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Zusammenfassung 

Bestimmung des Sorptions-/Desorptionsverhaltens ausge

wählter Radionuklide (U, Th, Ra u.a.) an repräsentat i

ven Gesteinen für den Standort Schachtanlage Konrad 

Batchversuche, Diffusionsmessungen, Konradendlager, 

Radionuklidmigration, Sorptionsparameter, Uranreihe. 

Der Bericht faßt die Ergebnisse von Untersuchungen zu

sammen, die zur Klärung des Migrationsverhaltens von 

Uran und Folgeprodukten an den für die Deckgebirgsschich

ten der Schachtanlage Konrad repräsentativen Gesteinen 
und Grundwasserproben durchgeführt wurden. Zum einen 

kommt dabei der Einfluß verschiedener Parameter, wie 
Fremdionenkonzentration, pH-Wert, Volumen/Massen-Verhält 

nis, Komplexbildner oder Temperatur auf das mittels 

Batch-Technik bestimmt e Sorptions- und Desorptionsverhal
ten von Uran und Folgeprodukten zur Sprache. Zum anderen 

enthält der Bericht Sorptions- und Desorptionsdaten für 

U-233, Th-234, Ra-226, Pa-233, Ac-227, Pb- 210 und Ni-63, 

die den Konrad-Deckgebirgsschichten zugrundegelegt wer

den können. Außerdem wird über die Ergebnisse ergänzender 
Säulendurchlauf- und Diffusionsversuche berichtet. 
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1. Einleitung 

Bei der Migration gelöster Radionuklide durch Gesteins

schichten muß mit dem Zusammenwirken verschiedener Effekte 

gerechnet werden. Eine entscheidende Rolle spielt dabei 

vor allem das Sorptions- und Desorptionsverhalten der als 

Ionen oder in kolloidaler Form vorhandenen Nuklide an den 

Gesteinsschichten bzw. Mineralbestandteilen, das u.a. von 

der Art des Sorptionsprozesses, vom chemischen Verhalten 

der Nuklide, von Fremdionen, von der Kontaktzeit, von der 

Temperatur und vom pH-Wert beeinflußt wird. Diffusionspro

zesse in den mit Wasser gefüllten Zwischenräumen und Kapil

laren und die Filterwirkung der Gesteinsschichten auf die 

als Kolloide oder Partikel in Konvektions- oder Grundwas

serströmungen mitgeführten Radionuklide können zusätzlich 

auf den Transport einwirken. 

Trotz der mit hydrothermalen Prozessen und Verwitterungs

vorgängen verbundenen Elementmigration ist über die Beweg

lichkeit von Elementen in wässrigen Lösungen der Geosphäre 

noch verhältnismäßig wenig bekannt. Es liegen nur allge

meine Aussagen zu den das Migrationsverhalten der Elemente 

bestimmenden Faktoren, über Beweglichkeitsabstufungen und 

über den nicht zu vernachlässigenden Transport von Radium 

und Uran in geologischen Systemen vor [1-7]. Insbesondere 

fehlen Angaben über Sorptions- und Desorptionsgesetzmäßig

keiten der in wässrigen Lösungen transportierten Radionu

klide und über Auswirkungen der vielfältigen chemischen, 

physikalisch-chemischen und geochemischen Parameter. 

Zur Erfassung des Ausbreitungsverhaltens von Radionukliden 

sind somit systematische Laborversuche notwendig. Wesent

lich ist in diesem Zusammenhang, daß die Versuche den kom

plexen geologischen Systemen und den jeweiligen Bedingun

gen weitgehend angepaßt werden: Nur eine Simulation der 

natürlichen Migrationsverhältnisse schafft die Vorausset

zungen für realistische Voraussagen und Berechnungen [8-10]. 
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Zur Klärung des für die Deckgebirgsschichten der Schacht

anlage Konrad charakteristischen Migrationsverhaltens von 

Uran und Folgeprodukten mußten deshalb entsprechende Ver

suche durchgeführt werden. Die Untersuchungen umfaßten da

bei zum einen systematische Messungen mittels Batch-Technik 

über den Einfluß verschiedener Parameter, wie Fremdionen

konzentration, pH-Wert, Komplexbildner, Volumen/Massen-Ver

hältnis oder Temperatur, auf das Sorptions- und Desorptions

verhalten von U-233, Th-234, Ra-226, Pa-233, Ac-227, Pb-210 

und Ni-63. Zum anderen wurden für die genannten Radionu

klide an den für den Standort der Schachtanlage Konrad re

präsentativen Gesteinen und Grundwasserproben Sorptionsda

ten bestimmt, die den Rechnungen zur Ausbreitung von Uran, 

Thorium, Radium, Actinium, Protactinium, Blei und Nickel 

im Deckgebirge des geplanten Endlagers zugrundegelegt wer

den können. Außerdem wurden zur Ergänzung der Sorptions-

und Desorptionsdaten Säulendurchlauf- und Diffusionsver

suche angesetzt. 

Der folgende Bericht faßt die Ergebnisse dieser Untersu

chungen zusammen. 
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2. Versuchsdurchführung 

2.1. Bearbeitete Gesteins- und Wasserproben 

Über die zur Bearbeitung vorgelegten und zusammengehörigen 

Gesteins- und Wasserproben informiert Tab. 2-1. 

Tab. 2-1 Übersicht der zur Bearbeitung vorgelegten Ge

steins- und Wasserproben 

Gestein 

Quartär sandig 

Quartär bindig 

Lamarcki Pläner 

Rotpläner 

Rhotomagensis 
Pläner 

u/m Cenoman 

Erzkalke 

Kimmeridge 

Hangendes Erz 

Liegendes Erz 

Fladentonstein 

Heersumer 
Schichten 

Cornbrash 

Versatzmaterial 

Geologische 
Formation/ 
Abteilung 

Quartär 

Quartär 

Obere Kreide 

Obere Kreide 

Obere Kreide 

Obere-Untere 
Kreide 

Jura/Malm 

Jura/Malm 

Jura/Malm 

Jura/Malm 

Jura/Malm 

Jura/Malm 

Jura/Dogger 

Wasser 

Q-W 

Q-W 

Söhlde 

Söhlde 

Söhlde 

Söhlde 
Str.670 
Str.670 

Str.670 

Str.670 

Str.670 

Str.670 

Str.670 

Str.670 

Oberjura (k) 

Teufe 
(Schacht
anlage) 

[m] 

( 100 

< 100 

109 

165 

189 

230 

550 

950 

1001 

1005 

1100 

1200 

N124Q 
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Die Gesteine wurden in den Kornfraktionen 

20 ~ Fr > 6 mm 

6 ~ Fr > 2 mm 
0 ... ~ Fr > 0 9 ,- mm 

angeliefert. 

Zu Beginn der Untersuchungen wurde anstelle der stark 

mineralisierten Wasserprobe der Strecke 670 eine ent

sprechende Hilswasserprobe eingesetzt. 

2.2. Probenvorbereitung 

Die Lagerung der Gesteins- und Wasserproben erfolgte unter 

Stickstoff bei 15° C. 

Vor den Versuchen wurden zusammengehörige Gesteins- und 

Wasserproben mehrere Wochen ins Gleichgewicht gesetzt und 

durch 0,45 µm Filter filtriert. 

2.3. Eingesetzte Radionuklide und deren Messung 

2.3.1. Radionuklidübersicht 

Die für Batch-Experimente, Säulendurchlaufversuche und 

Diffusionsmessungen eingesetzten Radionuklide sind in 

Tab. 2-2 zusammengestellt. Für die Auswahl waren Halb

wertszeit, Zerfallsart und Verfügbarkeit entscheidend. 

Tab. 2-2 Zur Verteilungsmessung eingesetzte Radio-

nuklide 

Radio
nuklid 

U-233 

Ra-226 

Th-234 

1,59 • 105 a 

1622 a 

20 d 

Zerfallsart 

keV) 

y (63,93 keV) 



Radio
nuklid 

Th-228 

Pa-233 

Ac-227 

Pb-210 

Ni-63 

1,91 a 

27 d 

21,6 a 

22 a 

100 a 

2.3.2. Nuklidbestimmung 

2.3.2.1. Strahlungsmessung 

- 5 -

Zerfallsart 

O! 

'( (216 keV) 

ß-(200 keV) 

'( (312 keV) 

ß-( 40 keV) 

ß- (20,60 keV) 

'( ( 47 keV) 

ß-( 70 keV) 

Zur Messung der Alpha- bzw. Betastrahlung kamen die 

Flüssigszintillations-Spektrometer BF 5001 (Firma Bert

hold, Wildbad) und Tricarb 4000 (Firma Packard, Frank

furt) zum Einsatz. Beide Geräte ermöglichten eine Mes

sung in ausgewählten Energiebereichen mit jeweils bis 

zu drei Paar eingestellten Diskriminatorschwellen. 

Bei den zur Überprüfung der Sorptions- und Desorptions

daten durchgeführten gammaspektrometrischen Messungen 

wurde ein 102 x 102 NaJ(Tl)-Bohrlochdetektor (Firma 

Quarz und Silice) mit angeschlossenem Vielkanalanalysa

torsystem Elvira (Firma Kugelfischer) eingesetzt. Die 

Energieauflösung des Systems betrug 7,5 o/o bezogen auf 
die 661 keV Linie des Cs-137. 
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Zur Absolutbestimmung der Aktivität der r-emittierenden 

Radionuklide fand eine kalibrierte Ge(Li)-Spektrometer

anlage (gekoppelt mit Analysatorsystem Elvira; Auflösung 

2 keV bezogen auf die 661 keV Linie des Cs-137) Anwen

dung, dessen Wirkungsgrad n(E) mit mehreren Nukliden be

kannter Aktivität bei Energien von 70 bis 1800 keV ermit

telt worden war. 

2.3.2.2. Kalibrierungen 

2.3.2.2.1. Kalibrierung über die a- bzw. ß-Strahlung 

Der Wirkungsgrad ~(E) der Flüssigszintillationsmessung 

(LSC) hängt bei Batch-, Säulendurchlauf- und Diffusions

versuchen von der Menge der zur Messung gebrachten wässri

gen Lösungen, von deren Salzgehalt, der Art des Szintil

lators und der Energie der ß-- bzw. a-Strahlung ab. Die 

Konzentrationsbestimmung der einzelnen Radionuklide setzt 

deshalb eine die verschiedenen Versuchsbedingungen erfas

sende Kalibrierung mit Standardlösungen voraus. 

Beim Vorhandensein von Radionuklidlösungen bekannter spe

zifischer Aktivität A
0 

(z.B. in [BQ/~l] oder [dpm/~l]) 

wurden deshalb Standards (n ~ 15) aus 7 bis 20 ~l Stamm

lösung, 1 ml Grundwasser und 15 ml Szintillator herge

stellt und im Flüssigszintillations-Spektrometer nach Ein

stellung der dem Nuklid angepaßten Schwellen vermessen. 

Mit der aus den Kalibriergeraden mittels Regressionsrech

nung abgeleiteten Nachweisempfindlichkeit m bzw. mit dem 

aus Einzelwerten ermittelten Kalibrierfaktor K konnten dann 

analytische Parameter (Nachweisgrenze, Standardabweichung 

der Aktivitätsmessung, Wirkungsgrad) bestimmt und Konzen

trationswerte berechnet werden. Die Gleichungen 2-1 bis 2-4 

fassen die hierbei genutzten Beziehungen zusammen: 
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I H • €( E) • ( 1 - a) · g . z • 
A 

0 

bzw. 

I 
und m T1(E) • z 

bzw. KLSC = 
1 ,... A 

O 
• VA/V G 

H • €(E) • (1- a) • g • z I 

In den Gleichungen 2-1 bis 2-4 bedeuten: 

(2-1) 

(2-2) 

(2-3) 

(2-4) 

I = Impulsrate [ipm]. A
0 

= Spezifische Aktivität [dpm/µl] 

bzw. [nCi/µl]. VA= Volumen der Stammlösung [µl]. VG = 

Volumen der Grundwasserlösung (meist 1 [ml]). CA= spezi

fische Aktivitätskonzentration [dpm/ml] oder [nCi/ml]. 

r1(E) = Wirkungsgrad der Aktivitätsmessung. H = Häufigkeit 

des Zerfallsprozesses. e(E) = Zählausbeute [ipm/dpm]. g = 

Geometriefaktor. ,a = Gesamtabsorption. z = präparative 

Ausbeute. m = Nachweisempfindlichkeit [ipm • ml/dpm]. K = 

Kalibrierfaktor [dpm/ipm • ml]. IB = Leerwert [ipm]. 

2.3.2.2.2. Kalibrierung über die y-Strahlung 

Bei den nicht mit bekannter spezifischer Aktivität zu er
haltenden Radionukliden, deren ß- bzw. a-Zerfall von y

Strahlung begleitet wird, mußte die Aktivität auf einem 

Y-Kalibrierstand über die y-Strahlung bestimmt werden. 

Hierzu wurden dünne Präparate der zu messenden Nuklide 

auf einer dünnen Polyäthylenfolie durch vorsichtiges Ein

dampfen hergestellt, die Impulsraten der y-Strahlung ge

messen und die Aktivität A unter Berücksichtigung der Y

Übergangswahrscheinlichkeit wy und des der y-Energie ent-
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sprechenden Wirkungsgrads il(E) mittels Gleichung 2-5 bzw. 

2-6 berechnet 

A = 
\, 

(2-5) 
w'Y . 'Tl( E'Y) 

A = 
I'Y 

[nCi] (2-6) 
0,37 . 60 . wy . il(E) 

(I'Y in [ipm]). 

Die zusätzliche Emission von y-Strahlung ließ sich bei den 

a- bzw. ß-strahlenden Nukliden auch zur Kontrolle des 

Batchversuchsverlaufs heranziehen. Hierzu wurden Aktivi

tätsstandards mit Gesteinsproben hergestellt, Kalibrierge

raden im NaJ(Tl)-Bohrlochdetektor gemessen und Nachweis

empfindlichkeiten bzw. Kalibrierfaktoren mit den den Glei

chungen 2-4 und 2-5 entsprechenden Gleichungen 2-7 und 2-8 

berechnet (Ms= Gesteinsmasse [g]) 

I I 
m = J\ (2-7) 

Ao . VA/MS ~/MS 

A . VA/Ms ~/MS 
Ky 

0 1\. = 
I I 

(2-8) 

Zur Umrechnung der gemessenen y-Impulsraten (bzw. y-Akti

vitäten) eines Radionuklids in LSC-Impulsraten (bzw. ß/a

Aktivitäten) wurde der in Kalibrierungsversuchen bestimmte 

Umrechnungsfaktor F genutzt, der aus den Gleichungen 2-9 

bis 2-11 hervorgeht 
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1LSC mLSC. Ao 
= (2-9) 

VA VG 

• A 
0 (2-10) 

bzw. F 
A 

= (2-11) 

und die Ableitung der LSC-Impulsraten (bzw. ß/a-Aktivitä

ten) aus Y-lmpulsraten (bzw. y-Aktivitäten) mittels Glei

chung 2-12 erlaubt: 

(2-12) 

Für den am Pa-233 gemessenen Umrechnungsfaktor gilt bei

spielsweise F = 2504. 

2.3.3. Analytik 

2.3.3.1. Flüssigszintillationsmessung 

Bei den Batch-, Säulendurchlauf- und Diffusionsversuchen 

wurden von den Sorptions-, Desorptions- und Fraktionslö

sungen jeweils 4 Parallelproben zu je 1 ml mit jeweils 

15 ml Szintillator gemischt, im LSC-Spektrometer gemes

sen und die Impulsraten unter Berücksichtigung des Leer

werts und gegebenenfalls auch der Halbwertszeit abgelei

tet: Als Szintillatoren kamen bei wenig mineralisierten 

Grundwässern Optifluor und Monophase und bei stark mine

ralisierten Wässern Quickscint 401 zum Einsatz. 



- 10 -

Die Bestimmung der Radionuklidmasse mR erfolgte durch 

Einsetzen der aus der umgeformten Gleichung 2-4 nach 

A [dpm/ml] ( 2-13) 

berechneten Aktivität A in Gleichung 2-14 bzw. 2-15 

A • M 

6,023 • 1023 • A 
[g/ml] (2-14) 

bzw. -13 0, 888 • 10 • M • t 112 · A [g/ml] (2-15) 

(t 112 = Halbwertszeit 

M = Atomgewicht. A in 

chung 2-15 [Ci/ml]). 

-1 [sec]; A = Zerfallskonstante [sec ]; 

Gleichung 2-14 [Bq/ml] und in Glei-

2.3.3.2. y-spektroskopische Messung 

Zur Erfassung der nach Desorptions- und Säulendurchlaufver

suchen an Gesteinsproben sorbierten Radionuklide wurden 

Y-Spektren der Gesteinsproben mit dem NaJ(Tl)-Bohrlochde

tektor registriert und nach Korrektur des Untergrunds und 

der Zerfallszeit Impulsraten über Gleichung 2-16 mit Hilfe 

des Kalibrierfaktors ¾ in Aktivitäten umgerechnet; 

A [dpm/g] . (2-16) 

Die Radionuklidmassen mR [g] folgten analog zu LSC-Messun

gen aus Gleichung 2-14 bzw. 2-15. 
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2.3.4. Analytische Parameter 

2. 3. 4. 1. Anmerkung zur LSC-1"1essung einzelner Radionuklide 

2.3.4.1.1. Ra-226 

Aus Kalibriergeraden konnte für Ra-226 eine Gesamtausbeute 

der LSC-Messung von f = 6,43 abgeleitet werden. Dies be

deutet nach Gleichung 2-17 (bzw. 2-1) 

I 
f = = 'll(E) • z " H • E:(E) · ( 1 - a) · g • z , (2-17) 

daß eine hohe Meßausbeute von rd. 100 % aufgrund der 4 ::rc
Geometrie gegeben ist und daß neben dem a-Zerfall des Ra-226 

die a- und ß-Strahlung der Folgeprodukte erfaßt werden 

kann. 

Bei den Messungen mußte somit die weitgehende Einstellung 

des radioaktiven Gleichgewichts abgewartet, d.h., jeweils 

eine Wartezeit von rd. 14 Tagen eingeschoben werden. 

2.3.4.1.2. Ni-63 

Die in Abb. 2-1 und Abb. 2-2 wiedergegebenen LSC-Spektren 

von Ni-63 zeigen, daß die ß-Intensität in stark minerali

siertem Wasser (Strecke 670) im Vergleich zum schwach 

mineralisiertem Wasser (Söhldewasser) nur geringfügig zu 

niedrigeren Energien verschoben wird. 
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Abb. 2-1 ß-Energiespektrum (LSC) von Ni-63 in schwach 
mineralisiertem Söhldewasser. Szintillator: 

0ptifluor. Tricarb 4000 • 
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ß-Energiespektrum (LSC) von Ni-63 in stark 

mineralisiertem Wasser der Strecke 670. 

Szintillator: Quickszint 401. Tricarb 4000. 
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Mit angepaßten Szintillatoren kann somit Ni-63 in den 

nach Verteilungsmessungen anfallenden Wasserproben un

terschiedlichen Mineralisierungsgrads direkt, d.h., 

durch Mischung von 15 ml Szintillator und 1 ml Wasser, 

im Spektrometer bestimmt werden. Dies wird auch durch 

Kalibrierungsversuche bestätigt, die mit 63Ni-Standard

lösungen (n = 14 zwischen 7 und 20 µl ~ 602 bis 1720 ng) 

in verschiedenen Wässern durchgeführt wurden (vgl. Abb. 

2-3). 

3 

2 

1 

o._ ________ ....__ ________ ....__ ________ .,__ ____ _ 
500 1000 1500 

Ni-Konzentration [ng/ml] 

Abb. 2-3 Kalibriergerade der LSC-Messung von Ni-63 im 

Wasser der Strecke 670. Szintillator Quickszint 

401. 

Die aus den Kalibriergeraden mittels Regressionsrechnung 

abgeleiteten Kenndaten, die in Tab. 2-3 zusammengestellt 
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sind, zeigen nämlich eine gute Übereinstimmung für stark 

mineralisiertes und schwach mineralisiertes Wasser. 

Tab. 2-3 Kennwerte der LSC-Messung von Ni-63 in stark 

mineralisiertem (Strecke 670) und schwach 

mineralisiertem Wasser (Söhlde) bei Anwendung 

von jeweils 15 ml Szintillator und 1 ml Wasser 

(~eßzeit: 20 min) 

Kenngröße 

Leerwert I 
0 

Reststreuung Re 

Empfindlichkeit m 

Wirkungsgrad n *) 

Kalibrierfaktor K 

Nachweisgrenze 
stat. (P = 99,9 %) 

Nachweisgrenze 
real (P = 95 %) 

Söhlde-Wasser 
(0ptifluor) 

50 ipm 

39 ng 

166,2 ipm/ng 

0,603 ips/dps 

0,006 ng/ipm 

0,4 ng 

104 ng 

Strecke 670 
(Quickszint 401) 

68 ipm 

18 ng 

165,7 ipm/ng 

0,602 ips/dps 

0,006 ng/ipm 

0,3 ng 

50 ng 

*)Anm.: Wirkungsgrad der 63Ni-Messung in deionisiertem 

Wasser und Monophase: ~ = 0,698 ips/dps. A = 4,39 
0 

dps/ng. 

2.3.4.1.3. U-233 

Durch Anpassung der Szintillatoren an den Mineralisie

rungsgrad der Versuchswässer konnten auch 233 U-haltige 

Wasserproben nach den Verteilungsexperimenten direkt mit

tels LSC untersucht werden. Abbildung 2-4 zeigt als Bei

spiel das in stark mineralisiertem Wasser direkt gemessene 
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LSC-a-Spektrum von U-233. 

'""1 3 ,c 1000 
a:l 

! 
• 
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Cl) 
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~ 0 
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Abb. 2-4 a-Energiespektrum (LSC) von U-233 in schwach 

mineralisiertem Wasser. Szintillator: 0pti

fluor. Tricarb 4000. 

Über die analytischen Kenngrößen bei Messung von U-233 in 

schwach mineralisiertem Wasser informiert Tab. 2-4 

Tab. 2-4 Kennwerte der LSC-Messung von U-233 in schwach 

mineralisiertem Wasser bei Anwendung von 15 ml 
Szintillator 0ptifluor und 1 ml Wasser (Meß

zeit: 20 min) 

Kenngröße 

Leerwert I 
0 

Reststreuung Re 

Empfindlichkeit m 

Wert 

29 ipm 

2,6 ng 

20,68 ipm/ng 



- 16 -

Kenngröße Wert 

Wirkungsgrad 1') 0,966 ips/dps 

Kalibrierfaktor K 0,048 ng/ipm 

Nachweisgrenze 
stat. ( p = 99,9 %) o, 175 ng 

Nachweisgrenze 
real (P = 95 %) 8,1 ng 

2.3.4.1.4. Pa-233, Ac-227, Th-234/Th-228 und Pb-210 

In Grundsatzuntersuchungen konnte nachgewiesen werden, 

daß sich auch die Radionuklide Pa-233, Ac-227, Th-234/ 

Th-228 und Pb-210 

- in schwach mineralisiertem Söhlde Wasser mit 0pti

fluor 

- in stark mineralisiertem Wasser der Strecke 670 

mit Quickszint 

direkt bestimmen lassen. 

2.3.4.2. Nachweisgrenzen 

Tab. 2-5 enthält die aus den LSC-Kalibriergeraden mit 

Hilfe der Regressionsrechnung ermittelten Nachweisgren

zen der untersuchten Radionuklide. Die y-spektrometrischen 

Nachweisgrenzen liegen etwa um den Faktor 10 höher. 
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Tab. 2-5 Reale Nachweisgrenzen cg,real (P = 95 %) der 
eingesetzten Radionuklide 

Nuklid 

U-233 

Th-234 

Ra-226 

Pa-233 

Ac-227 

Pa-210 

Ni-63 

C g,real 
[mol/1] 

3,5 . 10-8 

6,0 . 10-15 

2,8 . 10-11 

4,3 . 10-13 

,V 1,0 . 10-12 

2 . 10-12 

7,9 . 10-7 

C g,real 
[g/ml] 

8,2 . 10-9 

1,4 . 10-15 

6,3 . 10-11 

1,0 . 10-13 

"-' 2,3 . 10-13 

4,2 . 10-13 

5,0 . 10-8 

Über die bei den Versuchen eingesetzten Nuklidkonzentra

tionen informiert Tab. 2-6. Die Werte wurden aus den 

niedrigsten und höchsten Impulsraten von LSC-Bezugsmes

sungen abgeleitet, die parallel zu allen Verteilungsver

suchen liefen. 

Tab. 2-6 Bei Batchversuchen meist eingesetzte Konzen

trationsbereiche der Radionuklide 

Nuklid 

U-233 

Th-234 

Ra-226 

Niedrigste 
Konzentration 

[mol/1] 

8,1 . 10-8 

2,1 . 10-14 

2,5 . 10-9 

Höchste 
Konzentration 

[mol/1] 

8,7 . 10-7 

4,2 . 10-13 

7 . 10-9 
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Pa-233 

Ac-227 'V 

Pb-210 
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Niedrigste 
Konzentration 

[mol/1] 

2,1 . 10-12 

3,3 . 10-11 

1,09 . 10-10 

Höchste 
Konzentration 

[mol/1] 

4,3 . 10-11 

,v 8,4 . 10-10 

4,7 . 10-8 

2.4. Versuchsdurchführung bei Batchversuchen 

2.4.1. Versuchsauswertung 

2.4.1.1. Bestimmungsgleichungen 

Zur Gewährleistung der aus Sorptions- und Desorptionsver

suchen abgeleiteten Kd-Werte ist wesentlich, daß die 

Gleichgewichtsbedingung 

(2-18) 

erfüllt ist (c 1 , c2 = Gleichgewichtskonzentration der Ele

mente in den Phasen 1 [fest J und 2 [Lösung]). Es wurde des

halb darauf geachtet, 

- daß der Zustand der Komponenten während des Vertei

lungsprozesses möglichst nicht verändert wird 

- daß die Zusammensetzung beider Phasen möglichst kon

stant bleibt und 

- daß die Einstellung des u.a. von Alterungs- und Dif

fusionsprozessen abhängigen thermodynamischen Gleich

gewichts - wenn man von den zur Klärung dieser zeit-
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abhängigen Vorgänge durchgeführten Versuche ab

sieht - weitgehend gegeben ist. 

Die Bestimmung der Sorptions-R5-Werte und Desorptions-R0-

Werte erfolgte unter Anwendung der allgemeinen Bestim

mungsgleichungen 2-19 bis 2-22: 

Sorption: 

bzw. 

Desorption: 

bzw. 

m /M 
s 

s s 
CA - CE 

m - m' s l 

m' 
l 

CS 
E 

V 

M 

V 

M 

V 

M 

V 

M 

V 

M 

( 2-19) 

(2-20) 

(2-21) 

(2-22) 

In den Gleichungen bedeuten: ms, m~, m1 , m1 = Massen der 
Nuklide am Feststoff (s) bzw. in Lösung (1) beim Sorp

tions- bzw. Desorptionsversuch. V= Lösungsvolumen [ml]. 

M = Masse der Gesteinsprobe [g]. c:, c~, c~ = Aktivitäts
bzw. Massenkonzentration (nCi/ml; ng/ml etc.) des Nuklids 

in der Lösung zu Beginn (cA) bzw. am Ende (cE) der Sorp

tions- bzw. Desorptionsmessung. q = Verteilungskoeffizient. 

2.4.1.2. Kontrollmessungen 

Zur Überprüfung der Richtigkeit der mittels Flüssigszintil

lationsmessung im Batchversuch ermittelten Sorptions- und 
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Desorptionswerte wurden Sandproben nach dem Desorptions

schritt bei den hierfür geeigneten Radionukliden gamma

spektrometrisch ausgewertet. Durch Messung der am Sand 

nach der Desorption haftenden Radionuklide können näm

lich die mittels LSC erhaltenen Aktivitätskonzentrationen 
s s d cA, cE und cE überprüft werden, da für den Desorptions-

RD-Wert gilt 

= 
C Sand 

d 
CE 

(2-23) 

und außerdem für die am Sand sorbierte Radionuklidkonzen

tration anzusetzen ist: 

(2-24) 

Aus der Übereinstimmung der mittels LSC und gammaspektro

metrisch ermittelten RD-Werte ließ sich somit der stö

rungsfreie Ablauf des Batchexperiments feststellen. 

2.4.2. Versuchsablauf 

Die im Batchverfahren angewandte Versuchstechnik umfaßte 

im Einklang mit den Richtlinien des US/FRG-Workshops [11] 

folgende Einzelschritte: 

1. Herstellung der Nuklidlösungen mit den Grundwasser

simulaten, Lagerung der Lösungen und Filtration 

2. Messung der Nuklid-Anfangskonzentration cA 

3. Einstellung der für die Sorptionsmessungen vorge

sehenen Bedingungen (pH-Wert, Fremdsalze usw.) 

4. Zugabe der geologischen Probe der Masse M [g] zum 

Lösungsvolumen V [ml] 



- 21 -

5. Schütteln der Wasser/Feststoff-Mischungen über 

einen bestimmten Zeitraum 

6. Zentrifugieren der Proben~ Abziehen der Lösung 

bzw. eines Lösungsanteils (1 ml) mit einer Kolben

pipette unter Einschaltung eines 0,4 µm Nucleo

porefilters 

7. Messung des pH-Werts und der Nuklidkonzentration cE 

8. Zugabe eines nuklid-freien Grundwasser-Volumens V' 

zur beladenen Feststoffprobe für die Durchführung 

des Desorptionsversuchs über verschiedene Schüttel

zeiten 

9. Zentrifugieren der Probe zur Phasentrennung, Abzie

hen der Lösung bzw. eines Lösungsanteils (von 1 ml) 

10. Messung der Konzentration c~ und des pH-Werts 

11. Berechnung der Sorptions- und Desorptionswerte Rs 

bzw. R0 mit Gl. 2-20 bzw. 2~22. 

2.4.3. Anmerkungen zu den Einzelschritten des Versuchsab

laufs 

2.4.3.1. Markierung der Wasserproben 

Für die Batchversuche wurden jeweils 100 ml Grundwasser un

ter Ausgleich von pH-Änderungen und Filtration eventuell ge

bildeter Niederschläge (0,4 µm 0 Nucleoporefilter) mit 0,1 -
1 ml Nuklid-Stammlösungen versetzt und 4 Wochen bis zur 

Gleichgewichtseinstellung belassen, d.h., konditioniert. Zur 

Kontrolle der Stabilität der Tracerlösungen bzw. zur Fest

stellung eventueller Konzentrationsänderungen wurde die 

Radioaktivität ausgewählter Lösungen während dieses Zeit

raums wöchentlich einmal gemessen und außerdem die Radio
nuklidkonzentration der übrigen Proben jeweils nach 4 Wo

chen bestimmt. 
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Die Stammlösungen waren hergestellt worden 

226R Cl L.. ( H 2 5) - aus a 2- osungen p = , 

- durch geringe Verdünnung einer auf 1 ml eingeengten 

8 n salzsauren 234ThC1 4-Lösung, die nach der Säulen

abtrennung von Uran anfiel 

- durch Verdünnung von 233 uo2c12-Lösungen 

aus dem 233 Pa/232Th-Mischoxid durch Lösung in HN03 + 

Flußsäure (1 Tropfen), Eindampfen zur Trockne, Auf

nahme mit Wasser und Filtration 

- aus im Verhältnis 1 : 5000 verdünnten, salzsauren 
227Ac(III)-Lösungen 

- durch Verdünnung einer (1 mCi) 210Pb(N03 )2-Lösung 

- durch Verdünnung einer 0,1 molaren salzsauren 63 NiC1 2 
Lösung. 

2.4.3.2. Schütteltechnik 

Bei den Batchexperimenten wurde mit jeweils fünf langsamen 

Umdrehungen (von je 10 sec) in 10 min über Kopf geschüttelt. 

Es lagen aerobe Versuchsbedingungen vor. 

Bei Messung von Temperatureinflüssen erfolgte das Schütteln 

mit Hilfe einer langsam drehenden Scheibe, die in einem 

Wärme- bzw. Kühlschrank stand. 

2.4.3.3. Probenbehälter 

Als Probenbehälter wurden Polyäthylenfläschchen (Firma 

Zinser) mit einem Durchmesser von 2,5 cm und einem Volumen 

von 25 ml eingesetzt. 

Für die Wahl des Behältermaterials waren Versuche entschei

dend, die an konditionierten Lösungen eine von der Art des 

Gefäßmaterials abhängige zeitliche Abnahme der Nuklidkon

zentration erkennen ließen. 
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2.4.3.4. Schüttelversuchsbedingungen 

Bei einem Teil der Schüttelversuche betrug das Lösungs

volumen V= 7 ml und die Gesteinseinwaage M = 4 g. Zur 

besseren Anpassung an die geologischen Bedingungen wur

den die Versuche aber auch mit V= 7 ml und M = 6 g an

gesetzt. 

Als Kontaktzeiten wurden für die Sorption meist 14 Tage 

und für die Desorption zusätzlich 7 Tage gewählt. Sorp

tions(RS)- und Desorptions(RD)-Werte der untersuchten 

Nuklide blieben nach diesen Versuchszeiten weitgehend 

konstant. 

2.4.3.5. Phasentrennung 

Die Proben wurden nach Abschluß der Sorptions- bzw. De

sorptionsversuche jeweils 20 min bei 3000 U/min zentri

fugiert und anschließend durch Nucleoporefilter (0,4 µm 

0) gesaugt. Spritzen und Filtrationsvorsätze bestanden 

aus Polycarbonat. 

2.4.3.6. Kontrollmessungen 

Parallel zum Batchversuch wurden jeweils Grundwasser/ 

Radionuklid-Proben ohne Sediment zur Feststellung und 

Korrektur von Wandadsorptionseffekten geschüttelt und 

vermessen. 

2.5. Versuchsführung bei Säulendurchlaufmessungen 

2.5.1. Auswertungsgrundlagen 

Die Säulendurchlaufversuche wurden mit den in [12-15] be

schriebenen Grundsatzgleichungen, die auf allgemeinen 

säulenchromatographischen Beziehungen aufbauen, ausgewer

tet. Nach diesen Beziehungen besteht zwischen dem aus mitt

lerer Abstandsgeschwindigkeit des Grundwassers (v) und a 
mittlerer Transportgeschwindigkeit des Radionuklids (vT) 
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abgeleiteten Verzögerungsfaktor rD 

(2-25) 

und dem Verteilungskoeffizienten Kd der Zusammenhang 

q 
1 + • K 

d 
(2-26) 

(neff
3

= effektiver Porenraum. q = 
[g/cm ]). 

Trockenrawndichte 

Zur Ableitung von Kd-Werten aus Verzögerungsfaktoren 

mußten deshalb jeweils bestimmt werden 

- die mittlere H20-Abstandsgeschwindigkeit va nach 

Gl. 2-27 bzw. 2-28 aus der Zeit t 50 , die 3H1HO bis 

zum 50 o/oigen Durchlaufen einer Säule der Länge l 
benötigt 

l 
V = a 

t50 
(2-27) 

bzw. l 
V = H20 a 

v5o 1 vt 

(2-28) 

H20 3 1 
(v50 = Volumen bis zum Durchbruch von 50 % H HO 
I\ 
= Porenvolumen Vw. vt = Tropfgeschwindigkeit) 

- die mittlere Radionuklid-Transportgeschwindigkeit 
RN vT nach Gl. 2-29 aus dem in der Zeit t 50 von 50 % 

des aufgegebenen Radionuklids in der Säule zurück

gelegten Weg d 
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d 

tRN 
50 

d 
(2-29) 

bzw. nach Gl. 2-30 aus der bis zur Elution von 50 % 

des Radionuklids aus der Säule der Länge 1 benötig
ten Zeit tRN 

50 

1 

tRN 
50 

1 
(2-30) 

(V~~= Volumen bis zur Verschiebung von 50 % Radio
nuklid um d [cm] in der Säule bzw. bis zur 50 %igen 

Elution des Radionuklids. vt = Tropfgeschwindigkeit) 

- die Trockenraumdichte q aus der Lockergesteinsmasse 

Mund dem Säulenvolumen Vs (= Sand-Feuchtvolumen) 

M 
q (2-31) 

die effektive Porosität neff des in der Säule einge

lagerten Sediments aus dem mit 3H1HO gemessenen 

Durchbruchsvolumen V~50 = Vw und dem Säulenvolumen 

Vs nach Gl. 2-32 

2.5.2. Versuchsablauf 

2.5.2.1. Apparatur 

V w 
V s 

(2-32) 

Für die Versuche wurden aufgrund der verhältnismäßig gro
ßen Verteilungskoeffizienten von Uran und Folgeprodukten 
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zwei verschieden dimensionierte Säulenarten eingesetzt: 

- Typ I mit 20 cm Füllhöhe und 3 cm Durchmesser 

- Typ II mit 12 cm Füllhöhe und 2 cm Durchmesser. 

Als ~aterialien wurden benutzt: Polyäthylen für das Rohr, 

PVC für die Stopfen und Silikonkautschuk für den Zulei

tungsschlauch. 

2.5.2.2. Einbringen der Gesteine 

Die mit dem zugehörigen Grundwasser ins Gleichgewicht ge

setzten Gesteine wurden naß in die Säulen eingebracht und 

durch leichtes Andrücken verdichtet. 

2.5.2.3. Tracerzugabe 

Die für Säulenversuche eingesetzten Tracerlösungen entspra

chen den zu Batchversuchen herangezogenen Lösungen; sie ent

hielten jedoch meist höhere Radionuklidkonzentrationen. 

Von den Lösungen wurden jeweils 3 ml auf das Gestein aufge

bracht, bis zum Einziehen der Lösungen in die Lockerge

steinsprobe gewartet und dann mit 3 ml Grundwasser mit einer 

dem Säulendurchlaufversuch entsprechenden.Tropfgeschwindig

keit nachgespült. 

2.5.2.4. Versuchsparameter 

Die bei den Säulendurchlaufversuchen eingestellten Tropf

geschwindigkeiten vt lagen zwischen 2 - 8 ml/h und entspra

chen somit Filtergeschwindigkeiten 

= (2-33) 

5 -4 von 8,3 • 10- bis 7,0 • 10 cm/s (F = Säulenquerschnitt). 



- 27 -

Für die nach Gl. 2-32 bestimmten effektiven Porositäten 

neff wurden Werte zwischen 0,36 und 0,79 erhalten. Das 

zur Ableitung von neff notwendigen Porenvolumen folgte 
dabei aus den 3H-Konzentrationsdurchgangskurven von 
3H1H0-Tracerlösungen. 

2.5.2.5. Versuchsauswertung 

Die Versuchsauswertung mußte danach ausgerichtet werden, 

ob das aufgegebene Radionuklid in der vorgegebenen Ver

suchszeit auf der Säule verblieb oder im Säulenauslauf 

vollständig zur Elution kam. 

Beim Verbleib des Radionuklids auf der Säule wurde der 

Sand in mehreren, meist 5 - 6 Fraktionen aus der Säule 
herausgedrückt, mit 2 n HN03 eluiert und das Nuklid im 

Eluat bestimmt. 

Bei der Elution des Radionuklids wurden am Säulenauslauf 

mit einem Fraktionssammler Fraktionen von 4 - 8 ml ent

nommen und die Aktivität in je 1 ml dieser Fraktionen be

stimmt. Die Elutionsmaxima (V~~) der auf diese Weise er

haltenen Konzentrationsdurchgangssummen führten mit der 

Sedimenthöhe 1 und dem eingestellten Säulendurchfluß vt 

nach Gl. 2-30 zur Transportgeschwindigkeit vT. 

Die verschieden ermittelten Radionuklid-Transportgeschwin

digkeiten vT ergaben mit den aus den Konzentrationsdurch

gangskurven des 3H1H0 abgeleiteten Abstandsgeschwindigkei

ten va nach Gl. 2-25 die Verzögerungsfaktoren, die mit der 

effektiven Porosität neff der beladenen Säule und der 

Trockenraumdichte q in Kd-Werte (Gl. 2-26) umgerechnet wer

den konnten. 

2.6. Versuchsführung bei Diffusionsmessungen 

2.6.1. Meßverfahren 

Für Diffusionsuntersuchungen an Festgesteinsproben (vgl. 
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hierzu [16,17]) wurde das in Abb. 2-5 wiedergegebene Dif

fusionsgefäß konstruiert und eingesetzt. 

Abb. 2-5 Diffusionsgefäß zur Bestimmung der Migration 

von Radionukliden durch Festgesteinsproben. 

Volumen der Teilbehälter: 14 ml 

Gesteinsschnitt-Größe: F ~ 20 x 20 mm. 

d ~ 1,4 mm 
Entnahmevolumen: 0,1 - 1 ml 

Im Gefäß trennt jeweils ein eingebetteter Gesteinsschnitt 

die mit dem zur Untersuchung vorgesehenen Radionuklid ver

setzte Lösung von der nuklidfreien Ausgangslösung. Durch 

Analyse der in bestimmten Abständen der nuklidfreien Aus

gangslösung entnommenen Proben kann somit die Migration 

von Radionukliden durch das Gestein an Hand der zeitlichen 

Zunahme der Radionuklidkonzentration erfaßt werden. 
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2.6.2. Auswertung 

Die Berechnung des Verteilungskoeffizienten Kd verlangt 

die Ableitung des Diffusionskoeffizienten D und des Ka

pazitätsfaktors a aus den Migrationskurven. Aus Gl. 2-34 

folgt nämlich 

so daß mit 

Cl( = 

gilt: 

1 + 
n 

q 

n • r 

• K 
d 

D 

a - n 

q 

(q = Gesteinsdichte. n = Porosität). 

(2-34) 

(2-35) 

(2-36) 

(2-37) 

Die zur Berechnung von a bzw. Kd erforderlichen Werte 

können dabei den Durchbruchs- bzw. Migrationskurven ent

nommen werden: 

1. Der Diffusionskoeffizient D [cm2 /s] ergibt sich aus 

der Steigung der Durchbruchskurve mittels Gl. 2-38: 

D = 

C " V·l 2 -----
c1 F 

C I V•l 
2 ----
c1 F 

t" - t' 
(2-38) 
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In Gl. 2-38 bedeuten: 

c2 ' ', c2 ' = Radionuklidkonzentration auf der inaktiven 

Versuchsseite nach der Zeit t 2
1

' bzw. t 2
1 

in [ipm/ml] 

F 

l 

V 

= Radionuklidkonzentration zu Versuchsbeginn 

[ipm/ml] 

= Gesteinsfläche (~ 4 [cm2
J) 

= Gesteinsdicke [cm] 

= Volumen des Probengefäßes (~ 14,5 ml). 

2. Der Kapazitätsfaktor a folgt mit dem Diffusionskoeffi

enten D aus der (extrapolierten) Durchbruchszeit t 0 [s] 

nach 

a (2-39) 

2.7. Randbedingungen der Sorptions-/Desorptionsexperi
mente 

2.7.1. Batchversuche 

Zur Feststellung der Beeinflußbarkeit des Sorptions- und 

Desorptionsverhaltens wurden bei den Batchversuchen an 

einigen ausgewählten Nukliden folgende Randbedingungen 

festgelegt: 

- Korngröße der Gesteinsfraktionen (20 ~Fr) 6. 

6 ~ Fr ) 2. 2 )1 Fr ) 0, 2 mm) 

- Scuüttelzeit (liis 8 Wochen) 

- Volumen-Massen-Verhältnis (0,5 - 7 ml/g.) 

- Nuklidkonzentration (10-4 - 10-8 mol/1) 

- NaCl-Konzentration (0,5 - 4 mol/1) 

- NaHC03-Konzentration (0,5 - 4 mol/1) 

- EDTA-Konzentration (10-4 - 10-2 mol/1) 

- Detergentienzusatz (Maranilsäure 1 mg/ml) 
- Huminsäurezusatz (2 • 10-3 - 2 • 10-1 mg/ml) 

- Temperatur (5 - 50° C). 
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3. Ergebnisse 

3.1. Analytische Bestimmungen 

3.1.1. Cs- und Sr-Bestimmung 

Cs- und Sr wurden mit dem Flammenphotometer M 7 DC in den 

mit 2 n HCl aufgeschlossenen Festgesteinsproben gemessen. 

Die in Tab. 3-1 zusammengestellten Meßwerte folgen aus je

weils 5 Einzelbestimmungen. 

Tab. 3-1 Sr- und Cs-Gehalte der Konrad-Festgesteinsproben 

in µ.g/g (bzw. ppm). Flammenphotometrische Mes

sung. Fraktion: 2 mm j Fr ) 0,2 mm. Jeweils 5 

Einzelbestimmungen. 

Proben-Bezeichnung Nr. 

Lamarcki Pläner 6 

Rotpläner 22 

Rhotomagensis Pläner 40 

u/m Cenoman 5 

Erzkalke 17 

Kimmeridge 33 

Hangendes Erz 18 

Liegendes Erz 16 

Fladentonstein 32 

Heersumer Schichten 40 

Sr 

[µ.g/g] 

3035 + -

2513 + -

3030 + -
2685 + -

2500 + -

3515 + -
+ 1500 -

1567 + -

1961 + -
+ 1665 -

22 

25 

21. 

29 

1 

38 

15 

11 

11 

13 

Cs 

[µ.g/gJ 

25,3 + o, 1 -

28,9 + 0,2 -

26,6 + 0,2 -

29,7 + 0,5 -

32,3 + 0,3 -

36,0 + 0,2 -

25,3 + 0,4 -

23,7 + o, 1 -

32,3 + o,o -

86,1 + 3,7 -
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3.1.2. Bestimmung von Uran, Thorium und Kalium 

Die U-, Th- und K-Gehalte wurden aus den y-Spektren der 

Konrad-Festgesteinsproben bestimmt (102 x 102 Bohrloch

Szintibloc mit Elvira), wobei für den Nachweis 

- von Thorium der y-Peak bei 2860 keV (Tl-208) 

- von Uran der y-Peak bei 1760 keV (Bi-214) 

- von Kalium der y-Peak bei 1460 keV (K-40) 

zur Auswertung kam. Aufgrund der gegenseitigen Störung 

der y-Peaks mußten über eine Kalibrierung mit Standards 

Korrekturgleichungen für die U-, Th- und K-Gehaltsbe

stimmung aufgestellt werden. Die dabei erreichten Nach

weisgrenzen betragen für Uran Cg = 0,12 ppm, Thorium Cg 

= 0,5 ppm und K = 0,01 o/o. 

Tab. 3-2 U-, Th- und K-Gehalte der Konrad-Festgesteins

proben in µg/g (ppm) bzw. o/o. Jeweils 3 Einzel

bestimmungen der Fraktionen~ 20 mm, { 6 mm 

und .{_ 2 mm. 

Proben-Bezeichnung 

Lamarcki Pläner 

Rotpläner 

20 ~ Fr < 6 

6 ~ Fr < 2 

2 ~ Fr < 0,2 

Rhotomagensis Pläner 

u/m Cenoman 

Erzkalke 

Nr. 

6 

22 

40 

5 

17 

Uran 
[µg/g] 

0,68 

0,57 

0,69 

0,62 

0,81 

1,55 

1,42 

Thorium 
[µg/g] 

1,29 

2,21 

2,97 

3,88 

2,20 

3,53 

6,25 

Kalium 
[%] 

0,35 

0,53 

0,84 

1,00 

0,41 

0,75 

0,64 



Proben-Bezeichnung Nr. 

Kimmeridge 33 

Hangendes Erz 18 

Liegendes Erz 16 

Fladentonstein 32 

Heersumer Schichten 40 

- 34 -

Uran 
[µ.g/g] 

1,82 

2,41 

2,99 

1,85 

3,29 

Thorium 
[µ.g/g] 

4,02 

26,3 

25,6 

7,79 

22,9 

Kalium 
[%] 

0,75 

0,28 

0,48 

1,19 

2,2 

3.2. Messung der spezifischen Oberfläche (BET) 

Zur Feststellung des Einflusses innerer und äußerer Ober

flächen auf das Sorptions- und Desorptionsverhalten von 

Radionukliden wurde mittels Tieftemperatur-Stickstoff

Adsorption in dem auf der Basis der SET-Methode arbeiten

den AREA-Meter die spezifische Oberfläche der Kornfrak

tionen gemessen. Die verschiedenen Fraktionen, von denen 

nach Entfernung von anhaftendem Staub mittels Aceton und 

Trocknen bei 150° C jeweils 1 - 3 g vermessen wurden, er

gaben die in Tab. 3-3 zusammengestellten Werte. 

Tab. 3-3 Spezifische Oberflächen der verschiedenen Korn

fraktionen (20 ~ Fr ) 6, 6 ~Fr) 2 und 2 ~ Fr 

) 0,2) der Kornrad-Festgesteinsproben. Messung 

im AERA-Meter (BET). Doppelbestimmungen. 

Proben-Bezeichnung Nr. 

Lamarcki Pläner 

Rotpläner 

6 

22 

Spez. Oberfläche in m2/g 
2 } Fr ) 0, 2 6 ~ Fr ) 2 20 ~ Fr ) 6 

+ 8,0-0,08 

+ 13,5-0,04 

+ + 8,9-0,5 5,5-0,04 

+ + 13,2-0,1 15,4-0,5 
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Proben-Bezeichnung Nr. Spez. Oberfläche in m2/g 
2 t Fr >. 0, 2 6 ~ Fr > 2 20 ~ Fr > 6 

Rhotomagensis 
+ + + Pläner 40 6,6-0,07 5,3-0,1 5,6-0,06 

u/m Cenoman 5 + 14,3-0,18 + 13,7-0,5 + 12,7-0,5 

Erzkalke 17 + 7,9-0,2 + 8,5-1,2 + 3,8-0,9 

Kimmeridge 33 + 15,8-0,3 + 15,7-0,8 + 15,6-0,8 

Hangendes Erz 18 + 18,0-0,1 + 15,5-0,1 + 17,3-0,2 

Liegendes Erz 16 + 15,8-0,4 + 18,3-0,07 + 15,9-1,3 

Fladentonstein 32 + 19,8-0,4 + 19,9-0,2 + 20,0-0,01 

Heersumer 
+ Schichten 40 + + 32,9-0,07 29,4-0,07 25,6-1,3 

Nach diesen Ergebnissen überwiegt bei den verschiedenen 

Kornfraktionen die innere Oberfläche: Zum einen zeigen 

die Messungen der einzelnen Körnungen nur geringe Schwan

kungen. Zum anderen unterscheiden sich die Oberflächen 

der Körnungen des gleichen Gesteins jeweils nur wenig 

voneinander. 

3.3. Batchversuche 

3.3.1. Parameteruntersuchungen 

3.3.1.1. Zusammenhang zwischen Sorptions-/Desorptionsver

halten und sorptiver Oberfläche bzw. Korngröße 

Zur Erfassung des Sorptions- und Desorptionsverhaltens der 

verschiedenen Kornfraktionen wurde geprüft, inwieweit die 

einzelnen Konrad-Festgesteinsproben die für den Batch- bzw. 

Säulenversuch erforderliche Stabilität in wässrigen Lösun-
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gen aufweisen. Das Ergebnis dieser Versuche zeigt 

Tab. 3-4. 

Tab. 3-4 Stabilität der Konrad-Festgesteinsproben beim 

Schütteln mit Wasser. 

Behandlung: Horizontal schüttelnde Maschine. 

48 Std. 
Wasser: 2121 k. Proben: 3 Stücke 20 ~ Fr ) 

6 mm. 

Ecken/Kanten 
Proben-Bezeichnung + vorhanden 

- nicht vorh. 

Lamarcki Pläner 

Rotpläner + 

Rhotomagensis + 
Pläner 

u/m Cenoman 

Erzkalke + 

Kirnmeridge 

Hangendes Erz + 

Liegendes Erz 

Fladentonstein 

Heersumer 
Schichten 

Niederschlags-
bildung (Ab- Anmerkung 
rieb/Staub) 

viel stark zer-
fallen 

gering noch s.gut 
erhalten 

gering s. gut er-
halten 

sehr viel s. stark 
zerfallen 

gering noch s.gut 
erhalten 

sehr viel s. stark 
zerfallen 

gering noch s.gut 
erhalten 

mittelmäßig stark zer-
fallen 

viel stark zer-
fallen 

sehr viel s. stark 
zerfallen 

Aus den Versuchen ist abzuleiten, daß die Proben 

- Rotpläner 

- Rhotomagensis Pläner 
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- Erzkalke und 

- Hangendes Erz 

bei Behandlung mit Wasser weitgehend unverändert bleiben. 
Vor allem von diesen Proben kann deshalb das Sorptions

und Desorptionsverhalten verschiedener Kornfraktionen un

tersucht werden. 

Zur Feststellung eines Einflusses der Größe der Festge

steinsproben auf das Sorptions- und Desorptionsverhalten 

wurde die Abhängigkeit der R5/R0-Werte von der Kontaktzeit 

und Korngröße deshalb an diesen Gesteinen getestet. 

Hierzu wurden jeweils 15 g Gesteinsprobe der verschiedenen 

Korngrößen in 100 ml Polyäthylenflaschen mit 30 ml kondi

tionierten wässrigen Lösungen der Nuklide mit einer Schüt

telgeschwindigkeit von 1 Hin- und Herbewegung pro Sekunde 

geschüttelt. Die Probenahme, Phasentrennung erfolgt analog 

zur erprobten Batch-Technik. 

Über die zeitliche Abhängigkeit der an den verschiedenen 

Kornfraktionen gemessenen R5/R0-Werte von Uran, Radium, 

Actinium und Blei informieren die Tab. 3-5 bis 3-10 sowie 

die Abb. 3-1 bis 3-4. 

Tab. 3-5 Abhängigkeit der R5/R0-Werte des Urans 

(5 • 10-5 mol/1) von Schüttelzeit und Korn

größe. Messung am Rhotomagensis Pläner mit 

nichtsalinem Modellwasser GoHy 1011. 

Fraktion 
[mm] 

20 ~ Fr ) 6 
2 (5,6 m /g) 

Schüttelzeit 
[Wochen] 

1 

2 

3 

4 

6 

8 

RS 
[ml/g] 

3,4 

3,4 

5,4 

3,5 

4,1 

4,6 

RD 
[ml/g] 

12,8 

12,1 

11,9 

13,6 



Fraktion 
[mm] 

6 ~ Fr ) 2 
2 

(5,3 m /g) 
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Schüttelzeit 
[Wochen] 

1 

2 

3 

4 

6 

8 

RS 
[ml/g] 

6,7 

7,5 

10,9 

10,5 

8,0 

8,8 

RD 

[ml/g] 

21,6 

12,3 

12,7 

16,2 

2 ~ Fr ) 0,2 1 16, 1 33,6 
2 (6,6 m /g) 2 18,0 15,1 

3 21,5 17,2 

4 16,1 16,7 

6 18,0 

8 19,0 

20 • ...... • • • • 2 )1 Fr ) 0,2 
I 

I 
10 0 0 

I 
r-, 8 -0 6 )1 Fr > 2 
bO I o 0 

' 6 I ..-j 

a I 
0 

G 20 ~ Fr ) 6 1.....1 
4 

0 , 
UJ I 0 0 G 
~ I 

I 
2 

1 .,__ __ ,______. ____ _._ _ _._ _ _,_ _ _,_ _ _._ ___ _.__ 

2 4 6 8 10 

Schüttelzeit [Wochen] 

Abb. 3-1 Zeitabhängigkeit der Sorptions-R5-Werte für 

Uran an verschiedenen Kornfraktionen der Probe 

Rhotomagensis Pläner. (Modellwasserprobe 

GoHy 1011). 



- 39 -

\ 
100 

70 \ 
r, 

\ \ bO 
50 ' \ \ \ ,..; 

8 \ \ ~ 1.-J 

Q 30 \ \ 
:::i:; \ 0 

20 2 ),, Fr > 0,2 
6 ~ Fr > 2 

20 )1 Fr > 6 

10 
2 4 6 

Schüttelzeit [Wochen] 

Abb. 3-2 Zeitabhängigkeit der Desorptions-R0-Werte 

für Uran an verschiedenen Kornfraktionen 

der Probe Rhotomagensis Pläner (Modell

wasserprobe GoHy 1011). 

Tab. 3-6 Abhängigkeit der R8/R0-Werte des Urans 
-5 (5 • 10 mol/1) von Schüttelzeit und Korn-

größe. Messung am Rhotomagensis Pläner mit 

schwach mineralisiertem Söhldewasser. 

Fraktion 
[mm] 

20 ~ Fr ) 6 
2 (5,6 m /g) 

6 }Fr) 6 
2 (5,3 m /g) 

Schüttelzeit 
[Wochen] 

1 

2 

3 

4 
6 

1 

2 

3 

RS 
[ml/g] 

12 ,2 

9,1 
9,1 

9,1 

8,8 

17 ,o 
11,7 

11,7 

RD 
[ml/g] 

19,5 

21,4 

21,4 

19,8 

22,5 

18,8 

22,4 



Fraktion 
[mm] 

2 ~ Fr ) O, 2 
2 (6,6 m /g) 
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Schüttelzeit 
[Wochen] 

4 

6 

1 

2 

3 

4 

6 

Rs 
[ml/g] 

12,6 

12,6 

20,2 

17,0 

17 ,o 
17,0 

16,1 

RD 

[ml/g] 

21,0 

22,2 

20,3 

23,5 

23,5 

Tab. 3-7 Abhängigkeit der Rs/R0-Werte des Urans 

(5 • 10-5 mol/1) von Schüttelzeit und 

Korngröße. Messung am Rotpläner mit 

schwach mineralisiertem Söhldewasser. 

Fraktion 
[mm] 

20 )1 Fr ) 6 
2 (15,4 m /g) 

6 ~ Fr ) 2 
2 (13,2 m /g) 

Schüttelzeit 
[Wochen] 

1 

2 

3 

4 

6 

1 

2 

3 

4 

6 

Rs 
[ml/g] 

6,8 

7,5 

7,0 

6,8 

6,8 

11,3 

7,4 

10,5 

7,5 

10,9 

RD 

[ml/g] 

23,8 

21,5 

19,6 

23,6 

23,3 

19,0 

20,4 

19,0 



Fraktion 
[mm] 

2 ~ Fr ) 0,2 
2 (15,4 m /g) 
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Schüttelzeit 
[Wochen] 

1 

2 

3 

4 

6 

RS 

[ml/g] 

14,6 

10,5 

9,4 

10, 1 

9,4 

RD 
[ml/g] 

23,1 

20,4 

20,0 

20,2 

Tab. 3-8 Abhängig~eit der Rs/R0-Werte des Urans 

(5 . 10-~ mol/1) von Schüttelzeit und 

Korngröße. Messung an Erzkalk-Serie mit 

stark mineralisiertem Wasser der Strecke 

Fraktion Schüttelzeit Rs RD 
[mm] [Wochen] [ml/g] [ml/g] 

20 ~ Fr > 6 1 2,7 7,6 
2 (7,9 m /g) 2 3,1 6,1 

3 3,1 5,3 

4 3,0 5,5 

6 3,2 

6 ~ Fr > 2 1 4,8 6,6 
2 (8,5 m /g) 2 3,2 5,7 

3 3,5 6,5 

4 3,7 5,8 

6 4,6 

2 )1 Fr ) 0,2 1 6,0 8,6 

2 4,2 7,0 

3 4,6 7,3 

4 3,5 6,5 

6 4,1 

670 
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Tab. 3-9 Abhängigkeit der R8/R0-Werte des Pb (~ 10-5 

mol/1) von Schüttelzeit und Korngröße. Mes

sung am Probensystem Erzkalk/Hilswasser. 

Fraktion 
[mm] 

20 ~ Fr ) 6 
2 (3,8 m /g) 

6 ~ Fr ) 2 
2 (8,5 m /g) 

2 ~ Fr ) 0, 02 
2 (7,9 m /g) 

40 
,-., 

~ 30 
"'"'4 
a 

L..120 
cn 

c:: 
10 

1 

Schüttelzeit 
[Tage] 

7 

14 

21 

28 

42 

7 

14 

21 

28 

42 

7 

14 

21 

28 

42 

G) ~ 

2 3 

RS 
[ml/g] 

20,4 

34,3 

35,0 

25,0 

23,6 

19,2 

31,3 

35,0 

27,4 

24,6 

19,7 

30,7 

33,7 

28,7 

23,6 

4 

RD 

[ml/g] 

23,3 

19,0 

23,9 

25,4 

19 ,6 

19,5 

24,7 

21,4 

19,8 

5 

~ 

6 

Schüttelzeit [Wochen] 

Abb. 3-3 Zeitabhängigkeit der Sorptions-R8-Werte für Blei 

an verschiedenen Kornfraktionen der Probe Erzkalk 

(Modellwasserprobe Hils). 
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1 2 3 4 

Schüttelzeit [Wochen] 

Abb. 3-4 Zeitabhängigkeit der Desorptions-R0-Werte für Blei 

an verschiedenen Kornfraktionen der Probe Erzkalk 

(Modellwasserprobe Hils). 

Tab. 3-10 Abhängigkeit der R8/R0-Werte von der Korngröße. 

Nuklid 

U-233 

Ra-226 

Ac-227 

Messungen an Erzkalk-Serie und Hangendem Erz mit 

stark mineralisiertem Hilswasser. Nuklide: U-233, 

Ra-226, Ac-227 und Pb-210. 6 g Gestein/7 ml Was

ser. Doppelbestimmungen. 

Erzkalke Hangendes Erz 
6 ~ F~ ) 2 2 )1 F~ ) 0, 2 
(3,8-0,9) (7,9-0,2) 

6 1 Fr > 2 2 > Fr > 0 , 2 
(17,3~0,2) (18~0,1 

+ + 126:::15 101:::4 RS 9,6-0,4 3,7-0,3 
+ + 93:::3,0 179:'.:13 RD 12,1-3,1 7,4-2,1 

Rs 
+ + + + 1,36-0,06 1,63-0,02 1,23-0,06 1,36-0,02 
+ + + + 

RD 1,92-0,03 1,77-0,03 1,65-0,24 1,40-0,03 

Rs 
+ + + 51,7::'.:0,6 53,5-0,2 57,5-0,3 48,8-2,7 

Ro 
+ + + + 71,1-4,5 81,9-2,2 68,4-1,1 73,8-0,9 
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Erzkalke 
Nuklid 6 ~ F~ ) 2 2 )1 F~ ) 0, 2 

(3,8-0,9) (7,9-0,2) 

Pb-210 Rs 681:!:10 1 , 3.:::: 0 , 04 • 10 3 

RD 2 9.::::0 2-103 1, 8.::::o, 08 · 103 
' ' 

Pb-210 Rs 82:::8 169:::18 

(Str.670) RD 193.:!::23 362.:::: 10 

Den Messungen ist zu entnehmen, 

Hangendes Erz 
6 ~ F~ ) 2 2 ~ F~ ) 0, 2 

(17,3-0,2) (18-0,1) 

519:!:15 > 100 
580.::::29 > 100 

103.::::3, 5 115.::::4 

146.!15 149.!12 

- daß sich die R8/R0-Gleichgewichtswerte für Uran und 

Blei an den verschieden großen Kornfraktionen der Fest

gesteinsproben nach etwa 14 Tagen einstellen 

- daß beim Uran die am Rhotomagensis Pläner und Rotpläner 

im schwach mineralisierten Wasser gemessenen Sorptions

R8-Werte mit abnehmender Kornfraktion trotz überein

stimmender spezifischer Oberflächen bei weitgehend 

konstanten Desorptions-R0-Werten zunehmen 

- daß beim Uran die an Erzkalke im salinen Wasser der 

Strecke 670 gemessenen R8- und R0-Werte mit dem Über

gang zu kleineren Kornfraktionen geringfügig vonein

ander abweichen 

- daß beim Blei sowohl die Sorptions-R8-Werte als auch 

die Desorptions-R0-Werte der verschiedenen Kornfrak

tionen der Probe Erzkalke und Hangendes Erz im stark 

mineralisierten Wasser weitgehend unverändert bleiben 

- daß beim Ra-226 und Ac-227 keine Unterschiede der im 

stark salinen Wasser an verschiedenen Kornfraktionen 

bestimmten R5- und R0-Werte festgestellt werden kön
nen. 



- 45 -

3.3.1.2. Einfluß der Phasentrennung bzw. des Filtrations

schritts 

Zur Klärung der Auswirkung der Phasentrennung bzw. des Fil

trationsschritts auf Sorptions- und Desorptionsmessungen 

wurde das Verhalten der in schwach bzw. stark mineralisier

ten Wasserproben gelösten Radionuklide bei längerer Lagerung 

durch zeitlichen Aktivitätsvergleich der unfiltrierten und 

der durch 0,4 µm Nucleoporefilter filtrierten Lösungen un

tersucht. Die Auswertung der Versuche erfolgte mittels Gl. 

3-1 

(

I - I ) S = o • al o ' t . 100 

o,a 

[ o/o J (3-1) 

(I bzw. I t = spez. Impulsraten zu Beginn der Lagerung o,a o, 
bzw. nach der Lagerzeit t). 

Durch diese Untersuchungen konnten nicht nur die auf eine 

Adsorption der Radionuklide an Probengefäßen zurückgehen

den Störungen erkannt werden. Vor allem wurden auch Aussa

gen über die Neigung der Nuklide zur Bildung schwerlösli

cher Hydrolyseprodukte bzw. Kolloide und über deren Beein

flussung der Sorptions- und Desorptionsmessungen möglich. 

3.3.1.2.1. U-233 

Über die Aktivitätsabnahme von U-233 im Süßwasser (Söhlde) 

und Salzwasser (Strecke 670) informiert die Abb. 3-5. 
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80 • 
filtriert 

60 30 

0 
@ 

40 0 20 

unfiltriert 0 

20 @ 10 

filtriert unfiltriert 

2 4 6 2 4 

Zeit [Wochen] Zeit [Wochen] 

Abb. 3-5 Lagerungsverhalten von U-233 in 

0 
® 

stark mineralisiertem Wasser der 

Strecke 670 

schwach mineralisiertem Söhlde

wasser. 

6 

Nach den Messungen erreicht die Aktivitätsabnahme im stark 

mineralisierten Wasser der Strecke 670 unfiltriert rd. 40 % 
und nach Filtration rd. 75 o/o. Im schwach mineralisierten 

Söhldewasser ist die Abnahme weitgehend vernachlässigbar 

(S ~ 3 %). Für die starke Abnahme im salzhaltigen Wasser 

kann wahrscheinlich eine Adsorption von uo2oH+ an nach und 

nach ausfallendem Fe(0H) 3 verantwortlich gemacht werden. 

3.3.1.2.2. Th-234 

Das Lagerungsverhalten von Thorium wird von dessen Übergang 

in schwerlösliche, polymere Hydrolyseprodukte geprägt. Im 
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3.3.1.2.4. Ac-227 

Aus den in Abb. 3-7 wiedergegebenen Konditionierungskur

ven von Ac-227 ist zu ersehen, daß die Aktivitätsabnahme 

im stark mineralisierten Wasser der Strecke 670 unter 15 

o/o liegt, während im Süßwasser nach Filtration nur noch 

30 o/o bzw. ohne Filtrationsschritt 70 o/o in Lösung bleiben. 

r, 

40 '#.. 
1..-J 

r:J:J 

Q) 

9 
-ä 20 
C 

,Q 
< 

1 
• 
~ 
~ 
< 

@ 
100 

® 
80 filtriert 

60 

filtriert 40 

• • 20 
unfiltriert 

unfiltriert 
0 1 

2 4 6 2 4 
Zeit [Wochen] Zeit [Wochen] 

Abb. 3-7 Lagerungsverhalten von Ac-227 in 

0 stark mineralisiertem Wasser der 

Strecke 670 

@ schwach mineralisiertem Söhlde

wasser. 

Auch für das Lagerungsverhalten des Ac-227 ist wahrschein

lich eine stärkere Sorption an filtrierbaren Kieselsäure

teilchen als am polynuklearen Eisenhydroxid verantwortlich. 

• 

0 

6 
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Süßwasser (Söhlde) und Salzwasser (Strecke 670) geht des

halb Th-234 in eine filtrierbare Form über. 

3.3.1.2.3. Ra-226 

Die zeitliche Aktivitätsabnahme von Ra-226 in den unter

schiedlich mineralisierten Wässern zeigt Abb. 3-6. 

,....., 

~ 20 
rn 

Q) 

e 
i 10 d 
.c 
< 

1 
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< 

® 
@ 20 filtriert 

filtriert 
10 

wifiltriert 0 

wifiltriert 

2 4 6 2 4 

Zeit [Wochen] Zeit [Wochen] 

Abb. 3-6 Lagerungsverhalten von Ra-226 in 

@ stark mineralisiertem Wasser der 

Strecke 670 

@ schwach mineralisiertem Söhlde

wasser. 

6 

Die im Vergleich zum Salzwasser stärkere Abnahme des ge

lösten Ra-226 im Süßwasser hängt wahrscheinlich mit einer 

vernachlässigbaren Sorption der Ra2 +-Ionen an Eisenhydroxyd, 

jedoch mit einer merklichen Sorption an der im Söhldewasser 

vorhandenen Kieselsäure zusammen. 
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3.3.1.2.5. Pa-233 

Die Neigung zur Bildung schwerlöslicher Hydrolyseprodukte 

zeigt sich in der raschen Aktivitätsabnahme S ( "-' 99 %) 

des in filtrierten Lösungen verbliebenen Pa-233, In stark 

mineralisiertem Wasser scheinen die mononuklearen Hydroly

seprodukte, wie Pa(OH)~+ oder PaO(OH) 2+, sowie die poly

nuklearen Produkte weniger an den Gefäßwänden sorbiert zu 

werden als im Süßwasser (vgl. Abb. 3-8); 
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100 100 ( • • • 
80 filtriert 80 filtriert 
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40 40 
wifiltriert 

20 20 

2 4 2 4 

Zeit [Wochen] Zeit [Wochen] 

Abb. 3-8 Lagerungsverhalten von Pa-233 in 

0 
® 

stark mineralisiertem Wasser der 

Strecke 670 

schwach mineralisiertem Söhlde

wasser. 
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3. 3. l. 2. 6. Pb-210 

Bei Lagerung der 210 Pb-haltigen Lösungen wird nach Fil

tration im Salzwasser eine Aktivitätsabnahme S von 15 -

20 % und im Süßwasser aufgrund der Bildung polymerer 

Hydrolyseprodukte eine Abnahme von 70 - 80 % beobachtet. 

Wahrscheinlich spielt bei der relativ geringen Sorption 

im stark mineralisierten Wasser auch die Bildung von 

PbC13--Ionen eine Rolle (vgl. hierzu Abb- 3-9): 

,......, 
'#.. 
L..J 

Cfl 

~ e 
i 
c:: 
~ 
1 
• 
~ 

~ 

50 @ 100 ® 
40 80 

• 
30 - 60 filtriert 

20 

10 

filtriert 40 

0 20 
wifiltriert 0 

wifiltriert 0 

2 4 6 2 4 

Zeit [Wochen] Zeit [Wochen] 

Abb. 3-9 Lagerungsverhalten von Pb-210 in 

0 stark mineralisiertem Wasser der 
Strecke 670 

@ schwach mineralisiertem Söhlde

wasser. 

3.3.1.2.7. Ni-63 

Messungen des Lagerungsverhaltens von Ni-63 ließen in den 

salinen Wässern (Strecke 670, Hils) keine Abnahme der 

Aktivität mit und ohne Filtration erkennen. Nur am schwach 

• 

6 
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mineralisierten Söhldewasser nahm die Aktivität gering

fügig, d.h., um 3,5 bzw. 5 %,in unfiltrierten bzw. fil

trierten Lösungen ab. Diese Beobachtung ist im Einklang 

mit der geringen Sorptionsneigung der Ni 2+-Ionen. 

3.3.1.3. Abhängigkeit der Rs/RD-Werte von der Schüttel

zeit 

In Ergänzung der an verschiedenen Korngrößenfraktionen 

gemessenen Zeitabhängigkeit der Rs/RD-Werte von Uran und 

Blei wurde auch die Abhängigkeit der Rs/RD-Werte von der 

Schüttelzeit für Ra-226, Ac-227 und Ni-63 bestimmt. Die 

Ergebnisse zeigen die Tab. 3-11 bis 3-14 sowie Abb. 3-10. 

Tab. 3-11 Abhängigkeit der 226Ra-Rs/R0-Werte von der 

Schüttelzeit. Hangendes Erz/Wasser Strecke 670. 

V/M ~ 1,1. Doppelbestimmungen. Fraktion 2 } Fr 

> 0,2. 

Schüttelzeit 
[Wochen] 

1 

2 

3 

4 

Rs 
[ml/g] 

1,42 

1,48 
+ 1,47-0,01 

+ 1, 52 - 0, 04 

RD 
[ml/g] 

+ 1, 85 - o, 02 

+ 1, 93 - o, 05 
+ 1,60 - 0, 02 

+ 1, 82 - 0,08 
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Tab. 3-12 Abhängigkeit der 
227

Ac-R8/R0-Werte von der 

Schüttelzeit. Erzkalk/Hilswasser. V/M ~ 1,1. 

Doppelbestimmungen. Fraktion: 2 1 Fr ) 0,2. 

Schüttel
zeit 

[Wochen] 

1 

2 

3 

4 

6 

200 

100 ,-, 
bO 80 
' -t 60 a 
L....J 

Q 40 
~ 

rfJ 
~ 

20 

RS 
[ml/g] 

24,9 + 0,05 -

20,7 + o, 1 -

74,4 + 1,3 -

84,6 + 1,1 -

55 

RD 
[ml/g] 

122,9 + -

131, 7 + -

175 + -

98 

Desorption 

• 
>- • 

• ,,, ,. . 0 
() 

~ 0 

Sorption 

2 4 6 

Zeit [Wochen] 

11 

11 

11 

Abb. 3-10 Abhängigkeit der R8/R0-Werte von der 

Schüttelzeit. Ac-227 (~ 8 • 10- 10 

mol/1). Erzkalk/Hilswasser. 2 ~ Fr ) 

0 , 2 • V /M ~ 1 , 1. 
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Tab. 3-13 Abhängigkeit der 63Ni-Rs/R0-Werte von der 

Schüttelzeit. Lamarcki Pläner/Söhldewasser. 

V/M ~ 1,1. Doppelbestimmungen. Fraktion: 

2 )1 Fr ) 0, 2. 

Schüttelzeit 
[Wochen] 

1 

2 

3 

4 

Rs 
[ml/g] 

21,1 + 0,5 -

21,2 + 0,06 -

22,7 + 0,25 -

23,1 + o, 13 -

RD 
[ml/g] 

56,1 + 1,4 -

54,7 + 0,3 -

51,9 + 1,3 -

53,5 + 1,4 -

Tab. 3-14 Abhängigkeit der 63Ni-Rs/R0 -Werte von der 

Schüttelzeit. Kimmeridge/Wasser Strecke 670. 

V/M ~ 1,1. Doppelbestimmungen. Fraktion: 

2 )1 Fr ) 0, 2. 

Schüttelzeit 
[Wochen] 

1 

2 

3 

4 

Rs 
[ml/g] 

2, 15 + 0,07 -

2,63 + 0,01 -

3,08 + 0,02 -

4,03 + 0,07 -

RD 
[ml/g] 

5,76 + 0,30 -

6,06 + 0,13 -

7,21 + 0,02 -

9,23 + 0,11 -

Die Messungen bestätigen die bereits bei Un-

tersuchung der Konrgrößenabhängigkeit beobachtete rasche 

Einstellung der Rs- und R0-Werte. Die am System 
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Kimmeridge/Wasser Strecke 670 angedeutete zeitliche Ver

größerung der Rs- und RD-Werte kann möglicherweise auf 

einen mit der Schüttelzeit verbundenen Zerfall der Ge

steinskörner zurückgeführt werden. 

3.3.1.4. Einfluß des Volumen-Massen-Verhältnisses 

Für den in Gl. 3-2 definierten Verteilungskoeffizienten q 

q = 

folgt aus Gl. 2-19 

q 

Da außerdem gilt 

R • s 
M 

V 

(3-2) 

(3-3) 

(3-4) 

sollte der Sorptions-Rs-Wert somit vom Massen-Volumenver

hältnis M/V unabhängig sein, solange die Metallionen-Kon

zentration cMe unter einem zur Sättigungs-Sorption führen

den Wert liegt. 

Im Gegensatz zur Theorie wurde jedoch sowohl bei der Sorp

tion als auch bei der Desorption an einigen Nukliden ein 

deutlicher Einfluß des V/M- bzw. M/V-Verhältnisses auf die 

Rs- und R0-Werte festgestellt [18]: Die Rs- und RD-Werte 
werden mit abnehmendem V/M-Verhältnis kleiner. Insbesondere 

liegen unter den den geologischen Bedingungen entsprechen

den V/M-Verhältnissen, d.h., bei V/M ( 1 ml/g, die niedrig

sten Rs- und R0-Werte vor (zur Deutungs. [19]). 
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Für U-233, Ra-226, Pa-233 und Ni-63 enthalten die Tab. 

3-15 bis 3-20 Meßbeispiele. 

Tab. 3-15 V/~1-Einfluß beim U-233 auf Rs/RD-Werte. 

System Hangendes Erz/Wasser Strecke 670. 

Doppelbestimmungen. Versuchsdauer: 21 Tage. 

Lösungsvolumen: 7 ml. 2 ~ Fr ) 0,2. 

V/M 

7 

2,33 

1,16 

0,78 

0,58 

Rs 
[ml/g] 

87 + 9 -

65 + - 3 

56 + - 4 

44 + - 4 

49 + 3 -

67 + 5 -

62 + 
- 7 

59 + - 0,1 

+ 
48 - 5 

52 + 7 -

Tab. 3-16 V/M-Einfluß beim Ra-226 auf Rs/RD-Werte. 

System Rhotomagensis Pläner/Söhldewasser. 

Doppelbestimmungen. Versuchsdauer: 21 Tage. 

Lösungsvolumen: 7 ml. 2 ~ Fr ) 0,2. 

V/M 

7 

2,33 

1,17 

0,77 

0,58 

RS 
[ml/g] 

263 + 5 -
232 + - 4 

217 + 8 -
207 + 4 -
204 + 8 -

RD 
[ml/g] 

284 + 28 -
+ 

266 - 6 

265 + 14 -
251 + 10 -
256 + 0,1 -
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Tab. 3-17 V/M-Einfluß beim Pa-233 auf Rs/RD-Werte. 

V/M 

7 

2,33 

1,17 

0,77 

0,58 

System Cenoman/Söhldewasser. Doppelbestim

mungen. Versuchsdauer: 21 Tage. Lösungs

volumen: 7 ml. 2 ~ Fr ) 0,2. 

Rs 
[ml/g] 

(1,53:::o,os)•104 

(1,15:::0,04)-104 

c 5, 05:!:o, 6 ).103 

+ (5,45-0,2 )•103 

(3,43:::0,45)·103 

RD 
[ml/g] 

(1,68:!:0,27)•104 

(1,os:!:o,11)·104 

(4,62:'.:0,54)·103 

( 4, 39:!: 1, 35) • 103 

(4,44:!:2,02)·103 

Tab. 3-18 V/M-Einfluß beim Pa-233 auf Rs/RD-Werte. 

V/M 

7 

2,33 

1,17 

0,77 

0,58 

System Liegendes Erz/Wasser Strecke 670. 

Doppelbestimmungen. Versuchsdauer: 21 Tage. 

Lösungsvolumen: 7 ml. 2 ~ Fr ) 0,2. 

RS 
[ml/g] 

(6,02:!:o,57)·103 

(2,s4:!:o,06)·103 

(1,43:::0,02)·103 

(1,13:!:o,11)·103 

(9,83:'.:0,58)·102 

RD 
[ml/g] 

c 1, 59:!:o, 12) • 104 

(1,35:!:o,18)·104 

(6,90=0,24)•103 

(3,93:!:o,23)•103 

2, 94 • 103 
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Tab. 3-19 V/M-Einfluß beim Ni-63 auf R5/R0-Werte. 

System Rhotomagensis Pläner/Söhldewasser. 

Doppelbestimmungen. Versuchsdauer: 21 Tage. 

Lösungsvolumen: 7 ml. 2 ~ Fr ) 0,2. 

V/M 
RS 

[ml/g] 
RD 

[ml/gJ 

7 169 + 
- 6 323 

2,33 134 + 4 282 -

1,17 120 + 2 244 -

0,77 111 + 
- 3 213 

0, 58 101 + - 0,5 188 

Tab. 3-20 V/M-Einfluß beim Ni-63 auf R5/R0-Werte. 

V/M 

7 

2,33 

1,17 

0,77 

0,58 

System Kimmeridge/Wasser Strecke 670. 

Doppelbestimmungen. Versuchsdauer: 21 Tage. 

Lösungsvolumen: 7 ml. 2 ~ Fr ) 0,2. 

RS 
[ml/g] 

3,06 + 0,03 -

2,37 + 0,09 -
2,02 

1,86 + 0,11 -

1,96 + o, 1 -

RD 
[ml/g] 

+ 
6,16 - 0,07 

4,03 + 0,02 -

3,11 + 0,07 -
2,86 + 0,06 -
2,64 + o, 14 -
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Angemerkt sei noch, daß an Konrad-Gesteinen die Auswir

kungen des V/M-Einflusses auf Rs- und R0 -Werte geringer 

sind als an Gorleben-Sandproben. 

3.3.1.5. Einfluß der Nuklidkonzentration 

3.3.1.5.1. Uran 

Die in den Tab. 3-21 und 3-22 angeführten Meßwerte infor

mieren über den Einfluß der Urankonzentration (U-238 + 

U-233) auf die an den Systemen Lamarcki Pläner/Söhlde

wasser und Fladentonstein/Wasser Strecke 670 gemessenen 

R8- und R0-Werte. 

Tab. 3-21 Abhängigkeit der Rs- und R0-Werte von der 

Urankonzentration. System Lamarcki Pläner/ 

Söhldewasser. Doppelbestimmungen. V/M ~ 1,1. 

Ausgangs
konzentration 

[µ.g/ml] 

0,009 

0,088 

0,189 

2,31 

21,82 

108, 9 

RS 

[ml/g] 

12 

10,5 + 0,5 -

8,69 + 0,31 -

6,03 + 
- 0,03 

2,36 + 0,04 -

1, 74 + 0,04 -

RD 
[ml/g] 

14,5 + 1,3 -
12,5 + 0,6 -
9,61 + - 0,46 

7,27 + 0,11 -

4,32 + o, 14 -

2,37 + 0,07 -
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Tab. 3-22 Abhängigkeit der Rs- _und RD-Werte von der 

Urankonzentration. System Fladentonstein/ 

Wasser Strecke 670. Doppelbestimmungen. 

V /"'1 ~ 1, 1. 

Ausgangs
konzentration 

[µ.g/ml] 

0,009 

0,075 

2,31 

21,82 

108,9 

RS 
[ml/g] 

8,07 

+ 5,30 - 0,02 

4,45 

3,11 + - 0,07 

2,38 + 0,06 -

RD 
[ml/g] 

11,54 

7,33 

6,25 + 0,03 -

4,43 + - 0,23 

3,40 + 0,08 -

Den Messungen ist zu entnehmen, daß RS- und RD-Werte 

von Uran bereits ab einer Konzentration cU) 10-7 

mol/1 abnehmen. 

3.3.1.5.2. Nickel 

Aus den in den Tab. 3-23 und 3-24 zusammengestellten Meß

werten kann der Einfluß der Nickelkonzentration (Ni-63 + 

Nickel) auf die an den Systemen Cenoman/Söhldewasser und 

Heersumer Schichten/Wasser Strecke 670 gemessenen Rs- und 

RD-Werte abgelesen werden. 
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Tab. 3-23 Abhängigkeit der RS- und R0-Werte von der 

Nickelkonzentration. System Cenoman/Söhlde

wasser. Doppelbestimmungen. V/M ~ 1,1. 

Ausgangs
konzentration 

[mol/1] 

4,3 . 10-8 

4,3 . 10-7 

5,1 . 10-6 

1 . 10-5 

1 . 10-4 

RS 
[ml/gJ 

70 + 10 -

71 + 1 -

81 + 2 -

74 + 1 -

67 + 0,5 -

RD 
[ml/gJ 

159 + 0,03 -

108 + 3 -

167 + 3 -

143 + 2 -

117 + 0,1 -

Tab. 3-24 Abhängigkeit der R5- und R0 -Werte von der 

Nickelkonzentration. System Heersumer 

Schichten/Wasser Strecke 670. Doppelbestim

mungen. V/M ~ 1,1. 

Ausgangs
konzentration 

[mol/1] 

9,3 . 10-8 

8,4 . 10-7 

7,6 . 10-6 

1 . 10-5 

1 . 10-4 

Rs 
[ml/g] 

45 + 6 -
40 + 0,2 -

42 + 3 -
42 + 1 -

31 + 3 -

RD 
[ml/g] 

46 + 3 -

53 + - 0,3 

57 + 4 -

58 + 1 -

42 + 4 -
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Den Messungen ist zu entnehmen, daß Rs- und RD-Werte von 

Nickel erst ab einer Konzentration cN. ) 10-5 mol/1 ab-
1 l 

nehmen. 

Im Einklang mit diesem Ergebnis zeigen doppeltlogarith

mische Auftragungen der bei Sorption und Desorption ge

messenen Sorptionskonzentrationen S [mol/g] gegen die 

Lösungskonzentration C [mol/mlJ einen der Freundlich

sehen Isothermengleichung entsprechenden linearen Ver

lauf (vgl. Abb. 3-11 und 3-12). D.h., es gilt 

1/n 
s = Kd 

. C (3-5) 

1 
bzw. log S = log RS + . log C (3-6) 

n 

1 
log S = log RD + . log C . (3-7) 

n 

Sowohl aus den Sorptions- als auch Desorptionsisothermen 

(T = 20° C) folgt 1/n N 1. 
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Desorption 

Sorption 

r.J'J. 

10-5 

C [mol/ml] 

Abb. 3-11 Isothermenauftragung log S = f (log C). 20° C. 

Ni-63 + Ni. System Cenoman/Söhldewasser. 
V /M '::! 1, 1. 
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Desorption 

Sorption 

10-SL------...l.------L-------'--------'-----
10-10 10-9 10-8 10-7 10-6 

C [mol/ml] 

Abb. 3-12 Isothermenauftragung log S = f (log C). 20° C. 

Ni-63 + Ni. System Heersumer Schichten/Wasser 

Strecke 670. V/M ~ 1,1. 

3.3.1.6. Einfluß der NaCl-Konzentration 

3. 3. 1. 6. 1. Uran 

Das Sorptions- und Desorptionsverhalten von Uran wird 

durch NaCl geringfügig beeinflußt, wie die in Tab. 3-25 

zusammengestellten Meßwerte zeigen. 
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Tab. 3-25 Einfluß von NaCl auf Rs- und RD-Werte von 

Uran-233 am System Rhotomagensis Pläner/ 

Söhldewasser. Fraktio~ 2 ~ Fr ) 0,2. Dop

pelbestimmungen. 

NaCl-Konzen
tration 
[mol/1] 

0,5 

1,0 

2,0 

3,0 

4,0 

3.3.1.6.2. Radium 

RS 
[ml/g] 

15,8 + 1,0 -

9,5 + 0,3 -

8,2 + 0,06 -

6,2 + o, 1 -

5,3 + o, 1 -
5,5 + 0,04 -

RD 
[ml/g] 

+ 17,5 - 1, 1 

10,9 + - 0,3 

7,9 + 0,03 -

5,4 + 0, 1 -

4,5 + 0,07 -

4,6 + 0,07 -

Beim Radium nehmen die Rs- und RD-Werte mit zunehmendem 

NaCl-Gehalt der Wasserprobe merklich ab; vgl. hierzu 

Tab. 3-26. 

Tab. 3-26 Einfluß von NaCl auf Rs- und RD-Werte von 

Ra-226 am System Rhotomagensis Pläner/ 

Söhldewasser. Fraktion 2 ~Fr) 0,2. Dop

pelbestimmungen. 

NaCl-Konzen- RS RD 
tration [ml/g] [ml/g] [mol/1] 

264 + 9 274 + 7 - -

0,5 12,4 + 0,3 14,1 + 0,2 - -
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NaCl-Konzen- Rs RD 
tration [ml/g] [ml/g] [mol/1] 

1,0 7,1 + 0,3 
+ 0,5 - 9,4 -

2,0 4,0 + + - 0,05 5,9 - 0,1 

3,0 3,2 + 
0,06 4,6 

+ 
0,09 - -

4,0 2,6 + 0,06 3,8 
+ 

0,05 - -

Diese Ergebnisse deuten an, daß für die Sorption und 
Desorption der Ra++_Ionen im untersuchten Wasser/ 

Gestein-System ein Ionenaustausch verantwortlich ist. 

3.3.1.6.3. Blei 

Die Rs- und RD-Werte von Pb-210 nehmen mit zunehmendem 

NaCl-Gehalt des Wassers ebenfalls merklich ab, wie die 

Meßwerte der Tab. 3-27 erkennen lassen. 

Tab. 3-27 Einfluß von NaCl auf RS- und R0-Werte von 

Pb-210 am System Rhotomagensis Pläner/ 

Söhldewasser. Fraktion 2 } Fr ) 0,2. Dop

pelbestimmungen. 

NaCl-Konzen
tration 
[mol/1] 

0,5 

1,0 

RS 
[ml/g] 

) 3 • 103 

) 3 • 103 

) 3 • 103 

RD 
[ml/g] 

) 3 • 103 

) 3 • 103 

) 3 • 10
3 



~aCl-Konzen
tration 
[mol/1] 

2,0 

3,0 

4,0 
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RS 
[ml/g] 

2,3 . 103 

702 

250 

RD 
[ml/g] 

(2,6~0,8)·103 

1,4 . 103 

451 + 14 -

Die Abnahme der R8 /R0-Werte dürfte auf die mit der 

NaCl-Konzentration zunehmende Bildung löslicher 

PbC13-Komplexe zurückgehen, die am Gestein nur schwach 

adsorbiert werden. 

3.3.1.7. Einfluß eines NaHC03-zusatzes 

Messungen über den Einfluß eines zunehmenden NaHC0
3

-

Gehalts der Grundwasserlösungen ließen am Uran, Radium 

und Blei eine Abnahme der R8 - und R0-Werte erkennen 

(vgl. hierzu die Tab. 3-28 bis 3-30). Wahrscheinlich 

dürften diese Änderungen auf die Bildung von Karbonat

komplexen (z.B. U02 (C03 )~-) zurückgehen. Auch Verdrän

gungseffekte können eine Rolle spielen. 

Tab. 3-28 Einfluß von NaHC03 auf R8 - und R0 -Werte von 

Uran-233 am System Rhotomagensis Pläner/ 

Söhldewasser. V/M ~ 1,1. Doppelbestimmungen. 

NaHC0
3 

[mol/1] 

0,5 

RS 
[ml/gJ 

+ 15,8 

0,31 + 

1,0 

0,02 

RD 
[ml/g] 

17,5 

0,25 

+ 

+ 

1,1 

0, 11 



NaHC03 
[mol/1] 

1,0 

2,0 

3,0 

4,0 
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RS 
[ml/g] 

+ 0,31 - 0,01 

0,34 + 0,01 -

0,38 + 0,01 -

0,42 + 0,01 -

RD 
[ml/g] 

0,26 + 0,05 -

0,25 + 0,03 -

0,31 + - 0,01 

0,33 + 0,03 -

Tab. 3-29 Einfluß von NaHC03 auf R8- und R0-Werte 

von Ra-226 am System Rhotomagensis 

Pläner/Söhldewasser. V/M ~ 1,1. Doppel

bestimmungen. 

NaHC0
3 

[mol/1] 

0,5 

1,0 

2,0 

3,0 

4,0 

Rs 
[ml/g] 

264 + 9 -

139 + 1 -
72 + 1 -

23 + 0,2 -

22 + 0,8 -

23 + o, 1 -

RD 
[ml/g] 

274 + 7 -

146 + 1 -

75 + 2 -

25 + 0,2 -
24 + 0,6 -

26 + 0,8 -
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Tab. 3-30 Einfluß von NaHC03 auf R8- und RD-Werte von 

Pb-210 am System Rhotomagensis Pläner/ 

Söhldewasser. V/M ~ 1,1. Doppelbestimmungen. 

NaHC0
3 

[mol/1] 

0,5 

1,0 

2,0 

3,0 

4,0 

) 

RS 
[ml/g] 

3,0 . 103 

( 1,09:::0, 1) • 103 

181 + 7 -
121 + 

- 3 

+ 121 - 1 

+ 126 - 2 

3.3.1.8. Einfluß von Komplexbildnern 

> 

RD 
[ml/g] 

3,0 . 103 

(1,47::0,3)·103 

388 + 21 -

256 + - 0,2 

356 + - 9 

+ 339 - 8 

Komplexbildner, wie Äthylendiamintetraacetat (EDTA), wir

ken sich bei einzelnen Nukliden unterschiedlich auf deren 

Sorptions- und Desorptionsverhalten aus. 

3. 3. 1. 8. 1. EDTA 

3.3.1.8.1.1. Radium 

Die R8 /R
0

-Werte der Tab. 3-31 zeigen, daß EDTA das Sorp

tions- und Desorptionsverhalten von Radium nicht beein

flußt. 
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Tab. 3-31 EDTA-Einfluß auf Rs- und R0-Werte von Ra-226. 

V/M ~ 1,1. System Hangendes Erz/Wasser Strecke 

670. Doppelbestimmung~n. 

EDTA 

[mol/1] 

3.3.1.8.1.2. Blei 

RS 
[ml/g] 

1,27 + 0,3 

+ 1,27 0,04 

+ 1,20 0,01 

RD 
[ml/g] 

+ 1,67 0,06 

+ 1,64 0,05 

+ 1,25 0,01 

Über die Auswirkungen eines EDTA-Zusatzes auf das Sorp

tions- und Desorptionsverhalten von Pb-210 (Konzentra

tionsbereich 10-8 - 10- 10 mol/1) informieren die in Tab. 

3-32 angegebenen Meßwerte. 

Tab. 3-32 EDTA-Einfluß auf Rs- und R0-Werte von Pb-210. 

V/M ~ 1,1. System Rotpläner/Söhldewasser. 

Doppelbestimmungen. 

EDTA 

[mol/1] 

10-4 

10-2 

> 

Rs 
[ml/g] 

1, 2 · 10
3 

+ 6,61-0,51 

+ 0,55-0,01 

> 

RD 
[ml/g] 

1,2·103 

+ 6,27-0,77 

+ 0,61-0,01 
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Aus den Ergebnissen ist zu ersehen, daß Pb(II) durch 

EDTA (schon ab c < 10-4 mol/1) sehr beweglich werden 

kann. 

3.3.1.8.1.3. Actinium 

Die in Tab. 3-33 zusammengestellten Rs- und R
0
-Werte 

zeigen, daß die Rs- und RD-Werte von Ac-227 mit zu

nehmender EDTA-Konzentration (ab 10-4 mol/1) im stark 

und schwach mineralisierten Wasser abnehmen. 

Tab. 3-33 EDTA-Einfluß auf Rs- und RD-Werte von 

Ac-227. V/M ~ 1,1. Doppelbestimmungen. 

u/m Cenoman. 

EDTA 
[mol/1] 

10-4 

10-3 

10-2 

10-4 

10-3 

10-2 

Wasser 

Strecke 670 

II 

II 

II 

Söhlde 

" 

" 
II 

3.3.1.8.1.4. Protactinium 

RS 
[ml/g] 

96 + - 4 

68 + 1 -

28 + 0,03 -

4,2 + 0,04 -

329 

96 + 32 -

51 + 15 -

9,2 + 0,1 -

RD 
[ml/g] 

+ 95 - 6 

84 + 6 -

31 + 0,7 -

4,5 + o, 1 -

493 

86 + 9 -

39 + 11 -

10,5 + o, 1 -

An den Sand/Wasser-Systemen des Gorlebener Deckgebirges 

wurde aufgrund der Neigung des Pa(V) zur Bildung eines 

stabilen EDTA-Komplexes mit EDTA eine starke Abnahme der 
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R8- und R0-Werte beobachtet. Die an Konrad/Wasser-Systemen 

bei konstantem bzw. unterschiedlichem V/M-Verhältnis 

durchgeführten Messungen (vgl. Tab. 3-34 bis 3-36) ließen 

nun jedoch erkennen, 

- daß bei einem vorgegebenen V/M-Wert die Rs/R0 -Werte 

sowohl an den mit stark mineralisierten als auch 

mit schwach mineralisierten Wässern äquilibrierten 

Gesteinen mit zunehmender EDTA-Konzentration nur 

schwach zurückgehen und 

- daß die mit abnehmenden V/M-Verhältnissen verbundene 

geringe Abnahme der Rs/R
0
-Werte auch in EDTA-halti

gen Grundwasserlösungen erhalten bleibt. 

Tab. 3-34 EDTA-Einfluß auf Rs- und R
0

-Werte von Pa-233. 

V/M ~ 1,1. Doppelbestimmungen. 

System 

Gestein Wasser 

Liegen- Strecke 
des Erz 670 

Rot- Söhlde 
pläner 

EDTA 

[mol/1] 

10-4 

10-3 

10-2 

10-4 

10-3 

10-2 

RS 
[ml/g] 

1,74.:t:0,42-103 

3,0 . 103 

2 ,s5:::o, 19• 103 

2,54:::0,22·103 

2,05:::0,49•104 

1,05 . 104 

7,23 . 103 

2 70:::0 03•103 
' ' 

RD 
[ml/g] 

1,35:!:o, 12· 104 

1,09:::0,04•104 

+ 7,27-1,1 ·103 

5,35:::0,25·103 

1,97:::0,57·103 

1,46:::0,30·104 

4,80:::1,95·103 

3,03:::o,s4·103 
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Tab. 3-35 Beeinflussung der R8/R0-Werte des Pa-233 

durch EDTA unter verschiedenen V/M-Bedin

gungen. System Cenoman/Söhldewasser. Dop

pelbestimmungen. Lösungsvolumen: 7 ml. 

V /~1 

7 

2,33 

1,17 

0,77 

0,58 

EDTA 
[mol/1] 

10-4 

10-3 

10-2 

10-4 

10-3 

_9 
10 ... 

10-4 

10-3 

10-2 

10-4 

10-3 

10-4 

10-3 

Rs 
[ml/g] 

(1,53:::0,08)•104 

(7,30.:::0,78)·103 

(6,36:'.:0,84)·103 

(5,20:!:o,96)·103 

( 1, 15:!:o, 04) · 103 

(3,64:'.:0,09)·103 

6,07 . 103 

(3,54:'.:0,52)·103 

(5,05:'.:0,6 )-103 

(5,70:::0,8 )-103 

(4,93.:::0,24)•103 

(2,79:::0,25)-103 

(5,45:::0,2 )•103 

(3,80.:::0,54)•103 

3,82 . 103 

(3,43:'.:0,45)·103 

(3,18:!:0,74)·103 

+ (4,0 -0,3 )·103 

RD 

[ml/gJ 

(1,68.:::0,27)·104 

(7,03.:::0,53)•103 

+ 3 (8,03-0,11)-10 

+ (8,16-0,5 ) • 103 

(1,08:::0,11)·104 

(3,40:'.:0,50)·103 

(3,17.:::0,05)·103 

(4,90.:::0,23)·103 

(4,62:::0,54)·103 

(2, 70:::0, 1 )·103 

( 1, 89.:::o, 17) • 103 

(2,06:::0,23)•103 

(4,39:::1,35)·103 

(2, 19.:::0, 19) -103 

(1,76.:::0,53)·103 

( 4, 44.:::2, 02) • 103 

( 1, 79:::0, 16). 103 

(1,41.:::0,12)·103 
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Tab. 3-36 Beeinflussung der Rs/R0-Werte des Pa-233 

durch EDTA unter verschiedenen V/M-Bedin

gungen. System Liegendes Erz/Wasser Strecke 

670. Doppelbestimmungen. Lösungsvolumen: 

V/M 

7 

2,33 

1,17 

0,77 

0,58 

7 ml. 

EDTA 
[mol/1] 

10-4 

10-3 

10-2 

10-4 

10-3 

10-2 

10-4 

10"'"3 

10-2 

10-4 

10-3 

10-2 

10-4 

10-3 

10-2 

RS 
[ml/g] 

(6,02::::0,57)·103 

(7,15:::0,25)•103 

(5 ,84::::o, 18) • 103 

(4,62::::0,10)-103 

(2,84::::0,06)•103 

(2,70::::0,02)·103 

(2,38::::0,07)•103 

(2,19::::0,03)•103 

(1,43:!:0,02)-103 

(1,61::::0,04)-103 

(1,55:'.:0,04)·103 

(1,23:::0,08)•103 

( 1, 13:!::o, 11). 103 

(1,05::::0,20)·103 

(1,17:!:0,04)-103 

( 1 , 01::: 0 , 03 ) · 10 3 

(9,83::::0,58)·102 

+ 3 ( 1 , 01-0 , 03 ) • 10 

(1,12::::0,05)•103 

(8,29::::0,22)•102 

RD 

[ml/g] 

(1,59::::0,20)·104 

(3,63:::0,80)·104 

( 1, 15:!:o, 25). 103 

(1,22::::0,06)·103 

( 1, 36::::o, 18) • 104 

(1,16::::0,07)·104 

(6,55:'.:0,22) · 103 

(5,48::::o,56)·102 

(6,90::::0,24)-103 

(5 ,31::::0, 14) .103 

(2,93::::0,59)·103 

(5,56::::0,02)-102 

(3,93:!:0,23)·103 

2, 65 • 103 

(1,80::::0,03)-103 

(4,55::::0,20)·103 

2, 94 · 103 

(1,89:::0,11)·103 

( 1, 70:!:o, 12) • 103 

(3,98:::0,22)·102 
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3.3.1.8.1.5. Nickel 

Der Einfluß von EDTA auf das Sorptions- und Desorptions

verhalten von Ni-63 kann den Meßwerten der Tab. 3-37 ent

nommen werden. 

Tab. 3-37 EDTA-Einfluß auf Rs- und RD-Werten von Ni-63. 

V/M ~ 1,1. Doppelbestimmungen. 

System 

Gestein Wasser 

Heersumer Strecke 
Schichten 670 

Rotpläner Söhlde 

EDTA 

[mol/1] 

10-5 

10-4 

10-3 

10-2 

10-5 

10-4 

10-3 

10-2 

Rs 
[ml/g] 

99:::2,5 

+ 28,1-0,2 

+ 6,9-0,2 

+ 1,09-0,01 

+ 0,78-0,07 

138.::::1,6 

27.:::: 1, 2 

+ 2,6-0,2 

+ 0,49-0,01 

+ 0,37-0,02 

RD 
[ml/g] 

130:!:1, 4 

+ 39,8-0,2 

+ 10,7-0,04 

+ 1,45-0,03 

+ 0, 94-0, 13 

244:::3,6 

44:::0,07 

+ 4,5-0,1 

+ 0,49-0,01 

+ 0,23-0,04 

Nach diesen Ergebnissen muß für Ni mit einer starken 

Abnahme der Rs- und R0-Werte durch EDTA gerechnet wer

den. 
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3.3.1.8.2. Citronensäure 

Über die Auswirkungen eines Citronensäure-Zusatzes auf 

das Sorptions- und Desorptionsverhalten von Ni-63 in

formieren die ~eßwerte der Tab. 3-38. 

Tab. 3-38 Citronensäure-Einfluß auf Rs- und R0-Werte 

von Ni-63. V/M ~ 1,1. System Lamarcki 

Pläner/Söhldewasser. Doppelbestimmungen. 

Citronensäure 
[mol/1] 

10-5 

10-4 

10-3 

Rs 
[ml/g] 

+ 50, 9-1, 2 

+ 5,27-0,02 

+ 5,91-0,01 

+ 6,08-0,04 

RD 
[ml/g] 

+ 71, 8-1, 8 

+ 16,4-0,4 

+ 18,1-0,5 

+ 19,0-0,3 

Nach diesen Ergebnissen ist damit zu rechnen, daß ähn

lich wie beim Nickel die Beweglichkeit von Nukliden 

durch Citronensäure vergrößert werden kann. 

3.3.1.9. Einfluß von Detergentien 

Die in Tabelle 3-39 zusammengestellten Meßwerte infor

mieren über den Einfluß des als Modellsubstanz gewähl

ten Tensids 1-Alkylbenzolsulfonat (LAS/Maranilsäure) 

auf die Rs/R0-Werte von Uran, Actinium, Protactinium 

und Nickel in den Systemen u/m Cenoman/ Söhldewasser 

bzw. u/m Cenoman/Wasser Strecke 670. 
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Tab. 3-39 Maranilsäure-Einfluß auf die Rs- und R0-Werte 

von U-233, Ra-226, Ac-227, Pa-233 und Ni-63. 

Gestein u/m Cenoman. Doppelbestimmungen. 

Nuklid 

U-233 

Ra-226 

Ac-227 

Pa-233 

Ni-63 

M = 6 g. V= 7 ml. Maranilgehalt: 1 mg/1 ml. 

Wasser 

Söhlde 

Strecke 670 

Söhlde 

Strecke 670 

Söhlde 

Strecke 670 

Söhlde 

Strecke 670 

Söhlde 

Strecke 670 

Maranil
säure
zusatz 

+ 

+ 

+ 

+ 

+ 

+ 

+ 

+ 

+ 

+ 

Rs 
[ml/gJ 

19,2 

+ 13,6-0,2 

+ 10,7-0,6 

+ 10,0-0,1 

420 

3382:167 

+ 2,54-0,09 

2,52 

329 

67 

89.:'.:8 

83:::4 

(1,32:!:0,44)•104 

+ (1,29-0,1 ) • 10
3 

823:!:75 

373 

132:!:2 

+ 4,13-0,04 

+ 2,81-0,07 

+ 2,40-0,02 

RD 
[ml/gJ 

24,2.::0,4 

17 5.::0 02 
' ' 

12,0:::0,2 

+ 10,6-0,2 

522 

(1,42.::0,67)·103 

+ 3,55-0,8 

+ 4,61-0,7 

493 

> 100 

93.::5 

94!1 

(3,68:!:0,09)·103 

( 1, 332:0,006 )· 103 

> 6· 103 

385 

238.:'.:8 

15:::0, 5 

+ 3,56-0,1 

+ 2,97-0,03 
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Den Messungen ist zu entnehmen, 

- daß durch Maranilsäure die R5- und RD-Werte von 

U-233, Ac-227, Pa-233 und Ni-63 im schwach mine

ralisierten Wasser abnehmen 

- daß U-233, Ra-226, Ac-227 und Ni-63 im stark 

mineralisierten Wasser durch Maranilsäure im Sorp

tions- und Desorptionsverhalten nicht beeinflußt 

werden 

- daß die R5- und RD-Werte von Pa-233 durch Maranil

säure jedoch auch im stark mineralisierten Wasser 

herabgesetzt werden. 

3.3.1.10. Einfluß von Huminsäuren 

Zur Prüfung des Einflusses von Huminsäuren wurde die Ab

hängigkeit der R5- und RD-Werte des Nickels vom Na-Salz 

einer von EGA-Chemie gelieferten Huminsäure orientierend 

gemessen (vgl. Tab. 3-40). 

Tab. 3-40 Huminsäureeinfluß (Na-Humat/EGA-Chemie) auf 

R8- und RD-Werte von Ni-63. V/M ~ 1,1. 

Lamarcki Pläner/Söhldewasser. 

Na-Humat 
[mg/ml] 

0,002 

0,02 

0,2 

RS 
[ml/g] 

50::::0, 1 

+ 5,55-0,04 

4,29 

4,08 

RD 
[ml/g] 

+ 71-1,8 

+ 18,3-0,1 

+ 13,1-0,05 

+ 12,7-0,5 

Die Meßergebnisse lassen erkennen, daß Nickel durch 

Huminsäure beweglicher werden kann. Auch andere Nuklide 
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dürften in dieser Weise beeinflußt werden. 

3.3.1.11. Temperatureinfluß 

3.3.1.11.1. Meßergebnisse 

Über den Einfluß der Temperatur auf das Sorptious- und De

sorptionsverhalten von Uran, Radium, Actinium, Blei und 

Nickel informieren die Meßwerte in den Tab. 3-41 bis 3-45 

sowie die zugehörigen graphischen Darstellungen der Abb. 

3-13 bis 3-17. 

3.3.1.11.1.1. Radium 

Tab. 3-41 Temperatureinfluß auf Rs- und R0-Werte von 

Ra-226. Erzkalke/Wasser Strecke 670. V/M ~ 
1,1. Doppelbestimmungen. 

Temperatur 
[ OCJ 

5 

20 

35 

50 

RS 
[ml/g] 

+ 1,55-0,03 

+ 1,74-0,01 

+ 2,45-0,05 

+ 5,10-0,46 

RD 
[ml/g] 

2,55 

+ 2,80-0,02 

+ 5,1 -0,02 

+ 10, 5-1, 1 
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Abb. 3-13 Temperaturabhängigkej.t der Rs/R0-Werte von 

Ra-226 im System Erzkalke/Wasser Strecke 670. 

V /M ~ 1, 1. 

3.3.1.11.1.2. Uran 

Tab. 3-42 Temperatureinfluß auf Rs- und R0-Werte von 
U-233. Erzkalke/Wasser Strecke 670. V/M ":!. 1,1. 

Doppelbestimmungen 

Temperatur 
[OC] 

5 

20 

35 

50 

Rs 
[ml/g] 

2,71 

+ 4,0-0,2 
+ 9,0-0,2 

+ 24,4..:..0,7 

RD 
[ml/g] 

+ 3,63-0,01 

+ 5,4 -0,3 
+ 16,1-1,9 

+ 34,1-4,5 
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Abb. 3-14 Temperaturabhängigkeit der Rs/R0-Werte 

von U-233 im System Erzkalke/Wasser 
Strecke 670. V/M ~ 1,1. 
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3.3.1.11.1.3. Nickel 

Tab. 3-43 Temperatureinfluß auf RS- und R0-Werte von 

Ni-63 an den Systemen Erzkalke/Wasser 

Strecke 670 und Rhotomagensis Pläner/ 

Söhldewasser. V/M~ 1,1. Doppelbestimmungen. 

Gestein Wasser 

Erzkalke Str.670 

Rhotoma- Söhlde 
gensis Pl. 

Tempera
tur 

[OCJ 

5 

20 

35 

50 

5 

20 

35 

50 

Rs 
[ml/g] 

+ 1, 10-0, 1 

+ 1,99-0,05 

+ 5,31-0,07 

+ 17,1-0,3 

+ 5,61-0,02 

+ 2,47-0,09 

+ 2,01-0,02 

+ 1,50-0,01 

RD 
[ml/g] 

1, 71 

+ 3,43-0,13 

+ 11,3-0,1 

+ 42,8-1,0 

+ 
18,4-0,2 

+ 8,25-0,08 

+ 6,30-0,01 

+ 4,60-0,10 
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CA:) Erzkalke/Wasser Strecke 670 (stark min.) ® Rhotomagensis Pläner/Söhldewasser (schwach min.) 
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3.3.1.11.1.4. Actinium 

Tab. 3-44 Temperatureinfluß auf R8- und R0-Werte von 

Ac-227. Erzkalke/Wasser Strecke 670. 

V/M ~ 1,1. Doppelbestimmungen. 

Temperatur 
[OC] 

5 

20 

35 

50 

,--, 
bD 

' .-f 
e 

L..J 

Q 
0:: 

• 
:J 
N 

.,Q 

cn 
0:: 

3000 

2000 

1000 

500 

100 

Rs 
[ml/g] 

139 + 14 

332:::: 11 

) 3000 

) 3000 

RD 

[ml/g] 

151 + 8 

396 + 1 

) 3000 

> 3000 

Desorp-
tion 

Sorption 

10 20 30 40 50 

T [°CJ 

Abb. 3-16 Temperaturabhängigkeit der Rs/R0-Werte 

von Ac-227 im System Erzkalke/Wasser 

Strecke 670. V/M ~ 1,1. 
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3.3.1.11.1.5. Blei 

Tab. 3-45 Temperatureinfluß auf Rs- und R0-Werte von 

Pb-210. Erzkalke/Wasser- Strecke 670. 

V/M ~ 1,1. Doppelbestimmungen. 

Temperatur 
[OCJ 

Rs 
[ml/gJ 

RD 
[ml/gJ 

5 

20 

35 

50 

75 ! 4 107 ! 5 

133 ! 19 312: 16 

1374 (3,35!0,24)•103 

( + 3 + 4 8,79-0,8)-10 (1,20-0,4)·10 

r, 

biO 

' --➔ a 
L...J 

• 

10000 

5000 

1000 

~ 500 
!SI 

,Q 

r:n 

Desorp
tion 

~ Sorption 

100 

50 _____ ...____.____....._ __ 

10 20 30 40 50 

T [°CJ 

Abb. 3-17 Temperaturabhängigkeit der R8/R0-Werte von 

Pb-210 im System Erzkalke/Wasser Strecke 670. 

V /M '::! 1, 1. 
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3.3.1.11.2. Folgerungen 

Die Messungen der Temperaturabhängigkeit des Sorptions

und Desorptionsverhaltens der Nuklide U-233, Ra-226, 

Ac-227, Pb-210 und Ni-63 lassen folgendes erkennen: 

1. Am System Erzkalke/Wasser Strecke 670 (stark 

mineralisiert) nehmen die Rs- und R0-Werte mit 

zunehmender Temperatur mehr oder weniger stark 

zu. 

2. Am System Rhotomagensis Pläner/Söhldewasser, d.h., 

im schwach mineralisierten Grundwasser, wird am 

Ni-63 eine Abnahme der Rs- und R0 -Werte mit zu

nehmender Temperatur beobachtet. 

3. Die Auftragungen der Logarithmen Rs (bzw. R0 ) 

gegen die reziproke Temperatur sind näherungs

weise linear (vgl. Beispiele in den Abbildungen 

3-18 bis 3-21), so daß aus der Neigung der Kur

ven nach der van't Hoffschen Gleichung 

d ln R 
(3-8) 

d (1/T) R 

Verteilungsenthalpien 6H näherungsweise berechnet 

werden können. 
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Abb. 3-18 log Rs/R0-t/T-Abhängigkeit von Ra-226 im 

System Erzkalke/Wasser Strecke 670. 
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Abb. 3-19 log Rs/R0-t/T-Abhängigkeit von U-233 im 

System Erzkalke/Wasser Strecke 670. 
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Abb. 3-20 log Rs/R0-1/T-Abhängigkeit von Pb-210 im 

System Erzkalke/Wasser Strecke 670. 
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3,2 3,4 

® 

Sorption 
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Abb. 3-21 log Rs/R0-1/T-Abhängigkeit von Ni-63 in den 

Systemen 

@ Erzkalke/Wasser Strecke 670 

@ Rhotomagensis Pläner/Söhldewasser 
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Die aus den log Rs/RD-1/T-Auftragungen abgeleiteten Ver

teilungsenthalpien 6H deuten an, 

- daß für die Sorption von U-233, Ra-226, Ac-227, 

Pb-210 und Ni-63 im stark mineralisierten Wasser 

der Strecke 670 ein endothermer Prozeß verantwort

lich ist, während Ni-63 im schwach mineralisierten 

Söhldewasser exotherm sorbiert wird 

- daß eine Vorausberechnung von Rs- und RD-Werten 

für beliebige Temperaturen möglich wird 

- daß für die Temperaturabhängigkeit der Sorption 

bzw. Desorption nach den in Tab. 3-46 zusammenge

stellten Verteilungsenthalpien 6H die (mit der 

Größenordnung der Sorption bzw. Desorption zusam

menhängende) Reihenfolge gilt: 

Pb-210 ~ Ac-227 ) Ni-63 ~ U-233 ) Ra-226. 

Tab. 3-46 Werte der Verteilungsenthalpien 6H 

Nuklid Gestein Wasser 6H [kcal/mol] 
Sorption Desorption 

Ra-226 Erzkalke Str.670 5,88 6,14 

U-233 Erzkalke Str.670 9,56 9,37 

Ni-63 Erzkalke Str.670 11,24 13,20 

Ac-227 Erzkalke Str.670 "' 17 ~ 17 

Pb-210 Erzkalke Str.670 18,74 ,V 18 

Ni-63 Rhotoma- Söhlde- -5,05 -5,59 
gensis Pl. wasser 
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Es würde zu weit führen, beim gegenwärtigen Stand der 

Untersuchungen eine den Temperatureffekt beschreibende 

Hypothese vorzulegen. Auch die Frage der Übertragung 

der Beobachtung auf andere Gesteins/Wassersysteme muß 

noch offen bleiben. 

3.3.1.12. Auswirkungen stark mineralisierter Wässer ver

schiedener Herkunft auf das Sorptions- und De

sorptionsverhalten 

Zu Beginn des Vorhabens wurde für die Sorptions- und De

sorptionsuntersuchungen der Juragesteine als stark mine

ralisiertes Wasser Hilswasser eingesetzt. Im weiteren 

wurde auf das Wasser der Strecke 670 übergegangen, so daß 

ein Datenvergleich notwendig erschien. 

Die Meßwerte der Tab. 3-47 bis 3-49 zeigen Ergebnisse 

dieser Vergleichsmessungen. 

Tab. 3-47 Rs/R0-Vergleich von Ni-63 bei Anwendung von 

Hilswasser bzw. Wasser der Strecke 670. V/M 

~ 1,1. Doppelbestimmungen. 2} Fr) 0,2. 

Gestein 

Erzkalke 

Hangendes 

Erz 

Wasser 

Hils 

Str.670 

Hils 

Str.670 

Rs 
[ml/g] 

+ 
3,09 - 0,09 

+ 2,66 - 0,37 

+ 383 - 20 

193 ~ 28 

RD 
[ml/g] 

+ 6,03 - 0,24 

+ 4,77 - 0,64 

476 + 0,1 

+ 280 - 3,0 
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Tab. 3-48 Rs/RD-Vergleich von U-233 bei Anwendung von 
Hilswasser bzw. Wasser der Strecke 670. 

Gestein 

Erzkalke 

Hangendes 

Erz 

V/M ~ 1,1. Doppelbestimmungen. 2 } Fr ) 0,2. 

Wasser 

Hils 

Str. 670 

Hils 

Str. 670 

Rs 
[ml/gJ 

3,7 + 0,3 -

5,1 -t o, 1 -

101 + 4,5 -

43 + 15 -

RD 
[ml/gJ 

7,5 + 2,1 -

7,5 + 0,25 -

179 + 13 -
54 + 6 -

Tab. 3-49 Rs/RD-Vergleich von Ac-227 bei Anwendung von 

Hilswasser bzw. Wasser der Strecke 670. 

V/M ~ 1,1. Doppelbestimmungen. 2 1 Fr) 0,2. 

Gestein Wasser 

Erzkalke Hils 

Str. 670 

Hangendes Hils 

Erz Str. 670 

Rs 
[ml/g] 

57 + 0,3 -

53 + 0,5 -

51 + 0,6 -

42 + - 0,2 

Aus den Meßwerten ist abzuleiten, 

RD 
[ml/g] 

82 + - 2,2 

66 + 0,8 -

73 + 0,9 -
53 + o, 1 -

- daß beim Ac-227 die mit Hilswasser und Wasser der 

Strecke 670 gemessenen Rs- und RD-Werte weitgehend 
identisch sind 
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- daß für Ni-63 und U-233, besonders beim Hangenden 

Erz, im Wasser der Strecke 670 kleinere Rs- und 

R0-Werte vorliegen als im Hilswasser. 

3.3.1.13. Auswirkungen verschiedener Wässer auf das Sorp

tionsverhalten eines Gesteins 

Zur Feststellung eventueller Änderungen des Sorptions

und Desorptionsverhaltens von Radionukliden beim Übergang 

aus einem stark mineralisierten Wasserhorizont in einen 

schwach mineralisierten wurden für den an der Süßwasser/ 

Salzwassergrenze liegenden Cenoman entsprechende ~1essun

gen durchgeführt. Ergebnisse dieser Versuche zeigt Tab. 

3-50. 

Tab. 3-50 Auswirkungen von Süßwasser bzw. Salzwasser auf 

Rs/R
0
-Werte am u/m Cenoman. V/M ~ 1,1. Doppel

bestimmungen. 

Nuklid Wasser Art 

U-233 Söhlde süß 

Hils salin 

Str.670 salin 

Ra-226 Söhlde süß 

Hils salin 

Str.670 salin 

Pb-210 Söhlde süß 

Str.670 salin 

Pa-233 Söhlde süß 

Str.670 salin 

RS 
[ml/gJ 

19,2 

13 ,o 
+ 10, 7-0, 6 

420 

+ 2,7-0,1 

+ 2,54-0,09 

(s,23:::0,35)·103 

+ 11,9-0,1 

(1,32:::0,44)•104 

823:::0,7 

RD 
[ml/gJ 

+ 24,2-0,4 

21,2 

12,0:::0,2 

522 

+ 3,4-0,2 

+ 3,5-0,08 

( 1, 77:::0,28) • 104 

+ 13,9-0,2 

(3,68:::0,09)·103 

6 . 103 



Nuklid Wasser 

Ac-227 Söhlde 

Hils 

Str. 670 

Ni-63 Hils 

Str. 670 
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Art 

süß 

salin 

salin 

salin 

salin 

Rs 
[ml/gJ 

621 

61!2,1 

s2!1 

+ 4,3-0,03 

. + 2,81-0,07 

Die Messungen lassen erkennen, 

RD 
[ml/g] 

3,5·103 

so! 1, 6 

92:!::1 

+ 3, 1-0, 15 

+ 3,56-0,1 

- daß vor allem am Ra-226, Ac-227 und Pb-210 die 

Rs- und RD-Werte beim Übergang zu salinen Wässern 

stark abnehmen 

- daß U-233 im Wasser der Strecke 670 etwas kleinere 

RS- und RD-Werte aufweist als im Hilswasser. 

3.3.2. Rs/RD-Verteilungsprofile für das Konrad-Deckgebirge 

Die mit den Radionukliden U-233, Ra-226, Pa-233, Ac-227, 

Pb-210, Ni-63 und Th-234 bzw. Th-228 unter gleichen Be

dingungen gemessenen Sorptions(Rs)- und Desorptions(R0 )

Werte der Sediment-Grundwasser-Systeme des Konrad-Deckge

birges, die den Migrationsberechnungen zugrundegelegt wer

den können, sind in den Tab. 3-51 bis 3-57 zusammenge

stellt. 
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Tab. 3-51 Rs/R0-Verteilungsprofil für U-233. Doppel

bestimmungen. V/M ~ 1,1. 

Gesteinsprobe Wasserprobe 

Quartär sandig Quartär 

Quartär bindig Quartär 

Lamarcki Pläner Söhlde 

Rotpläner Söhlde 

Rhotomagensis Söhlde 
Pläner 

u/m Cenoman Söhlde 

u/m Cenoman Strecke 670 

u/m Cenoman Hils 

Erzkalke Hils 

Erzkalke Strecke 670 

Kimmeridge Hils 

Kimmeridge Strecke 670 

Hangendes Erz Hils 

Hangendes Erz Strecke 670 

Liegendes Erz Hils 

Liegendes Erz Strecke 670 

Fladentonstein Hils 

Fladentonstein Strecke 670 

Heersumer Hils Schichten 

Heersumer 
Schichten Strecke 670 

Cornbrash Strecke 670 

Versatzmaterial 0berjura(k) 

Rs 
[ml/g] 

+ 3, 6-1, 7 

8 5!0 1 
' ' 

+ 8,6-0,3 

+ 9,9-0,1 

+ 15, 8-1, 0 

19,2 

+ 10,7-0,6 

+ 13,0-0,1 

+ 3,7-0,3 

+ 5,1-0,1 

+ 6,4-0,8 

+ 6,1-0,3 

101:!:4 

+ 43,0-15,6 

+ 61,7-5,5 

+ 34,9-0,04 

4,3 

+ 6,1-0,1 

+ 36,8-6,2 

+ 18,5-0,62 

+ 15,2-0,2 

131:!:35 

RD 
[ml/gJ 

+ 7,5-1,5 

12 5!0 5 
' ' 

+ 9,6-0,4 

11, 2:::0, 1 

+ 17,5-1,1 

+ 24,2-0,4 

+ 12,0-0,2 

21,2 

+ 7,4-2,1 

+ 7,5-0,2 

+ 7,7-0,05 

+ 8,3-1,2 

179:!:13 

+ 54,0-6,1 

+ 92,7-0,2 

+ 40,5-1,5 

+ 9,1-1,3 

+ 8,3-0,4 

+ 43,9-4,4 

+ 21,5-1,5 

+ 14,6-0,02 

79,9:!:1,6 
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Tab. 3-52 Rs/R0-Verteilungsprofil für Ra-226. Doppel

bestimmungen. V/M ~ 1,1. 

Gesteinsprobe 

Quartär sandig 

Quartär bindig 

Lamarcki Pläner 

Rotpläner 

Rhotomagensis 
Pläner 

u/m Cenoman 

u/m Cenoman 

u/m Cenoman 

Erzkalke 

Erzkalke 

Kimmeridge 

Kimmeridge 

Hangendes Erz 

Hangendes Erz 

Liegendes Erz 

Liegendes Erz 

Fladentonstein 

Fladentonstein 

Heersumer 
Schichten 

Heersumer 
Schichten 

Cornbrash 

Versatzmaterial 

Wasserprobe 

Quartär 

Quartär 

Söhlde 

Söhlde 

Söhlde 

Söhlde 

Strecke 670 

Hils 

Hils 

Strecke 670 

Hils 

Strecke 670 

Hils 

Strecke 670 

Hils 

Strecke 670 

Hils 

Strecke 670 

Hils 

Strecke 670 

Strecke 670 

Ober,jura(k) 

Rs 
[ml/g] 

+ 313-6 

420 

+ 2,5-0,1 

+ 2,7-0,1 

+ 1,6-0,02 

+ 1,6-0,4 

+ 38,3-11,1 

+ 2,5-0,05 

+ 1,4-0,02 

+ 1,3-0,3 

+ 1,6-0,04 

+ 1,7-0,01 

+ 6,1-0,2 

+ 1,9-0,06 

+ 2,5-0,04 

+ 2,7-0,2 

+ 3,4-0,06 

+ 2,7-0,1 

RD 
[ml/g] 

.... 
28, 9-1, 2 

110:!:1 

885 

274!7 

522:!:8 

+ 3,5-0,1 

+ 3,4-0,2 

+ 1,8-0,03 

+ 2,5-0,01 

+ 64,7-18,9 

+ 5,1-1,4 

+ 1,4-0,03 

+ 1,7-0,06 

+ 1,6-0,04 

2,3 

+ 10,8-0,6 

+ 2,6-0,09 

+ 2,8-0,03 

+ 3,4-0,09 

+ 4,9-0,2 

+ 3,4-0,3 
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Tab. 3-53 Rs/R0-Verteilungsprofil für Th-228. Doppel

bestimmungen. V /;'>-1 '::! 1, 1. 

Gesteinsprobe Wasserprobe 

Lamarcki Pläner Söhlde 

Rotpläner Söhlde 

Rhotomagensis Söhlde Pläner 

u/m Cenoman Söhlde 

u/m Cenoman Strecke 670 

Erzkalke Strecke 670 

Kimmeridge Strecke 670 

Hangendes Erz Strecke 670 

Liegendes Erz Strecke 670 

Fladenton- Strecke 670 stein 

Heersumer Strecke 670 Schichten 

RS 
[ml/gJ 

> 103 

> 103 

) 103 

) 103 

(2, 1::::0, 1) • 103 

(1,1::::0,2)·103 

(1,2::::0,1)·103 

(2,9::::0,5)•103 

3,0•103 

(1,5::::0,1)·103 

(2,s::::o,4)•103 

> 

> 

) 

) 

RD 
[ml/gJ 

103 

103 

103 

103 

(2,5::::0, 1) • 103 

( 1, 6::::o, 3) • 103 

(2 ,0::::0,01) • 103 

(4,3::::0,2) -103 

(3,7.:1:0,6)·103 

(3,7::::0,6)·103 

(3,7::::0,1)·103 
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Tab. 3-54 RS/R0-Verteilungsprofil für Ac-227. Doppel-

bestimmungen. V/M ~ 1,1. 

Gesteinsprobe Wasserprobe 
RS RD 

[ml/g] [ml/g] 

Quartär sandig Quartär 688.:::31 (2,o:!::o,9)·103 

Quartär bindig Quartär ( 1, 7:::0, 5 )-103 4,2·103 

Lamarcki Pläner Söhlde 594 1,8·103 

Rotpläner Söhlde 548 (1,92:0,7)·103 

Rhotomagensis Söhlde 793 2,4·103 
Pläner 

u/m Cenoman Söhlde + 621-38 3,6·103 

u/m Cenoman Strecke 670 89:!::9 93:!::1, 9 

u/m Cenoman Hils + 61,6-2,1 + 80,4-1 ,6 

Erzkalke Hils + 57,5-0,3 + 81,9-2,2 

Erzkalke Strecke 670 333.:!:20 595:!::48 

Kimmeridge Hils + 74,4-0,9 112:!::6 

Kimmeridge Strecke 670 104:!::3 150:!::1 

Hangendes Erz Hils + 51,7-0,6 + 73,8-0,9 

Hangendes Erz Strecke 670 142:!::13 209.:!:26 

Liegendes Erz Hils + 55,4-0,3 + 75,3-1,4 

Liegendes Erz Strecke 670 214:!::4 238:!::20 

Fladentonstein Hils + 64,4-0,4 + 88,5-1,9 

Fladentonstein Strecke 670 149:::4 203:::22 

Heersumer Hils s3:!::1 92 Schichten 

Heersumer Strecke 670 169:!::13 292:!:27 Schichten 

Cornbrash Strecke 670 81 111.:::8 

Versatzmaterial 0berjura(k) 236::::42 3862:17 
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Tab. 3-55 Rs/R0-Verteilungsprofil für Pa-233. Doppelbe
stimmungen. V /M ~ 1, 1. 

Gesteinsproben Wasserprobe 

Lamarcki Pläner Söhlde 

Rotpläner Söhlde 

Rhotomagensis Söhlde Pläner 

u/m Cenoman Söhlde 

u/m Cenoman Strecke 670 

Erzkalke Strecke 670 

Kimmeridge Strecke 670 

Hangendes Erz Strecke 670 

Liegendes Erz Strecke 670 

Fladentonstein Strecke 670 

Heersumer Strecke 670 Schichten 

Cornbrash Strecke 670 

Versatz- 0berjura(k) material 

RS 
[ml/g] 

1,1-104 

(2,1:!:o,5)·104 

(1,2:::o,4)·104 

+ 4 (1,3-0,4)·10. 

s23:o,s 

(1,3:!:o,1)•103 

(2,s!o,7)·103 

(2,6:!:0,4)·103 

(1,7::'.:0,4)·103 

(2, 9!0,02)· 103 

(3,5!0,4)·103 

692 

(4,s!o,1)·103 

RD 
[ml/g] 

8,1-104 

(2,o!o,6)·103 

(4,2!2,5)·104 

(3,7!0,1)•103 

> 6 o · 103 
' 

( 1,3:0, 1) · 104 

(9,8!1,5)·103 

(1,3:!:o,2)·104 

(1,3:!:o,1)·104 

( 1 , 1 ! Oi0 6) · 10 4 

(2,4:!:0,9)·104 

1,6·103 

2,6·104 
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Tab. 3-56 RS/RD-Verteilungsprofil für Pb-210. Doppelbe

stimmungen. V/M ~ 1,1. 

Gesteinsprobe Wasserprobe 

Quartär sandig Quartär 

Quartär bindig Quartär 

Lamarcki Pläner Söhlde 

Rotpläner Söhlde 

Rhotomagensis Söhlde Pläner 

u/m Cenoman Söhlde 

u/m Cenoman Strecke 670 

Erzkalke Strecke 670 

Kimmeridge Strecke 670 

Hangendes Erz Strecke 670 

Liegendes Erz Strecke 670 

Fladentonstein Strecke 670 

Heersumer Strecke 670 Schichten 

Cornbrash Strecke 670 

Versatz- Ober jura(k) material 

RS 
[ml/g] 

(9,07::::0,9)·103 

6,7•103 

(3, 7:::0, 1) • 103 

(6,8::::2,7)·103 

(2,9:!:1,2)• 103 

(6,3::::0,4)·103 

+ 11,9-0,1 

159:::18 

84:::12 

115:::4 

125:::5 

99 

141:!:3 

110:!:9 

411::::43 

RD 
[ml/g] 

(2,7:!:o,8)·104 

) 104 

(8,3:::o,6)·103 

(2,1:::o,7)•104 

(3,8::::2,5)·103 

( 1, 8::::o, 3) • 10 4 

+ 13,9-0,2 

352::::10 

125::::5 

149:!:12 

150:::3 

+ 136-3 

168::::2 

123:!:14 

572::::14 
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Tab. 3-57 Rs/R0-Verteilungsprofil für Ni-63. Doppelbe

stimmungen. V/M ~ 1,1. 

Gesteinsprobe 

Quartär sandig 

Quartär bindig 

Lamarcki Pläner 

Rotpläner 

Rhotomagensis 
Pläner 

u/m Cenoman 

u/m Cenoman 

u/m Cenoman 

Erzkalke 

Erzkalke 

Kimmeridge 

Kimmeridge 

Hangendes Erz 

Hangendes Erz 

Liegendes Erz 

Liegendes Erz 

Fladentonstein 

Fladentonstein 

Heersumer 
Schichten 

Heersumer 
Schichten 

Cornbrash 

Versatz
material 

Wasserprobe 

Quartär 

Quartär 

Söhlde 

Söhlde 

Söhlde 

Söhlde 

Strecke 670 

Hils 

Hils 

Strecke 670 

Hils 

Strecke 670 

Hils 

Strecke 670 

Hils 

Strecke 670 

Hils 

Strecke 670 

Hils 

Strecke 670 

Strecke 670 

0ber,jura(k) 

Rs 
[ml/g] 

33 7:3 2 ' , 
+ 46,1-1,5 

50, 9: 1, 2 

138: 1 

+ 74,4-6,4 

+ 2,8-0,07 

+ 4,3-0,03 

+ 3,1-0,1 

+ 2,7-0,4 

+ 3,0-0,2 

+ 2, 8-1,0 

383~20 

193~2 

259~3 

91:9 

+ 8,3-0,3 

+ 3,9-0,01 

99:2 

+ 36,5-0,1 

+ 8,6-0,7 

RD 
[ml/g] 

+ 49,5..:.4,1 

83,5!0,3 

+ 71, 8-1, 8 

244:3 

+ 147,8-1,0 

+ 144,9-31,8 

+ 3,6-0,1 

+ 3, 1-0, 1 

+ 6,0-0,2 

+ 4,8-0,6 

+ 5,1-0,2 

+ 3, 8-1,0 

475:0,1 

280:3 

333:2 

120:18 

+ 12,3-0,3 

+ 6,5-0,08 

130:1 

+ 53,0-0,2 

+ 10, 1-0, 1 
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Die :'1essungen zeigen bei einigen Nukliden eine merkliche 

Abhängigkeit der Rs- bzw. R0-Werte von der Art des Ge

steins bzw. Grundwassers, die mit speziellen, für einzelne 

Systeme charakteristischen Verdrängungs-, Komplexbildungs-, 

Fällungs- und Hydrolysereaktionen in Zusammenhang stehen 

dürften. 

3.4. Säulendurchlaufversuche 

Zur Absicherung der im Batchversuch ermittelten Rs- und R0-

Werte wurden auch Säulendurchlaufversuche durchgeführt. 

Aufgrund der verhältnismäßig großen Rs- und R0-Werte wurden 

verschieden dimensionierte Säulen eingesetzt und die Fil

tergeschwindigkeiten dem Sorptionssystem angepaßt. 

Beispiele der bei diesen Versuchen erhaltenen Konzentra

tionsdurchgangskurven sind in den Abb. 3-22 bis 3-26 wieder

gegeben. 

Ra[ipm/ml] T20[ipm/ml] 

3 
40 r x 10 

1 

1 
2or 

1 

1 
1 

10 r 
1 
1 
1 

Abb. 3-22 

15 

10 Ra-226 

5 

50 100 150 200 
Elutionsvolwnen V [ml] 

Konzentrationsdurchgangskurven für Ra-226 und 
3H1HO am System Erzkalke/Hilswasser (Kornfrak
tion 0,2 - 2 mm). Säule: 2 cm 0. 12 cm Füll
höhe. Tropfgeschwindigkeit vt = 8 ml/h. 
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r-, T20 
,-j 6 
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' e 
0. 

•.-t 
L...J 

d 4 
~ 

.. 
0 

C'\] 
~ 

2 

20 60 100 140 180 

Elutionsvolumen V [ml] 

Abb. 3-23 Konzentrationsdurchgangskurven für 

Ra-226 und 3 tt 1HO am System Hangendes 

Erz/Hilswasser (Kornfraktion 0,2 -

2 mm). Säule: 2 cm 0. 12 cm Füllhöhe. 

Tropfgeschwindigkeit vt = 0,94 ml/h. 
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Ra-226 

250 500 750 1000 

Elutionsvolumen Y [ml] 

Abb. 3-24 Konzentrationsdurchgangskurven für 

Ra-226 und 3 tt1HO am System u/m Ceno

man/Hilswasser (Kornfraktion 0,2 -

2 mm). Säule: 3 cm 0. 20 cm Füllhöhe. 

Tropfgeschwindigkeit vt = 6,5 ml/h. 
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[ipm/ml] T20 [ipm/ml] 

1 40 ,d03 

15or 

1 ,~ 
3tt1HO 

1 
30 U-233 ...... -, 

100 r I ·~ 
1 20 ~ 1 

• 1 
I \ 

1 l ~ 
501 " '• fl .... 

10 • ,_, 
• 

1 I 
, .. ,, ... .. 

100 200 300 400 

Elutionsvolwnen V [ml] 

Abb. 3-25 Konzentrationsdurchgangskurven für 
U-233 und 3 tt1H0 am System Erzkalke/ 

Hilswasser (Kornfraktion 0,2 - 2 mm). 
Säule: 2 cm 0. 12 cm Füllhöhe. Tropf

geschwindigkeit vt = 4,7 ml/h. 
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U-233 

400 600 800 1000 1200 

Elutionsvolwnen V [ml] 

Abb. 3-26 Konzentrationsdurchgangskurven für U-233 

und 3tt1HO am System Fladentonstein/Hils

wasser (Kornfraktion 0,2 - 2 mn). Säule: 

2 cm 0. 12 cm Füllhöhe. Tropfgeschwindig

keit vt = 0,94 ml/h. 
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Über die Abhängigkeit der Durchgangskurven von der Korn-

größe informiert außerdem Abb. 3-27. 

U-233 T
2

0 0 ,--, 

xto3 ,-,j 
5 2 8 

' s 
~ 

•,-! 
L...J 4 . 
N 
C 
0 

3 ~ 
1 U-233 • 1 ~ 

~ 2 

1 

0 250 500 750 

U-233 T20 

® 
>t103 

10 2 

,...., 
,-,j 8 s 
' U-233 ä -~ 

6 L...J 

• 1 N 
C 

~ 4 
1 
• 
~ 
.!.14 2 < 

0 250 500 750 

Abb. 3-27 Konzentrationsdurchgangskurven für U-233 und 
3 H1HO am System Erzkalk/Wasser Strecke 670. 

Säule: 3 cm 0. 20 cm Füllhöhe. Tropfgeschwin

digkeit vt = 6,5 ml/min. 

@Kornfraktion 0,2 ~Fr~ 2 @Kornfraktion 2 ~Fr~ 6. 
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In den Tab. 3-58 und 3-59 sind die aus den Elutionskurven 

berechneten Verzögerungsfaktoren für Ra-226, Ni-63 und 

U-233 sowie die zugehörigen Säulenparameter zusammenge

stellt. 

Tab. 3-58 Säulenparameter und Verzögerungsfaktoren r 0 für 

Ra-226 und Ni-63. Hilswasser. 

Ele
ment 

Ra 

Ra 

Ra 

Ni 

Gestein 

Hangen-
des Erz 

Heersu-
mer Sch. 

Cenoman 

Erzkalke 

Säule 

0 Höhe 
[cm] [cm] 

2 12 

3 20 

3 20 

2 12 

vt 

[ml/h] 

0,94 

6,5 

6,5 

2,1 

V 
w 

[ml] 

28,8 

51, 5 

72,2 

23 

0,75 2, 14 3,68 

0,36 1,56 3,48 

0,51 1,42 3,93 

0,61 2,38 11,27 

Tab. 3-59 Säulenparameter·und Verzögerungsfaktoren r 0 für 

U-233. H = Hilswasser. s = Wasser Strecke 670. 

Was-
Säule vt V g 3 Gestein 0 Höhe w 

ser [cm] [cm] [ml/h] [ml] neff [g/cm J rD 

Fladen-
tonstein H 2 12 
(0,2-2) 

0,94 24,5 0,65 2,05 18,2 

Erzkalke s 3 20 6,5 59 0,42 1,66 5,73 (0,2-2) 

Erzkalke s 3 20 6,5 112 0,79 1,44 1,79 (2-6) 

Erzkalke H 2 12 4,7 23 0,61 2,45 9,39 (0,2-2) 
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Tab. 3-60 gibt noch einen Vergleich zwischen den aus 

r 0-Werten abgeleiteten dynamischen Kd-Werten und stati

schen RS- und RD-Werten. Die Umrechnung von rD-Werten 

in Kd-Werte erfolgte mit Gl. 3-9: 

(3-9) 

Tab. 3-60 Vergleich zwischen Säulen- und Batchversuchen. 

Säulenparameters. Tab. 3-58 und 3-59. Korn

fraktion: 0,2 - 2 mm. 

(Anm.: Adsorption auf der Säule~ S [%]). 

Säulenversuch Batchversuch 
(V/M - 1,1) 

Nuklid Gestein Wasser S Kd 
vD [o/o] [ml/g] Rs RD 

[ml/g J [ml/g J 

Ra-226 Hangen- Hils 3,68 1,5 0,94 1,36 1,4'0 
des Erz 

Ra-226 Erzkalke Hils 2,57 0,38 1,6 1,7 

Ra-226 Heersu- Hils 3,48 6,2 0,58 2,5 2,8 
mer Sch. 

Ra-226 Cenoman Hils 3,93 7,9 1,05 2,7 3,4 

U-233 Fladen- Hils 18,2 62 5,44 4,34 9,13 
tonstein 

U-233 Erzkalke Str .670 5, 73 1,19 2,66 

U-233 Erzkalke Str.670 1, 79 0,43 
(2-6) 

U-233 Erzkalke Hils 9,39 2,08 3,7 7,4 

Ni-63 Erzkalke Hils 11,27 2,63 3,09 6,03 

Den Versuchen ist zu entnehmen, 

- daß statisch und dynamisch ermittelte Kd- und R8 /RD

Werte bei Anwendung optimierter Säulenparameter 
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weitgehend übereinstimmen 

- daß mit zunehmender Größe der Gesteinskörner im 

Fall gleicher Säulenparameter mit einer Abnahme 

der Kd-Werte gerechnet werden muß, obwohl Batch

versuche diese Änderungen der Sorptionswerte 

nicht andeuten (vgl. 2. Zwischenbericht) 

- daß im Fall des Ra-226 eine fast vollständige 

Elution des Nuklids von der Säule möglich ist. 

3.5. Diffusionsversuche 

3.5.1. Geprüfte Systeme 

Mit den Diffusionsversuchen sollte vor allem geprüft wer

den, ob sich Sorptions- und Desorptionsdaten von Radio

nukliden an Konradgesteinen mit einer zusätzlichen Methode 

absichern lassen. Die in der speziell entwickelten Diffu

sionszelle untersuchten Systeme sind in Tab. 3-61 zusam

mengefaßt. Da bei einem Teil der Systeme (bestehend aus 

Radionuklid, Feststoff und Grundwasser) die für Diffu

sionsmessungen notwendigen Bedingungen nicht erfüllt waren, 

enthält die Tabelle auch Hinweise über die Möglichkeit der 

Auswertung. 

Tab. 3-61 Übersicht der für Diffusionsmessungen einge

setzten Radionuklid/Gestein/Wasser-Systeme. 

Nuklid 

Ra-226 

U-233 

Ni-63 

Ac-227 

Vers. 
Bez. 

Ra KZ 5a 

U KZ 5 

Ni KZ 11 

Ac KZ 12 

Gestein 

Lamarcki Pläner 

Lamarcki Pläner 

Lamarcki Pläner 

Lamarcki Pläner 

Wasser 

Söhlde 

Söhlde 

Söhlde 

Söhlde 

Proben

dicke l 
[mm] 

2 

2,1 

5,0 

5,0 

Aus
wer
tung 

+ 

+ 



Nuklid 

U-233 

Ra-226 

Ni-63 

U-233 

Ra-226 

Ac-227 

Ni-63 

Ra-226 

U-233 

U-233 

U-233 

Ra-226 

U-233 

U-233 

U-233 

Ni-63 

Ra-226 

U-233 

Ra-226 

U-233 

U-233 

U-233 

Vers. 
Bez. 

u KZ 

Ra KZ 

Ni KZ 

u KZ 

Ra KZ 

Ac KZ 

Ni KZ 

Ra KZ 

u KZ 

u KZ 

u KZ 

Ra KZ 

u KZ 

u KZ 

u KZ 

u KZ 

u KZ 

u KZ 

Ra KZ 

u KZ 

u KZ 

u KZ 

23 

10 

14 

20 

22 

15 

21 

25 

24 

2a 

2 

8 

4 

16a 

16 

16 

6 

3 

9 

1 

1a 

1b 
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Gestein 

Lamarcki Pläner 

Rotpläner 

Rotpläner 

Rotpläner 

Rotpläner 

Rotpläner 

Rhotomagensis 
Pläner 

Rhotomagensis 
Pläner 

Rhotomagensis 
Pläner 
Cenoman 

Cenoman 

Cenoman 

Erzkalke 

Erzkalke 

Erzkalke 

Erzkalke 

Kimmeridge 

Hangendes Erz 

Hangendes Erz 

Liegendes Erz 

Liegerides Erz 

Liegendes Erz 

Proben- Aus
Wasser dicke l wer-

[mm] tung 

Söhlde 5,0 ? 

Söhlde 2,4 + 

Söhlde 5,0 (+) 

Söhlde 5,0 + 

Söhlde 5,0 

Söhlde· 5,0 

Söhlde 3,0 

Söhlde 5,0 ? 

Söhlde 5,0 ? 

Hils 2,4 

Hils 4,6 

Söhlde 2,3 

Hils 3,9 

Str.670 5,0 .l + 

Str.670 5,0 II ? 

Str.670 5,0 II 

Str.670 1,8 

Hils 6,0 

Str.670 1,4 

Hils 5,5 

Hils 5,0 

Hils 3,0 



Nuklid 

Ra-226 

Vers. 
Bez. 

Ra KZ 7 

- 111 -

Gestein 

Liegendes Erz 

Fladenton
stein 

Heersumer 
Schichten 

Anmerkung zur Auswertung: 

+ auswertbar 

Wasser 

Str.670 

Proben
dicke l 

[mm] 

2,5 

Aus
wer
tung 

Nicht 
präpa

rierbar 

Nicht 
präpa

rierbar 

nicht auswertbar (infolge eines sofortigen Durchbruchs 

etc.) 

? noch nicht abgeschlossen, evtl. auswertbarer Versuch 

Nach den bisherigen Ergebnissen der Diffusionsversuche wird 

die Radionuklidmigration an den verschiedenen Systemen 

- durch einen nicht mit Diffusionsgesetzen beschreib

baren Durchbruch der Gesteinsprobe 

oder durch einen verzögerten Durchbruch 

gekennzeichnet. 

3.5.2. Diffusionsverhalten der Radionuklid/Gestein/Wasser

Systeme 

3.5.2.1. Systeme mit nicht-diffusivem Radionukliddurchbruch 

Die in Abb. 3-28 wiedergegebenen Migrationskurven zeigen 

Beispiele für die durch einen nicht-diffusiven Radionuklid

durchbruch gekennzeichneten Systeme. Wesentlich für diese 
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• 

5 

• 

Hangendes Erz/670 

Liegendes Erz/670 

Kimmeridge/670 

10 

Zeit t [Wochen] 

Abb. 3-28 Migrationskurven für Ra-226 in den Systemen 

Kimmeridge/Str. 670, Liegendes Erz/Str. 670 
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Systeme ist ein durch Diffusionsgesetze nicht faßbarer 

zeitlicher Konzentrationsanstieg im inaktiven Teil des 

Diffusionsgefäßes. 

Sehr wahrscheinlich wandern bei diesen Systemen Radio

nuklide weitgehend ungehindert durch Risse und Spalten 

der Gesteinsproben von der aktiven zur inaktiven Seite. 

Sorptive Wechselwirkungen zwischen Gestein und Radio

nuklid entfallen somit, so daß deren Einflüsse in den 

Migrationskruven nicht nachweisbar werden. Sorptions

daten lassen sich deshalb aus diesem Kurventyp nicht ab

leiten. 

3.5.2.2. Systeme mit verzögertem Durchbruch· 

Für die durch einen verzögerten Durchbruch gekennzeichne

ten Systeme ist ein durch Diffusionsgesetze faßbarer, nach 

einer bestimmten Zeit einsetzender zeitlicher Konzentra

tionsanstieg im inaktiven Teil des Diffusionsgefäßes cha

rakteristisch. 

Die Abb. 3-29 bis 3-34 zeigen entsprechende Diffusions

kurven. 
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Abb. 3-29 Migrationskurve für Ni-63 im System Lamarcki 

Pläner-Söhldewasser (Ni KZ 11). Dicke d = 

5 mm. Durchbruchszeit t 0 = 168 Std. 

25 
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Abb. 3-30 Migrationskurve für Ra-226 im System 
Rotpläner-Söhldewasser (Ra KZ 10). 

Dicke d = 2,4 mm. Durchbruchszeit t 0 = 
315 Std. 

12,5 



,-, 
...-4 
8 

' 8 
i:l. ..... 

L...J 

C 
0 ..... 
+;I 

ca 
s.. ... 
C 
Q> 
N 
C: 
0 

::.c: 
1 

:::> 
t':) 
t':) 
C',J 

- 116 -

1,5 X 103 

1 ,o tD 

t ~ 0,5 
I 

I 
/ 

0 / 

0 5 10 15 20 

Migrationszeit 

Abb. 3-31 Migrationskurve für U-233 im System 

Rotpläner-Söhldewasser (U KZ 20). 

Dicke d = 5 mm. t 0 = 2066 Std. 

25 

[Wochen] 
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Abb. 3-32 Migrationskurve für Ni-63 System 

Rotpläner-Söhldewasser (Ni KZ 14). 

Dicke d = 5 mm. t 0 = 117 Std. 
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Abb. 3-33 Migrationskurve für U-233 im System 

Lamarcki Pläner-Söhldewasser (U KZ 5). 

Dicke d = 2,1 mm. 
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Abb. 3-34 Migrationskurve für U-233 im System Erzkalke

Strecke 670 Wasser, Schnitt 1 zur Schichtung 

(U KZ 16a). Dicke d = 5 mm. Durchbruchszeit 
t 0 = 2385 Std. 
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3.5.3. Aus Diffusionsmessungen abgeleitete Verteilungs

koeffizienten 

Tab. 3-62 informiert über die aus Durchbruchskurven abge

leiteten Migrations- und Verteilungsparameter. 

Tab. 3-62 Aus Diffusionsmessungen abgeleitete Migra

tions- und Verteilungsparameter (vgl. Abb. 

3-29 bis 3-34). 

Nuklid Gestein Wasser 

Ni-63 Lamarcki Söhlde 168 
Pläner 

U-233 Lamarcki Söhlde 188 
Pläner 

Ra-226 Rotplä- Söhlde 315 
ner 

U-233 Rotplä- Söhlde 2066 
ner 

Ni-63 Rotplä- Söhlde 117 
ner 

U-233 Erz- Str. 2385 
kalke 670 

D 
2 [cm /s] 

2,8·10-8 

1,8•10-8 

5,8·10-9 

3,1·10-9 

2,8·10-9 

9,8·10-9 

a 

0,22 

1,68 

0,69 

0,56 

0,028 

2,02 

Kd 
[ml/g] 

0,011 

0,55 

0,22 

o, 17 

0,72 

50/70 

8,6/9,6 

886/885 

9,9/11 

138/244 

3,7/7,4 

Den Meßwerten ist zu entnehmen, daß die aus Diffusionsver

suchen abgeleiteten Kd-Werte kleiner sind als die im Batch

versuch bestimmten Rs/R
0

-Werte. Die Belastbarkeit der Dif

fusionsversuchs-Daten ist deshalb vorerst eingeschränkt. 

Über die Ursache der Abweichungen können bisher keine Aus

sagen gemacht werden. 
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4. Chemische und geochemische Einordnung der an Konrad

Deckgebirgsschichten gemessenen Sorptions- und De

sorptionsparameter 

4.1. Fehlerbetrachtung 

4.1.1. Fehlerursachen 

Die Messungen von Sorptions(Rs)- und Desorptions(R0 )-Werten 

können u.a. beeinflußt werden 

- durch Nachbildung von Eisenhydroxid 

- durch eine oberflächliche Oxidation der Gesteinspro-

ben 

- durch Veränderungen des pH- und Eh-Wertes der Grund

wässer 

- durch fehlerhafte Einwaagen bzw. Vorgaben der Was

servolumina 

- durch Veränderungen der Grundwässer bei der pH-Ein

stellung mit NaOH oder HCl nach der Nuklidzugabe 

- durch abweichende irreversible Kolloidbildungen 

aufgrund einer geringen Über- bzw. Unterschreitung 

des pH-Werts bei der pH-Einstellung 

- durch Verstopfen der Filterporen durch größere Teil

chen (d) 0,40 ~m 0), wie Kieselsäure etc. 

- durch fehlerhafte Filter 

- durch Fehler der Radionuklidbestimmung. 

4.1.2. Abschätzung der Fehler 

Für die auf zufällige Gerätefehler (z.B. auf die Elektro

nikdrift, Störimpulse usw.), auf Fehler der Impulszählung 

und auf die Probenvorbereitung zurückgehende prozentuale 

Standardabweichung kann ein Bereich von 1 - 4 o/o angenommen 
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werden. Die Berechnung der Standardabweichung aus gemes

senen Rs- und RD-Werten ergibt jedoch für das Gesamtver

fahren weit über 1 - 4 o/o liegende Werte, so daß mit einem 

verhältnismäßig hohen Anteil der· radiochemischen Ver

suchsführung am Gesamtfehler gerechnet werden muß. Für 

die Standardabweichung der Batchversuche ist dabei ohne 

Radionuklidmessung ein von der Art der Radionuklide und 

der Größe der Rs- und RD-Werte abhängiger Bereich von 3 

- 25 o/o anzunehmen. 

4.2. Vergleich der Rs/RD-Daten mit Literaturwerten 

Die an den Konrad-Systemen (Gesteins-Wasserproben der 

Tab. 2-1) bestimmten Rs- und RD-Werte von Uran und Folge

produkten können nur eingeschränkt mit Literaturdaten 

verglichen werden, da 

- nur wenige Werte vorliegen 

- die Versuchsbedingungen von den Konrad-Systemen ab-

weichen 

- für die Nuklide Ac, Pa und Ni keine Verteilungs

koeffizienten geologischer Systeme verfügbar sind. 

Der in Tab. 4-1 gegebene Vergleich stellt deshalb nur 

eine vereinfachende Näherung dar. 
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Tab. 4-1 Vergleich der an Gesteins-Wasser-Systemen des 

Konrad-Deckgebirges gemessenen R8/R0-Werte 

mit Literaturangaben (vgl. [20]). 

Nuklid 

u 

Th 

Ra 

Pb 

Ac 

Pa 

Ni 

Anmerkung: 

R8 /R0-Bereich 
(Konrad) 
[ml/g] 

3,6 - 179 

) 1000 

1,3 - 886 

11,9 - 10000 

51 - 4200 

692 - 10000 

2,7 - 476 

* Vergleich mit Cm 

Kd 
(nach [20]) 

[ml/g] 

2 - 20 

100 - 500 

5 - 50 

2 - 5 

100 - 200* 

10000* * 

** Vergleich mit Sorptionswerten an Quarz

glas (bei pH = 7) nach [21]. 

4.3. Geochemische Einordnung 

Eine Einordnung der mittels Batchtechnik gemessenen R8-

und R0-Werte von Uran und Folgeprodukten in das für Bö

den und 0berflächenwässer ableitbare geochemische Beweg

lichkeitsfeld (vgl. [1]) kann ebenfalls nur mit Vorbe

halt erfolgen. Bemerkenswert erscheint jedoch, daß Ra

dium, Uran und Actinium nach dem aus Ionenladung und 

Ionenradius festgelegten Beweglichkeitsfeld im Einklang 

mit R8- und R0-Messungen (vgl. Übersicht in Tab. 4-2) zu 

den "beweglichen" Kationen und Thorium und Protactinium 
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zu den "unbeweglichen" Nukliden zählen. Blei scheint 

jedoch aufgrund der nicht zu vernachlässigenden Neigung 

zur Bildung polymerer Hydrolyseprodukte, wie Pb20H3+, 

Pb 4(0H)!+ etc., in Abweichung vom geochemischen Migra

tionsfeld, zu den wenig beweglichen Elementenzuge

hören. 

Tab. 4-2 Abstufung der Migrationsfähigkeit aufgrund der 

gemessenen R5 - und R0-Bereiche. 

Nuklid 

u 

Ra 

Ni 

Ac 

Pb 

Pa 

Th 

R5-Bereich 

[ml/g] 

3,6 - 131 

1,3 - 886 

2,7 - 383 

R0 -Bereich 

[ml/g] 

7,5 - 179 

1,4 - 885 

4,6 - 470 

51 - 1 7-103 
' 

73 - 4,2·10
3 

11,9 - 6·103 13 - 1-104 

692 - 2·10
4 3 

1, 6 • 10 - 1-10
4 

) 103 ) 10
3 

Normale 
Geochemische 

Beweglichkeit 

beweglich 

beweglich 

beweglich 

mäßig beweg-
lieh 

wenig beweg-
lieh 

unbeweglich 

unbeweglich 

Nach Tab. 4-2 kann somit eine Migrationstendenz in der 

Reihenfolge 

U )1 Ra ~ Ni ) Ac ) Pb ) Th ~ Pa 

angenommen werden. In Abb. 4-1 wird abschließend noch 

versucht, diese Zuordnung im geochemischen Beweglich

keitsfeld anzudeuten. 
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Abb. 4-1 Einordnung von U, Ra, Ac, Pb, Pa und Th 

in das geochemische Beweglichkeitsfeld 

(Beweglichkeitsgrenzen nach [1]). 
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