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Uberblick

A28: Einfluss von Kolloiden auf den Transport von Radionukliden (Szenarien)
A29: Einfluss von Kolloiden auf den Transport von Radionukliden (Geosphare)
Es ist darzulegen, wie und ob Kolloide einen Einfluss auf den Transport von Radionukliden haben kdonnen

Es wurde festgestellt, dass unter den zu erwartenden Bedingungen der Einfluss von Kolloiden auf den RN-
Transport vernachlassigbar ist
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Teil 1: Grundlagen
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Fernfeld

Kolloidchemie
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Relevante geochem. Bedingungen
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Kolloide?

Teilchen in einer GrofRe zwischen 1 und 1000 Nanometer

Gleichmaldig in einem kontinuierlichen Medium (hier Flussigkeit) verteilt
Setzen sich unter der Schwerkraft nicht ab

Streuen das Licht

Wasser- Glukose- Cellulose- ,,. : s 4
molekiil molekdl kristalle Virus Bakterium Haar Tischtennisball
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Manometer : Mikrometer Millimeter Meter
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http://www.spiralmedicine.ch/was-ist-kolloidales-gold.htm

https://www.plus.ac.at/wp-content/uploads/2021/02/Silber-Nanopartikel-Info.pdf
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https://www.plus.ac.at/wp-content/uploads/2021/02/Silber-Nanopartikel-Info.pdf

Mogliche Quellen von Kolloiden in Konrad

Salzgitter Salder Grop
Hohenzug Heerte Schacht Gleidingen

Konrad 1

Schnitt durch die

Knick im Knick im

Einlagerungsstrecke m NN
o
ey
-2.000:
| Albium/Hilssandstein Malm/Oxfordium mit Korallenoolith
i : v . v
= Abfallmatrix = Grundwasser
= Organische Bestandteile = Korallenoolith

= Behaltermaterialien
= Verfullmaterial
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Zementhaltige Systeme: Kolloide vorhanden?

10' Wieland et al. 200

[ groundwater )
[ ement pore water (backfill mortar)

Partikelkonzentration
[Teilchen dm-3]

m  Groundwater (Magarin site)
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Smellie, SKB TR-98-04, 1998
BDS: Bad Sackingen, MEN: Menzenschwand, LEU: Leuggern, ZUR: Zurzach, GTS: Gardiner et al., AEA Technology Report AEAT/R/ENV/0219, 2000
Grimsel Test Site, WLB: Wellenberg, MAQ: Maquarin, CPW |. Zement Degradation Fujita et al., DOI 10.1016/S0169-7722(02)00109-2, 2003
Stadium |, CPW II: Zement Degradation Stadium Il Swanton and Vines, DOI 10.1016/S0927-7757(02)00561-7, 2003

Wieland et al., DOI 10.1016/S0883-2927(03)00114-8, 2004
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Kolloide stabil?

Chemische Stabilitat

Kolloide lI0sen sich unter den geochemischen Bedingungen nicht auf

Physiko-Chemische Stabilitat

Einzelner Partikel liegt in LOsung vor
Partikel aggregieren nicht, weil sie sich abstol3en

Einflussgrofien

Ladung der Oberflache
Temperatur
Konzentration der Losung
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Zementhaltige Systeme: Kolloide stabil?

Wieland, Nagra TR 01-02, 2001

0.
10" 7 A | " "| © QuartzZACW (Fig. 9a)
i ®  Mortar M1/ACW (Fig. 10a)
- e Mortar M1/ACW (Fig. 10a)
[ X + Mortar M1/ACW (Fig. 10b)
v Mortar M1/ACW (Fig. 10b)
10" Fee Sedimentation ©  Quartz/ACW /ISA(Fig. 11a)
B g e RSbeenne % Mortar M1/ACWI/ISA (Fig. 11b)
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o - s 1 — Kolloide in Zementsystemen nicht langzeitstabil
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| ACW: artificial cement pore water ([Ca],,;= 1,2:10-3 mol/L)
10" 4 PRI . PR S S R ISA: Isosacharinsaure
Mortar M1: Nagra Verfillmaterial (Qz and Portlandzement)
0 200 400 600 800 1000 S: Serie 1 und 2 mit jeweils zwei Versuchen (R1 und R2)
. Kolloide: Gemahlener hydratisierter M1, gesiebt
Time [h] Y 9
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Eigenkolloide

Altmaier et al., DOl 10.1524/ract.92.9.537.54983, 2004

Werden bei vierwertigen Actiniden beobachtet

Solubility from undersaturation

Plutonium -2 filled points:  including colloids
) open points: after ultracentrifugation
Thorium 3 |¥ X 05MNaCl A A 0.25M MgCl, .
WO 50MNaCl 4 < 25MMgCly
-4 F ® O 4.5M MgCl, 1
Geloste ! ¢ |
Spezies =
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Festphase o
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-log [H*]

— Nach Stand von W&T existieren Eigenkolloide nur bei Vorliegen — Eigenkolloide erhéhen die Léslichkeit

einer Festphase (d.h. nur im Endlager selbst)
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Teil 2: Exemplarische Modellrechnungen
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Warum Modellrechnungen

—> Transportweg —
Kolloide konnen Transport von Radionukliden N |
forcieren, insbesondere : Beobachtungspunkt
bei stark sorbierenden Radionukliden =
bei geringer Riickhaltung und Langzeitstabilitat 5 o |
der Kolloide é mit Kolloiden ohne Kolloide
z
o
\\ S
AT} gl
Zeit

Unter den Bedingungen am Standort Konrad
z.T. starke Sorption von RN an Kolloiden moglich
Erwartung, dass Kolloide nicht langzeitstabil sind

Modellrechnungen
zur Erweiterung des Systemverstandnis
zur lllustration von Effekten/Prozessen
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Szenarien

Geochemische Bedingungen
im Nahbereich gepragt durch

Geochemische Bedingungen
gehen im Fernfeld irgendwann

zementierte Abfalle und

uber zum ungestorten

zementhaltigen Versatz Grundwasser
SW NO
Salzgitter Salder Grop dtenblttel, Schwilper Adenbiittel Roéttgesbiittel Calberlah
HBhenzug Heerte Schacht Gleidingen Wendeburg
Konrad 1
Knick im Knick im Knick im Knick im Knick im
m NN samm samm Schnitt Schnitt Schnitt
Quartar ﬂ I r~ Quartar | |
i, — P
-1.000 - .
"2.000 = — . —r e
- ey
Albium/Hilssandstein Malm/Oxfordium mit Korallenoolith Dogger/Cornbrash-Sandstein
0 5 10 20 30 40 45 km
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Szenario

= Freisetzung von Zementkolloiden aus den Abfallen

= RN sind in den Abfallen an Zementoberflachen
gebunden (,sorbiert”) RN-Desorption von Kolloiden
- Anfangsbedingung: &=

= RN sind initial an den Kolloiden sorbiert

BerUcksichtigte Prozesse: = RN-Sorption

Filtration am Sediment

= Advektiver, dispersiver und diffusiver Transport

= Mobile und immobile Kolloide

= Lineare Sorption, kinetisch kontrolliert

= Sorption und Filtration von Kolloiden

= RN in Losung, am Sediment und am Kolloid gebunden
= Radioaktiver Zerfall
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Modell und wichtige Eingangsparameter

| Calberlah
' ichtq Quartdr
Vereinfachter Oxford-Pfad Schichtqrenze zum

Oberkreide
Modellierung mit COFRAME

Modell entsprechend der Unterkreide

Langzeitsicherheitsanalyse Konrad*'

Sorptionskoeffizienten fur RN an

Zementkolloiden aus Wieland et al.*2 :"'_\
7 A s —> Nordost
Transport durch Oxford-Formation ver ¢ .,_\,sxc"“‘

Kolloidkonzentration am Einstrom: 0,1 mg/ Ausbreitungsgebiet

*1 Storck, R. et al.. 1986 (EU 76.1)

*2Wieland, E.; Van Loon, L.R.: et al.: Cementitious Near-Field: Sorption Data Base
for Performance Assessment of an ILW Repository in Opalinus Clay 2002
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Strahlenexposition in Sv/a

Radionuklide

-3
10
JA-129
-5
10"
Ra-226
1129 _Pb-210
U -234
N \U -238
_y AU -236
10 — “Ac -227
U -235. Po-210, Ra-223
Cl-36
. Th-230
0 Pa -231
10— Bi -210
Co-L1
J /\Th-—zm.
Se-79 Tc-99
1 / \ [/ /7 TN Th-227
10 T T T T T T -I—l— 1] L) L 1 LR ' T r T T || LI I—I
7
10° 10° 10 108

Zeit n a

Storck, R. et al.. 1986 (EU 76.1)
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Betrachtete Radionuklide (RN)

= Nicht- / schwach-sorbierende RN [-129,
Cl-36, Ca-41 Se-79, Tc-99

= Uranisotope und ausgewahlte
Tochternuklide

« Konzentrationen am Ende des
Transportwegs werden durch
Uranisotope bestimmt

» Langlebig

» Weniger stark an Minerale gebunden
(sorbiert) als die meisten Tochternuklide

= Stark sorbierende Radionuklide, die in der
Zerfallsreihe vor den Uran-Isotopen stehen

 Kurzlebige RN nicht betrachtet
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Referenzfall ohne Kolloide

Schwach sorbierende RN und U-Isotope mit Tochtern

10'3 P\projekt: iko2-radi i eitungirech idelpiotiretcase.lay | | | | Lo | ool | |
J-129
Se-79
10° 4 Tc-99
U-238
107 -
E
S 10° 4
E
(@]
10™
10-13
T LR T L T m TTTTg T T T T
10* 10° 10° 10’ 108

Zeit [a]
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Radionuklidkonzentrationen am Ende des
Oxford

= Nicht sorbierendes Radionuklid J-129 wird
am schnellsten transportiert (Maximum bei
2,5-10° Jahren)

= Kurven der schwach sorbierenden
Radionuklide Se-79 und Tc-99 mit Maxima
zwischen 5 -10° und 5-10% Jahren

= U-238 mit Maximum bei ca. 107 Jahren
(auch andere Uranisotope / Tochternuklide)
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cfr [mol/m?]

Einfluss von Kolloiden (Sorptionsgleichgewicht, keine Kolloidfiltration)

RN-Desorption von Kolloiden

Schwach sorbierende RN und U-Isotope mit Tochtern

1 0-3 Po\projek: iko2-radi i eitungirech ide\plotiref-casekol-glgw-c lay | L
— J-129
RN. . ————— Se-79 |
10° fre — Tc-99 1 RN-Sorption
- — U-238 am Sediment
107 - berucksichtigt
10° - -
10" -
Gleichgewichtsbedingungen Uber sehr hohe
13 Austauschraten (10° [a])
10 N B ] = . .
= Gleiche Kurvenverlaufe wie ohne Kolloide
-—————— vy = Maxima der Uran-Isotope und
10* 105 108 107 108 Tochternuklide geringflgig zu niedrigeren
Zeit [a] Zeiten verschoben
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ccr [mol/m?]

Einfluss von Kolloiden (Sorptionsgleichgewicht, keine Kolloidfiltration)

Schwach sorbierende RN und U-Isotope mit Tochtern

10-;3 P:\projektetuesiko2-radionukdi eftunglrech ide\plotiretcasekobglgweccriay | ! N | ! L
J-129

10% RNkolloidgebunden ?3:973
U-238

107 - ﬁ‘.

10° -

10" -

10™ -

P Y
T LR T L T IR T T T T
10* 10° 10° 10’ 108

Zeit [a]
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_RN-Desorption von Kolloiden

i RN-Sorption
am Sediment

berlicksichtigt

Gleichgewichtsbedingungen Uber sehr hohe Austauschraten
(108 [a"])

= Zeitpunkte der Maxima wie bei freien RN

= Unterschiede bedingt durch unterschiedlich starke Sorption

an Kolloiden

« Starke Sorption von Uran- und Tochternukliden an Kolloiden
- Ahnliche Maximalkonzentration wie fiir freie RN

+ Geringere Sorption der schwach sorbierenden RN an Kolloiden
-> niedrigere Maximalkonzentration als fir freie RN
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cfr [mol/m?]

Simulation mit kinetisch kontrollierter Desorption, keine Kolloidfiltration

Schwach sorbierende RN und U-Isotope mit Tochtern

1 0.3 P g kolkin-le-4-U_cflay | I L

J-129

RN. . Se-79

10° - frel Tc-99

©
107 4
107° -
10" -
10™ -

T . I Ay T
10* 10° 10° 10’ 10°

Zeit [a]
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_RN-Desorption von Kolloiden

4 RN-Sorption

Nicht am Sediment

berucksichtigt

Desorptionsraten 104 [a])

= Kurven (speziell der Uran-Isotope und
Tochternuklide) verbreitern sich zu
friheren Zeitpunkten

= Minimale Abnahme der
Maximalkonzentration
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ccr [mol/m?]

Simulation mit kinetisch kontrollierter Desorption, keine Kolloidfiltration

Schwach sorbierende RN und U-Isotope mit Tochtern

1 0.3 p g\ kolkin-le-4-U_ccrlay | L L1
J-129
10% RNkoIIoidgebunden ?3:973
U-238
107
10®° -
10" -
10-13 N
A FAY
10* 10° | 10° 10 10°
Zeit [a]
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_RN-Desorption von Kolloiden

4 RN-Sorption

Nicht am Sediment

berucksichtigt

Desorptionsraten 104 [a])

= Kurven (speziell der Uran-Isotope und
Tochternuklide) verbreitern sich zu
friheren Zeitpunkten

= Geringe Abnahme der
Maximalkonzentration
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cfr [mol/m?]

Simulation mit kinetisch kontrollierter Desorption, keine Kolloidfiltration
RN-Desorption von Kolloiden

Schwach sorbierende RN und U-Isotope mit Tochtern

1 0.3 P o\ koldkin-1e-5-U_cflay | I [
—_— J-129
RN. . — Se-79
5 frei
107 - Tc-99 {RN-Sorption
© — U-238 am Sediment
107 4 i berucksichtigt
107 -
107" - -
/ Desorptionsraten 10- [a])
107" 4 j - = Kurven fur die freien RN sehr stark
F.' verbreitert mit Ankunft bei ca. 4-10° Jahren
| = Transport eines Teils der RN nahezu so
L ) A I P schnell wie nicht sorbierende RN
10 10 10 10 10 . . : .
Zeit = Maxima mit Ausnahme von Tc-99 nicht hoher
eit [a] als ohne Kolloide
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ccr [mol/m?]

Simulation mit kinetisch kontrollierter Desorption, keine Kolloidfiltration

Schwach sorbierende RN und U-Isotope mit Tochtern

10-3 P\projekt: iko2-radi i eitungirech ide\p koldkin-1e-5-U_cerlay | | L
J-129

10% RNkolloidgebunden ?3:973
U-238

%”W.

107 N .

10° -

10-11 |

10™ -

I T T I I
10* 10° 10° 10’ 108

Zeit [a]
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RN-Desorption von Kolloiden

-4 RN-Sorption
am Sediment

beriicksichtigt

Desorptionsraten 10-° [a])

= Maxima fur die kolloidgebundene Fraktion zu
frihen Zeitpunkten verschoben mit Ankunft
bei ca. 4-10° Jahren

= Transport eines Teils der RN nahezu so
schnell wie nicht sorbierende RN

= Maxima mit Ausnahme von Tc-99 nicht

signifikant hoher als ohne Kolloide
24



Einfluss von Kolloiden: Einschrankung der Kolloidmobilitat durch Filtration

Kolloidverteilung entlang des Transportwegs bei irreversibler Filtration
= Signifikante Reduktion der Kolloidkonzentration ab Filtrationsraten > 2,4 10-° a-*

0-0001 I | | | | | | | | |
A Filtrationsrate |
4N 2 4E-6[a-1] |
8E-05 — \ - — — = 24E-5[a-1]
VTN e 2,4E-4[a-1] L
d8 N -
i \ L
T -05 — \ -
E 6E-05 : X
= R lin -
g 1 —
o 4E-05 % \ —
4 \ L . .
] N I Filtration
4 N L
\
2E-05 — S —
4 ~ L
~ e
0 T f T T T T T T |- -| — — == |
0 10000 20000 30000

Transportweg [m]
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c-Kol [kg/m?]

Einfluss von Kolloiden: Kolloidmobilitat

Kolloidverteilung entlang des Transportwegs bei irreversibler Filtration
= Signifikante Reduktion der Kolloidkonzentration ab Filtrationsraten > 2,4 10-° a-*

10—6 4 e T T T e N
10™ -
log
107 -
o Filtration |
Filtrationsrate |
102 | —— 24E-6[a-1] _
- — — = 2,4E-5[a-1]
““““““““““““““ 2 4E-4 [a-1]
1 1 1 1 | 1 1 1 1 | 1 1 1 1 |
0 10000 20000 30000

Transportweg [m]
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Relevanz von Kolloiden in Abhangigkeit der Kolloidfiltration bzw. der
Radionukliddesorptionsrate an den Kolloiden Radionuklid-

Desorptionsraten

10°
_ 101 =
- 2
= o
) v
& 10° S
g- 103 :u?-
2 e
2 Q2
= -4 . E
) 10 Bereich der S
< =T4]
n erwarteten S
2 10 Relevanter E Parameterwerte fir |u

Kolloiden auf'¢ die Bedingungen am
Radionuklidtranspo Standort Konrad
10°°
10 107 104 103 102 101 10°

Kolloid-Filtrationsrate [a1]

Aspekt 2: Kolloidgetragener Radionuklidtransport | Seher, Noseck, GRS 27



Fazit

Kolloide konnen am Standort Konrad vorhanden sein
Insbesondere Bildung in zementbasiertem Nahfeld des Endlagersystems zu erwarten

Konzentrationen < 0,1 mg/l

Experimente (Nagra) zeigen, dass die Kolloide nicht langzeitstabil sind
Stetige Abnahme der Kolloidkonzentration in Losung (4 GroRenordnungen in 1000 h)
Vorhandensein von organischen Liganden verlangsamt die Abnahme aber verhindert sie nicht

Modellrechnungen zur Erweiterung des Systemverstandnisses und zur lllustration von Effekten/Prozessen
Unter realistischen Filtrationsraten vollstandige Ruckhaltung der Kolloide
Selbst unter Annahme langzeitstabiler Kolloide Einfluss nur bei unrealistisch niedrigen Desorptionsraten
- Unter den zu erwartenden Bedingungen ist der Einfluss auf den RN-Transport vernachlassigbar

A28 Einfluss von Kolloiden auf den Transport von Radionukliden (Szenarien)
A29 Einfluss von Kolloiden auf den Transport von Radionukliden (Geosphare)
Kein relevanter Einfluss auf das Ergebnis der LZSA

- Deltas sind nicht sicherheitsrelevant
- Keine weiteren Betrachtungen notwendig
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Vielen Dank fur die Aufmerksamkeit
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