 cm eingegeben und 

nachfolgend mlt einem Rundstab verdichtet. Dle so entstandene Lagerung 

erwies sich Über die gesamte Versuchszelt (ca. 6 Monate) hinweg als 

stabil. 
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4. 5. 3 Meßgrößen 

Folqende Meßgrößen wurden einqestellt bzw. bestinunt: 

- die totale Porosität n aus dem Säulenvolumen V und dem während des 
s 

Klnbaus des Materials in die Säulen aufgefüllten Wasservolumen V: 

n • V 
V 

s 

- die Trockenraumdlchte J' durch die in das Säulenvolumen Vs einge

brachte Gesteinsmasse m 

" . ...!!!... 
V 

s 

- die Filterqeschwindigkelt vr ln den Säulen, 

- die Temperatur T des verwendeten Wassers (T = 21•c). 

- die elektrolytische Leltfähigkelt, die pH- und Hh-Verte sowie die 

Dichte des verwendeten Wassers vor dem Säuleneinlauf und nach dem 

Säulenauslauf, 

- die Abstands (va)- und die Transport (vt)---Geschwlndlqkelt aus der 

(8) 

(9) 

am Säulenauslauf reglstrlerten Konzentration-Zelt-Vertellunq des Radio

nuklids bzw. aus der am Versuchsende registrierten Konzentration--Orts

Vertellung und 

- dle Wledererhaltunqsrate V aus der Aktivität Ades zuqeqebenen Radio

nuklids im Verhältnis zur Aktivität Aw des Im Säulenauslauf gemes

senen Radionuklids 

W 
A 

w 

A 
(10) 
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4.5.4 Versuchsproqramm 

PÜr dle Untersuchunqen an den zerkleinerten Pestqestelnen und am nlcht

blndlqen quartären Sand wurden sechs Durchlaufsäulen aufqebaut, welche 

zur Hlnstellunq eines konstanten Kornqerüstes zunächst für zwel Wochen 

mlt den entsprechenden wässern durchströmt wurden. Anschließend erfolqte 

dle e..stlmmunq der Retardationsfaktoren und Viedererhaltunqsraten der 
- 2• • 2-Radlonuklide 131-I , 85-Sr , 134-<:s und 14-co

3 
, dle ln 

chemischen Menqen <10-6 mol auf die Säulen aufqeqeben wurden. Folqende 

drel Meßreihen wurden durchqeführt: 

Meßreihe 1: 

Meßreihe 2: 

Verqlelch der Referenztracer 3-HHO und 82-Br 
2-

Sorptlonsversuche mlt 14-co
3 

lm Verqlelch zum Tracer 

82-Br-. 

Keßrelhe 3: Sorptlonsversuche mlt 131-I 

Verqlelch zum Tracer 3-HHO. 
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4.6 Dlffuslonsversuche 

4.6.l Allqemelne methodische Bemerkungen 

Ziel der Dlffuslonsversuche 1st die Bestimmung der Geschwindigkeit und 

der Menge, mit welcher die untersuchten Radionuklide in feste Gesteine 

eindringen. In Anlehnung an die Versuchsdurchführung anderer Arbeits

gruppen /KS-82/ wurden Gesteinsplättchen zwischen zwei mit Grundwasser 

gefüllte Tanks von je 100 cm3 Inhalt gebracht, von denen der eine Tank 

die Radionuklide enthält (aktiver Tank). Anschließend wurden die zeit

lichen ~nderungen der Aktlvltätskonzentratlonen beider Tanks registriert. 

Unter der Voraussetzung, daß sich die Anfangskonzentration der Radio

nuklide im aktiven Tank nicht wesentlich verändert, ergibt sich der 

Diffusionskoefflzient D nach /CJ-75/ zu: 

D 
V·L 

F·c 
0 

(cm
2 
/s) • 

Volumen eines Probengefäßes (cml) 
Fläche der Gesteinsprobe (cm2) 
Dicke der Gesteinsprobe (cm) 

(11) 

Radionuklldkonzentratlon zu Versuchsbeginn (Bq/cml) 
Radlonuklldkonzentratlon lm inaktiven Tank nach der Zelt t' bzw. 
t • (Bq/cm3) 

Klne Berechnung von Vertellungskoeffizlenten, wie sie unter Anwendung von 

Gl. (11) theoretisch rtlÖ<Jllch wäre, wird aufgrund von Unstetigkeiten in 

der Verteilung der Radionuklide innerhalb der Gesteinsplättchen als nicht 

sinnvoll erachtet (s. Abb.16-25). 

4.6.2 Versuchsdurchführung 

Zur Herstellung der Gesteinsplättchen wurden senkrecht aus den Stirn

flächen der angelieferten Bohrkerne kleinere Kerne mit ca. 15 mm Durch

messer gebohrt, welche in ca. 10 mm dicke Scheiben zerschnitten wurden. 
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In Abb.2 ist schematisch der Aufbau der ven,,,ndeten Versuchsanordnung 

dargestellt. Die beiden Tanks (je 100 cm
3 

Inhalt) bestehen aus klarem 

PVC, die beiden Abschlußplatten und die Trennwand zwischen den Tanks aus 

grauem PVC. Die Trennwand zwischen den Tanks enthält eine Bohrung von 

17 mm Durchmesser, in welche das Gesteinsplättchen mit Silikonkleber 

(Wacker R-43) eingeklebt wurde. In einer Testreihe mit handelsüblichen 

Klebern, erwies sich der verwendete Silikonkleber hlnslchtllch seiner 

Klebeeigenschaften und seines Sorptionsvennögens bezüglich der ven,,,nde

ten Radionuklide als bester Kompromiß. 

Öllnung für Probeentnahme 

Grundwasser -

Kammern 

Gesteinsprobe 

Abb.2: Schematische Darstellung der ven,,,ndeten Diffusionsanordnung. 

Vor Beginn der Dif[usionsversuche wurden Fläche, Volumen, Trockengewicht 

und Dichte der Gesteinsplättchen bestinvnt. Rine weitere vägung der Ge

st.einsplättchen zur Rrmlttlung der Porosität erfolgte nach einwöchiger 

Vassersättigung lm Vakuum. 

Aus meßtechnischen Gründen wurden getrennte Versuche für dle r-strahler 

131-I • 85-sr 2 ♦• 134-Cs ♦• 85-Rb ♦ und für den 0-Strahler 

14-(..'0~- durchgeführt. 
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Nach Abschluß der Versuche wurden dle Gesteinsplättchen aus den Kammern 

ausgebaut und stufel1W1!ise in Schichten von ca. 1.25 rran aufgebohrt. Der 

Bohrstaub wurde gesammelt und der Gehalt an Radionukliden bestimmt. Nach 

Normierung der Meßergebnisse (Konzentration der Radlonukllde pro g Bohr

staub, Konzentration der Radlonukllde ln den beiden Tanks am Knde der 

Versuche) erhält man elne relative Ortsvertellung der Radlonukllde ln den 

Plättchen. 
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5. Begebnisse 

5.1 Kcgebnlsse der Siebvecsuche an den in Durchlaufsäulen eingesetzten 

Materialien 

Die zerkleinerten Pestgesteine der Körnung 2-6 mm enthielten Peinkornbe

standtelle, die verhältnismäßig fest auf der Oberfläche der größeren Kör

ner hafteten. Dieser Peinkornanteil läßt sich nicht durch Preßluft besei

tigen. Der Kontakt der Materialien mit Wasser führt zu einer Zersplit

terung der Körner. Dieser Rffekt verstärkt sich bei mechanischer Bean

spruchung z.B. beim verdichten des Materials in der Säule und bei Sieb

versuchen mit hoher Slebfcequenz. 

zur Rrmittlung der bei den Durchlaufsäulenversuchen vorliegenden KÖrnwi

gen wurden daher die Kornkenngrößen durch Schlämmung (ohne Schütteln) 

bestimmt. Dabei wurden je 500 g Material für rund 1 h mit ca. 10 1 des 

zugehörigen Wassers durch einen Siebsatz gespült. Die durch diese Schläm

mung bestimmten Kornkenngrößen der zerkleinerten Pestgestelne sind ln 

Tab.6 zusammengestellt. Dle ln Abb.3 dargestellten Slebkurven dürften 

damit dem KÖrnungszustand der ln den Durchlaufsäulen eingebauten zer

kleinerten Pestgesteine entsprechen (s.a. IKL-85b/). 

Rbenfalls ln Abb.J bzw. Tab.6 enthalten sind die Siebkurven bzw. die 

Kornkenngrößen für den nichtbindigen quartären Sand, welche durch 

Trockenslebung bestimmt wurden. 

Aus Tab.6 folgt, daß die tn Süßwasser untersuchten Materialien (S l, S 2 

und Qs) tn den Durchlaufsäulenversuchen als QUasi-Rinkornmateriailen 

(kleiner Unglelchförmiqkeltsgrad) vorliegen. Dagegen weisen die ln sall

nen Wässern untersuchten Materialien (S 3, S 4 und S 10) einen großen 

Unterkornanteil auf, was auf eine geringe mechanische Stabilität der 

Materialien hindeutet. 
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Probe Rntnarum?- dto dso u 
tle[e (m) (nun) (nun) 

s l 108 .8-115 .8 2.1 S.J 2.9 
s 2 202-205 2.0 5.5 J.O 
s J 308.5-JlO.l <0.06 4.8 >90 
s 4 419.8-423.6 <0.06 1.4 >50 
s 10 1000m Sohle- 0.06 3.6 70 

QS 0.12 0.29 2.7 

Kornkenngrö~n der in ourchlau[säulen eingesetzten zerkleinerten 
Festgestelne s 1, s 2, s J, s 4 und s 10 sowie des nlchtblndlgen 
quartären Sandes Qs. 
dto = wirksamer Korndurchmeser 
d50 = mittlerer Korndurchmesser 
U Ungleich[örmigkeltsgrad 
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Abb.3: Slebkurven der ln Durchlaufsäulenversuchen eingesetzten zerkleinerten 
Gestelnsproben der Körnung 2-6 nun. 
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S ' Sorpt 10n 6 
c/co f~----------~ 0 ' Sorpt Ion 6 

c/c~ f _________ ____, 
1 • a SR • 6 CS • O 1 • a SR • 6 CS • O 

IE•00 

IE-01 IE-01 

._ ___________ __, ---;,.- c_ _________ _____,_,...... 

IE-01 IE•00 Zo1 t (hl IE-01 IE•00 Zo,t Chl 

Sorption 7 Sorptl on 7 

c/c~ 

1 • a SR • 6 CS • o 1 • a SR • 6 CS • O 

IE•00 

IE-01 IE-01 -0-0-0-◊-<:>-o-oo-O o 

c_ __________ __, ~ 
L_ __________ ___, ----

lE-01 IE •00 lo I t (hJ lE-01 lE •00 Zo, t Ch) 

Abb.5: Zeitliche Einstellung der relativen Sorptlons- und Desorpttons
Gleichgewlchte (c/c0 ) von 131-I-, 85-sr2+ und 134--cs•. 
gemessen an der Proben S6/0rt 300 und s7/0rt 300. 
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5.2.2 Sorptlons- und Desorptlonsglelchgewlchtskoefflzlenten 

Dle ennlttelten Sorptlons- und Desorptlons-Glelchgewlchtskoefflzlenten 

sowie dle lm Sorptlonsgielchgewlchtswasser gemessenen pH- und o 
(elektrolytische Leitfählgkeit)-Verte sind ln Tab.7 zusanunengestellt. 

Probe Wasser Glelchgewlchts- Rs (cm3/g) Rd (cml/g) 

s l 
s 2 
s 3 
s 4 
s 5 
s 6 
s 7 
S 9 
S10 

Tab.7: 

pff 6 (JJSlcm) 1- es• co3- 1- es• co3-

SÖhlde 7.8 1050 2.0 610 5.5 12 820 11 
HV S 2 1.1 5000 8.8 600 1.6 30 790 3.9 
Hlls 7.5 134000 0.03 55 53 0.1 63 55 
Hlls 7.4 138000 0.03 77 2.5 1.0 14 2.9 
Hlls 7.3 136000 0.05 11 0.9 0.5 90 5.1 
Ort 300 6.7 150000 0.05 28 14 0.0 33 39 
Ort 300 6.8 147000 0.0 16 8.1 0.3 21 19 
Ort 300 6.2 139000 0.1 40 12 0.5 42 16 
Ort 300 6.5 142000 0.1 25 14 0.8 26 17 

Sorptions (Rs)- und Desorptions (Rd)- Gleichgewlchtskoef[lzlenten 
von 131-I-, 134--cs• und 14~- sowie dle im sorptions
glelchgewicht gemessenen pH- und 6 (elektrolytische Leitfählg
kelt )-Verte. 

5.2.J Sorptionsdaten des 14-<:0~-

Im allgemeinen erfolgt die Bestimmung der sorptions- und Desorptions

koef[lzienten durch den Bezug der Aktivität der Gleichgewlchtslösungen 

auf dle Aktivität der Ausgangslösung, wobei aus der relativen Abnahme der 

Aktivität der Vertellungskoeffizlent berechnet wird. 
2-

Dleses Verfahren führt bei den Versuchen mit 14-<:03 zu einem erheb-

lichen Fehler. Die Ursache hierfür ist der sehr rasche Austausch von 

14--a>~- aus der LÖsung mlt dem co
2 

der Luft bzw. dle Abgabe von 
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5.2 eatch-Versuche 

5.2.l zeitliche Hinstellunq der Sorptions- und Desorptionsqlelchqewlchte 

Die zeitliche Hlnstellung der Sorptlons (Rs)- und Desorptlons (Rd)

Glelchgewlchtskoefflzlenten an den Proben s 1, s J, s 6, s 7 1st ln Abb.4 

Wld IU>b.5 dargestellt. zur Hrmittlung der Geschwlndlgkeltskonstanten des 

Sorptlons- und Desorptlonsvorgangs erfolgten die Messungen an den Proben 

S 6 und S 7 ln erheblich kürzeren zeltllchen Abständen. 
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1[•02 

IE•OI 

IE•OO 

Sorption 1(110. 9-111. 7ml 

1 • 0 CS • O C-14 • o 

D-o-- o-o-o-c 

-□-□-□ 

/c( □ 

'-... □~---------.......-~ 
II 21 Zo1 t Cd) 

Rs ~ Sorption 3 C )08. 5-310. 9ml 

tcniJ/gl .-------------, 

1 • 0 CS • o C-14 • o 

1[•02 

1[•01 

IE•OO 

IE-01 

Q.□_-=□----oc□:-:c□,;--- □-□ 
□ □ 

'------------~ 
11 22 Zo1t Cd) 

Sorption ICII0.9-111. 7ml 

1 • 1 CS • t C-14 • • 

1[•03 • __L...!.... • ----- •-

IE •02 

IE•OI 

'---~--~--~-,......... ~ 
II 21 Zoit (dl 

Rd ~ Sorption 3 

1cm31g1 ~--------~ 

!308. 5-310. 9ml 

1 • 1 CS • t C - 14 • o 

IE •02 

• 

1[•00 

l.,..!•~=-=-=====c!•:.:-::.LJ ~ 
II 22 Zo1 t Cdl 

Abb.4: Zeltllche Hlnstellung der Sorptlons (Rs)- und Desorptlons (Rd)
koefflzlenten von 131-I-, 134-cs+ und l ◄ --eoj-, gemessen 
an den Proben Sl/SÖhlde und S3/Hlls. 
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2-14--a:>2 an die SChutzgasat.mosphäre. Die Abgabe von 14--a:>
3 

aus der 

LÖsung ist u.a. abhängig vom pH-Wert. der Ionenstärke und der Temperatur 

der LÖsung. UID diese BinfluOfaktoren zu eliminieren. wurden parallel zu 
2-den Batch-Versuchen ein RÖhrchen mlt der 14--a:>3 Ausgangslösung. 

jedoch ohne zerkleinertes Festgestein mitgeschüttelt. Alle Meßw1!!rte der 

Batch-Probe wurden zur Auswertung auf dle Aktivität dieser Vergleichs

probe bezogen. wobel vorausgesetzt ist. daß Batch-Probe und Vergleichs

lösung das gleiche chemische und physikalische Verhalten hlnslchtllch des 

Kohlenstoffhaushalts zeigen. In Abb.6 ist der UnterschlH ln den Sorp

tlonskoefflzienten der Proben s l und S J, bezogen auf dle Ausgangslösung 

(A) und bezogen auf die Verglelchslösunq (V), dargestellt. 

□ =A 

o. =V 

IE•OI .,,----------
0~ 0 

□- □-o 

□?"---;."_"_°' 

I 
IE•OO p 

...._ __________ ,..,~ 

II 22 z„ t <d) 

O:A 
o. = V 

o a __ a o 

-----

.__ __________ ,-, ~ 
II 22 Zoit <dl 

Vergleich der Sorptlonsgleichgewlchtskoefflzlenten (Rs) von 
14--a:>3- gemessen an den Proben 51/SÖhlde und 53/Hlls. bezo
gen auf die Ausgangslösung (A) und die Vergleichslösung (V). 
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5.2.4 Variation des Massen-Volumen-Verhältnisses 

11n der Probe Sl/SÖhlde wurde der Kinfiuß des in den Batch-Versuchen ein

gesetzten Massen-Volumen-Verhältnisses untersucht. Hierzu wurde in den 

Batch-1\nsätzen ein konstantes Volumen von 10 cm
3 

SÖhlde-Vasser vorge

legt und die zugegebene zerkleinerte Festgesteinsprobe zwischen 0.5 g und 

4 g ln 0.5 g Schritten variiert. In Abb.7 sind die ermittelten SOrptloos

und Oesorptlonsglelchgewlchtsvertellungen für die Radioisotope von I , 
2+ + + 

Sr , Cs und Rb dargestellt. 

1cJ~,~ Rd ~ 
fcm3A]t 

- 0 SR • ft -. SR • • IE•04 CS - 0 RB • V 
IE•04 CS -. RB -' 

IE•03 •-o • -o-,_g~ ·~- . . . ~ 
0 IE•03 • • • 

IE•02 ,-,-1:1 -v_..,_, __ , 
IE•02 •-•-'P--r-

IE•OI 1 .. -:-, ..... 
n,6 -a-1>-1>-A-1>--1> '•, 
~ ...... 

IE•OO 
o'-o IE•OI '-.... -s-. -§-s-ft-o ·-•-·-•-•=i>-1 

~-~----~----~---
2 Houelgl 2 Mosselql 

Abb.7: Abhängigkeit der sorptlons (Rs)- und Desorptions (Rd)- Gielchge
wichtskoefflzlenten von r-, sr2•. es• und Rb+ ln Batchan
sätzen von 10 cm3 SÖhlde-vasser und 0.5 g bis 4 g der Probe Si. 

Der Versuch zeigt eine verhältnismäßig geringe Abhängigkeit der Rs- und 

Rd-Verte von sr2•. es• und Rb+ vom eingesetzten Massen-Volumen

Verhältnls, jedoch einen deutlichen Kinfluß auf die Gleichgewlchtskoeffl

zlenten des I . Dieses Verhalten des I wurde auch an Proben aus 

anderen Untersuchungsprogrammen beobachtet /KL-B5c/. 
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5.2.5 Klnfluß von HCl auf dle Sorp~lonsglelchgewlchte 

um den Klnfluß von säure auf dle sorptlons- und D@sorptlonsglelchge

wlchtsk<>@[flzlenten von 1-, sr2•, es• und Rb• zu testen, wurde 

einem Batch-1\nsatz von 4 g und 10 cm
3 

SÖhlde-Vasser Salzsäure (HCl) lm 

Konzentratlonsberelch von 10-5 mol/1 bls 10-l mol/1 zugesetzt. Das 

Krgebnls 1st ln Abb.8 dargestellt. 

Ri ~ 
(cmhl lcm~gl ~ 

• 0 SR • 6 

CS • 0 RB• V 

• • 
IE•03 ~ -· / 

Q IE•03 -·-· 
Q • 

IE•D2 IE•02 
--L- _.,_., 

9 -v--v--v __ v T-y T 

IE•DI 
~ 

IE•OI 
o.-a-4 -., 6 •=•-:-c:.~ "{> 
o-o-□-a--a "-

1 
IE•OO 

-□ 
IE•OO 1 • 1 SR• A 

A 
CS• ♦ RB•' 

'------~--~-~-' ---- '------~----~-~ 
Konz. lmot/1) Konz. lmol/ll 

SOrptlons (Rs)- und D@sorptions (Rd)- Gleichgewichtsk=f[izienten 
von 1-, sr2•, es• und Rb• an der Probe sl/SÖhlde bei Zu-
gabe von Salzsäure (Hel) im Konzentratlonsberelch von 
10-5 mol/1 bls 10-l mol/1. 

Die ln der Gleichgewichtslösung gemessenen Werte für pH und die elektro

lytische Leltfählqkeit sind ln Tab.8 zusanunenqestellt. 
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Konz. Hel Gleichgewichts-
(mol/1) pH 6 (ps/cm] 

0 7.7 980 
10-5 7.7 1005 
10-4 7.6 1015 
10-3 7.6 1140 
10-2 7.5 1890 
10-l 6.7 9300 

Tab.8: pH- und 6 (elektrolytische Leit[ähigkeit)-Verte der Gleichge
wichtslösung des Batch-Ansatzes S1/söhlde bel Zugabe von Salzsäure 
(Hel) im Konzentrationsbereich von 10-5 mol/1 bis 10-l mol/1. 

Der Versuch zeigt die starke Purrer-Virkung der Gestelnsproben. Dle deut

liche Verringerung der Rs-Verte bei einer Zugabe von 10-l mol/1 HCl zum 

Batch-~nsatz ist aur die starke Zunahme der Hlektrolytkonzentration in 

der LÖsung zurückzuführen. 

5.2.6 Binfluß von BOT~ auf die Sorptionsgleichqewlchte 

Zur Oberprüfung des Blnflusses von eventuell lm Grundwasser vorhandenen 

Komplexbildnern aur dle Lage der sorptionsgleichgewlchtsverteilungen 

wurde dem Batch-Ansatz S1/söhlde BDTA im Konzentrationsberelch von 

10-8 g/cm3 bis 10-3 g/cm3 zugesetzt. Die dabei ermittelten 

Rs- und Rd-Verte sind in ~bb.9 dargestellt. 
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·-·~•-•-•-" 
·-•- ---•-•-•-• 

I • 1 SR• A CS• ♦ 

RB• l C-14 • • 

L----~-------' ~ 

IE•02 

IE•OO 

10· 3 Konz. lmol/1) 

I • 0 SR· 6 CS• O 

RB• V C-14 • o 

0 
~◊--◊-◊-◊ 

0 0 

v-lZ"--.,..---'f:1-v -v---rJ 

o-0--0 -0--0--0-0 

a-a-a-"-"-a-A 

□-□-□-□-□-□-□ 

~ 

Konz. fmol/1) 

Abb.9: Sorptions (Rs)- und Desorpt1ons (Rd)- Glelchgewichtskoeffizienten 
von I-, sr2+, es+, Rb+ und coj- an der Probe 
Sl/Söhlde bei Zugabe von BDTA im Konzentrationsbereich von 
10-8 g/cm3 bis 10-J g/cm3 . 

Aus den 1n Abb.9 dargestellten Brgebnissen ergibt slch, daß die 

Anwesenheit von Komplexbildern im untersuchten Konzentrationsbereich 

keinen merklichen Binfluß auf die Lage der Sorptlonsglelchgewichte hat. 
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5.2.7 Temperaturabhänqlqkelt der Scrptionsglelchgewichtskoe[[lzlenten 

Der Bln[luß der Temperatur au[ dle Glelchqewlchtslaqe der sorptions

qlelchqewlchtskoe[[lzienten wurde unter Ve~ndunq einer temperierbaren 

umtau[säulenapparatur durchqe[ührt. Hierbei wurden 100 q der Probe S2 in 

die Säule qe[Üllt und 250 cm
3 des vassers MV S2 in Kreislauf durch die 

Säule qepwnpt. Vor Beqlnn des Heßproqranvns wurden bel Raumtemperatur 

(2o•c) dle Radionuklide ins SOrptlonsgleichqewlcht qebracht. Danach 

erfolgte elne Temperlerung der Säule zwischen o•c bls 6o•c ln Schritten 

von 2o•c. Dle ennittelten sorptioosglelchgewlchtskoe[fizienten für die 

Sorption von 1-. sr2•, es• und Rb• in Abhängiqkelt von der Tem-

peratur sind ln Abb.10 darqestellt. 

Re ~ 
ca3/9 

IE•0J 

IE•02 

IE•0I 

IE•00 

S2/ AT 

•O SR•A 

CS•O RB•V 

0-0--0---0 

□---------
□---------□ 

□---------
~---~----~--J~ 

0 20 40 60 T l'C 1 

Abb.10: SOrptlons (Rs)---<]lelchqewlchtskoe[[lzlenten ln Abhänqlqkelt von 
der Temperatur lm Bereich von o•c bls 6o•c, gemessen an der 
Probe 52/MV 52 ln der Umlaufsäulenapparatur. 
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Dle ln Abb.14 dargestellten Krgebnlsse sind [Ür dle weitere AuswertWlg ln 

Tab.9 zus-nge[a0t. 

Temp. Rs (cm3/g) 
- 2• • • c•cJ I Sr es Rb 

20 1.3 37.5 195 30.0 

0 0.41 26.3 207 33.8 

20 0.96 42.8 185 32.9 

40 2.1 46.3 153 29.5 

60 3.6 56.2 150 27.9 

Tab.9: Abhängigkeit der Sorptlonsglelchgewlchtskoefflzlenten (Rs) von 
der Temperatur. 
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5.2.8 Trä9erabhän9l9kelt 

Dle Lage der Sorptlons- und ~sorptlonsglelchg...,lchtskoefflzlenten ln 

Abhängigkeit von den Radlonuklidkonzentratlonen wurde durch Zugabe von 

inaktiven Trägern zu den Batch-Ansätzen 1m Konzentrationsbereich von 

10-8 mol/1 bls 10-2 mol/1 an den Proben S1/SÖhlde und S3/Hlls über

prüft. Abb.II und Abb.12 zeigen hierzu die Abhängigkeit der Rs- und 

Rd--<1leichg...,ichtskoeffizlenten von J , sr2•, es• und Rb• bei 

Zugabe von 10-6 mol/1 bls 10-2 mol/1 es• und Rb•. Daraus folgt, 

daß die Gleichg...,ichtskoefflzlenten des sr2• und I durch die Zugabe 

von es• oder Rb• nicht wesentlich beeinflußt werden. Jedoch beein

flussen sich Rb• und es• gegenseitig, d.h. die KrhÖhung der Rb•

Konzentratlon in der LÖsung führt zu einer Abnahme der Rs- und Rd-Verte 
• • des es bzw. elne KrhÖhung der es - Konzentration zu einer Abnahme 

der Rs- und Rd-Werte des Rb•. 
2-Die Abhängigkeit der Rs- und Rd-Werte des 14--<::03 vom Karbonat--<Je-

halt der LÖsungen ist ln den Abb.13 dargestellt. Hierzu wurde den Proben 
2-Sl/SÖhlde und S3/Hlis geringe Mengen 14---o:>
3 

sowie inaktives 

00~-im Konzentratlonsberelch von 10-e moi/1 bis 10-2 mol/1 zuge-

setzt. Danach erfolgt an der Probe Sl/SÖhlde eine Abnahme, an der salinen 

Probe S3/Hils, vermutlich durch Karbonat-Fällung, elne KrhÖhung der 

Rs- und Rd-Werte. 
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lcm~gJ SI ~---=..;_ _______ _ lc:1/J SI 
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IE•OO 
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~----------~~ 10·1 Koru. imol/11 

Abhängigkeit der Sorptions (Rs)- und Desorptions (Rd)-Gleichge
wichtskoe(fizienten von 1-. sr2+, es+ und Rb+ bei Zugabe 
von RbCl im Konzentrationsbereich von 10·8 mol/1 bis 
10-2 mol/1, gemessen an den Proben S1/Söhlde und SJ Hlls. 



- 42 -

• 1 SR • & 
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IE•OI 

• 

1c:iq1~ SJ ~-._.::.,:._ _______ ~ 
IE•OZ 

IE•OI 

IE•OO 
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IE-02 

• 0 SR • 4 

CS • o R9 • 9 

0 0 □ A llt. 

A.ro.-a-"-o-:~ 
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,_ _________ ____, -----
10·8 10·6 10·• 10·2 Konz.lmc:Vll 

IE•OI 

IE•üO 

JE-Ot 

JE-02 

• 1 SH • l 

CS • t ~B • f 

• 

'-------------' ~ 
10·8 10·6 10·• 10·2 Konz. lmot/11 

Abhängigkeit der Sorptions (Rs)- und Desorptlons (Rd)--Glelchge
wichtskoe[fizlenten von x-. sr2+, es+ und Rb♦ bei Zugabe 
von CsCl im Konzentrationsbereich von 10-8 mol/1 bis 
10-2 mol/i, gemessen an den Proben Sl/Söhlde und 53/Hlls. 
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Abb.13: Abhänqlgkelt der Sorptions (Rs)- und Oesorptlons (Rd)- Glelch
gewlchtskoefflzlenten von 14-co3- bei Zuqabe von coj-
lm Konzentratlonsberelch von 10-8 mol/1 bls 10-2 mol/1, 
gemessen an den Proben Sl/söhlde und S3/Hlls. 



- 44 -

Aus den ln den Abb.11 bls Abb.lJ dargestellten Abhänglgkelten slnd für 

.,.,ltere Auswertungen dle Rs- und Rd-<;lelchge.-lchtskoe[[lzlenten der 

isotopen Träqerabhänglgkelten ln Tab.10 zusammengestellt. 

Diese Werte wurden für dle Berechnung der Sorptlonslsothennen nach 

FRHUNDLIOI und 1.ANGKUIR ver....ndet. 

Probe: S1/SÖhlde 

:rräger 85-Rb+ lJ4-c:s• 14-<::0j-
(mol/ 1 J Rs Rd Rs Rd Rs Rd 

0 lJ 37 237 1200 4.0 18.4 
lK-8 12 41 247 Jgo J.7 18.5 
lK-7 16 44 245 460 4.6 2J.2 
IK--f; 14 40 185 455 4.2 25.2 
IK-5 11 26 40 118 4.7 25.2 
lK-4 6 11 12 24 J.7 21.9 
lK-J 4 5 1 10 4.2 22.7 
IK-2 1.5 3 2 6 2.8 12.6 

Probe: SJ/Hlls 

!rräger 85-Rb+ lJ4-c:s• 14-<::0j-
(mol/1) Rs Rd Rs Rd Rs Rd 

0 6.J 6.1 42 45 J0 4J 
lK-8 5.7 5.8 40 4J 31 42 
lK-7 5.2 5.8 44 41 31 40 
lK--f; 5.6 5.5 40 41 38 49 
lK-5 5.1 6.0 25 25 J6 51 
~K-4 5.6 5.2 11 12 36 51 
~K-J 4.4 4.5 8 9 49 56 
~K-2 3.1 J.6 6.7 1.6 66 79 

Tab.IQ: iusammenstellunq der ln den Abb.11-13 dargestellten Abhänglg
kelten der Rs- und Rd-Verte von den zugesetzten isotopen Träger
mengen. 
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Dle lsothenne nach 1st gegeben durch 

(12) 

C • IConzentratlon der Radlonukllde pro cml LÖsung (• c 1/ V) 
Q • 1Con2entratlon der Radlonukllde sorblert pro g Festkörper ( • c 5 /m) 
K,N • PlllrUNOLIOf- lConstanten 

Dle errechneten Konstanten,: und N der f'IIKUNDLIOf- Isothenien s lnd ln 

Tab. 11 ZUSUlllengestellt. 

sorptlon oesorpt.lon 
~ -Probe Wasser Rb• es• ~ - Rbt es• 

N 1( N 1( N 1( N 1( N 1( N 1( 

s 1 söhlde 0 . 88 1.42 0.1, 2 . 22 o.,, 3.26 0.85 1.70 0.711 1.83 1.08 
s l Hlls 0.96 2.83 0 . 88 3 . 91 1.01 S4.S 0 . 94 l.89 0 . 8CJ 3.53 1.03 

Tab. ll: Dle aus den Abhinglgkelten der Rs- und Rd-Verte von Rbt , es• 
und~- von der Trägerkonzentratlon berechneten Konstanten 
IC und N der lsothe.-..e . 

'J0.2 
81.8 

In Abb.14 slnd dle -Isothermen für dle Trägerabhänglgkelt der 

SOrptlons- und Oesorptlonsglelchgevlchte an den Proben st/sötilde wld 

Sl/Hlls darges tellt. 
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llbb. 14 : Sorptlons- und ~sor pt lons-tsothen,en na ch - für d l e 
Radlonukl lde von es• , Rb• und <X>j- . e r mltte l t an den 
Proben S1/SQhlde und S3 /H l ls. 
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Dle Jogar1thm1sche DarstellWl<J de ISQthennen ln Abb.II zeigen 

Insbesondere fiir dle Sorption Wld Desorpt on von Cs• nicht die theore

t isch zu ervartenden Geraden. sondern bel geringer Tri~rkonzentratlon 

elne überproportionale Abnahme der sorblerten Kuklldmenge ( s.a. 

/Kl- 85a/). Rs wurde daher für die Prob@ S3/Hlls für dle Radlonukllde . . -85-Rb und 134-<:s elne Au,..,.,rtung der ~Ow-erte nach der -

I sotherme durchgeführt, welche auch Sittlgungskonzentratlonen berück

slchtlgt. Diese I sother- I st gegeben durch : 

b · Qnl·C 

1 • bC 
(13) 

Q • Konzentration der Radionuklide sorblert pro g Festkörper(• c 5 /•) 

C • Konzentration der Radionuklide pro C1Dl t.ösung (• c1/V) 
Qiu • sättlgw,gskonzentratlon der Radionuklide""' Pest(J4'Steln 
b Langmulrkonstante 

In Abb.15 s ind die-Isothermen f ür die Sorpt lonsglelchg.,..,lchte 

von es• Wld Rb• an der Probe S3/Hlls dargestellt. 

l~lt ;. _ _ _.:;S:::.J/.;;R;;..• _ _ _ __ ~ 
1 

o-1-~-~ ...-..... - ,-..,.....,..J..-4-
.,. -.,·1 11♦ w:,", »' w:,·I c,l Ol••Vt.qt 

R, t 
"'"" 

,o 

)0 

10 

., 

/Al 

0 0•(1· 

0 0 

0 

/ 
tul. )(•)ll/91ldt 

~: Sorptlonslsother me nach-Ür dle Radionuklide von es• 
und Rb•, ermit telt an d /Hlls. 
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Unter Anw1!ndwig der Regresslonsgeradenanalyse an den ln Tab.10 zusammf!n-
• . 

gestellten Rs- und Rd-Verten von CS und Rb wurden die ln Tab.12 

angegebenim --Kons tant en b (1/JDOI) und maximale sorpt.loostapazt 

titen QrD (mol/tgl (s. GI. (lll) errechnet. 

Probe 

Sl 
SJ 

Tab.12: 

Sorption 
Rb• es• Rb• 

Desorption 
es• 

b Qnl b Qm b QIII b Qm 

l.ll!•l 9.98- 3 l .3K•4 9 .88- 3 4 .41t•l 6 . 8R-J l.1B•4 8.5R-J 
1. 7R•2 J.2R-2 l.JB•J 2.28- 2 2.le: ►2 2.68- 2 1 .6Rt3 1.8R-2 

Die aus den Abhän9l9telten der Rs- und Rd-Verte von Rb•, 
es• und co3- von der Trägertonzent.ratlon berechneten 
maximalen Sorptlonstapazltäten (Qml und Konstanten b der 
- JCuindaten. 

Die ber „chneten sätt lgunqs ltonz„ntrat Ionen Qm 11„qen In s lnnvollen Gröoen

ordnunqen und zel9en verhältnismäßig gute Uberelnstlmmunq . 01„ JCorr„la

tlonstoefflzlenten r für Rb• betragen -0.7<r<·0 .9. dle für es• Jedoch 

nur -0.S<r<-0 .6. Ob die AnnahmO! einer sättlqunqstoozentratlon nac h 

LANGNUIR an natürlichen crundwasser-Sedl-nt · Hlschungen zu einer s inn· 

vollen Interpretation der 8atch- und Säulenversuche beitragen kaM, 

bleibt Jedoch zunächst offen . 
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5.3 Durchfluosäulenversuche 

5.3.l Vorversuche zur Auswahl der Referenztracer 

Als Referenztracer wurden tritiiertes Wasser und 82-Br- eingesetzt 

(s.a. /KL-85b/). Bin Vergleichstest beider Referenztracer ergab die ln 

Tab.12 aufgelisteten Brgebnlsse. Danach bleibt das 3-HHO in den zerklei

nerten Festgesteinen geringfügig hinter dem 82-Br zurück. Der Wieder

erhalt des 3-HHO liegt im Bereich 98, < W < 100 ,. der des 82-Br im 

Bereich 90, < W < 97 ,. FÜr den quartären Sand ergaben sich innerhalb 

der Fehlergrenzen für 82-Br und 3-HHO keine Unterschiede lJD Transport

verhalten. 

Probe Wasser Rf w 
Nr. l'l 

s 1 SÖhlde 0.93 95.5 
s 2 HV S2 0.99 96.5 
s 3 Hlls 0.98 95.5 
s 4 Hlls 0.96 90.0 
s 10 Ort 300 0.98 95.5 
Qs Q 1.01 100.6 

Tab.13: Retardationsfaktoren Rf und Wiedererhaitungsraten w von 82-er
für die zerkleinerten Festgesteines 1, s 2, S 3, S 4 und S 10 
sowie für den nlchtbindigen quartären Sand QS. bezogen auf 3-HHO. 

5.3.2 Physikalische Parameter der in den Durchlaufsäulen eingesetzten 

Vässer 

In Tab.14 sind die Dichten p, die elektrolytischen Leltfähigkeiten 6 
sowie die pH- und Rh-Werte der in den Durchlaufsäulen verwendeten Aus

gangswässer sowie die entsprechenden Nlttelw..rte der Im Säulenauslauf 

gesammelten Wässer zusammengestellt. Die im Säulenauslauf ermittelten 
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Werte weisen folgende SChwankungsbrelten auf: 

..16 • .!:. 15 , rür süßwässer und .!:. 10, für sallne wässer, ilplf ~ .!:. 5 ,, 

..!Rh• .!:. 5 , 

am säulenelnlauf am Säulenauslauf 
J)robe Wasser p(g/cm3] 6(us/cm) plf Rh (mV] 6[uS/cm) plf Rh (mV] 

s l SÖhlde l.000 680 7.2 t 358 739 8.0 t 394 
s 2 HV S2 l.000 3530 6.3 • 413 3500 8.3 t 403 
s 3 Hlls l.105 181000 6.8 t 462 184000 7.2 • 474 
s 4 Hlls l.105 181000 6.8 • 462 183000 7.3 • 534 
S 10 Ort 300 l.131 201000 5.7 • 302 195000 7.0 • 525 
Qs Q l.000 1450 8.1 • 375 1470 7.1 • 400 

Tab.14: Dlchte p, elektrolytische Leitfähigkeit 6, plf- und Rh-Wert der für 
die Durchlaufsäulenversuche eingesetzten Ausgangswässer und der im 
Säulenauslauf gesammelten wässer. 

5.3.3 Totale Porosität und Trockenraumdichte der in den Durchlaufsäulen 

eingesetzten Materialien 

Beim Rinbau der Proben ln die Durchlaufsäulen wurden die in Tab.15 zusam

mengestellten totalen Porosltäten und Trockenraumdichten entsprechend Gl. 

(8) und Gl. (9) bestimmt. 

Probe Wasser r n 
[g/cm31 

s l söhlde 1.53 0.416 
s 2 MV S2 1.52 0.431 
s 3 Hlls 1.38 0.408 
s ., Hlls 1.30 0.461 
s 10 Ort 300 1.48 0.433 
Qs Q l. 93 0.306 

Tab.15: Trockenraumdichten r und totale Porosltäten n der In Durchlauf
säulenversuchen eingesetzten Materialien. 
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5.J.4 Stabllltät des Korngerüstes 

Bel den Säulenexperimenten konnte aufgrund der eingestellten kleinen 

Flltergeschwlndlgkelten und des daraus resultierenden zugeringen Druckab

falls längs der Säulen keine Durchlässlgkeltsmessungen durchgefÜhrt wer

den. Die eingebauten Materialien wurden im Säulenauslauf durch eine ca. 

10 nun starke QUarzsandschlcht der Körnung 0.5-1.5 nun abgeschlossen. Dlese 

bewirkte, daß nach ca. l Woche Durchströmung der Säulen keine Ausspülung 

von Feinbestandteilen aus den eingebrachten Katerlallen mehr beobachtet 

werden konnte. Dle sorptlonsversuche wurden nach zweiwöchentlicher Durch

strömung der Säulen begonnen. 

5.J.5 sorptlonselgenschaften 

In den Durchlaufsäulenversuchen wurden die Retardatlonsfaktoren Rf und 

Wiedererhaltungsraten V der Radionuklide 131-I 134--cs•. 85-sr2• 
2-und 14-co
3 

an den zerkleinerten Festgesteinen S 1, S 2, S 3, S 4 

und s 10 der Körnung 2~ nun und am nlchtblndlgen quartären Sand QS be

stimmt. 

Die Retardatlons[aktoren Rf und Wiedererhaltungsraten V der Radionuklide 
- 2• • 2-131-I , 85-sr , 134-<:s und 14-co

3 
wurden bei Fllterge-

-4 schwlndlgkelten v[:: 2 10 crn/s aus der Im säulenauslauf registrier-

ten Konzentration-Zelt-Verteilung bestimmt. Die Versuche mit den Radio

nukliden 131-I-, 85-sr2• und 134-<:s• wurden auf den Referenztracer 
2- -trltllertes Wasser, die Versuche mit 14-co
3 

auf 82-er bezogen. 

Die gemessenen Retardatlonsfaktoren Rf und Wiedererhaltungsraten V sind 

ln Tab.16 zusammengestellt. An den Proben s 3, s 4 und s 10 konnten lm 

Untersuchungszeltraum nur zwischen 2, bis 25, des eingesetzten 

134-<:s• lm Säulenauslauf nachgewiesen werden. Die Rf-Werte des 

134--<:s• wurden deshalb nach Abbau der Säulen aus der Konzentratlon

Orts-Vertellung des In den Säulen verbliebenen 134-<:s• bestlnunt. 

Die an den Proben s 4 und S 10 gemessenen Retardatlonsfaktoren für sr
2

• 

von< l sind vermutlich durch Veränderungen der Kornmatrix während des 

Versuches bedingt. Die Meßwerte liegen Jedoch Innerhalb der Fehlerband

breiten von 15, (s. Abschn. 6.2.3). 



Probe 
Nr. 

s 1 
s 2 
s 3 
s 4 
s 10 
QS 
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Wasser .- sr2• es• co3-
Rf V(\] Rf V(\] Rf V(\] Rf 

SÖhlde 0.92 86.6 13.6 96.l 2020 (0.0) 2.0 
MV S2 0.95 76.l 99 94.l 2390 (0.0) 1.1 
Hlls 0.98 99.0 1.02 96.8 134 (2.1) 1.08 
Hlls . ) (0.88) 87.5 170 (l. 7) 1.11 
Ort 300 0.83 94.7 (0.90) 89.9 71 (25.3) 4.1 
Q 0.97 98.0 1.1 65.1 1620 (0.0) 1.34 

Retardatlons[aktoren Rf und Wiedererhaltungsraten v voo 1-. 
sr2• und es• (bezogen auf 3-HlfO) und co3- (b<!zoqen auf 

V(\] 

72.4 
72.5 
7.0 

29.9 
31. 7 
20.6 

82-Br-), gemessen an den Proben s 1, s 2, s 3, s 4, s 10 und QS. 
•)=der Versuch konnte nicht ausg......,rtet werden 

( ) ~ Rf-Verte wurden aus Konzentration-Orts-Verteilungen ennittelt. 
( J Werte nicht gesichert. 

5.3.6 Aus den Retardationsfaktoren berechnete Verteilunqskoe[[lzlenten 

Aus den in Tab.16 aufgeführten Retardationsfaktoren und den in Tab.15 

gezeigten Porosltäten und Trockenraumdichten lassen sich unter Annahme 

der Gültigkeit von Gl.(3) die in Tab.17 zusammengestellten dynamischen 

Verteilungskoeffizienten Kd berechnen. Diese Kd-Verte berücksichtigen 

Jedoch nlcht die experimentell ennlttelten Wiedererhaltungsraten der 

eingesetzten Radionuklide. 

Kd (cm3/g) 
Prob<! 14--a>3- 131-r 85-sr2• 134-<::s• 

s l 0.3 -0.02 3.4 550 
s 2 0.2 -0.0l 28 680 
s 3 0.02 -0.01 0.01 39 
s 4 0.04 - (-0.04 J 60 
s 10 0.09 -0.05 (-0.03) 20 
Qs 0.05 0.00 l.l 260 

Tab.17: Aus den Retardatlonsfaktoren Rf nach Gl.(1) berechnete dynamische 
Vertellungskoefflzlenten Kd. 
( ) = Werte nlcht gesichert. 
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5.4 Diffusioosversuche 

5.4.l Physikalische Higenschaften der verwendeten Gesteinsproben 

Tab.18 enthält die Dichten und Porosltäten der für die Dlffuslonsversuche 

elnqesetzten Gesteinsproben. Die Dichten wurden aus den Trockenqewichten 

und den Volumlna der Plättchen, die Porosltäten aus der Gewichtszunahme 

der Proben nach 7-täglger Vassersättlgunq mlt dem jeweiligen Grundwasser 

im Vakuum ermittelt. 

Probe Dichte Porosität 
(g/cm3 ) (\) 

s l 2.24 15.O 
s 2 2.43 17.8 
s 3 2.11 25.0 
s 4 2.07 29.3 
s 5 l.66 30.6 
s 6 2.31 29.6 
s 1 2.37 15.l 
s 8 2.67 2.8 
s 9 2.30 22.2 
s 10 2.54 8.0 

Tab.18: Gemessene Dichten und Porosltäten der für die Dlffuslonsversuche 
elnqesetzten Gesteinsproben. 
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5.4.2 Dlffuslonskoefflzlenten und Vertellunqen der Radlonukllde ln den 

Festqestelnsproben 

Aus der Zunahme der Aktivität lm anfänglich inaktiven Tank wurde nach 

Gl.(11) der Diffusionskoeffizient D ermittelt. Hierzu wurden Ausgleichs

geraden durch die mlt der Zelt linear ansteigenden Meßpunkte der Aktivl

tätskonzentratlon berechnet, wobei aus der Steigung der Geraden der 

Dlffuslonskoefflzient D und aus dem Schnittpunkt der Ausglelchsgeraden 

mlt der Zeitachse die Durchbruchzelt t ermittelt wird. 

Dle Dlffuslonskoefflzlenten D und Durchbruchszelten t sind in Tab.19 auf

gelistet. Den verlauf der Dlffuslonsexperlmente geben dle Abb.16-25. In 

diesen 1st die relative Abnahme der Ausgangskonzentrationen im aktiven 

Tank, dle relative Zunahme der Aktivitätskonzentrationen in dem ursprüng

lich lnaktlven Tank sowie dle Verteilung der Aktivität ln den Gesteins

plättchen nach Abschluß der Versuche dargestellt. 

,- s,-2+ es• Rb• ~-
Prob@ t 0 t 0 t 0 t 0 t D 

lh] loa2Js l lhl [a,,2/s J [h] [oa2Js] [h] [,.l/s J [h) [,.Z1s l 

S 1 114 2.6(-1 338 2.5(-1 - - 69S 3.3f-1 - -
s 2 194 2 .4f-1 320 2.2[-6 - - 631 l.4f-6 - -
S 3 131 1.6E-l 111 1.2E-1 951 1.DE-1 469 5. lE-1 - -
S 4 119 1.8[-1 14' 1. 1[-1 802 l.3E-1 381 5.6E-1 - -
s ... - (2.4f-61 221> 1.3E-6 311 1. lE-1 90 2 .OE-6 - -
s (, 49 5.8[-l " 3.5(-1 830 2.2E-1 132 6.f>E-1 - -
S 1 (2621 (6. lE-81 269 l.4E-l - - 201 1.5[-1 22 1.4f-5 

S 8 936 2.3[-1 (4361 (1.SE-8) {3661 ( 1.2E-1l 514 4.5[-1 (1">1 (4.5E-41 
S 9 124 8.2E-l 912 2.2E-1 - - 1206 8.2E-l - -
S 10 135 1.SE-1 506 1.3E-l - - 400 l.1E-1 104 5.ZE-1 

Tab.19: Dif(uslonskoeffizlenten D und Durchbruchszelten t, gemessen an 
den Proben S l - s 10. 

- ~ Auswertung der HeßWerte führte zu nicht sinnvollen ßrgeb
nissen 

( ) Meßwerte weisen große Schwankungen auf. 
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Abb.16: Relative Abnahme der Ausgangsaktlvltät (C/Co) im aktiven Tank und 
relative Zunahme der Aktivität (c/co) im anfänglich inaktiven 
Tank sowie Verteilung der Aktivität in den Plättchen nach 
Abschluß der Versuche an der Probe S1/Söhlde. 
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Abb.17: Relative Abnahme der Ausgangsaktivität (C/Co) lrn aktiven Tank und 
relative Zunahme der Aktivität (C/Co) lrn anfänglich inaktiven 
Tank sowie Verteilung der Aktivität in den Plättchen nach 
Abschluß der Versuche an der Probe S2/MV2. 



C/Co 

1. 0 

o. g 

o. e 

0. 7 

0.6 

0.5 

0 .• 

0.3 

0. 2 

i OIHUSIOH SJ/HILS 

0 

RB • 9 C-1 • • o 
0. 1 

1 • 0 SR • 6 CS • o 

1------------' _,__ 
100 500 1000 1500 Zelt (hl 

CA:o CA:o 

- 57 -

C/Co 
i OIHUSIOH SJ✓ HILS 

0. 0 

0. 0 

.0. 07 

0. 0 

0. 0 

o.o• 

o. 0 

0.0 

RB • q C-1 • • o 

0 

0 
0 

" 

0 
0 

0 

0 

~ 0.01 o 

100 500 1000 1500 

(/lo 

0.14 S3/Cs 0.14 S3/Rb O_ll. S3/Sr 
0.11 Oll Oll 

0.10 010 0.10 

0.08 0.08 0.08 

0.06 0.06 0.06 

0.04 0.04 0.04 

0.01 0.01 

8 10 T1elelmml 10 T,eftlmml 

(/(.1 (/{o 

01' S3/ l 0_14 S3/14-C 
O_ll 0.11 

0_10 010 

008 0.08· 

006 0.06 

oo, o.o, 

OOl O.Ol 

0 
0 10 T,"r,tmml 

----Z■ tt(hl 

iO Tiefelmml 

~bb.18: Relatlve Abnahme der Ausqanqsaktlvltät (C/Co) \m aktlven Tank und 
relative Zunahme der Aktlvltät (C/CO) lm anfänglich lnaktlven 
Tank sowle Vertellunq der Aktlvltät ln den Plättchen nach 
Abschluß der Versuche an der Probe 53/Hlls. 
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6. Dlslrusslon, Wertw,q tmd Verqleich der ßrqebnisse 

6.1 Allqemeine Betrachtw,qen zu den Sorptionserqebnissen 

6.1.l Batch-Versuche 

Dle mittels der Rotationsschüttelmaschine durchgefÜhrten Batch-Ver-suche 

zeigten für die J-iligen Sediment- und Wasserproben unterschledllche 

Geschwindigkeiten bei der KinstellWlg der Sorptlonsgleichgewlchte. PÜr 

die einzelnen Nuklide ergaben sich dabei die folgenden Bandbreiten für 

dle Sorption an Probenmaterlalien ~ 2 mm Korndurchmesser: 

I l d ~ t (Rs) ~ 15 d 

1 d ~ t (Rs) ~ 10 d 

5 d ~ t (Rs) ~ 10 d 

Dle HlnstellWlg der Desorptlonsglelchgewlchte erfolgte in etwa der 

gleichen zeitlichen Größenordnung. 

Klnetlsche Untersuchw,gen zur Klnstellw,g der sorptlonsglelchgevlchte 

/VL-85/ zeigten, daß diese wahrscheinlich durch zwei-voneinander unab

hängige Vorgänge, nämlich einen schnellen und einen erheblich langsameren 

bestlmrut wird. Aufgrtmd der eingesetzten geringen Radlonuklld-Konzentra

tion läßt sich dieser Befund physikalisch durch einen schnellen Ionen

oder Isotopenaustausch, welcher von einer erheblich langsameren Diffusion 

der Radionuklide ln dle Kornmatrix überlagert wird, erklären. 

Die Reproduzierbarkeit der gemessenen Sorptlons- und Desorptionsglelchge

wlchtskoefflzlenten liegt bel 15, Standardabweichung. Diese wird über

wiegend durch die Inhomogenitäten der Probenmateriallen bestimmt. 

Da lm Untersuchungsproqramm für eine Relhe von Festqestelnen gleiche oder 

ähnliche Wasserproben (Hils, Ort 300 s. Tab.4) eingesetzt wurden, konnte 

dle MÖ<)lichkelt der Korrelation der vorliegenden physikalischen oder 

analytischen Daten mit den Sorptlonsergebnlssen überprüft werden. Dabei 
~ 

wurde eine lineare Abhängigkeit der Rs-Werte von Cs von den spezi-

fischen Oberflächen der Sedlmentproben (s. Tab.3) mit einem Korrelations

faktor r = 0.93 festgestellt. weitere Abhängigkeiten innerhalb der vor

liegenden Daten existieren nlcht. 
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6.1.2 Durchlaufsäulenversuche 

Vegen der zur Verfügung stehenden geringen Probenmengen konnte dle Repro

duzierbarkeit der Rcgebnlsse bel Durchlaufsäulenversuchen nicht überprüft 

werden. jedoch können Fehlergrenzen aus Untersuchungen mlt ähnlichen 

Katerlallen wle dle zerkleinerten Festgesteine und der quartäre Sand ab

geschätzt werden. Dle Rf-Verte für dle Radlonukllde von I-. sr2+ und 
2-

co] In der zerkleinerten Festgesteinen mlt Ihren breiten Durch-

gangskurven lm Säulenauslauf (Konzentration-Zelt-Verteilung) sind danach 

mlt einem Fehler von~ 15~ \, und 1m verhältnismäßig glelchfönnigen quar

tären Sand nur mlt einem Fehler von~ 3 \ behaftet. 

Dle Rf-Verte des es+ In den zerkleinerten Festgesteinen und Im quartä

ren Sand, dle sich aus der ~uswertung der Konzentration-Orts-Verteilung 

ergeben. sind wegen der versuchstechnisch bedingten Schichtdicke von 

~ 2cm beim ~bbau der Säulen erfahrungsgemäß mit einem Fehler von ca. 

10-20\ (abhängig von der Transportgeschwlndlgkelt) behaftet. 

PÜr dle Vledererhaltungsraten lassen sich mlt den vorliegenden Daten 

kelne Fehlerabschätzungen durchführen. 

Br und I werden schneller durch dle Durchlau[säulen transportiert 

als der Ideale Tracer 3-HJtO (Rf<l). Dieser B[fekt kann durch Anlonenaus

schluß (räumlich oder ladungsbedlngt) oder durch Dlffuslon oder Isotopen

austausch des Trltlums in stagnierende Vasserberelche. wle sle z.B. In 

elnseltlg geschlossenen Poren oder an der Kornoberfläche (Haftwasser) 

gegeben sind. verursacht sein. Dle ennlttelten Vledererhaltungsraten für 

Br liegen zwischen 90 \ und 97 \, für I zwischen 76 \ und 99 \. 

Dle an den zerkleinerten Festgesteinen gemessenen Rf-Verte von sr2+ und 
+ 

Cs sind stark abhängig vom Salzgehalt des verwendeten Grundwassers und 

werden mlt zunehmendem Salzgehalt kleiner. Obgleich für sr2+ zum Tell 

sehr hohe Transportgeschwlndlgkelten gemessen wurden. liegen dle Vleder

erhaltungsraten nur zwischen 65 \ und 97 \. Die gemessenen Rf-Verte von 
2-co] nehmen (ausgenommen s 10) mit zunehmendem Salzgehalt des Grund-

wassers ab (s. a. /KL-85b/). Die dabei im Süßwasser ermittelten Viederer

haltungsraten liegen bei 73 \, die im Salzwasser zwischen 7 \ und 32 \. 
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6.1.3 Dl[[uslonsversuche 

Bel fast allen Proben wurden nach ..,..,nlgen Tagen bereits meßbare l\ntelle 

der eingesetzten Radlonukllde lm inaktiven Tank beobachtet. 

Dies muß au[ reine Dlffusloosvorgänge zurückgefÜhrt ..,..,rden, da an den 

ve~ndeten Gesteinsplättchen weder vor noch nach den Versuchen Risse 
2-oder Sprünge festgestellt ..,..,rden konnten. Das zugegebene 14-co
3 

zeigte 1m Verlauf der Versuche eine starke Abnahme der Radloouklldan

fangskonzentratlon im aktiven Tank. Diese Tatsache konnte bisher ln den 

Auswertungen nicht berÜckslchtlgt ..,..,rden. Dle Vernachlässigung der Ab

nahme der Ausgangskonzentratlon soo,le dle verhältnismäßig hohe Dl[[u-

slonsgeschwlndlgkelt 
2-

des 14-co
3 

hat zur Folge, daß dle Keßw@rte von 
2-14-C03 größtenteils nlcht auswertbar slnd. 

Dle schlcht..,..,lse Abtragung der Gestelnsplättchen zeigte unterschledllche 

Verteilungen der Radlonukllde innerhalb der Proben. sr2•. es• und 

Rb• ergaben zumeist ..,..,ltgehend exponentielle Verteilungen. Dagegen wur-
2-den 003 bevorzugt an den Kndflächen und I größtenteils an bisher 

analytisch nicht ..,..,lter bestimmbaren Stellen innerhalb der Plättchen 

angereichert (s. Abb.16-25). 
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6.2 zusammenfasswiq der Sorptlonsdaten 

6.2.1 cäslWD 

Die Sorptlonsglelchgewlchtskoefflzienten werden mlt steigendem Salz

gehalt des Grwidwassers kleiner. 

Sie sind stark vom cs•-Trägergehalt des Grundwassers abhängig; 
• -7 

bereits es -Konzentrationen von> 10 mol/1 körmen zu einer 

Krnledrigwig der Sorptionswerte führen. 

Dle Sorptionsgleichgewlchtskoe[flzlenten werden nicht durch eventuell 

im Grundwasser vorhandene Komplexbildner beeinflußt. 

Blne Zunahme der Temperatur [Ührt zu elner geringen Abnahme der Sorp

tionswerte. 

6.2.2 Karbonat 

Die sorptlonsgleichgewlchtskoe[[lzlenten des Karbonats slnd an den 

untersuchten Proben nicht deutlich vom Salzgehalt des Grundwassers 

abhängig, Jedoch liegen die Viedererhaltwigsraten in Durchlaufsäulen

versuchen unter Verwendung von salinen Grundwässern deutlich 

niedriger als bei nlcht salinen Grundwässern. 

Kine Zunahme der Karbonatkonzentratlon In salinen vässern führt zu 

einer Aus[ällung von Karbonat. 

Die Sorptionsgleichgewichtskoe[fizienten des Karbonat werden durch 

die Anwesenheit von Komplexbildnern (KDTA) im Grundwasser nicht 

beeinflußt. 

In den natürlichen pH-Bereichen der untersuchten Grundwässer liegt das 
2- -den Versuchen zugesetzte 14-co3 überwiegend als Hco3 bzw. als 

gelöstes co
2 

vor. Uber diese zwlschenstu[e ist ein schneller Austausch 

mit co
2 

aus der Atmosphäre möglich, z.B. aus dem Gasraum innerhalb der 

Proberöhrchen der Batch-Ansätze IKD-60/. Damit wird eine quantitative 

Auswertung der durchgeführten versuche erheblich erschwert. Allerdings 

zeigt eine Analyse der säuleninhalte nach Abschluß der 
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Durchlaufsäulenversuche, daß erhebliche Mengen des eingesetzten 
2-

14-o:>l an den Sanden •fixiert• worden 1st. 

Bin verzÖ<jerter Transport von 14-C wird z.B. in /Tff-70/ für unwahrschein

lich gehalten. Die durchgeführten Versuche zeigen zwar nur eine geringe 

VerzÖ<jerung beim Transport des 14-C durch die Säulenmodelle, es traten 

jedoch erhebliche Verluste der zugesetzten 14-C-Hengen auf. (s. Tab.16). 

Dle Ursachen hierfür slnd Katrlxdl[fuslon (s.a. /HJ-85/) und LÖsungs-
2- 2-

Fällungs-Reaktionen des 14-o:>
3 

mit 12-o:>3 in den untersuchten 

Sedimenten (s.a. /GC-85/). 

6.2.l Iodld 

Klt zunehmendem Salzgehalt im Grundwasser nehmen dle sorptionskoef[l

zienten des Iodids ab. In Durchlaufsäulenversuchen werden bei ähn

lichen Retardations[aktoren in salinen Grundwässern hÖhere Viederer

haltungraten als in Süßwasser gefunden. 

Bine Zunahme von Fremdionen im Grundwasser zeigt keinen Bin[luß auf 

das sorptionsverhalten des Iodids. 

Bine Variation des Volwnen--Masse-verhältnisses führt bei zunehmender 

Kasse zu einer Verringerung der SOrptlons-rte. 

6.2.4 Strontium und Rubidium 

Strontium und Rubidium wurden zusätzlich zu den vertraglich festgelegten 

Radionukliden in einigen orientierenden Rxperlmenten untersucht. 

Die Sorptionsgleichgewichtskoeffizienten werden mit steigendem Salz

gehalt des Grundwassers kleiner. 

Sie sind nicht stark vorn Trägergehalt des Grundwassers abhängig; erst 

eine Träger-Konzentration von >10-• mol/1 führt zu einer Brniedri

gung der Sorptionswerte. 

Die sorptionsglelchgewichtskoe[[izienten werden nicht durch eventuell 

im Grundwasser vorhandene Komplexbildner beeinflußt. 

Blne Zunahme der Temperatur führt bei sr2• zu elner geringen 

Abnahme der sorptions-rte, während Rb• nicht merklich beeinflußt 

wird. 



- 70 -

7. Flnanzlerunq. Hltarbelter 

Dle Untersuchungen wurden lm Auftrag der Physltallsch- Technlschen Bundes

anstalt (PTB), Braunschweig durchgeführt . 

Ilm Zus tandekommen des Berichts waren beteiligt: 

1s Letter des Vorhabens und des Ins tituts für Radio-

lt der wlssenschaftllchen Bearbeitung und Auswer

tung der Sleb- und DurchfluBsäulenversuche. 

mit der wlss enschaftllchen Bearbeitung der Batch-

lt der wlssenschaftllchen Bearbeitung der 
Dlffuslons-Versuche . 

mlt der experimentellen Durch[Ührung und 

Auswertung der eatch- und Dlffuslonsversuch<! . 

lt der experlJDentellen Durchführung und Betreuung 

der Sieb- und Durchlaufsäulenversuche . 
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