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Vergleichende Bewertung der mit S5Sedimenten aus Deckgebirge und

Nebengestein der Schachtanlage Konrad durchgefilhrten Sorptions-

experimente

Einleitung

Der Nachweis der Langzeitsicherheit des geplanten Endlagers
Konrad basiert auf der Modellierung der Radionuklidausbrei—
tung aus dem Bereich des Grubengebdudes durch die Gecosphdre
bis in oberflachennahe Grundwisser. Der Transport der Radio-
nuklide wird u. a. durch Sorptionsvorgdnge an den Gesteinen
des Ausbreitungsweges gegeniiber dem Transportmittel Wasser
verzdgert. Um diese Rickhaltung der Radionuklide im Deckge-
birge und Nebengestein in den Modellrechnungen bertcksichti-
gen zu konnen, wurden die Sorptionseigenschaften der stand-
ortspezifischen Gesteins-/Grundwasser-Systeme in einem um-
fangreichen experimentellen Programm untersucht. Die dabei
eingesetzten Experimentiertechniken sind in /1/ beschrieben.
Detaillierte Erlauterungen der Versuchsdurchfihrung und -
auswertung finden sich in /2/, /3/, /4/ und /5/. Nachfolgend
werden eine vergleichende Bewertung der Experimentiertechni-

ken vorgenommen sowie die Argumente zusammengefaft, die fur
die Heranziehung der Sorpticnskoceffizienten der Batch-Ver-
suche (RS-Werte) fir die Modellrechnungen mafgebend waren.




Bewertung der Experimentiertechniken

Um die in den Laborversuchen =rmittelten Sorptionsdaten auf
die natirlichen Verhdltnisse des Standortes Konrad iibertra-
gen zu konnen, missen die Experimente die standortspezifi-
schen geologischen, hydrogeolcocgischen und geochemischen
Randbedingungen mdglichst weitgehend abdecken. Als eine
Voraussetzung hierfir wurden die Sorptionseigenschaften der
Gesteine nach 3 prinzipiell unterschiedlichen Verfahren
bestimmt /1/:

- In Durchlaufsdulenversuchen zur Bestimmung der dynamischen
Transportvorgdnge.

- In Batch-Versuchen (Schittelversuche und Umlaufsidulenver-
suche) zur Bestimmung der Sorptionsgleichgewichte.

- In Diffusionsversuchen zur direkten Bestimmung des Ein-
dringverhaltens von Radionukliden in die Festgesteinsma-
trix.

Die Batch- und Durchlaufsdulenversuche an Konrad-Gesteinen
erfolgten mit koOrnigem Material, aus dem mittels Siebung
drei Kornfraktionen gewonnen wurden /5/. Fir die Diffusions-
experimente wurden Festgesteinsproben eingesetzt. Die Forma-
tionswdsser und Gesteine wurden vor den Sorptionsexperimen-
ten dquilibriert, so dafl die physikalisch-chemischen Randbe-
dingungen weitgehend den natiirlichen Verhaltnissen entspro-
chen haben, wie insbesondere durch die Messung der Eh- und
pH-Werte /3/ belegt wird.

Durchlaufsdulenversuche

In Durchlaufsdulenversuchen wird das Sorbens von der wafiri-
gen Phase durchstromt, so daf3 mit dieser Technik vor allem
die Verhadltnisse in natirlichen Grundwasserleitern angena-
hert werden kdnnen. Die dabei einzuhaltenden geringen Fil-
tergeschwindigkeiten erfordern sehr lange Versuchszeiten bis



zur Erreichung der Verteilungskonstanz sowie zur Minimierung
von sorptionskinetischen Einfliissen. Die umfangreichen Sorp-
tionsexperimente mit einer systematischen Variation relevan-
ter Parameter wurden daher nicht mit der Saulentechnik,
sondern nach der Batch-Methode durchgefihrt.

Beil Durchlaufsdulenexperimenten werden aus gemessenen Retar-
dationen der Radionuklide 'erteirlungskceffizienten (KD—
Werte) berechnet. Ein Vergleich dieser dynamisch ermittelten
Kp-Werte mit den statischen RS/RD—Werten der Batch-Versuche
zeigt eine weitgehende Ubereinstimmung bei Anwendung opti-
mierter Sdulenparameter. Bei einigen Durchlaufsdulenex-
perimenten, 2z. B. mit C 14 und der Probe "Kimmeridge" als
Sorbens /2/, lagen 1. a. die =2rmittelten KD—Werte unter den
Rg-Werten der entsprechenden Batch-Versuche.

Das bedeutet nicht, daf unter natidirlichen Bedingungen mit
einer geringeren Sorption des betreffenden Radionuklids, als
in den Batch-Versuchen ermittelt, gerechnet werden muf3.
Vielmehr hat sich in allen Fdllen, wo dieser Effekt auftrat,
gezeigt, daB der geringere Kp-Wert mit einer nicht vollstdn-
digen Wiedererhaltungsrate verkniipft ist. Der Effekt kann
daher so interpretiert werden, dafl sich die eingesetzte
Menge des Radionuklids beim Durchstrdmen der Sdule in einen
mobileren Teil (entsprechend ziner reversiblen Sorption bzw.
schnellen Desorption) und in einen wenig beweglichen Teil
(entsprechend einer "irreversiblen" Sorption bzw. langsamen
Desorption) aufteilt. Der Kp-Wert charakterisiert daher nur
das Sorptionsverhalten des beweglicheren Anteils.

Batch-Versuche

Diese Experimentiertechnik umfaft Schiittel- und Umlaufsau-
lenversuche und stellt eine statische Methode zur Ermittlung
von Gleichgewichtsverteilungen von Radionukliden zwischen
Sedimentprcbe und wdpBriger Ldsung dar. Im Gegensatz zu den
Durchlaufsdulenversuchen spielen bei Batch-Versuchen hydrau-
lische Vorgdnge, Dispersion und Reaktionskinetik keine Rol-



le. Bei geeigneter Versuchsdurchfiihrung lassen sich jedoch
auch kinetische Daten gewinnen.

Die im Vergleich zu Durchlaufsdulenversuchen geringen Lauf-
zeiten der Schittelversuche <rméglichen eine einfache
Durchfihrung ven Versuchsreihen mit Parametervariation.

Bei Schilttelversuchen kann es durch die mechanische
Beanspruchung zu Anderungen der Xornverteilung und damit zur
Entstehung neuer Oberflachen kommen, wodurch moglicherweise
zu hohe Sorptionskoeffizienten gemessen werden. Um diesen
Effekt zu minimieren und trotzdem eine ausreichende
Durchmischung zu erzielen, wurden die Sorptionsproben daher

in Intervallen und schonend, z. B. in einer Rotationsschiit-
telmaschine bewegt.

Die Untersuchungen an Konrad-Gesteinen haben gezeigt, daB
keine bzw. nur eine geringfigige Abhangigkeit der Sorptions-
/Desorptionskoeffizienten von der KorngrdBe besteht. Die vom
Staatlichen Forschungsinstitut Bamberg durchgefilhrte Bestim-
mung der Kornoberfldchen zeigte nur geringfigige Unterschie-
de fir die einzelnen Kornfraktionen. Das bedeutet, daB die
Sorption der Radionuklide im wesentlichen an inneren Ober-
flachen des Sorbens erfolgt. Auch von daher erscheint es
ausgeschlossen, dap3 Oberfldcheneffekte als Folge der mecha-
nischen Beanspruchung der Proben die gemessenen Sorptionsda-
ten nennenswert beeinfluf3it haben.

Bei den zu den Batch-Verfahren zdhlenden Umlaufsdulenversu-
chen, die eine sehr geringe mechanische Belastung der Sedi-
mentproben bewirken, wird eine radionuklidhaltige Losung im
Kreislauf bis zur Einstellung des Verteilungsgleichgewichts
iber eine kleine Sdule gepumpt. Umlaufsdulenversuche sind
jedoch sehr zeitaufwendig und erfordern einen erheblichen
experimentellen Aufwand. Dariiber hinaus kann die Sorption
von Radionukliden an den Apparaturmaterialien (Pumpen,
Schldauche, Filter etc.) nicht mehr vernachldssigt werden.



Die in den Batch-Versuchen bestimmten Sorptionsdaten werden
durch die Ergebnisse der Sdulenversuche bestdatigt. Die 1in
einigen Fdllen beobachteten Unterschiede zwischen dynamisch
ermittelten Kp-Werten und statischen Rg-Werten konnen - wie
bereits angesprochen - durch =1ine Festlegung bzw. sehr lang-
same Desorption eines Teils der eingesetzten Radionuklidmen-
ge 1in den Sdulenversuchen erklart werden. Die Uberein-
stimmung der mit prinzipiell unterschiedlichen Untersu-
chungsmethoden erhaltenen Ergebnisse bestdtigt die Ubertrag-
barkeit der in Laborversuchen gemessenen Sorptionsdaten auf
die natirlichen Verhdltnisse.

Diffusionsversuche

Die an Festgesteinsproben durchgefithrten Diffusionsunter-
suchungen hatten zum Ziel, die gemessenen Sorptionsdaten mit
einer zusdtzlichen Methode abzusichern. Die mit Hilfe derxr
iiblichen Transportgleichungen abgeleiteten Kp-Werte lagen
z. T. deutlich unter den Sorptionswerten der Schilittel- und
Sdulenversuche. Als Ursache hierfir kommt z. B. bei stdrker
sorbierenden Nukliden ein Einfluf3 der Diffusion der sorbier-
ten Phase in Frage /3/. Auch ist in einigen Fadllen die
erforderliche Konstanz der Ausgangsaktivitdt Uber die gesam-
te Versuchsdauer nicht gewdhrleistet /2/.

Mit neueren Auswerteverfahren, die zeitabhidngige Konzentra-
tionsdnderungen berilicksichtigen /6/ bzw. den durch Sorp-
tionseffekte beeinflupten Diffusionskoceffizienten mit dem
von Sorptionseffekten unbeeinflufiten Diffusionskoeffizienten
der Porenldsung verkniipfen /4/, /7/, wird eine zum Teil sehr
gute Ubereinstimmung zwischen den aus Diffusionsmessungen
und Batch- bzw. Sdulenversuchen ermittelten Sorptionsdaten
erhalten.



Sorptionsdaten fiir Modellrechnungen

Wie in Abschnitt II.2 angesprochen, wurden mit der Batch-
Technik umfangreiche Untersuchungen mit einer systematischen
Variation der relevanten Parameter, wie z. B.

- aerobe/anaerobe Bedingungen

- Eh- und pH-Wert

- Korngrofle

- Volumen/Masse-Verhdltnis

- Einfluf3 von Komplexbildnern

- Kolloidbildung

- Konzentration des Radionuklids
- Versuchsdauer

- Salzgehalt der Wasser

durchgefilhrt.

Mit diesen Untersuchungen sollten die Parameter identifi-
zlert werden, die das Sorptionsverhalten der Radionuklide
beeinflussen und ihr Einflul quantifiziert werden.

Diese Experimente haben u. a. gezeigt, daf

- die Aquilibrierung von Gesteinen und zugehdrigen Widssern
zu systemspezifischen Bedingungen mit z. B. charakteristi-
schen Eh- und pH-Werten fihrt. Die gropBe Pufferkapazitat
der Systeme bewirkt auch nach erzwungenen Anderungen von
Eh- und pH-Wert eine Riickkehr zu den urspriinglichen Werxr-
ten. Dieses Verhalten gewdhrleistet, dap die Experimente
unter Bedingungen durchgefiihrt wurden, die weitgehend den
natirlichen Verhidltnissen entsprachen.

- das Sorptionsverhalten der Elemente Zr, Th, Ac, Pu, Am, Pb
und Ni sehr stark von der Anwesenheit von Komplexbildnern,
insbesondere EDTA beeinfluf3 wird. Demgegeniiber sind even-
tuelle Einflisse unterschiedlicher Experimentiertechniken
und Abweichungen von den natirlichen Randbedingungen zu



vernachlassigen.

- das Sorptionsverhalten des U wird sehr stark von der
Elementkonzentration bestimmt. Auch in diesem Fall diurfte
dieser Effekt andere Einflisse Ukerdecken.

Entsprechend der aus der Modellierung der grof3irdaumigen
Grundwasserbewegung abgeleiteten Randbedingungen ist lidngs
des gesamten Ausbreitungspfades ein Einfluf3 des Komplexbild-
ners EDTA und der Elementkonzentration beim U zu betrachten
/1/. Da der Einflu dieser Parameter mit der Batch-Technik
untersucht wurde, wurden daher die RS—Werte der Schilttelver-
suche fir die Modellierung der Radionuklidausbreitung
zugrunde gelegt. Die Zuldssigkeit dieser Vorgehensweise
ergibt sich, wie 1in den vorhergehenden Kapiteln gezeigt
wurde, durch einen Vergleich der mit den unterschiedlichen
Experimentiertechniken erhaltenen Sorptionsdaten.
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