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Zusammenfassung

Die am Institut fur Angewandte Geologie der Freien
Universitdt Berlin im Auftrage der
Physikalisch-Technischen-Bundesanstalt durchgefihrten
Arbeiten zum Migrationsverhalten von Radionukliden in
Gesteinen des Standortes Schachtanlage Konrad gliederten

sich in zwei Abschnitte:

1. Probenahme von Fest- und Lockergesteinen sowie

zugehdriger natirlicher Wasser.

2. Experimentelle Arbeiten zum Sorptionsverhalten von
Radionukliden der Elemente Selen, Zirkon, Niob und

Technetium.

Die Probenahme erfolgte mit dem Ziel, in Abstimmung mit der
Physikalisch-Technischen-Bundesanstalt, der Bundesanstalt

fur Geowissenschaften und Rohstoffe, der Technischen
Universitdt Braunschweig und der Grubenleitung der
Schachtanlage Konrad, eine standortbezogene repridsentative
Auswahl von Fest- und Lockergesteinen nebst zugehdriger
Grund- bzw. Tiefenwdsser in ausreichender Menge und
qualitativ einwandfreier Form zu gewinnen und den
gleichfolls mit Sorptionsuntersuchungen beauftragten anderen
Arbeitsgruppen zur Verfigung zu stellen.

Die Gewinnung und der Versand erfolgte in drei verschiedenen
KorngrsBenfraktionen, die fur die Untersuchungen einzusetzen

waren.

Bei den experimentellen Arbeiten kamen methodisch

verschiedene Untersuchungsverfohren zur Anwendung:

Zur Ermittelung von Sorptionsgleichgewichten zwischen den
mit Radionukliden beaufschlagten natirlichen Widssern und den

Fest- bzw. Lockergesteinen kamen Schittelversuche zur
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Anwendung, die jeweils einen Adsorptions- und
Desorptionsversuch umfaBten. In diesem Rahmen wurde der
EinfluB verschiedener Komplexbildner, die Vertnderung der
physiko-chemischen Bedingungen und verschiedene
Pacrametervariationen (V/M-Verhdltnis;
Radionuklidkonzentration) in ihren Auswirkungen auf die

Sorptionsgleichgewichte untersucht.

An einigen Gesteinen des Grubengebdudes wurde das

Sorptionsverhalten in Umlaufsdulenversuchen betrachtet. Bei
den mit verschiedenen Korngréfenfraktionen durchgefihrten
Untersuchungen wird das ruhende Gestein von den mit den
Radionukliden beaufschlagten Wiassern wiederholt umspult.
Neben der stdndigen Kontrolle der pH- und Eh-Werte war es
mdglich, das Verhalten der Radionuklide Uber einen léngeren

Zeitraum zu beobachten.

In Durchlaufsgulenexperimenten konnte das Sorptionsverhalten

nach einer pulsférmigen Radionuklidaufgabe betrachtet
werden. Als Vergleich zum Ausbreitungsverhalten der
Radionuklide diente ein idealer Tracer. Verwendung fanden in
Abhdngigkeit von der KorngroBenfraktion unterschiedlich

dimensionierte Sdulenkdrper.

In Diffusionsexperimenten erfolgte eine Betrachtung des

diffusiven Transportes der Radionuklide durch die
Festgesteine. Aus den zeitlichen Konzentrationsdnderungen
lieBen sich Diffusions- und Verteilungskoeffizienten KD

bestimmen.

Aus den Gesteinen der Oberkreide und des Grubengebdudes
wurden 12 verschiedene Festgesteine sowie ein Lockergestein
(Quartdr) gewonnen, die einen reprdsentativen Querschnitt
der im Bereich des Standortes Konrad auftretenden Gesteine
bilden. Parallel erfolgte die Gewinnung natirlicher Wasser,
die mit diesen Gesteinen in einem zumindest

gleichgewichtsnahen Zustand standen,
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Fur Technetium lassen die aus Schiittelversuchen gewonnenen
Ergebnisse fur die Gesteine der Oberkreide gegeniUber den
Gesteinen des Grubengebdudes allgemein kleinere Rs-Werfe
erkennen. Bei den Gesteinen des Grubengebdudes kann
insbesondere bei den Gesteinen Erzkalke, Fladentonstein und
Heersumer Schichten (Rs> 1) eine gréBere Festlegung
beobachtet werden. Verschiedene Koriplexbildner haben auf das
Sorptionsverhalten des Technetiums in den untersuchten
Konzentrationsbereichen keinen Einflufl.

Die in den Durchlaufsdulenversuchen erzielten Ergebnisse
zeigen fur die Gesteine der Oberkreide gegeniber den
Gesteinen des Grubengebdudes, wie in den Schittelversuchen
kleinere KD-Werfe. Aus den an den Gesteinen des
Grubengebdudes ermittelten Werten sind die hohen
Retardationsfaktoren und KD-Werfe der Gesteine Erzkalke und
Fladentonstein hervorzuheben, die erheblich Uber den in den
Schittelversuchen erzielten Werten liegen.

In den Umlaufsdulenversuchen zeigt sich beim Gestein
Fladentonstein in allen drei betrachteten
KorngrsBenfraktionen innerhalb kurzer Zeit eine vollstidndige
Festlegung des Radionuklids. Eine versuchte Remobilisierung
war ohne Erfolg. Fur die Gesteine Hangendes und Liegendes
Erz konnte eine korngréflenabhdngige Adsorption beobachtet
werden. Wihrend in der Kornfraktion 6-20mm in beiden
Gesteinen eine vollstdndige Festlegung erkennbar war, lieen
sich beim Hangenden Erz in der mittleren und kleinen
Kornfraktion Rs-Wer‘re<l (ml/g) beobachten, wihrend beim
Liegenden Erz der Rs-Werf in der mittleren Kornfraktion~1
war, Die Heersumer Schichten, untersucht wurde die mittlere
KorngrsBenfraktion, zeigten einen RS -Wert von~4.5 ml/g.
Gegeniber den Schittelversuchen sind die in den
Umlaufsdulenversuchen erzielten Sorptionswerte deutlich
groBer.

Die nach AbschluB der Umlaufsdulenversuche durchgefuhrte
Ermittelung der Konzentrations-Orts-Verteilung erbrachte
Uber die Sdulenldnge eine gleichmidBlige Festlegung des

Radionuklids im Gestein.



Die aus den Diffusionsversuchen ermittelten KD-Wer're sind im
Vergleich zu den Sorptionswerten, ermittelt mit den anderen
eingesefzten Untersuchungsverfahren deutlich kleiner. Einige
Gesteine des Grubengebdudes lassen jedoch auch hier eine

deutliche Festlegung des Radionuklids erkennen.

Das Radionuklid Selen weist in den Schiuttelversuchen

allgemein RS-Werfe<] (ml/g) auf. In den Gesteinen der
Oberkreide ldRt sich mit der Zunahme der Mineralisation der
natirlichen Wdsser eine Abnahme der RS—Werfe erkennen.
Die Zugabe der Komplexbildner EDTA bzw. waschaktiver
Substanzen ist in den unfersuchten Konzentrationsbereichen
ohne Einflul. Die Zugabe von Zitronensdure bewirkt in den
Gesteinen der Oberkreide eine Abnohme der RS-Werfe.

In den Durchlaufsdulenversuchen kdnnen fur die Gesteine der
Oberkreide allgemein KD—Werfe< 0.1 (ml/g) beobachtet werden,
widhrend fur die Gesteine des Grubengebdudes die KD—Werfe
allgemein >0.2 (ml/g) sind. Die ermittelten
Retardationsfaktoren sind fur die Gesteine des
Grubengebidudes i.a. gleichfalls hsher.

In den Umlaufsdulenversuchen ist in allen untersuchten
Gesteinen nur eine geringe Festlegung erkennbar.

Aus den Diffusionsversuchen ergaben sich allgemein sehr
kleine KD-Werfe.

Die Radionuklide Zirkon und Niob weisen eine grole

Festlegung auf. Fur Niob 188t sich bei den Gesteinen der
Oberkreide mit zunehmender Mineralisation der eingesetzten
Wdsser eine Mobilisierung beobachten. Von den
Komplexbildnern wirkt sich EDTA in dem untersuchten

Konzentrationsbereich auf das Zirkon mobilisierend aus.
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inaktiven Gefafhdlfte im System Lieg. Erz/
Wasser der Strecke 670

Zeitlicher Konzentrations-Verlauf(Se-75) in der
inaktiven GefdBhdlfte im System Erzkalk-Serie/
Wasser der Strecke 670

Zeitlicher Konzentrations-Verlauf(Se-75) in der
inaktiven GefuaBhdlfte im System Erzkalk-Serie/
Wasser der Strecke 470

Zeitlicher Konzentrations-Verlauf(Se-75) in der
inaktiven GefdBhadlfte im System Fladentonstein/
Wasser der Strecke 470

Zeitlicher Konzentrations-Verlauf(Se-75) in der
inaktiven GefaBhalfte im System Fladentonstein/
Wasser der Strecke 470

Zeitlicher Konzentrations-Verlauf(Se-75) in der
inaktiven GefaRhalfte im System Fladentonstein/
Wasser der Strecke 670 '

Zeitlicher Konzentrations-Verlauf(Se-75) in der
inaktiven GefdBhdlfte im System Heersumer Sch./
Wasser der Strecke 470
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Zeitlicher Konzentrations-Verlauf(Se-75) in der
inaktiven Gefafhdlfte im System Heersumer Sch./
Wasser der Strecke 670

Zeitlicher Konzentrations-Verlauf(Tc-95m) in der
inaktiven GefaBhdlfte im System Cornbrash-Sdst./
Wasser der Strecke 470

Zeitlicher Konzentrations-Verlauf(Se-75) in der
inaktiven GefdBhdlfte im System Cornbrash-Sdst./
Wasser der Strecke 670

Konzentrations-Orts-Verteilung nach Abschlufl des
Diffusionsversuches; Gestein: Lamarcki-Pl.;
Kontaktzeit RN-Lsg.-Gestein >200d

Konzentrations-Orts-Verteilung nach Abschlufl des
Diffusionsversuches; Gestein: Kimmeridge;
Kontaktzeit RN-Lsg.-Gestein >200d

Konzentrations-Orts-Verteilung nach Abschlull des
Diffusionsversuches; Gestein: Erzkalke;
Kontaktzeit RN-Lsg.-Gestein >200d

Konzentrations-Orts-Verteilung nach AbschluB des
Diffusionsversuches; Gestein: Erzkalke;
Kontaktzeit RN-Lsg.-Gestein >150d

Konzentrations-Orts-Verteilung nach Abschlul des
Diffusionsversuches; Gestein: Fladentonstein;
Kontaktzeit RN-Lsg.-Gestein >200d

Konzentrations-Orts-Verteilung nach Abschlull des
Diffusionsversuches; Gestein: Fladentonstein;
Kontaktzeit RN-Lsg.-Gestein >150d

Konzentrations-Orts-Verteilung nach Abschlull des
Diffusionsversuches; Gestein: Fladentonstein;
Kontaktzeit RN-Lsg.-Gestein >150d
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Verzeichnis der Tabellen:

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.
Tab.

Tab.
Tab.
Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

1:

12:

13:

Quantitative Mineralzusammensetzung der beprobten
Festgesteine (nach SCHNEIDER/ZACHMANN,1984)

: Gehalte an org. C, carb. C und Schwefel in den

beprobten Festgesteinen

: Mengenverteilung der Gesteinsproben an die

verschiedenen Arbeitsgruppen

: Hydrochemische Zusammensetzung der beprobten Wésser

: Entwicklung der Eh- und ph-Werte wihrend der

Aquilibrierung des Hils-Wassers mit den Gruben-
gesteinen

In den Sorptionsversuchen eingesetzte Radionuklide

Parameter der Umlaufsdulen

: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die

Gesteine der Oberkreide mit Sohlde-Wasser;
Kornfraktion 0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.7 E 5 Bqg/l;
Schittelzeit 358h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die

Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem Wasser
der Strecke 670; Kornfraktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Tc-95m und

Se-75: 3.7 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 358h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die

Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser;
Kornfraktion 0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.7 E 5 Bq/l;
Schittelzeit 358h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die

Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem Wasser
der Strecke 670; Kornfraktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Te-95m und
Se-75: 3.7 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 358h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser;
Kornfraktion 0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Zr-95 und Nb-95: 3.7 E 5 Bq/l;
Schuttelzeit 358h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem Wasser
der Strecke 670; Kornfraktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Zr-95 und
Nb-95: 3.7 E 5 Bqg/l; Schuttelzeit 358h;

Mittelwerte aus 3 Messungen.
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66

71

71
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Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

15:

16:

17:

18:

19:

20:

21:

22:
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: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die

Gesteine der Oberkreide mit Sohlde-Wasser;
Kornfraktion 0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Zr-95 und Nb-95: 3.7 E 5 Bg/l;
Schittelzeit 358h; Mittelwerte aus 3 Messungen. 74

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die

Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem Wasser

der Strecke 670; Kornfraktion 0.2-2mm;

Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Zr-95 und

Nb-95: 3.7 E 5 Bg/l; Schiittelzeit 358h;

Mittelwerte aus 3 Messungen. 74

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die

Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser;

Kornfraktion 4-20mm, Aufgabeaktivitdt der

Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.7 E 5 Bqg/l;

Schittelzeit 358h; Mittelwerte aus 3 Messungen. 74

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die

Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem Wasser

der Strecke 470; Kornfraktion é-20mm;

Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Tc-95m und

Se-75: 3.7 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 358h;

Mirtelwerte aus 3 Messungen. 74

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die

Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser;

Kornfraktion é-20mm, Aufgabeaktivitdt der

Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.7 E 5 Bq/l;

Schittelzeit 358h; Mittelwerte aus 3 Messungen. 77

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die

Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem Wasser

der Strecke 470; Kornfraktion 4-20mm;

Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Te-95m und

Se-75: 3.7 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 358h;

Mittelwerte aus 3 Messungen. 77

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die

Gesteine der Oberkreide mit Sohlde-Wasser;

Kornfraktion é-20mm, Aufgabeaktivitdt der

Radionuklide Zr-95 und Nb-95: 3.7 £ 5 Bq/};

Schuttelzeit 358h; Mittelwerte aus 3 Messungen. 78

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die

Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem Wasser

der Strecke 670; Kornfraktion 6-20mm;

Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Zr-95 und

Nb-95: 3.7 E 5 Bg/l; Schittelzeit 358h;

Mittelwerte aus 3 Messungen. : 78

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die

Gesteine der Oberkreide mit Sohlde-Wasser;

Kornfraktion 6-20mm, Aufgabeaktivitdt der

Radionuklide Zr-95 und Nb-95: 3.7 E 5 Bqg/l;

Schuttelzeit 358h; Mittelwerte aus 3 Messungen. 79
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Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

23:

24:

25:

26:

27:

28:

29:

30:
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Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem Wasser
der Strecke 670; Kornfraktion é-20mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Zr-95 und
Nb-95: 3.7 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 358h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser

und die Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem
Wasser der Strecke 670; Kornfraktion 6-20mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Te-95m und
Se-75: 2.96 E 5 Bq/l; Schittelzeit 233.5h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser

und die Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem
Wasser der Strecke 670; Kornfraktion 6-20mm;
Aufgabeaktivitdgt der Radionuklide Te-95m und
Se~75: 2.96 E 5 Bq/l; Schittelzeit 233.5h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser

und die Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem
Wasser der Strecke 670; Kornfraktion 6-20mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Tc-95m und
Se-75: 2.96 E 5 Bqg/l; Schittelzeit 1000h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sohlde-Wasser

und die Gesteine qus dem Grubengebdude mit dem
Wasser der Strecke 670; Kornfraktion 6-20mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Te-95m und
Se-75: 2.96 E 5 Bq/l; Schittelzeit 1000h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sohlde-Wasser;
Kornfraktion 0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 7.4 E 3 Bq/l;
Schittelzeit 357.5h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem Wasser
der Strecke 670; Kornfraktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Tc-95m und
Se-75: 7.4 E 3 Bg/l; Schittelzeit 357.5h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser;
Kornfraktion 0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Te-95m und Se-75: 7.4 E 3 Bg/l;
Schittelzeit 357.5h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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Tab.

Tab.
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31:

32:

33:

34:

35:

36:

37:

38:

39:
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Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem Wasser
der Strecke 670; Kornfraktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Te-95m und
Se-75: 7.4 E 3 Bq/l; Schittelzeit 357.5h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser;
Kornfraktion 0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Zr-95, Nb-95 und Sn-113: 6.7 E 4 Bqg/l;
Schittelzeit 357.5h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem Wasser
der Strecke 470; Kornfraktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Zr-95, Nb-95 und
Sn-113: 6.7 E 4 Bq/l; Schuttelzeit 357.5h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Soerptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser;
Kornfraktion 0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Zr-95, Nb-95 und Sn-113: 4.7 E 4 Bg/l;
Schuttelzeit 357.5h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem Wasser
der Strecke 670; Kornfraktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Zr-95, Nb-95 und
Sn-113: 6.7 E 4 Bq/l; Schittelzeit 357.5h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Schlde-Wasser;
Kornfraktion 0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Te-95m und Se-75: 6.17 E 5 Bg/};
Schittelzeit 330h; Mitrtelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die

.Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem Wasser

der Strecke 670; Kornfraktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Te-95m und
Se-75: 6.17 E'5 Bq/); Schuttelzeit 330h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sohlde-Wasser;
Kornfraktion 0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tec-95m und Se-75: .17 E 5 Bqg/l;
Schuttelzeit 330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fUr die
Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem Wasser
der Strecke 670; Kornfraktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Te-95m und
Se-75: 6.17 E 5 Bq/l; Schittelzeit 330h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.
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Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

41;

42:

43:

45;

44

: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die

Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser;

und die Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem
Wasser der Strecke 670; Kornfraktion 2-émm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Te-95m und
Se-75: 2.96 E 5 Bq/l; Schittelzeit 332h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sohlde-Wasser;

und die Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem
Wasser der Strecke 670; Kornfraktion 2-6mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Te-95m und
Se-75: 2.96 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 332h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser

und die Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem
Wasser der Strecke 670, eingestellt auf pH<7;
Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l;
Schittelzeit 330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser

und die Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem
Wasser der Strecke 670, eingestellt auf pH<7;
Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bg/l;
Schittelzeit 330h; Mirtelwerte aus 3 Messungen.

: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die

Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser

und die Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem
Wasser der Strecke 670, eingestellt auf pH>7;
Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bg/l;
Schittelzeit 330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser

und die Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem
Wasser der Strecke 670, eingestellt auf pH>7;
Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Te-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bg/l;
Schittelzeit 330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit dem Wasser der
Strecke 670; Kornfraktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Te-95m

und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 357h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.
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54,
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: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die

Gesteine der Oberkreide mit dem Wasser der
Strecke 670; Kornfraktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Tc-95m
und Se-75: 3.08 E 5 Bqg/l; Schiuttelzeit 357h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit dem Wasser der
Strecke 670; Kornfraktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Zr-95, Nb-95
und Sn-113: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 357h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit dem Wasser der
Strecke 670; Kornfraktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Zr-95, Nb-95

und Sn-113: 3.08 E 5 Bqg/l; Schiuttelzeit 357h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit dem Wasser der
Strecke 670 - 1:2 verdinnt; Kornfroktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Te-95m

und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l; Schittelzeit 357h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit dem Wasser der
Strecke 670 - 1:2 verdunnt; Kornfraktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Tc-95m

und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 357h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit dem Wasser der
Strecke 670 - 1:2 verdinnt; Kornfraktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Zr-95, Nb-95
und Sn-113: 3.08 E 5 Bg/]; Schittelzeit 357h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit dem Wasser der
Strecke 670 - 1:2 verdunnt; Kornfraktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Zr-95, Nb-95
und Sn-113: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 357h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Schlde-Wasser;

und die Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem
Wasser der Strecke 470; Verhdltnis V/M =1
Kornfraktion 2-6mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bqg/l;
Schittelzeit 330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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60:

61:

62:

- 18 -

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Shlde-Wasser;

und die Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem
Wasser der Strecke 470; Verhdltnis V/M =1
Kornfraktion 2-6mm; Aufgabecktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bqg/l;
Schittelzeit 330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser;

und die Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem
Wasser der Strecke &70; Verhdltnis V/M =10
Kornfraktion 2-émm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tec-25m und Se-75: 4.63 E 5 Bg/l;
Schittelzeit 330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser;

und die Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem
Wasser der Strecke é70; Verhdltnis V/M =10
Kornfraktion 2-émm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l;
Schuttelzeit 330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sohlde-Wasser;
EDTA-Konzentration: 10 E-3 mol/l;Kornfraktion
0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der Radionuklide
Zr-95, Nb-95 und Sn-113: 3.08 E 5 Bg/l;
Schittelzeit 330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Grubengesteine mit dem Wasser der Strecke 670;
EDTA-Konzentration: 10 E-3 mol/l; Kornfraktion
0.2-2mm, Aufgobecaktivitdt der Radionuklide
Zr-95, Nb-95 und Sn-113: 3.08 E 5 Bg/l;
Schittelzeit 330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser;
EDTA-Konzentration: 10 E-3 mol/l; Kornfraktion
0.2-2mm, Aufgabecoktivitdt der Radionuklide
Zr-95, Nb-95 und Sn-113: 3.08 E 5 Bq/l;
Schuttelzeit 330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Grubengesteine mit dem Wasser der Strecke 670;
EDTA-Konzentration: 10 E-3 mol/l; Kornfraktion
0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der Radionuklide
Zr-95, Nb-95 und Sn-113: 3.08 E 5 Bq/l;
Schuttelzeit 330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser;
EDTA-Konzentration: 10 E-3 mol/l;Kornfraktion
0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der Radionuklide
Te-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bqg/l;

Schuttelzeit 330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die

Grubengesteine mit dem Wasser der Strecke 470;
EDTA-Konzentration: 10 E-3 mol/l; Kornfraktion
0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der Radionuklide
Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l;

Schittelzeit 330h; Mirtelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser;
EDTA-Konzentration: 10 E-3 mol/l; Kornfraktion
0.2-2mm, Aufgabeaktivitat der Radionuklide
Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bg/l;

Schuttelzeit 330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Grubengesteine mit dem Wasser der Strecke 670;
EDTA-Konzentration: 10 E-3 mol/l; Kornfraktion
0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der Radionuklide
Te-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l;

Schittelzeit 330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide/des Quartdrs mit
Sohlde-Wasser/Quartdarwasser; Zugabe von
1-Alkylbenzosulfonat in einer Konzentration: 50 mg/l;
Kornfraktion 0.2-2mm, Aufgabeaktivitat der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bg/};
Schuttelzeit 33th; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Grubengesteine mit dem Wasser der Strecke 670;
Zugabe von 1-Alkylbenzosulfonat in einer
Konzentration: 50 mg/l; Kornfraktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Tc-95m

und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l;

Schuttelzeit 331h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fUr die
Gesteine der Oberkreide/des Quartdrs mit
Sshlde-Wasser/Quartdrwasser; Zugabe von
1-Alkylbenzosulfonat in einer Konzentration: 50 mg/l;
Kornfraktion 0.2-2mm, Aufgabeaktivitat der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l;
Schuttelzeit 33Th; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Grubengesteine mit dem Wasser der Strecke 470;
Zugabe von 1-Alkylbenzosulfonat in einer
Konzentration: 50 mg/l; Kornfraktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Te-95m

und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l;

Schittelzeit 331h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide/des Quartdrs mit
Sshlde-Wasser/Quartdrwasser; Zugabe von
1-Alkylbenzosulfonat in einer Konzentration: 5 mg/l;
Kornfraktion 0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Te-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bqg/l;
Schuttelzeit 331h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die

Grubengesteine mit dem Wasser der Strecke 670;
Zugabe von 1-Alkylbenzosulfonat in einer
Konzentration: 5 mg/l; Kornfraktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Tc-95m

und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l;

Schuttelzeit 331h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die

Gesteine der Oberkreide/des Quartdrs mit
Sshlde-Wasser/Quartdrwasser; Zugabe von
1-Alkylbenzosulfonat in einer Konzentration: 5 mg/l;
Kornfraktion Oberkreide 0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l;
Schittelzeit 331h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Grubengesteine mit dem Wasser der Strecke 670;
Zugabe von 1-Alkylbenzosulfonat in einer
Konzentration: 5 mg/l; Kornfraktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Tc-95m

und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l;

Schuttelzeit 331h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide/des Quartdrs mit
Sohlde-Wasser/Quartarwasser; Zugabe von
1-Alkylbenzosulfonat in einer Konzentration: 5 mg/l;
Kornfraktion Oberkreide 0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Zr-95 und Nb-95: 3.08 E 5 Bq/l;
Schuttelzeit 331h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Grubengesteine mit dem Wasser der Strecke 470;
Zugabe von 1-Alkylbenzosulfonat in einer
Konzentration: 5 mg/l; Kornfraktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Zr-95

und Nb-95: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 331h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die

Gesteine der Oberkreide/des Quartdrs mit
Sshlde-Wasser/Quartdrwasser; Zugabe von
1-Alkylbenzosulfonat in einer Konzentration: 5 mg/l;
Kornfraktion Oberkreide 0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Zr-95 und Nb-95: 3.08 E 5 Bq/};
Schuttelzeit 331h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Grubengesteine mit dem Wasser der Strecke 670;
Zugabe von 1-Alkylbenzosulfonat in einer
Konzentration: 5 mg/l; Kornfraktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Zr-95

und Nb-95: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 331h;

" Mittelwerte aus 3 Messungen.

Seite

113

114

114

115

115

114

116



Tab.

Tab.

Tab.

Tab.

ch;

Tab.

Tab.

Tab.

78:

79:

80:

81:

82:

83:

85:

- 21 -

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide/des Quartdrs mit
Sohlde-Wasser/Quartdrwasser; Zugabe von
Citronensdure, Konzentration: 8.3 E-7mol/l;

Kornfraktion Oberkreide 0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der

Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bqg/l;
Schittelzeit 338h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Grubengesteine mit dem Wasser der Strecke 670;
Zugabe von Citronensdure, Konzenfration:

8.3 E-7 mol/l; Kornfraktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Te-95m

und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l; Schittelzeit 338h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide/des Quartdrs mit
S6hlde-Wasser/Quartdrwasser; Zugabe von
Citronensdure, Konzentration: 8.3 E-7mol/l;

Kornfraktion Oberkreide 0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der

Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bg/l;
Schiuttelzeit 338h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Grubengesteine mit dem Wasser der Strecke 670;
Zugabe von Citronensdure, Konzentration:

8.3 E-7 mol/l; Kornfraktion 0.2-2mm;
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Te-95m

und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 338h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem Wasser
der Strecke 670, Versuchstemperatur 35°C;
Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bg/};
Schiuttelzeit 345h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem Wasser
der Strecke 670, Versuchstemperatur 35°¢;
Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitat der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bqg/l;
Schiuttelzeit 345h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die

Gesteine aus dem Grubengeb&ude mit dem Wasser
der Strecke 670, Versuchstemperatur 50°C;
Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l;
Schiuttelzeit 343h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem Wasser
der Strecke 670, Versuchstemperatur 50°C;
Kornfraktion 0. 2 2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bg/l;
Schuttelzeit 343h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem Wasser
der Strecke 670, Versuchstemperatur 50°C;
Kornfraktion 0. 2- 2mm; Aufgabeaktivitat der
Radionuklide Zr-95 und Nb-95: 3.08 £ 5 Bq/];
Schittelzeit 343h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem Wasser
der Strecke 670, Versuchstemperatur 50°C;
Kornfraktion 0.2- 2mm; Aufgabeaktivitat der
Radionuklide Zr-95 und Nb-95: 3.08 E 5 Bq/l;
Schittelzeit 343h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser

und die Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem
Wasser der Strecke 670, Zugabe von N02C03,
Konzentration: 10 E-é mol/l;

Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tec-25m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l;
Schittelzeit 33éh; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Shlde-Wasser

und die Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem
Wasser der Strecke 670, Zugabe von NGZCO3,
Konzentration: 10 E-6 mol/l;

Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitat der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bg/l;
Schittelzeit 336h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sdhide-Wasser

und die Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem
Wasser der Strecke 670, Zugabe von N02C03,
Konzentration: 10 E-3 mol/l;

Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l;
Schuttelzeit 336h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser

und die Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem
Wasser der Strecke 670, Zugabe von N02C03,
Konzentration: 10 E-3 mol/l;

Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Te-?5m und Se-75: 3.08 E 5 Bg/l;
Schuttelzeit 336h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser:

und die Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem
Wasser der Strecke 470, Trdgerung mit

Na SeO *5H,0, Konzentration: 10 E-8 mol/l;
Kornfroaﬂonzo 2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l;
Schuttelzeit 334éh; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser

und die Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem
Wasser der Strecke 670, Tridgerung mit

NQZSeO *5HZO, Konzentration: 10 E-8 mol/l;
Kornfrcgfion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l;

Schittelzeit 336h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sohlde-Wasser

und die Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem
Wasser der Strecke 670, Trdgerung mit

NGZSeO *5H,0, Konzentration: 10 E-5 mol/l;
Kornfraktion™.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l;
Schuttelzeit 336h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Schlde-Wasser

und die Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem
Wasser der Strecke 670, Trdgerung mit

NQZSeO *SHZO, Konzentration: 10 E-5 mol/l;
Kornfrcafion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bg/l;
Schittelzeit 336éh; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Physikalisch-hydraulische Eigenschaften der
Durchlaufsdulen

Ergebnisse der Migrationsversuche mit Durchlaufségulen

Masse- und Volumenbezogene spez. Aktivitdten in den
Umlaufsdulen

Aus den Diffusionsversuchen ermittelte
Diffusionskoeffizienten D, Gesteinskapazititsfaktoren
und Verteilungskoeffizienten KD.
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1. Einleitung

Die in der Zeit vom 1.6.1983 bis zum 31.5.1985 am Institut
fur Angewandte Geologie der Freien Universitdt Berlin im
Auftrage der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt (PTB)
durchgefuhrten Arbeiten hatten zum Ziel, anhand
experimenteller Untersuchungen zum Migrationsverhalten von
Radionukliden Aussagen Uber die Barriereeigenschaften des
Deckgebirges im Bereich des geplanten Endlagers Konrad zu

gewinnen.

Die erste Arbeitsphase beinhaltete neben der, in
Zusammenarbeit mit der PTB, der Bundesanstalt fur
Geowissenschaften und Rohstoffe (BGR), dem Institut fur
Geologie und Paldontologie der Technischen Universitdt
Braunschweig, der Grubenleitung der Schachtanlage Konrad und
dem Institut fur Tieflagerung der Gesellschaft fur Strahlen-

und Umweltforschung getroffenen Auswahl repridsentativer
Gesteine und zugehdrige Wdsser, die Probenahme der Gesteine
und Wdsser sowie die Aufbereitung und den Versand der
entnommenen Wdssser und Gesteine an drei weitere von der PTB

mit Migrationsuntersuchungen beauftragte Arbeitsgruppen.

In der zweiten Arbeitsphase erfolgten die experimentellen
Untersuchungen zum Migrationsverhalten mit Hilfe von
Schiuttel-, Umlaufsdulen-, Durchflu3sdulen~ und
Diffusionsversuchen zur Ermittlung von Sorptionsverteilungs-
und Diffusionskoeffizienten bzw. Retardationsfaktoren fur

die untersuchten Gesteine.



2. Probenahme .

2.1 Probenahme von Gesteinen

Die Auswahl reprisentativer Gesteine fur das Deckgebirge
bzw. der im Grubengebdude anstehenden Schichtenfolgen und
die Festlegung der Probenahmepunkte erfolgte in
Zusammenarbeit mit den o.a. Behorden, Instituten bzw. der
Grubenleitung, wobei das Institut fur Geologie und
Paldontologie der TU Braunschweig an der Auswahl der
Ubertdgigen Aufschlusse fur die Gesteine der Oberkreide
beteiligt war und das IfT (GSF) den Entnahmepunkt fur das

quartdre Lockergestein festlegte.

2.1.1. Anspriche und Auswahlkriterien

Fur die Untersuchungen zum Sorptionsverhalten von den
Gesteinen im Deckgebirge und Grubengebdude des geplanten
Endlagers Konrad gegeniber Radionukliden bestand zundchst
die Aufgabe in der Beschaffung reprisentativer und homogener
Proben fur die experimentell arbeitenden Gruppen. Bei der
Gewinnung und Verarbeitung von Lockergesteinsmaterial
(Quartir) konnte die langjdhrige Erfahrung der an unserem
Institut bestehenden Arbeitsgruppe bei der Probengewinnung

aus dem Bereich des Salzstockes Gorleben eingebracht werden.

Fur die zu beprobenden Festgesteine, in denen eine
grundsdtzlich unterschiedliche Grundwasserbewegung zu
erwarten ist, war es erforderlich, Uberlegungen anzustellen,
in welcher Form die naturgegebenen Verhdltnisse in
Laborversuchen nachvollzogen werden kdnnen. Ausgehend von
der Annahme einer primdren Ausbreitung von Radionukliden
Uber ein Kluftsystem, wurde erwogen, die Sorptionswerte

nicht allein, wie Ublich quf die Masse sondern auch auf die



Gesteinsoberfldche zu beziehen, Zu diesem Zweck wurden die
Festgesteine schonend gebrochen und verschiedene Fraktionen
mit ihren unterschiedlichen duBeren Oberfldchen beprobt und

allen Arbeitsgruppen zur Verfigung gestellt,

2.1.2. Probenahme von Gesteinen aus dem Deckgebirge

Die Auswahl geeigrefer Ubertdgiger Aufschliusse fUr die
Entnahme von Gesteinen der Oberkreide aus dem Deckgebirge
erfolgte anhand der vo_TU Braunschweig) in
seinem Bericht vom 14.4.1983 dargelegten Vorschldge. Bei
einer gemeinsomen Befahrung erfolgte vor Ort eine genaue
Festlegung der einzeinen Entnohmepunkte.

Aus dem Deckgebirge wurden vier verschiedene Gesteinstypen
ausgewdhlt, Auf die Beprobung des Hils-Sondsteines wurde
verzichtet, weil die AufschlUsse kein frisches Gestein
darboten{s.a. Abs. 4.1.).

2.1.2.1. Quartsr

Am 7.6.1984 wurde die Lockergesteinsprobe aus dem Quartir
entnommen. Der Ansatzpunkt der durchgehend gekernten Bohrung
liegt ouf dem Geldnde der Stahlwerke Salzgitter, nohe dem
Schacht Konrad II. Der beprobte Teufenbereich von 21.6 m -
35.6 m kennzeichnet sich durch eine Wechsellagerung von
bindigen und sandigen Partien. Das vorher nicht -erwartete
reduzierende Milieu erforderte bei der Probenahme sowie bei
der durchzufiUhrenden Probenaufbereitung und Aufteilung
(s.Abs. 2.1.4.) eine besondere Behandlung des Gesteins
bezlUglich des auszuschlielenden Kontaktes mit dem
Luftsauerstoff. Die Wechsellagerung von bindigen und
sandigen Partien bedingte u.a. aus Griunden der
Homogenisierung eine Aufteilung In eine stdrker bindige und

in eine sandige Teilprobe.



2.1.2.2. Lamarcki-Pldner

Aus dem unteren Mittelfuron wurde am 21.7.1983 in einem
Steinbruch (r-Wert:3584780; h-Wert: 5783750) an der Strafle
Lesse-Sohlde (s.Abb.1) ein weiBgraver dichter Kalkstein
beprobt.

Geologisch befindet sich der Steinbruch an der NW-Flanke der
Lesser Mulde. Die gebankten Kalksteine fallen mit 15-25°
nach SE ein. Vereinzelt treten zwischen den Kalksteinen
dunne Mergelbinke ouf. Das Probenmaterial wurde aus einem
frischen Anschnitt dicht Uber der Steinbruchsohle entnommen.
Bindiges Material aus Mergellagen wurde dabei soweit wie

moglich ausgespart.

2.1.2.3. Rotpléner

Am 6.7.1983 wurde in einem Steinbruch in Baddeckenstedt das
untere Turon (Rotpldner) beprobt. Der Steinbruch
(r-Wert:3584400; h-Wert:5773900) befindet sich an der
Bundesstrale é nordwestlich des Ortsausganges (s.a.Abb.1).
In diesem Steinbruch ist eine Uber 6o m michtige
Gesteinsfolge vom unteren (mittleren?) Cenoman bis zum
unteren Turon aufgeschlossen. Der Entnahmepunkt befindet
sich im Ostlichen Bereich des Steinbruches, wo, iber eine
Auffahrt zu ereichen, auf einer oberen Ebene die Rotpldner
mit einer hier etwa 5 Meter midchtigen Gesteinsfolge
aufgeschlossen sind. Bei dem Gestein handelt es sich um
einen rotbraunen, flaserigen Kalkstein, Teilweise finden
sich Einschaltungen grinlicher Tonmergelflasern sowie
Muschelfragmente. Zur Entnahme wurde mittels eines

Schaufelbaggers ein frischer Aufschlufl geschaffen.
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2.1.2.4. Rhotomagensis-Pldner

Das obere Cenoman, die "Rhotomagensis Zone", wurde am
29.6.1983 gleichfalls in Baddeckenstedt beprobt. Im

Gstlichen Bereich des, Steinbruches, ca. 20 m vor der

Bstlichen Steinbruchwand konnte aus der Steainbruchschise mit
einem Schaufelbagger vom Anstenenden frisches Probenmaterial
herausgebrochen und verarbeitet werden. Bei dem Gestein
handelt es sich um einen dichten, weifligrauen, massigen
Kalkstein, der in etwa lo-20 em michtigen Banken auftritt.
Zwischengeschaltet finden sich dinne Mergellagen; auf den

Kluftfldchen treten oft Dendriten auf.

2.1.2.5. Unter- bis Mittel- Cenoman

Die Bepro‘bung des unteren mittleren (oberen unteren?)
Cencemans am 8.7.1983 erfolgte im westlichen Bereich des
Steinbruches von Baddeckenstedt, ca. 2 m Uber der
Steinbruchsohle. Mit Hilfe eines Schaufelbaggers wurde aus
der Steinbruchwand frisches Probenmaterial gewonnen

(s.c.Abb.Z). Es handelt sich um einen grauen mergeligen

Abb. 2: Probenahme des Gesteins U/M Cenoman im Steinbruch
Baddeckenstedt



Kalkstein; auf den Kluftfldchen, z.T. auch auf frischen
Material, finden sich oxidische Beldge (Limonit).
Unverdnderter Pyrit konnte im Innern von Kluftkdrpern

erkannt werden.

2.1.2.6. Hils-Sandstein

Auf die Beprobung der Unterkreide ("Hils-Sandstein") wurde
nach Voruntersuchungen verzichtet, da die Entnahme eines den
Verhdltnissen im Bereich der Schachtanlage Konrad

entsprechenden Gesteins nicht moglich war (s.a.Abs. 4.1.).

2.1.3. Probenahme von Gestein aus dem Grubengebdude

Die Festlegung geeigneter untertdgiger Probenahmepunkte
erfolgte wihrend einer gemeinsamen Befahrung mit Vertretern
der Grubenleitung, der BGR und der PTB.

Die Verarbeitung der Gesteine geschah,wie unter Abs. 2.1.4.
beschrieben, vor Ort in der Grube. Es wurden sechs
verschiedene Gesteine und zusdtzlich von der Grube zur

Verfigung gestelltes Versatzmaterial beprobt.

2.1.3.1. Kimmeridge

Auf der 3. Sohle (Stden), Schachtquerschlag, wurde am

5.8.1983 ein zwei Tage zuvor geschossener Abschlag beprobt

(s.Abb. 3 Pkt. 3). Es handelt sich um einen massigen grauen
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dichten Kalkstein, z.T. mit Schalenbruchstlcken, der
stratigraphisch dem Kimmeridge zuzuordnen ist. Die
Einmessung des Entnchmepunktes erfolgte durch die
Grubenmarkscheiderei.

Pkt.] r-Wert: 96335.1662 h-Wert: 84103.4184
Pkt.2 r-Wert: 96333.7766 h-Wert: 84099.0181

Hshe von Pkt. 1574: 900.6 m unter NN

Skizze (nicht maBstabsgetreu)

Abschlag ca. 2m 2

Abb. 3a: Lageskizze zu Entnahmepunkt 3 in Abb.3

*
Die Angabe der Werte in dieser Genauigkeit erscheint

nicht erforderlich

2.1.3.2. Hangendes Erz

Im hangenden Bereich des Lagers (Ort 360, Pkt. 2 in Abb.3)
wurde am 4.8.1983 ein rotbrauner Eisenoolith beprobt, der
neben den Ooiden deutliche Anteile von Schalenbruchsticken
aufweist, Die Ausbildung des Lagers (ca. 2 m Uber der Firste
das hangende Gebirge) zeichnet sich durch Einschaltungen von
mm-starken Tonlagen aus. Die Probengewinnung erfolgte mit
einem Schneckenbohrgerdt. Eine erste Bohrung mufite nach 2 m

abgebrochen werden, weil eine Tonlage erbohrt wurde.

@<
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Brl.1 r-Wert: 96471.8010; h-Wert: 83054-8918
Brl.2 r-Wert: 96472.3751; h-Wert: 83054.7154
Hohe Brl. 1: 774.768 m unter NN; Brl. 2: 774.668 m unter NN

Skizze (nicht mafBstabsgetreuv)
&= 400mm

-~

b 1581
[ ]
033 ORT 360

\\

Abb. 3b: Lageskizze zu Entnahmepunkt 2 in Abbildung 3

2.1.3.3. Liegendes Erz

Im liegenden Bereich des Lagers (Entfernung zum Liegenden
ca. 4 m) wurde am 3.8.1983 auf der 5. Sohle (Ort 522),
Siden, ein gleichmdBig mittelksrniger rotbrauner Eisenoolith
beprobt (s.Pkt.] in Abb.3). Vereinzelt lassen sich grofere
Schalenbruchsticke erkennen. Die Gewinnung der Proben
erfolgte mit dem Bohrgerdt parallel zur Einfallrichtung.
r-Wert: 95685.4233; h-Wert: 83600.5192

Hohe : 1069.194 m unter NN

[ 8

522

Abb. 3c: Logeskizze zu Entnohmepunkt 1 in Abb. 3
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2.1.3.4. Erzkalkserie

Im unteren Korallenoolith wurde am 17.8.1983 auf der 4.
Sohle, Querschlag, ein Kalkstein beprobt, in dem rotliche

und dunkelgraue Partien wechseln. Teilweise auftretende
Schalenbruchstiicke (im mm-Bereich) sind eingebettet in eine
Matrix. Die Beprobung erfolgte in Streichrichtung mit dem
Bohrgerdt (s.Pkt.4 in Abb.3).Die Lage des Probenahmepunktes:
r-Wert: 95980.9798; h-Wert: 83485.70%0

Hshe : 994.756 m unter NN(Lageskizze s.Abb.3d, Abs.2.1.3.6.)

2.1.3.5. Fladentonstein-Serie

Im Liegenden der Erzkalkserie wurde am 18.8.1983 auf der
4.Sohle, Querschlag, die "Fladentonstein-Serie" des unteren
Korallenooliths beprobt (Pkt.5 in Abb.3). Die Proben wurden
in Streichrichtung (S) erbohrt. Es handelt sich um einen
schwarz-grauven Tonstein, der rstlich gefdrbte, elliptisch
geformte Gerslle (?), umschlieBt. Eine Abtrennung der
rotlich gefdrbten Gesteinsanteile wihrend der Siebung vor
Ort war infolge der Bohrstaubbelegung der Oberflidchen und
der Lichtverhdltnisse nicht mdglich(Lageskizze s.Abb.3d,
Abs. 2.1.3.6.).

r-Wert: 96023.1101; h-Wert: 83487.9351

Hehe : 997.015 m unter NN

2.1.3.6. Heersumer Schichten

Im unteren Oxford wurden am 19.8.1983 auf der 4. Sohle,
Querschlag (Pkt. 6 in Abb. 3), die Heersumer Schichten im

Streichen erbohrt und beprobt. Sie bestehen hier aus einem



dunkelgrauen Kalkstein, in dem einzelne Qoide, z.T. auch
traubenférmige Aggregate von Oociden auftreten, die teilweise
eine gelblich/broune Fidrbung zeigen. Der Bohransatzpunkt lag
ca. 1.5 m Uber der Muschelbank (Gryphea dilatata).

r-Wert: ?6083.5779; h-Wert: 83691.2844

Hohe : 997.332 m unter NN

Skizze (nicht malistabsgetreu) 3&\\&%\{\

" It ]

1 :' n

1" M
I1[, ! " H
1

,®' 400

Abb. 3d: Lageskizze zu den Entnahmepunkten 4, 5 und 4 in Abb.3
2,1.3.7. Cornbrash-Sandstein

Durch das Institut fur Geologie und Paldontologie der
Technischen Universitdt Braunschweig )
wurden zwei Proben des Cornbrash-Sandsteines zur Verfigung
gestellt. Die beiden aus dem Erdélfeld Rihme stammenden
Bohrkerne der BEB zeigten gréflere petrographische
Unterschiede. Nur 2ine der beiden Proben (Kern 4, Kiste 5,
3.28 m) lieB sich mit dem beim Abteufen

des Schachtes Kanrad Il erbohrien Cornbrash-Sondstein
vergleichen. Die Kern-StUcke dieser Probe wurden von uns
auf eine Korngréfle < 2mm zerkleinert und in zwei
verschiedene Korngréenklossen aufgeteilt. Die Houptfraktion
mit Korndurchmessern von> 0.063 mm und < 2mm wurde mit der
gleichfalls anfallenden Kornfraktion <0.043 mm in etwo

gleichen Mengen an die Arbeitsgruppen verteilt (s.a. Tab.1).
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2.1.3.8. Versatzmaterial

Das als Versatzmaterial deklarierte zerkleinerte Gestein,

das von der Grube zur Verflgung gestellt wurde, stommt aus
dem Vortrieb der Strecken 670, 402 und 360 im Lager. Die
Aufbereitung seitens der Grube erfolgte mit einem
Schlogwalzenbrecher, Kegelbrecher und Hammermuhlen bis zu
einet Korngréle <8 mm. Eine Abtrennung der Korngréien >2 mm
erfolgte durch Absieben und die Korngréle <2 mm wurde den
Arbeitsgruppen zugeleitet. Die Kornsummenkurve des gesiebten
Materials zeigt die Abb.4.
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Abb. 4: Kornsummenkurve des Versatzmaterials

2.1.4, Sedimentpet: ri "ische ' "vtersuchung der Gesteine

Die beprobten Gesteine wurden im Auftrage der Physikalisch -
Technischen Bundesanstalt sedimentpetrographisch durch

untersucht. Einen Teil der Untersuchungsergebnisse zeigen
die Tab. 1 v, 2.
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Gestein Gesamtmineralbest.(%) Tonmineralbest.(%)

-———— —_———

?0.2% Korbonat(Calcit), ca.8% lllit
Lamarcki-Pl. 2% Quarz, (+1llit/Mont-
ca. 8% Tonminerale morillonit-WL)

72.1% Karbonat(Calcit), ca.10% Illit
Rotpléner 2% Quarz, (+1lit/Mont-
ca.26% Tonminerale morillonit-WL)
ca.15% Kaolinit
91.7% Karbonat(Calcit), 5% Illit
Rhotomag.-PL. 2% Quarz 5% Kaelinit
ca. 7% Torminerale

75.5% Karbonat(Calcit), ca.10% Illit
Kimmeridge 3% Quarz (+Illit/Mont -
ca.20% Tonminerale morillonit-WL)
ca.10% Kaolinit

30.5% Karbonate{Calcit, ca. 5% Illit

Hang. Erz Dolemit), 15% Quarz, (+111it/Mont-
40% Limonit(Ooide), morillonit-WL}
ca.l5% Tonminerale ca.10% Chlorit

39.5% Karbonate(Calcit, ca. 5% Illit

Lieg. Erz Dolomit), 10% Quarz, (+Illit/Mont-
40% Limonit(Qoide), morillonit-WL)
ca.10% Tonminerale ca.5% Kaolinit

79.6% Karbonat(Calcit), <ca.5% lIllit
Erzkalk-Serie 10% Quarz, (+1llit/Mont-
ca.10% Tonminerale morillonit-WL}
ca.5% Kaelinit

60.3% Karbonat(Calcit) ca.10% Illit
Fladentonstein 10% Quarz, (+Illit/Mont-
ca.30% Tonminerale morillonit-WL)
ca.20% Kaoolinit

Fazies A: ca.65% Karb. ca.5% Illit

(Caleit,Dolomit) (+Illit/Mont-
€a.20% Limonit(Qoide) morillonit-WL)
ca.5% Quarz,ca.10% Tonm.  ca.5% Kaolinit

Heersumer Sch, -
Fazies B: ca.26% Karbonate Illit+ WL/Kaol.
(Calcit,Dolomit) 1:1

ca.74% Limonit, Quarz, Tonm.

10-15% Karbonat(Calcit, ca.10% Illit
Cornbrash-Sdst. Dolomit), 50% Quarz, (+11lit/Mont-

5% Feldsptte morillonit-WL)

2% Akzessorien,25% Tonm. <0.20% Kaolinit

Tab.1: Quantitative Mineralzusammmensetzung der beprobten
Festgesteine (roch [ 7>
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Gestein CO!‘Q: cccrb. S L
Lamarcki-Pldner .06 10.64 01
Rotpléner .07 8.39 .01
Rhotomagensis-Pl. .07 10.83 .01
U/M Cenoman 13 8.7 .02
Kimmeridge 53 8.37 95
Hang. Erz A9 3.44 .08
Lieg. Erz 21 4,67 14
Erzkalk-Serie J7é 8.7 .98
Fladentenstein , J73 7.09 1.18
Heersumer Sch. 45 7.48 - 55
2.51
Cornbrash-Sdst.  1.54 3.08 .62

Tab. 2: Gehalte an org. Kohlenstoff, carh. Kohlenstoff

und S estgesteinen.
(nach 1984; alle Angaben

in Gew.-%; .01 = unter der Nachweisgrenze)
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2.1.5. Verarbeitung, Behandlung und Versand des

Probenmaterials

Die Auftrennung der entnommenen Festgesteinsproben geschah

vor Ort mittels Siebung in zwei Korngrsflen:

1. 20 mm > Kornfraktion>é mm

2. é mm > Kornfraktion> 2 mm

Aus dem Gesteinsmaterial <2 mm wurde im Instifut fur

Angewandte Geologie in Berlin eine dritte KorngrsBenklasse:
3. 2 mm> Kornfraktion> 0,2 mm

abgesiebt, wobei eine vierte Kornfraktion (<0,2 mm) abfiel,
die fur Aquilibrierungsversuche und die Konditionierung der
Wdsser zu verwenden war. Neben dem Siebvorgang kam es im
Institut in Berlin zur Probenmischung und Aufteilung der
einzelnen Korngréfen fur den Versand zu den einzelnen
Arbeitsgruppen. In Ergdnzung zu den gesiebten
Festgesteinsproben wurden fur Diffusionsversuche von jedem
Gestein Handsticke (¢)> lo ¢cm) geschlagen, die gleichfalls

den einzelnen Arbeitsgruppen zugesandt wurden (s.Tab.3).

Die Verarbeitung der quartdren Lockergesteinsprobe,
vorliegend als Bohrkerne in Kunststoffrohren, erfolgte

unfer Schutzgas in einer Handschuhbox. Die Wechsellagerung
von sandigen und bindigen Partien bedingte eine Aufteilung
in eine stdrker bindige und eine sandige Teilprobe. Fur die
Homogenisierung und den Versand fand das an der gleichen
Lokalitdt entnommene, zugehsrige Grundwasser
(s.a.Abs.2.2.2.) Verwendung.

2.2. Probenchme Wasser
Die Entnahme der fur die Sorptionsexperimente erforderlichen

natUrlichen Wdsser geschah, soweit es mdglich war, unter

AusschluB des Zutritts von Luftsauerstoff. Als Probengefille



Gestein 1fR,G5F SFG,Bamberg ‘Radiochemie,TUH RBGR,Hanncover TU EBraunschwneig
Buartar,sandig i8 20 20 ' - 1.8
Quartir,bindig 3.5 4.8 2.8 - 1.7

Korngrdfenfr. I I1 [TI 1V 1 I I1r v I I IIr 1y I I Itr iv f 11 irr iv

Lamarcki-Fl. 15 1§ 10 I 15 10 5 1.5 15 1o 2 1.5 g I 2 - 1 1 1 -
Rotplaner 15 15 10 1 15 10 5 1.5 15 10 5 1.5 9 R 2 - 1 1 1 -
ffhotamaq.~-F1.15 15§ 10 1t 15 19 S 1.5 1S 10 S 1.5 5 R 2 - 1 1 i -
/4 Cenoman 13 15 10 i 135 10 S 1.5 135 10 S 1.5 b 3 2 - 1 1 1 -
Kimmeridge 15 15 15 t 1S 1S5 15 1.5 15 15 1% 1.5 9 3 9 - i 1 1 -
Hang.-Erz 15 15 {5 i1 15 15 13 1.5 15 15 15 1.5 ) 9 3 - 1| | 1 -
Lieg.-Erz 13 1S 15 1 15 15 15 1.5 15 15 15 1.5 5 S S - 1 1 1 -
Erzkalke 19 195 15 1 15 15 15 1.5 15 13 15 1.5 ¥) S S - 1 1 1 -
Fladentonst. 15 15 19 I 15 19 15 1.5 13 15 13 1.3 S S S - 1 i 1 -
Heersumer - 19 15 15 1 1S5 15 1% 1.5 15 13 15 1.5 ] S ] - 1 i 1 -
Schichten
Fornarifienfr. v A v Vi v v1
Cornbrash- 0.1531 0.0102 0.14%5 0.0108 0.1452 00,0122 - -
Sandstein
Korngriofienfraktion [ = <20mm u. >bmm fAngaben in kg

" " " * I = <bmm u. >Zmm IfR = Inst.f. Radiohydrometrie

" " " " III = <2mm u. >0.2m0m 5F6 = Staatliches Forschungsinst.,

" " " R L0.2mm f. Geochemie, Bamberg

" " " " Vv = 22mm ou. YO 063mm TUM = Inst.f.Radiochemie der

" " " "oVl = S0, 06Zmm Technischen Univ.Munchen

Tab.Z : HMengenverteilung der Gesteinsproben an die verschiedenen Arbeitsgruppen

-y



fanden Aluminiumfdsser, innen mit Epoxyharz beschichtet,
Verwendung. Die Fdsser wurden dhnlich wie Waschflaschen in
Reihe geschaltet, mit Stickstoffgas gespilt und alsbald mit
Probenwasser gefullt. Fur die Bestimmung einiger
saverstoffempfindlicher Parometer (pH-, Eh-Wert,
Sauerstoffgehalt) erfolgte vor Ort der Anschiufl einer
Woulfschen Flasche, in der diese Parameter im Durchfluf3

bestimmt wurden.

2.2.1. Salzwasser

Die Entnahme von hoch mineralisierten Wdssern gestaltete
sich schwieriger. In der Schachtanlage Konrad wurden auf der
5.5ohle, Nordstrecke (Punkt W in Abb.3), am Stof3 aus einem
Bohrloch einige Liter eines Wassers beprobtf, von dem
vorausgesetzt wird, dafl es sich um ein origindres Wasser
handelt. In Ermangelung ausreichender Mengen fur die
Durchfihrung experimenteller Untersuchungen wurde am
21.9.1983 im Schacht Konrad II Uber einen Schieber
Standwasser aus dem Hils-Sondstein hinter der
Schachtausmauerung beprobt (500 1), wobei durch parallel
durchgefihrte Analysen (vom Wasser der 5.Sohle, Nordstrecke)

zu prifen war, ob eine ersatzweise Verwendung infrage kam.

Beim Streckenvortrieb im Grubengebdude wurde bei
Vorbohrungen in ca. 1240 m Teufe (Ort 670; vgl. Abb.3) am
24.10.1983 eine Kluft angefahren, die Wasser erbrachte,
welches am 26.10.1983 (500 1) und 8.11.1983 (800 1) in
grélerer Menge gewonnen wurde. Ein vélliger AusschluB des
Zutritts von atmosphdrischen Sauerstoff war bei der
Probenahme nicht méglich. Hinsichtlich der gelssten Stoffe
zeigten die Untersuchungen, daB hier ein dhnliches Wasser
vorliegt wie von der 5.Schle, Nordstrecke.

Fur die Versuche mit den Gesteinen der Oberkreide konnten

keine hoch mineralisierten Wdsser erschlossen werden.
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2.2.2. SuUBwasser

Bei der Untersuchung von Wasser aus dem Grundwasserbeo-
bachtungsrohr 1272, NE des Geldndes der Schachtanlage
Konrad, ergaben sich hohe Nifrat-Gehalte als Fremdstoff.
Deshalb erfolgte am 9.12.1983 die Beprobung eines Brunnens
in Sohlde, von wo einwandfreies Wasser reichlich zu erhalten

war. Die Lage des Brunnens:
r-Wert: 84385 h-Wert: 83800

Es handelt sich um einen abgedeckten ca. 28 m tiefen, im
Cenoman stehenden gemauerten Schachtbrunnen, der mit einer
Unterwasserpumpe versehen ist. Insgesamt wurden Uber 1500 |

Wasser entnommen.

Am 25.6.1984 erfolgte die Beprobung des der Quartdr-Probe
zugehorigen Wassers in der als Grundwasser-Beobachtungspege!
ausgebauten Bohrung. Die Beprobung geschah wihrend eines
Pumpversuchs und das Wasser wurde am gleichen Tag den

Arbeitsgruppen zugesandt.

3. Hydrochemische Zusammensetzung der Wdsser

Von den an den entnommenen Wdssern untersuchten Parametern
(s.Tab.4) erfolgte die Bestimmung der Temperatur, der
elektrischen Leitfsghigkeit, des pH-Wertes, des Eh-Wertes,

des freien Saverstoffes (soweit infolge der
Entnahmebedingungen sinnvoll), der freien Kohlensgure und

des Hydrogenkarbonats direkt bei der Probenahme vor Ort.

In der Tab.4 sind die Analysenergebnisse der untersuchten
Wdsser aufgefuhrt. Da die Analytik derart hoch

mineralisierter Wdsser einige Schwierigkeiten bereitet,
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Ort 5.50hle/Nordstrecke Schacht Konrad 11/Hils-S. Strecke 470 Sthide Geltnde P.& S
Geol. Pos. Korallenoolith Alb Korallenoolith Cenoman Quartdr
Datum - 18.8.1983 21.9.1983 26.10.1983 9.12.1983 25.6.1984
der Probenalime
Teufe (m) 1200 480 1244 28 21.8-25.8 v.28-44
Dichte (g/em’) 1.1409 1.1025 1.1417
Temp. (°C) 45 25.4 47.2 8.2 18.7
Leitf.pg0 (mS/em 192 162 192 875 x 1073 1.175
pH-Wert 5.85 6.1 4.0 7.2 .97
Eh-Wert (mV) + 165 (2) + 95 + 195 + 358 - 44
€O, §,. (mg/l) 240 120 245 18 20
Labor i 2 3 1 2 3 1 2 1 2 | 2
Konz.-Angaben in mg/! mg/! mg/! mg/i mg/!
Lit 2.1 11 L2 0.02 0.048
Ma' 46500 48000 64000 | 54100 51900 62000 32 73
K 260 18 214 4 2
Cs 0.0t 0.01 0.005 0.005 0.004
Mg** 2326 2400 1356 1400 2720 15 28.9
ca** 12950 12500 | 13000 5050 4800 13200 130 186
st 421 568 438 4.9 L7
8a"* 0.07 0.88 0.053 0.015 | 0.1
Fe*'/Fe"** 3.2 54.4 9.1 217 57 0.2 0.2
Alt*? 0.037 0.038 0.02! 0.007 0.015
NH,* 45 51 82 0.02 0.06
Mn** s 4.3 L7 0.004 0.13
F" 94 50.5 3 1.8
cr 131600 | 111400 | 120000 95970 93000 125000 57 94.3
Br 840 800 812 206 840 0.05 n.n
J 28 2 25.3 0.002 0.1
HCO4" 130 100 0 299 260
s, 594 645 570 314 300 767 129 377
PO, /PO, 0.15 n.a. 0.13 0.21 /0.06
8 /B0y 203 23 1 8.8 /100 /0.87 /5.1
Se 0. 0004 <0.0005
sio, 4 4.5 12.8 17.4 27
n.n. = nicht nachweisbar
Lobor 1 = Institut Fresenlus

Labor 2 = Institut f. Angewandte Geologie der FUB

Labor 3 = Institut f. Wasser- Boden u. Lufthygiene (SGA)
= als muligeblich erachtete Werte
Tab. 4: Hydrochemische Zusammensetzung der beprobten Wasser




wurden die gleichen Wdsser mehrfach, von verschiedenen Labors
untersucht. Abb.5 zeigt eine graphische Darstellung der
vorliegenden Ergebnisse. Die dargestellten Beziehungen lassen
den dhnlichen Charckter der Salzwidsser erkennen; die

Unterschiede liegen hauptséchlich in der Gesamtmineralisation.
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4. Laboruntersuchungen

4.1. Voruntersuchungen zur Gleichgewichtseinstellung

Gestein-Wasser

Die Gleichgewichtseinstellung zwischen dem Hils-Sandstein,
entnommen in der Grube Morgenstern als magliches Aquivalent
zum Hils-Sandstein im Bereich der Schachtanlage Konrad, und
dem im Schacht Konrad [ enthommenen Hils-Wasser erbrochte
eine zeitabhdngige Verdnderung der Eh- und pH-Werte
(s.Abb.5a). Die parallele Entwicklung (ca. 27 Tage) l&flt am
Ende des Beobachtungszeitraums Eh-Werte von +410 mV bei
pH-Werten <5 erkennen. Verwendet wurden zwei, nach
makroskopischer Ansprache unterschiedlich stark verwitterte
Sandsteine aus der Grube Morgenstarn. Das Gestein wurde fir
die unter Stickstoff durchgefuhrten Versuche zur Erhdhung

der Oberfldchenaktivitdt mechanisch zerkleinert. Verbunden
mit den Ergebnissen der Untersuchungen des Fe'*/Fe™™*
Verhdltnisses durch _(TU Braunschweig), die
ebenfalls aufzeigen, dafl der Hils-Sandstein in der Gruke
Morgenstern, urstchlich wohl aufgrund seiner
Oberflachenexposition, als "nicht mehr frisch" anzusprechen
ist, kamen wir zu der Empfehlung, auf eine Beprobung des

Hils-Sandsteins aus der Grube Morgenstern zy verzichten,

In Vorbereitung der Schittel- und Sdulenversuche wurde das
Hils-Wasser zur Gleichgewichtseinstellung mit den

Feinanteilen (<0,2 mm) der anderen Gesteine unter
Saverstoffabschlull geschittelt. Die Entwicklung der Eh- und
pH-Werte (Tab.5) zeigt zwar 2.T. ein unterschiedliches
Verhalten, insgesamt aber die gleiche Tendenz hinsichtlich

des Ansteigens der Eh-Werte (Anstieg zwischen 40 und 120 mV)
wthrend die pH-Werte nur eine sehr geringe Anderung
oufweisen, Entsprechende Versuche mit dem zu einem spdteren
Zeitpunkt entnommenen Wasser vom Ort 670 zeigen eine
vergleichbare Entwicklung. Die in dieser Form

konditionierten Widsser wurden nachfolgend in den

Schitttelversuchen eingesetzt.
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Wasser Datum Uhrzeit T —'Iremp. ) pll Eh(mV)
Gestein
Hils 21.10.83 | 1433 16.9 6.34 +216
1440 16.9 6.30 +214
1459 16. 9 6.30 +210
31.10.83 1540 16.9 6.46 +219
Hongendes Erz 2.11.83 | 152° 18.1 6.52 +254
7.11.83 g3 17.0 6.56 +284
10.11. 83 915 16.6 6.56 +307
15.11.83 | 133 13.9 6.51 +323
15.12.83 ] 14%° 12.6 6.49 +317
Hils 21.10.83 | 13%° 1s.8 6.35 +211
1339 15.8 .36 +199
31.10.83 | 1s5%° 16.9 6.39 +208
Liegendes Crz 2.11.83 | 15 18.1 .55 +215
7.11.83 910 17.0 6.66 +267
10.11.83 943 16.6 .66 +246
15.11.83 14°° 13.9 6.55 +308
15.12.83 | 1479 12.6 6.52 +259
Hils 25.10.83 179° 1509 6.53 +197
31.10.83 1593 16.9 6.46 +185
3.11.83 1550 17.9 6.62 +282
7.11.83 943 17.0 6.59 +282
Erzkalk-Serie 10.11.83 | 10°° 16.6 6.62 +267
15.11.83 | 143° 13.9 6.56 +304
15.12,83 14°° 12.6 6. 50 +311
Hils 25.10.83 | 1643 15.9 6. 54 +192
31.10.83 | 15%°° 16.9 6.44 +208
3.11.83 | 133° 17.7 6.48 +306
Flodentonstain 7.11.83 932 17.0 6. 60 +277
10.11.83 | 10 16.6 6. 62 +258
15.11.83 | 143° 13.9 6.58 +309
15.12.83 | 133° 12.6 6.46 +309
Hils 25.10.83 | 1733 15.9 6.33 +236
31.10.83 16°9° 16.9 6.49 +223
3.11.83 | 1493 17.9 .51 +277
Heersurmer 7.11.83 | 10°° 17.0 6.56 +289
Schichten 10.11.83 11°° 16.6 6.59 +267
15.11.83 1590 13.9 6.54 +280
15.12.83 | 14'2 12.6 6.47 +288
Hils 25.10.83 | 16°° 15.9 6.60 +201
31.10.83 | 15%3 16.9 6.45 +215
2.11.83 | 14°° 18.2 6. 65 +259
Kimmeridge 7.11.83 925 17.0 6.65 +258
10.11.83 | 10%® 16.6 6. 69 +247
15.11.83 | 14'° 13.9 6.67 +2438
15.12.83 | 1428 12.6 6.53 +242

Tab. 5: Entwicklung der Eh- und pH-Werte w.ahre»nd der Aquilibrierung

des Hil-Wassers mit den Grubengesteinen
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Fur eine Gleichgewichtsgewichtsbetrachtung zwischen den aus
dem Grubengebdude entnommenen Gesteinen und dem eingesefzten
Wasser erfolgte die Bestimmung einiger aus den Gesteinen
eluierbarer Inhaltsstoffe. Hierzu wurden 100 Gramm
zerkleinerter Festsubstanz mit 1000 ml entmineralisiertem
Wasser 120 Stunden geschittelt und nachfolgend die
Inhaltsstoffe bestimmt. Die Ergebnisse (Abb. 6) zeigen fur
die untersuchten Hauptinhaltsstoffe zwischen dern hangenden
und liegenden Erz nur vergleichsweise geringe Unterschiede.
Die Chlorid-Werte sind in den liegenden Kalk- bzw.
Tonsteinen deutlich geringer. Auffallend sind die hohen
Calcium-, Fluorid- und vor allem die durch die S-Oxidation

bedingten Sulfat-Werte beim Fladentonstein.

4.2. Eingesetzte Radionuklide

In den experimentellen Untersuchungen wurde das Sorptions-
verhalten der Radionuklide Technetium, Selen und Zirkon/Niob
untersucht. Die genannten Radionuklide (vgl. Tab.4),

eingesefzf als Gammastrahler mit Halbwertszeiten von wenigen
Monaten, zeichnen sich durch hohe Nachweisempfindlichkeiten

bei kurzen Meflzeiten aus.

Da Selen und Technetium in anionischer Form vorliegen und
allgemein geringe Sorptionskoeffizienten erwarten lassen,

wurden sie gemeinsam als Radionuklikdgemisch aufgegeben.

Fur die Ermittlung der fur die Auswertung der
Durchlaufsdulen erforderlichen hydraulischen KenngréBen, wie
der effektiven Porositdt, der longitudinalen Dispersion und
der Abstandsgeschwindigkeit, wurde der "ideale" Tracer
Tritium in Form von 3HHO (Holbwertszeit 12.4q) eingesetzt.
Die in einigen Sdulenversuchen gegeniber anderen
Radionukliden beobachtete Verzdgerung des Tritiums
erforderte unter Verwendung anderer Tracer eine Wiederholung
der Durchldufe. Eingesetzt wurden hier Br-77 (Halbwertszeit
5éh) als NaBr und Cr-51 als EDTA-Komplex (Halbwertszeit
27.74d).
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Die Aufgabe bzw. Zugabe der Radionuklidldsungen erfolgte in
neutralisierter und filtrierter ( 450 nm) Form. Bei den
Durchlaufsdulen erfolgte durch die Zugabe von ca. 3-5 ml
Radionuklidlésung, entsprechend einer Schichtdicke von ca. |1

mm, eine pulsférmige Radionuklidaufgabe.

Radionuklid Halbwertszeit Chemische Lieferant
(Tage) Zusammensetzung
Te-95m 61 NH,TcO, NEN, Dreieich
chTcO4 KFK,Karlsruhe
Se-75 120,4 Na,SeO Amersham
27573
Buchler
Braunschweig
Zr-95 64,4 Zr u. Nb Rohstoffein-
als fuhr
Nb-95 35,15  Oxalatokomplex Dusseldorf

in saurer L8sung

Tab. é: In den Sorptionsversuchen eingesetrzte
Radionuklide

4.3, Schuttelversuche

4.3.1. Durchfthrung von Schittelversuchen

Die Ermittlung von Sorptionsdaten aus Schittelversuchen
erfordert allgemein im Vergleich zu Saulenversuchen einen
technisch und apparativ geringeren Aufwand. Bei den
durchgefuhrten Schuttelversuchen kam eine Rotations-
schuttelmaschine mit einer anfiénglichen Kopazitdt von 30
Proben, die spdter erweitert wurde auf 56 Proben, zum
Einsatz. Die Drehung der aus Polydthylen bestehenden

100 ml-Probenbecher erfolgte im Abstand von 5 Minuten Uber

Kopf, wobei die Drehung innerhalb weniger Sekunden erfolgte.
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Bei den Schittelversuchen wurde allgemein ein Verhdltnis von
flussiger zu fester Phase von 2.5 eingestellt. Bei der
Gesteinsfraktion mit der Korngrdfe> 0,2 mm und <2 mm kamen
10 g Gestein (Trockengewicht) zur Einwaage, wihrend bei der
Gesteinsfraktion mit der Korngrdfe zwischen 6 mm und 20 mm

25g Festsubstanz eingewogen wurden.

Bei jeder Versuchsdurchfuhrung wurden 4 Becher parcllél
geschittelt, wobei in 3 Bechern die gleiche
Gesteins-Wasser-RN-L&sung-Zusammensetzung vorlag, wihrend
ein Becher als Referenzbecher nur mit dem zugehérigen Wasser
und der RN-L8sung gefullt wurde. Nach Abschlufl des
Sorptionsversuches zentrifugierten wir die Probenbecher fur

10 Minuten bei 3000 Umdrehungen. Von der Uberstehenden
Flussigkeit wurden 10 ml abpipettiert und in Mefrshrchen
umgefullt, Weitere 10 ml wurden abpipettiert, mit 450
nm-Millipore-Filtern filtriert und in MeBrshrchen umgefullt.
Die entnommene L&sungsmenge von 20 ml wurde durch die Zugabe
von 20 ml inaktiver L&sung ergdnzt und die Desorption
begonnen. Nach Ablauf einer dem Sorptionszeit-

raum entsprechenden Zeitdaver wiederholte sich die o.b.
Verfahrensweise. Bei den Schittelversuchen mit den beiden
groberen Kornfraktionen (20 mm - 6 mm und 6 mm - 2 mm) wurde
mit zunehmender Schittelzeit eine Zunahme des Fein-
kornanteils beobachtet. Dies fuhrte zu einer nicht
beabsichtigten Vereinheitlichung der KorngrsBen. Zur
Vermeidung dieses Effektes wurde deshalb versucht, die
Gesteine der Kornfraktion 20 mm - 6 mm bewegungsfrei zu
schitteln, d.h. die Gesteine von den Radionuklid-L&sungern
umspulen zu lassen. Zu diesem Zweck wurde die zuvor mit dem
zugehdrigen Wasser gewaschene Kornfraktion zwischen zwei
Edelstahlsieben arretiert. In Abhtingigkeit von der Zeit

konnte eine deutlich verbesserte Erhaltung der
Ausgangskorngréle beobachtet werden. Die zeitliche
Einstellung des Sorptionsgleichgewichtes wurde durch eine
Variation der Schiuttelzeiten untersucht. Die Abhdngigkeit

von der Radionuklidkonzentration, die allgemein bei 3.7 E 5
Bq/l lag, wurde bei hsherer und geringerer Konzentration

untersucht. Der EinfluB der Anderung der Volumen/Masse-



Verhdltnisse wurde durch Versuche bei einem V/M-Verhiltnis
von 10 bzw. 1 untersucht. Beobachtungen zur Auswirkung der
Anderung des pH-Wertes erfolgten durch die Einstelllung
verschiedener pH-Werte (pH 4 und pH 9). Insbesondere die
pH-Werte im sauren Bereich konnten Uber die Versuchsdauer
nicht gehalten werden, da die karbonathaltigen Gesteine eine

Neutralisation bewirkten.

Die Abdeckung der Schittelmaschine durch eine Haube aus
Acrylglas ermiglichte neben dem Arbeiten in einer
saverstofffreien Stickstoffatmosphidre das Einbringen eines
thermostatgeregelten Heizelementes unter diese Haube,
wodurch der Temperatureinflul auf das Sorptionsverhalten
untersucht werden konnte. Hierzu wurden neben den Unter-
suchungen bei 20°C, Versuche bei 35°C und 50°C durchgefuhrt.
Der EinfluB der nachfolgend aufgefihrten Substanzen auf das
Sorptionsverhalten wurde durch deren Zugabe in den

angegebenen Konzentrationsbereichen untersucht:

EDTA : 10 E-3 mol/1

waschaktive

Substanzen (Alkylbenzosulfonat) 5 und 50 ppm

Citronensdure 8 E-7 mol/l

NGZCO3 10 E-8 und
10 E-6 mol/l

Na,SeO, (Trdgerung) : 10 E-8 und
10 E-5 mol/l

Fur die Gesteine der Oberkreide, die mit dem gering
mineralisierten Wasser aqus Sshide zu untersuchen waren,
wurde der EinfluB der Mineralisation auf das
Sorptionsverhalten durch parallele Versuche mit dem Wasser

der Strecke 470 in verschiedenen Konzentrationen untersucht.
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4,3.2. Auswertung von Schittelversuchen

Die Auswertung der Schittelversuche erfolgte nach folgenden

Gleichungen

A

Rg=—2 1. X [ﬂ} o
S

Entsprechend gilt fur die Desorption:

V (Ag-An) = (Ve AQ)
R - 07 p’ " WVE" As [ml] @
M- Ag

Ag = Aktivitat Referenzbecher nach Sorption
AS = Aktivitat Gest.-becher nach Sorption

AD = Aktivitdt Gesteinsbecher nach Desorption
V = eingesetztes Volumen

M = Trockeneinwoage Gestein

VE = nach Sorption entnommenes Volumen

4.4. Durchlaufsgulenversuche
4.4.1. Durchfihrung der Durchlaufsdulenversuche

Als Stulenkérper wurden vertikal angeordnete Rohre (100
mm) aus Hart-PVC mit angeschweillten Flanschen verwandt. Die
Saulenfullung schlo an den Enden je ein Feinfilter und eine

15 mm starke Lochplatte ein.

Am oberen Ende der Sdule dient eine Kammer zur Verteilung
des zulaufenden Wassers, zur Aufgabe der Radionuklide und
deren gleichmaBiger Verteilung Uber den Sdulenquerschnitt.

Am Ful der Sdule wird das ablaufenden Wasser in einem
konisch auf das Auslaufventil hinfUhrenden Hohlraum

gesammelt.



Zur Wasserversorgung stand je eine Mariotte'sche Flasche
bereit, der Durchsatz durch die Sdule wurde durch die

Ventile im Zulauf sowie im Auslauf geregelt (s.a.Abb. 7).

f

=

Mariotte“sche Flasche
Vorkammer (Verteiler)
Siebplatte

Feinsieb (Nylongaze)
Sdulenkdrper

Ablaufsammler Abb. 7: Aufbau (schematisch)
der Durchlaufsdulen

Auffanggefidf _
Ventile f. Zulaufregelung

W~ O W W N -




Von den drei vorhandenen Kornfraktionen kamen die
Korngréfenklasse 6-20mm in 100cm-Sdulen und die KorngréBe
2-6mm in 50- und 20cm-Sadulen zum Einbau. Der Einsatz der
Kornfraktion 0,2-2mm erwies sich nach Vorversuchen, infolge

der geringen Durchldssigkeiten, als nicht sinnvoll.

Bei der Forderung des Probenmaterials, bei dessen
Aufbereitung und beim Transport entstanden Feinkornstdube
durch mechanischen Abrieb, welche die Gesteinsoberfliche im
Versuchsaufbau erheblich vergréfert hdtte. Vor dem Einbau in
die Sdulen wurde deshalb das Gestein in dem jeweiligen
Formationswasser behutsam gewaschen. Dieser Waschvorgang
geschah ein bis mehrmals je nach Ausmafl des Feinkornanteils
(besonders die Oberkreide-Gesteine bedurften intensiver
Aufbereitung - wobei die leicht aufschldmmbaren
Mergel-Kalk-Steine mit wechselnden Tongehalten nur
vorsichtig im Waschwasser bewegt wurden).

AnschlieBend wurde das Probenmaterial in Lagen von ca. 10-15
em unter Wasser durch Klopfen an den Sdulenzylinder
eingeriUttelt. Der Fullvorgang geschah "kopfuber" von oben
nach unten und das fir den Einbau verwandte Wasser wurde
mehrmals wihrend des Fullvorganges ersetzt.

Nach Verschlul der Sdule folgte ein Durchspilvorgang mit
Waschwasser, mit dem ein nochmaliges Ausschwemmen von
Feinkorn bewirkt wurde. Die Entfernung dieser abgelagerten
Feinstkornanteile geschah nach der Demontage des
Sdulenkopfes (bei Einbau und Spilung unten). Um die
Lufteinschlusse in den Poren zu beseitigen wurde an die

gesteins- und wassergefillte Sdule ein Unterdruck angelegt.

Zur Einstellung eines konstanten Durchflusses und zur
Sdulenstabilisierung wurden die Sdulen ein bis zwei Wochen

vor der Radionuklid-Aufgabe inaktiv betrieben.
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Die Aufgabe der Nuklide geschah in der Vorkammer
(Zulauf-Verteiler) am Kopfende bei abgesenkten

Wasserspiegel. Die mittels einer radial versprihenden Kanule
verteilte RN-Nuklid-L8sung wurde dort mit dem einige mm hoch
Uber der Siebplatte stehenden Wasser vermischt und daraufhin
in die Siebplatte eingelassen. Nach dem Wiederauffillen der

Vorkammer begann der Versuch.

4.4.2. Auswertung von Durchlaufsdulenversuchen

Zur Ermittelung der Konzentrations-Zeit-Verteilung werden am
Auslauf der Sdule der Durchsatz und die Aktivitdt des

Tracers im Ablaufvolumen bestimmt.

Hierous ergeben sich die Durchbruchskurven und als
Summenkurven die kumulativen Verteilungen Uber dem
ablaufenden Volumen.

Das Auswerteverfahren a8t die mittlere
Abstandsgeschwindigkeit aus der Zeit vom Versuchsbeginn bis
zum Durchgang des Schwerpunktes (Median oder 50%-Wert) der
wiedergefundenen Menge des Tracers erkennen. Daneben wird
die Standardabweichung nach der Anpassung an eine
symmetrische Normalverteilung im graphischen Verfahren

bestimmt.

Zur Ermittlung der Retardationsfaktoren werden an ein und
derselben Probe zwei Versuche unternommen. Der Transport
eines (keinen Verzsgerungen unterliegenden) Tracers wird
verglichen mit der Wanderungsbewegung des R-Nuklids in dem
zu untersuchenden porésen Medium.

Die Bestimmung der einzelnen Parameter erfolgte nach

folgenden Gleichungen:
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Sdulenkenngrdfien
Mg 3
Trockenraumdichte ¥ = — (g/cm™) (3)
Vs
MG = trockene Gesteinsmasse
Vs = Sdulenvolumen
Vs - Vg
Porenvolumen nz ————— 100 (%) (4)
Vs
VG = Gesteinsvolumen
M
V. = G

G —§— ; ¢ = spez. Dichte

Hydraulische Kenndaten

Filtergeschwindigkeit Ve = — (m/sec) (5)
A
Q = Durchsatz (m3/s)
A = Sdulenquerschnitt (mz)
Abstandsgeschwindigkeit Vc =t (m/sec) (6)
f

L = Sdulenldnge (m)

t50= Zeitpunkt des Durchgangs
von 50% der im Auslauf

gemessenen Traceraktivitat

(s)



effektives Vf
Porenvolumen n =— 100 (%)
eff Vv
a
e s 2
longitudinaler \ ('r84- 1']6)
Dispersionskoeffizient DL = =3 (em*®/sec)

M6 tea = Zeitpunkt des

(8)

Durchgangs von 16%
bzw. 84% der im

Ablouf gemessenen

Traceraktivitat

(= Standardabweichung
um den Medianwert)

Dispersionsldnge Lp = L (em)
\%
a
Parameter des Migrationversuches mit Radionukliden
“rN
Filtergeschwindigkeit \% = — (m/sec)
f,RN A
e L
Abstandsgeschwindigkeit vo,RN = — (em/sec)

f50,RN

(an



Anpassung der 'Absfcndsgeschwindigkei'ren aus

Vorversuch und Radionuklid-Durchlauf

korrigierte Abstandsgeschwindigkeit

aus dem Vorversuch mit idealem . V1C RN
Tracer Vo = —t——eo (m/sec) (12)
N off
V*
Retardationsfoktor Rf = =2 (13)
VmRN
Konzentrations- Nt (Rf -1) 3
verteilungskoeffizient KD s (em™/g) (14)

Ermittelung der Abstandsgeschwindigkeit bei starker

Sorption Uber die Konzentrations-Orts-Verteilung

nach Zerlegung der Sdulen

X50

- (m/sec) (15)
'

Abstandsgeschwindigkeit Vc,RN =

Xen = LOnge vom Sdulen-
anfang bis zum 50%-
Wert der Restaktivitits-
verteilung

1‘50 = Versuchsdaver
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Bei Festlegung von 50% der Restaktivitdt in der obersten

Scheibe wird X50 interpoliert nach:

- In2

- 16
50 7% TG - p/100) fem) (1)

xp = Dicke der Scheibe

p = prozentualer Anteil der
in x_ enthaltenen Rest-

aktivitat

4.5, Umlaoufsdulenversuche
4.5.1. Durchfthrung von Umlaufsdulenversuchen

Neben den Schittel- und Durchlaufsdulenversuchen wurden
exemplarisch mit einigen Gesteinen des Grubengebdudes
Umlaufsdulenversuche durchgefuhrt. Zum Einbau kamen die
Gesteine: Hangendes Erz, Liegendes Erz und Fladentonstein in
allen drei Kornfraktionen, wihrend das Gestein Heersumer
Schichten nur in einer Kornfraktion ( 6 mm>¢>2 mm)
eingebaut wurde. In Abhidngigkeit von der KorngréBe erfolgte
der Einbau in ldngenmiBig unterschiedlich dimensionierten
Sdulen.Fur die kleinste Kornfraktion (0,2 mm - 2 mm) wurden
Sdulen mit einer Ldnge von 20 cm, fur die mittlere
Kornfraktion (2 mm - é mm) Sdulen mit einer Lange von 50 cm
und fur die grobste Kornfraktion (6 mm- 20 mm) Sdulen mit

einer Ldnge von 100 cm eingesetzt.
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Den prinzipiellen Aufbau der Umlaufsdulen zeigt die Abb.8 .
Infolge der bei der mittleren und groben Kornfraktion
auftretenden Feinstkornbelegung auf den Oberfldchen wurden
diese Fraktionen vor dem Einbau in die Sdulenksrper mit dem
zugehdrigen Wasser gewaschen (vgl. Abs. 4.4.1.). Der Einbau
erfolgte zur Erzielung der gréften Lagerungsdichte
lagenweise (unter Wasserbedeckung) durch Einritteln. Dabei
wurden die Gesteine durch den AnschluB einer

Wasserstrahlpumpe evakuiert.

Nach dem Einbau des Gesteins und dem Anschlufl der
peripheren Technik liefen die Sdulen zur
Gleichgewichtseinstellung zwei Wochen, wihrend der die
pH-Eh-Wert-Entwicklung im zirkulierenden Wasser beobachtet
wurde. Diese Aufzeichnung der physiko-chemischen Bedingungen
in der Sdule erfolgte auch weiterhin nach der Aufgabe der
Radionuklide Technetium und Selen.

Nach der Radionuklidaufgabe wurde bis zur Einstellung eines
Sorptionsgleichgewichtes wéchentlich eine filtrierte

(450 nm) und eine unfiltrierte Probe abgezogen, gemessen und
wieder dem Kreislauf zugefuhrt. Nach AbschluBl des
Sorptionsversuches erfolgte fur den Desorptionsversuch ein
Austausch des zirkulierenden aktiven Wassers durch inaktives
Wasser. Parallel liefen Referenzsidulen ohne Gestein, u.a.

zur Ermittlung der Geritesorption. Die sich in den einzelnen

Sdulen ergebenen Parameter zeigt die Tab.7
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Abb. 8: Aufbau der Umloufstulen (schematisch)
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Gestein Korn- Sdulen- Vol./Masse Zeit f. Aufgabe
gréBen lédnge Verhadaltn. einen Aktiv.
frakt. (cm) Umlauf

(mm) (h)y  (pCi)

Hang.Erz o0,2-2 20 0,68 9,25 3
2 -6 50 0,53 16,72 8
6 -20 100 0,44 28,37 10

Lieg.Erz 0,2-2 20 0,72 9,39 3
2 -6 50 - 0,59 17,28 8
6 -20 100 0,36 25,98 10

Fladen- :

tonstein 0,2-2 20 0,7 8,86 3
2 -6 50 _ 0,52 15,62 8
6 -20 100 0,45 26,75 10

Heersumer
Schichten 2 -6 50 0,57 16,72 8

Tab. 7: Parameter der Umlaufséulgn

4.5.2. Auswertung der Umlaufsdulenversuche

Die Auswertung der Umlaufsdulenversuche erfolgte analog den
Auswertungen fur die Schuttelversuche (s.Abs. 4.3.2;
Gleichung 1 und 2). Fur die Berechnung der spez. Aktivitdt

in Bezug auf gleiche Volumina ist jedoch eine Korrektur der

in Referenzsdulen gemessenen Aktivitdt erforderlich:

(17)

AO = Korrigierte Aktivitdt Referenzstule

VR= Umlaufwasser Volumen Referenzsdule

VS = Umlaufwasservolumen der gesteinsgefullten
Umlaufsdule

AR.—, gemessene Aktivitdt Referenzsdule



4.6, Diffusionsversuche

4.6.1. Durchfthrung der Diffusionsversuche

Das Ziel der Diffusionsversuche liegt in der Bestimmung des
zeitlichen und mengenmiéBigen Eindringens der untersuchten

Radionuklide in die verschiedenen Festgesteine.

Die Untersuchung des Diffusionsverhaltens der eingesetzten
Radionuklide Se-75 und Tc-95m gegeniber den verschiedenen
Gesteinen erfolgte Uber die Betrachtung der zeitlichen
Konzentrationsdnderung. Verwendet wurde ein Diffusionsgefdfl
(s. Abb.9?), das aus zwei Hilften gleicher Volumina besteht.
Zwischen diese Hidlften wurden die Gesteine, vorliegend als
in Epoxydharz eingegossene und parallel geschnittene
Scheiben mit einer Dicke zwischen 4,4 mm und 10 mm,
eingebaut. Vor dem Einbau erfolgte unter Vakuum eine

Wassersdttigung des Porenraumes.

Eine mehrwdchige Stabilisierung der Systeme, in waagerechter
und unverdnderter Position mit dem Wasser der Strecke 670
bzw. Sohlde-Wasser ging der Radionuklidaufgabe voraus. Die
Konzentrationséinderung der auf eine der beiden GefiBh&lfren
aufgegebenen jeweils zwei Radionuklide wurden in beiden
GefdBlen Uber die Zeit gemessen.Nach Abschlu der Versuche
wurden die GefdBe demontiert. An einem Teil der
Gesteinspldttchen wurden Auslaugungsversuche durchgefihrt,
wihrend die Gesteine,die keinen Durchbruch zeigten, nach dem
Trocknen abgefrdst wurden, um einen Einblick in die

rdumliche Konzentrationsverteilung zu erhalten.
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Abb. 9: eingesetztes Diffusionsgefill (schematisch)

4.6.2. Auswertung der Diffusionsversuche

Unter der Annahme der Vernachldssigung der
versuchsbedingten, jedoch unwesentlichen Vertnderung der
Ausgangskonzentration in der aktiven Gefufhdlfte kann der
Diffusionskoeffizient nach_ (1982)
ous dem linearen Anstieg der Durchbruchskurve ermittelt
werden (Gl.18). Der fur die Ermittlung des
Verteilungskoeffizienten KD erforderliche
Gesteinskapazitatsfaktor errechnet sich nach Gl.1?, wobei
sich die Durchbruchszeit durch Extrapolation auf die
Radionuklidkonzentration Null aus der Durchbruchskurve
ergibt. Der Verteilungskoeffizient errechnet sich unter
Verwendung der Porosittt, der Trockenraumdichte und des
Ge'sfeinskqpazifatsfukfors nach Gl.20:



Vel 2 7 %2
c )
5. _F 1 (emZs)
f2 - 12
6.+ D
Q =
2
- 3
Kp = _a_?_n_ (em™/g)

In den Gl.18 - 20 bedeuten:

Diffusionskoeffizient (cm2 §7] )

D=

V = Volumen des Probengefdfes (= 14.5 ml)

| = Gesteinsdicke (cm) :

F = Gesteinsfldache (cmz)

cy = Radionuklidkonz. Versuchsbeginn (nCi/ml)
cz'

cz" = Radionuklidkonzentration zur Zeit 1'2’

und fz" in der inaktiven GefdBhdlfte
a = Gesteinskapazitdtsfaktor
t = extrapolierte Durchbruchszeit (s)
n = Porositdt

¢ = Gesteinsdichte (g/cm3)

Die Frage des Auswerteverfahrens fur die Diffusionsversuche ist

zum Zeitpunkt des Abschlusses dieses Berichtes noch in der

Diskussion.



5. Ergebnisse

5.1. Schijttelversuche

Fur die Ermittelung der zum Einstellen eines
Sorptionsgleichgewichtes erforderlichen Schuttelzeiten

wurden Versuche mit verschiedenen Schuttelzeiten
durchgefuhrt, deren Ergebnisse die Abb. 10 zeigt.

In den Tab. 8-15 sind die Ergebnisse der Schuttelversuche

fur die Kornfraktion 0,2-2 mm dargestellt. FuUr das

Radionuklid Technetium kann in den Gesteinen der Oberkreide
allgemein ein geringerer Ruckhalt erkannt werden. Die

Gesteine des Grubengebdudes Erzkalke und Heersumer Schichten

zeigen RS-Wer’re >1. Die vergleichbaren Sorptionswerte des

Rs‘ {mi/g)
Selen Lieg. Erz
A Technetium A
A\ Fladentonstein
Selen
T
/ echnetivm  _ Lieg. Erz
0.1 - .
200 400
Zeit(h)

Abb. 10: Ermittelung der Zeitabhdngigkeit fur die.Gleichgewichfs-
einstellung Gestein (Kornfraktion 0,2-2mm)/Wasser zur
Festlegung der Schuttelzeit
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Tc-95m Se-75
Gestein/Nuklid Behandl. Rg Ry Rg R,
Lamarcki-Plédner unfiltr. 0.1 0.38 0.58 2.7
Rotplédner " " (o} 0.1l1 1 5.9
Rhotomagensis-Pl. " " 0.03 0.03 0.81 3.6
U/M Cenoman " " o] 0 0.4 3.1

Tab. 8: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert)
fur die Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-
Wasser, Kornfraktion 0,2-2mm, Aufgabeaktivitdt
der Radionuklide Tc-95m und Se-75 : 3.7 E 5 Bq/l;
Schuttelzeit 358h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Gestein/Nukild Behandl. Te-25m Se-75

Rs RD Rs PD
Kimmeridge unfiltr. 0. 33 1 0. 38 0.53
llang. Erz " " '0.15 0.33 0.81 2
Lieg. Erz " " 0.3 0.5 0.9 2.7
Erzkalk-Serie . " " 1.2 3.8 0.3 1.4
fladentonstein " " 0. 48 A 0.89 0.68 2
lleer sumer-Sch. " " 1.7 2.1 0.64 1.8
Yersatz-Material " " 0.11 0.75 0.9 3.1

Tab. 9: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert)
fur die Gesteine des Grubengebdudes mit Wasser
der Strecke 670, Kornfraktion 0,2-2mm, Aufgabeaktivitat
der Radionuklide Tc-95m und Se-75 : 3.7 E 5 Bq/};
Schuttelzeit 358h; Mittelwerte aus 3 Messungen.



Tc-95m Se-75
Gestein/Nuklid Behandl.
Rs RD Rs RD
Lamarcki-Pldner filtriert| O0.24 0.97 0.72 3.5
Rotplédner " " 0.04 0. 32 1 6.4
Rhotomagensis-P1l. " " 0.17 0.72 0.9 4.3
U/M Cenoman " " 0 o} . 0.51 3.4

Tab. 10: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser,
Kornfraktion 0,2-2mm, Aufgabecktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75 : 3.7 E 5 Bq/l;
Schittelzeit 358h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Gestein/Nukild Behandl. Tc-25m Se-75

Rs Rp Rs Pp
Kimmeridge filtriert o0.38 1.8 0.31 0.69
llang. Erz " " 0.1 0.14 0.82 2.1
Lieg. Erz N " 0.24 0.33 0.93 3
Erzkalk-Serie " " 1.3 4,1 0. 38 2
Mladentonstein " " 0.29 0.45 0.54 1.6
lleer sumer-~Sch. " " 1.8 2 0.63 1.7
Versatz-Material " " 0. 26 1.5 1 3.5

Tab. 11: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine des Grubengebdudes mit Wasser der Strecke
670, Kornfraktion 0,2-2mm, Aufgabeaktivitat der
Radionuklide Tc-95m und Se-75 : 3.7 E 5 Bqg/l;
Schuttelzeit 358h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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2r-95 Nb-95
Gestein/Nuklid Behandl,.
Rg Rp Rg Ry
Lamarcki-Plédner unfiltr, 2.2 0.19 89 42
Rotplédner " " 3.2 1.2 70 30
Photomagensis-Pl. " " 6.7 4.2 11s 115
U/M Cenoman " " 5 4.7 20 17
Tab. 12: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sohlde-Wasser,
Kornfraktion 0,2-2mm, Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Zr-95 und Nb-95 : 3.7 E 5 Bq/l;
Schijttelzeit 358h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
Gestein/Nukild Behandl. Zr-95 ¥b-25
Rs P.D RS RD
Kimmeridge unfiltr. 3.4 4.4 5 69
‘fillang, Erz " " 21 18 34 19
Lieg. Erz ® " 22 23 29 27
Erzkalk-Serie " " 2.9 2.6 3.6 1.6
Fladentonstein " " 5.3 6.8 7.9 11
lleersumer-Sch. " " 15 13 27 13
Versatz-Material " " 13 5 25 6.2

Tab. 13: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine des Grubengebdudes mit Wasser der Strecke
670, Kornfraktion 0,2-2mm, Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Zr-95 und Nb-95 : 3.7 E 5 Bq/};
Schuttelzeit 358h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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' . 2r-95 Nb=-95

Gestein/Nuklid Behandl. Rs R, RS Ry
Lamarcki-Pléner filtriert 2.9 0.95 92 37
Rotpldner " " 1.9 0.06 58 30
Rhotomagensis-P1l. " " 5.4 2.4 156 65
U/M Cenoman " " 5.4 4.4 20 18

Tab. 14: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die

Gesteine der Oberkreide mit Sshide-Wasser,
Kornfraktion 0,2-2mm, Aufgabeaktivitdt der

Radionuklide Zr-95 und Nb-95 : 3.7 E 5 Bq/l;
Schittelzeit 358h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Zr-95 Nb-95
Ge “ein/Nukild Behandl. )

RS P'D Rs RD
Ximmeridge filtrierﬁ 1.2 1 0.99 0
Hlang. Erz " " 13 12 26 16
Lieg. Erz " " 5.2 5.2 6.6 4.6
Erzkalk-Serie " " 2.1 1.1 3 0.63
Fladentonstein " " 3.8 4.6 7.1 11
lleer sumer-Sch. " * 11 8.4 21 10
Versatz-Material " " 13 S 25 6.2

Tab. 15: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine des Grubengebdudes mit Wasser der Strecke
670, Kornfraktion 0,2-2mm, Aufgabeaktivitdt der

Radionuklide Zr-95 und Nb-95 : 3.7 E 5 Bq/l;

Schittelzeit 358h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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Hangenden Erzes, Liegenden Erzes und des Versatzes sind auf
die petrographisch ghnliche Zusammensetzung dieser Gesteine
zurUckzufihren. Diese zeigt sich auch im Sorptionsverhalten
des Selens, wo diese Gesteine die hochsten RS-Werfe der

Gesteine des Grubengebdudes zeigen.

Die in Tab. 12-15 angefihrten Sorptions- und
Desorptionswerte fur die Radionuklide Zirkon und Niob weisen
auf eine geringe Festlegung hin, die in weiteren Versuchen
mit diesen Radionukliden nicht bestdtigt werden konnten. Die
Ursache fur diese geringen Werte liegt wahrscheinlich in der
Art der Neutralisation der Radionuklide. Vor der
Nuklidaufgabe auf die Batch-Becher wurde der in saurer
Losung vorliegende Zr/Nb-Oxalatokomplex neutralisiert und
anschlieBend filtriert (450 nm). Bei der Neutralisation mit
Natronlauge kam es zu einer starken Hydrolisierung des
Zirkons und Niobs, die nur eine sehr geringe Restaktivitat

in den filtrierten L&sungen erbrachte. Durch die Zugabe

eines Phosphatpuffers bei der Neutralisation konnte eine
erheblich gréBere Aktivitdtsausbeute erzielt werden, die
offensichtlich durch das Vorliegen kleinerer TeilchengrsBen
bei den Hydrolisierungsprodukten hervorgerufen wurde.
Bezogen auf eine Aufgabeaktivitdt von 3.7 E 5 Bq/l liegen
die RS-Werfe bei gemessenen durchschnittlichen Aktivitdten
nach dem Versuch von ca. 1.85 E 3 Bq/l bei einem RS-Werf von
ca. 500.

Die‘ch. 16-23 zeigen die entsprechenden Rs-Werfe fur die
Kornfraktion é-20mm. Die Rs-Werfe nach der Filtration sind
fur das Radionuklid Selen bei den Gesteinen der Oberkreide
gegeniber der Kornfraktion 0,2-2 mm (vgl. Tab. 11) deutlich
geringer. Gleiches gilt fir die Gesteine des Grubengebdudes
mit Ausnahme der Erzkalkserie und des Flcdenfonsfgines, die
sich etwa entsprechen. Die Sorptionswerte fur Technetium

zeigen bei den Gesteinen der Oberkreide, dem Lamarcki- und
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Tc-95m Se-75
Gestein/Nuklid Behandl. RS RD Rs RD
Lamarcki-Pliner unfiltr. o] 0.07 0.08 0.17
Rotplédner " " 0. 49 0.9 0.22 0.42
Rhotomagensis-Pl. " " o] 0.07 0.18 0.3
U/M Cenoman " " 0.78 1.8 0.3 1.2

Tab. 14: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die

Gesteine der Oberkreide mit Schlde-Wasser,
Kornfraktion 6-20mm, Aufgabeaktivitdt der

Radionuklide Tc-95m und Se-75 : 3.7 E 5 Bq/l;
Schittelzeit 358h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

-95 Se-75

Gestein/Nukild Behandl. Te m

RS RD RS RD
Ximmeridge unfiltr. 0.15 0.82 0.15 0.63
Hang. Erz " " 0.73 1.6 0.07 0.05
Lieg. Erz " " 0.92 3 0.12 0.89
Erzkalk~-Serie " " 0. 48 1.9 0.31 1.3
Fladentonstein " " 1.7 3.7 0.65 2.2
lleer sumer-Sch. " " 1.5 2.5 0.3 1.1

Tab. 17: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine des Grubengebdudes mit Wasser der Strecke
670, Kornfraktion 6-20mm, Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-25m und Se-75 : 3.7 E 5 Bg/l;
Schuttelzeit 358h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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Tc-95m Se-75
Gestein/Nuklid Behandl.
s Rp Rs ®p
Lamarcki-Pléner filtriert 0 0 0 0
Rotplédner " " 46 0.81 0.17 0.29
Rhotomagensis-Pl. ! " .03 0.11 0.16 0.11
U/M Cenoman " " .87 2.1 0.22 1
Tab. 18: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sohlde-Wasser,
Kornfraktion 6-20mm, Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Te-?5m und Se-75 : 3.7 E 5 Bg/l;
Schuttelzeit 358h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
Tc=-95m Se-75
Gestein/Nukild Behandl. p‘
’ s p Rs D
Kimmeridge filtriert .16 0.77 0.21 0.78
Hang. Erz " " .69 1.5 0.3 0
Lieg. Erz " " .9 3.1 0.1 0.52
Erzkalk-Serie v .8 2.3 0.39 1.5
Fladentonstein " " .7 3.8 0.59 2,1
lleersumer-Sch. " " .5 2.6 0.29 1

Tab. 19: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine des Grubengebdudes mit Wasser der Strecke
670, Kornfraktion é-20mm, Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75 : 3.7 E 5 Bg/};
Schuttelzeit 358h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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2r-95 Nb-95
Gestein/Nuklid Behandl.
Rg Rp Rg R,
Lamarcki-Plédner unfiltr 5 >1000 26 43
Rotpldner " " 2 5.1 36 42
Rhotomagensis-P1l. " " 10 >1000 16 23
U/M Cenoman " " 4.4 8.7 51 84
Tab. 20: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser,
Kornfraktion 6-20mm, Aufgabeaktivitdat der
Radionuklide Zr-95 und Nb-95 : 3.7 E 5 Bqg/l;
Schittelzeit 358h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
Z2r-95 Nb-95
Gestein/Nukild Behandl.
R R R R
S D S D
Kimmeridge unfiltr. o} o 12 21
Hang. Erz " " 7.5 1o 77 3ol
Lieg. Erz " " 5.1 7.5 3 3.9
Erzkalk-Serie ©o 3.8 1.2 17 28
Fladentonstein "o 0.21 0.03 o 0
lleer sumer-Sch. " " 2 2.4 32 66

Tab. 21: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine des Grubengebdudes mit Wasser der Strecke
670, Kornfraktion é-20mm, Aufgabeaktivitét der

Radionuklide Zr-95 und Nb-95 : 3.7 E 5 Bg/l;

Schuttelzeit 358h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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2r-95 Nb~95
Gestein/Nuklid Behandl.
Rg Ry Rq Rp
Lamarcki-Pliner filtriert 9.2 6.3 27 45
Rotpliner " 1.9 2.6 35 51
Rhotomagensis-Pl. " 11 14 15 24
U/M Cenoman " " 4.9 5. 4 51 87
Tab. 22: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser,
Kornfraktion 6-20mm, Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Zr-95 und Nb-95 : 3.7 E 5 Bg/l;
Schuttelzeit 358h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
- Nb-95
Gestein/Nukild Behandl. 2z=95
RS RD RS RD
Kimmeridge filtriert| 12 >1000 16 163
Hang. Erz nooon 12 >1000 76 328
Lieg. Erz " " 5 18 4 10
Erzkalk-Serie " " 14 11 17 86
Fladentonstein " " 1.2 }.3 0.5 0
lleersumer-Sch. " " 12 6.4 65 165

Tab. 23: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine des Grubengebdudes mit Wasser der Strecke
670, Kornfraktion 6-20mm, Aufgabeaktivitdt der

Radionuklide Zr-95 und Nb-95 : 3.7 E 5 Bq/l;

Schuttelzeit 358h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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Rhotomagensis-Pldner und den Gesteinen des Grubengebdudes
Kimmeridge und Erzkalke vergleichsweise kleinere
Sorptionswerte, wihrend Rotpldner, U/M Cenoman, Hangendes
Erz, Liegendes Erz und Fladentonstein grolere Werte
aufweisen. Lediglich das Gestein Heersumer Schichten weist
einen, auf die Kornfraoktion 0.2-2mm bezogen, vergleichbaren
Wert auf.

Betrachtungen Uber die Zeitabhdngigkeit fur die
Sorptionsgleichgewichtseinstellung bei der Kornfraktion
6-20mm ermdglichen die Tab. 24-27. Die Abhdngigkeiten fiur
die Gesteine Fladentonstein und Liegendes Erz (fir Tc-95m s.
Abb. 11), lassen erkennen, daBl eine wesentlich ldngere Zeit
fur die Gleichgewichtseinstellung erforderlich ist. Als eine
Ursache kann sicherlich die Diffusion der Radionuklide in

die groBeren Gesteinsbruchsticke angesehen werden.

Die Tab. 28-35 weisen die bei geringer
Radionuklidkonzentration (Tc u. Se: 7.4 E 3 Bq/l; Zr u. Nb:
6.7 E 4 Bg/l) ermittelten RS; und RD- Werte aus. Fur das
Radionuklid Technetium kann fur die Gesteine des
Grubengebdudes eine allgemein hdhere Festlegung erkannt
werden(s. Abb. 12). Auffallend sind hier wie auch beim Selen
die vergleichsweise (Tab. 9 u. 11) durchweg gréBeren
RD-Werfe. Die Gesteine der Oberkreide zeigen fur das
Technetium keine gréfBeren Unterschiede; es findet eine
geringe Festlegung statt(s. Abb. 13). Fir das Radionuklid
Selen treten bei den Gesteinen des Grubengebdudes kaum
Unterschiede bei den Rs- Werten gegeniber den Versuchen mit
Konzentrationen von 3.7 E 5 Bq/l auf (vgl. a. Abb. 13).

Fur die Gesteine der Oberkreide zeigt Selen bei geringer
Radionuklidkonzentration kleinere Rg- Werte (vgl. Abb. 14),

Zirkon und Niob lassen meist hohe Rs- und Ry - Werte
erkennen. Lediglich Niob weist mit zwei Ausnahmen geringere
Sorptionswerte auf, die wahrscheinlich mit bedingt sind

durch das hoch mineralisierte Wasser. Die hdheren
Sorptionswerte nach der Filtration weisen auf eine grob

disperse Verteilung hin.



Rg {(ml/g)
104
1
Flodentonstein
1 /’————‘
y .
/
‘ -
° Lleg. Erz
4 )
:
-
Kimmeridge
o.l R il
0 500 1000
Zeit(h)

Abb. 11: Entwicklung der R.- Werte in Abhingigkeit von der
Schuttelzeit fur dos Radionuklid Technetium
(KorngrdBenfraktion 6-20mm)
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Heersumer Sch.

t Erzkalke

Fladentonstein
Kimmeridge

0.1 Lieg. Erz
0 20 ' [ 40 ) 60 70 ¢ E4
Bg/l
0.74 37 61.7

Abb. 12: EinfluB der Konzentration des Radionuklids Technetium
auf das Sorptionsverhalten fur die Gesteine des Gruben-
gebdudes/ Wasser der Strecke 470
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Die Tab. 36-39 zeigen die Ergebnisse bei einer hsheren
Radionuklidkonzentration (6.17 E 5 Bg/l). Technetium ldBt in
den Gesteinen der Oberkreide kaum eine Festlegung erkennen
(Abb. 13). Fur die Gesteine des Grubengebtudes kann kein

deutlicher Einflu3 der erhshten Radionuklidkonzentration

RS mi/g

0.1 .
L.amarcki-Pléner
’ N . m_Rhotomag. N
e N . Pliner \
Ve P N ~ AN
. Ve _ - - N ~ N \ Rotpltner

0.01 /s . N N ~ \
) ' 20 ' 40 ' 60 70 * E4
Ba/t

0.74 37 é1.7

Abb. 13; EinfluB der Konzentration des Radionuklids Technetium
auf das Sorptionsverhalten fur die Gesteine der Oberkreide/
Sohlde-Wasser.
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Rs ml/g
1+
U/M Cenoman
\\. Rhotomagensis-P!|
¢ Lomarcki-Pliner
Rotpliner
0.1 -
[
/ |
0.01 +¢ — - r - : .
0 20 40 66‘ 70 ¢ E4
I Bag/!
0.74 37 1.7

Abb. 14: EinfluB der Konzentration des Radionuklids Selen auf
das Sorptionsverhalten fur die Gesteine der Oberkreide/
Sohlde-Wasser.

erkannt werden; beim Liegenden Erz und dem Versatz sind
jedoch kleinere Werte erkennbar. Fur Selen kann gegentber
den Versuchen bei Konzentrationen von 3.7 E 5 Bqg/!l allgemein

keine Verdnderung der Rs-- Werte erkannt werden, nur beim
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Gestein/Nuklid Behandl. R Tc-95m‘ R Se-75

s "p s ®
Lamarcki-Plédner u;g%}grh 0 0 o} ¢
Rotplédner " " .11 0 .02 o]
Kimmeridge " " .45 (o] .06 ‘O
Lieg Erz oo .54 0 .23 0
Fladentonstein " " 1.03 L7 ;43 0

Tab. 24: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser und Gruben-
gesteine mit dem Wasser der Strecke 670; Kornfraktion
6-20mm, Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Te-95m und
Se-75 : 2.96 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 233.5h; Mittelwerte
aus 3 Messungen.

Gestein/Nuklid Behandl. RsTc_gstD Rsse-75 R,
Lamarcki-Pldner f%%gfée;t .15 o} .13 0
Rotpléner " " 0 0 03 o)
Kimmeridge " " .18 0 1 0
Lieg Erz - " " .58 o o o
Fladentonstein " " .79 .32 22 0

Tab. 25: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die

Gesteine der Oberkreide mit Sochlde-Wasser und Gruben-
gesteine mit dem Wasser der Strecke 670; Kornfraktion
6-20mm, Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Tc-95m und

Se-75: 2.96 E 5 Bg/l; Schuttelzeit 233.5h; Mittelwerte
aus 3 Messungen.




Gestein/Nuklid Behandl. R Tc-95m R Se-75 R
-Rg Ry s D
L {-pli unfiltr..
amarcki-Pléner 1000 h .1 0 .3 0
Rotplédner " " o] o} .08 0
Kimmeridge " " .73 - 0 .15 0
Lieg Erz " " .92 0 .2 0
Fladentonstein " " 1.97 1.8 0 0

Tab. 26: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser und Gruben-
gesteine mit dem Wasser der Strecke 670; Kornfraktion
6-20mm, Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Tc-95m und
Se-75 : 2.96 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 1000h; Mittelwerte
aus 3 Messungen.

, - Se-75
Gestein/Nuklid | Behandl. a TS 95m o oF
s Ry s Ry
Lamarcki-planer |ciltriert 16 0 .14 0
1000 h .

Rotpléner " " .0 o .0 o]
Kimmeridge " " .68 0 .19 0
Lieg Erz ) " " .81 0 .01 0
Fladentonstein " " 2.46 2.44 0 0

Tab. 27: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sshlde-Wasser und Gruben-
gesteine mit dem Wasser der Strecke 670; Kornfraktion
6-20mm, Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Te-95m und
Se-75 : 2.96 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 1000h; Mittelwerte
aus 3 Messungen. ' -



~Tc-95m Se-75
Gestein/Nuklid Behandl. Rs RD RS RD
Lamarcki-Pléner i?féiﬁi:x © © 0.6 -o4
Rotplédner " " .Cl .17 .32 12.84
Rhotomagensis-Pl. " " .ol . 46 .01 .43
U/M Cenoman " " .08 .3 0 0

Tab. 28: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Schlde-Wasser; Korn-
fraktion 0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der Radionuklide
Te-95m und Se-75 : 7.4 E 3 Bq/l; Schittelzeit 357.5h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Tc=-95m Se-75

Gestein/Nukild Behandl. .

Rg Rp Rg )

. . ‘ unfiltr.

Kimmeridge K1.Nukl.K .32 9.3 .08 3.28
Hang. Erz " " .18 .32 .23 1.21
Lieg. Erz . " " .25 .85 1.71 .7
Erzkalk-Serie " " .76 3.66 .01 .93
Fladentonstein " " .28 .32 .1 1.35
Heersumer-Sch. " v 2.16 g.81 .08 .52

Tab. 29: Serptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine aus dem Grubengebdude mit Wasser der Strecke
670; Kornfraktion 0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der Radionuklide
Tc-95m und Se-75 : 7.4 E 3 Bqg/l; Schuttelzeit 357.5h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.
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Tc=-5m Se-75 -
Gestein/Nuklid Behandl. Rs RD RS RD
Lamarcki-Pléner ii?;iiif; .07 1.66 -7 -89
Rotpldner ' " " o] .03 .16 2.58
Rhotomagensis-Pl. " " 0 o] .02 .51
U/M Cenoman " " .06 0 0 0

Tab. 30: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Schlde-Wasser; Korn-
fraktion 0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der Radionuklide
Tc-95m und Se-75 : 7.4 E 3 Bq/l; Schuttelzeit 357.5k;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Tc-25m Se~75

Gestein/Nukild Behandl. n

Rg Rp Rg D
‘& 1 filtriert .57 9. 4
‘immeridge k1.Nukl.§ 87 | 1000
Hang. Erz ' " " .67 3.97 .79 5.83
Lieg. Erz " " .68 5.1 5.23 4.82
Erzkalk-Serie " n .99 7.11 .29 9.06
rladentonstein " " .9 5.23 .46 7.68
lleer sumer-Sch. " " 3.25 4,28 .93 5.36°

Tab. 31: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine aus dem Grubengebdude mit Wasser der Strecke
670; Kornfraktion 0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der Radionuklide
Te-95m und Se-75 : 7.4 E 3 Bq/l; Schuttelzeit 357.5h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.



Gestein/Nuklid Behandl Zx-95 Nb-95 Sn-113
u .
esteln 1 RS RD RS RD RS RD
filtr.
Lamarcki-Pliner ‘;’l‘ ;uk’i. >1000 | >1000 | »1000 109 |>1000 |,1000
Rotplédner " " >1000 >1000 >1000 223 >1000 >1000
Rhotomagensis-P1l. - >1000 | >1000 >1000 157 >1000 >10c0
U/M Cenoman " “ >1000 | >1000 >1000 |>1000 | >1C00 > 1000
Tab. 32: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die Gesteine
der Oberkreide mit Sshlde-Wasser; Kornfraktion 0.2-2mm,
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Zr-95, Nb-95 und Sn-113
6.7 E 4 Bqg/l; Schuttelzeit 357.5h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
. . Zr-95 Nb-95 Sn-113
Gestein/Nuklid Behandl.
Rs Rp Rg ) Rs Rp
Kimmerid unfdler. 1500 51000 |51 1
immeridge k1.Nukl. > >1000 (1000 >1000 | 1000
Hang. Erz " " >1000 | >1000 562 plooo >1000 |> 1000
Lieg. Erz " v >1000 }>1000 106 P 1000 >1loco | 1000
Erzkalk-Serie " " |>1000 |>1000 775 [Ploo0 [>1C00 P 1000
Fladentonstein " " |>1lo00 |>1000 | 411 b1ooo |{>1o000 |>1000
Heersumer Sch. " " >1000 |> 1000 } 1000 86 > 1000 }>1000

Tab. 33: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine aus dem Grubengebidude mit Wasser der Strecke

670; Kornfraktion 0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der Radionuklide

Zr-95, Nb-95 und Sn-113: 6.7 E 4 Bq/l; Schuttelzeit 357.5hk;

Mittelwerte aus 3 Messungen.




2r-95 Nb-95 Sn-113
Gestein/Nuklid Behandl. Rg Ry Rg Ry Rq Ry
Lamarcki-pliner ii};iiif; >1000 |>loco | >1000 115 | >1000 |>l000
Rotpliner " " |>l000 |[>l000 |>lo00 229 |>1000 {>1lo00
Rhotomagensis-P1l. " " |>1000 |>1000 |>1000 280 | >1000 |>1000
U/M Cenoman " " >1000 |>1000 |[>1000 {>1000 |>1000 |>1000
Tab. 34: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fUr die Gesteine
der Oberkreide mit Sshlde-Wasser; Kornfraktion 0.2-2mm,
Aufgabeaktivitat der Radionuklide Zr-95, Nb-95 und Sn-113
6.7 E 4 Bq/l; Schittelzeit 357.5h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
Gestein/Nuklid Behandl. RsZr-95 RSNb-gsRD R Sn—llBRD
Kimmeridge frier.  |>1000 |>1000 |>1000 |>1000 [>1000 |>1000
Hang. Erz = » |51000 | >1000 |>1000 |>1000 [>1000 |>1000
Lieg. Erz » v |51000 |>1000 | 115.8]|>1000 [>1000 |>1000
EZrzkalk-Serie " " >1000 | >1000 {>1000 |>1000 [>1000 |>10Q00
Fladentonstein " " >1000 >1000 | >1000 |>1000 |>1000 > 1000
Heersumer Sch. " " >1000 | > 1000 | >1000 138 [>looo > 1000

Tab. 35: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine aus dem Grubengebidude mit Wasser der Strecke

670; Kornfraktion 0.2-2mm, Aufgabeaktivitidt der Radionuklide

Zr-95, Nb-95 und Sn-113: 6.7 E 4 Bq/l; Schuttelzeit 357.5h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.




Tc-95m Se=75
Gestein/Nuklid Behandl.
Rg Rp Rg Rp

unfilerx.
Lamarcki-Pléner gr.N.-Ko. -1 1 .56 2.32
Rotplédner " " 0 0 .46 1.¢3
Rhotomagensis-Pl. " " .02 0 .57 2.42
U/M Cenoman " " 0 e} .7 3.73

Tab. 3é: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die Gesteine
der Oberkreide mit Sshlde-Wasser; Kornfraktion 0.2-2mm,
Aufgabeaktivitat der Radionuklide Tc-95m und Se-75:
6.17 E 5 Bqg/l; Schuttelzeit 330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Gestein/Nukild Behandl. Te-95m - Ses75

Rs ) Rs )
Kimmeridge o] os .42 62 | 3.4
Hang. Erz " " .01 .37 .49 | 2.42
Lieg. Erz " " .12 . 6 .6 3.22
Erzkalk-Serie " " . 95 2.5 .49 2.65
Fladentonstein " " .32 1.16 .89 4,62
Heersumer-Sch, " " 1.54 1.72 .51 2.64
Cornbrash-Sdst. " " .62 1.81 1.18 5.85
Versatz~Material " | " .01 .21 .51 2.14

Tab. 37: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine aus dem Grubengebdude mit Wasser der Strecke
670; Kornfraktion 0.2-2mm, Aufgabecaktivitdt der Radionuklide
Te-95m und Se-75: 6.17 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 330h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.
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Tc-95m Se-75
Gestein/Nuklid Behandl.
RS RD RS R
filtriert
Lamarcki-Plidner gr.NuiifK . Q2 S 53 1.94
Rotpléner " " 0 o) .49 2. 17
Rhotomagensis-P1l. " n 0 0 .61 2.55
U/M Cenoman " " o 0 .81 3.12
Tab. 38: Sorptions-/Desorptionswerte (filfriert) fur die
Gesteine der Oberkreide mit Sohlde-Wasser;
Kornfraktion 0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Te-95m und Se-75: .17 E 5 Bqg/l;
Schuttelzeit 330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
-95 Se=75
Gestein/Nukild Behandl. Te m
RS P.D RS )
; ; filtriert :
% d
immeridge 9. Nukl. K 42 1.6 65 3.81
Hang. Erz " " .1 .65 .52 2.67
Lieg. Erz " " .01 .26 .8 3.92
Erzkalk-Serie " " .74 2.13 .43 2,83
I'ladentonstein " " .47 1.48 1.17 £.73
Heersumer-Sch. " » 1.76 2. 26 .7 3.9
Cornbrash-Sdst. " " .49 2,15 .91 €.06
Yersatz-taterial " " 15 18 .61 2. 44

Tab. 39: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine aus dem Grubengebdude mit Wasser der Strecke

670; Kornfraktion 0.2-2mm, Aufgabeaktivitdt der Rcdionukliae

Te-95m und Se-75: 6.17 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 330h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.
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Fladentonstein ist der RS—Werf deutlich hsher(vgl. Abb. 15).
Unterschiede finden sich jedoch in Bezug auf die
Desorptionswerte, die bei den Gesteinen des Grubengebdudes

allgemein groBer sind.

RS ml/g

10+

Flodentonstein

Lieg. Erz
Heersumer Sch.

S )

/ Kimmeridge
. Erzkalke
-|///</
0.1 v —_— 5 = - - —
0 20 40 80 70 * E4
By/!
0.74 37 41.7

Abb. 15: EinfluB der Konzentration des Radionuklids Selen auf
das Sorptionsverhalten fur die Gesteine des Gruben-
gebdudes/Wasser der Strecke 470.
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Die in der Tab. 40 bzw. 41 aufgefuhrten Rs- und RD- Werte
wurden exemplarisch an der Kornfraktion 2-6 mm ermittelt.
Diese, unter Verwendung von Sieben, "schonend"

durchgefuhrten Versuche (vgl. Abs, 4.3.1.) erbrochten Re-

Werte, die mit Ausnahme des Lamarcki-Pldner, wo hohere Werte
auftreten, mit den Ergebnissen der Kornfraktion é-20 mm
vergleichbar (Tab. 24 u. 27) sind. Die geringen

Desorptionswerte deuten auf eine Ungleichgewicht hin.

Den moglichen EinfluBl eines verdnderten pH-Wertes auf das
Sorptions- Desorptionsverhalten zeigen die Tab. 42 - 45.
Fur Technetium ldBt sich kein deutlicher EinfluB einer
pH-Wert-Verschiebung auf das Sorptionsverhalten erkennen.
Selen zeigt im sauren Milieu eine etwas hdhere Festlegung
(Tab. 43), die jedoch vergleichbar ist mit den Ergebnissen
der Tab. 11 . Im basischen Milieu kann deshalb eine gréflere

Mobilitgt erwartet werden.

Der EinfluB einer Verdnderung der Mineralisation auf das
Sorptions- Desorptionsverhalten wurde an den Gesteinen der
Oberkreide untersucht (Tab. 44- 53). Fur Technetium liegen
die Sorptionswerte i.A. in gleicher Gréfenordnung wie in den
Versuchen mit dem gering mineralisierten Schlde-Wasser,
wihrend die Desorptionswerte bei geringerer Mineralisation
abnahmen, d.h. mit abnehmender Mineralisation erfolgt eine

gréBere Freisetzung.

Fur Selen bewirkt die hohere Mineralisation allgemein eine
Abnahme der Sorptionswerte. Zirkon weist eine vollstdndige
Festlegung auf, wihrend Niob mit zunehmender Mineralisation
eine gréBere Mobilitdt erlangt.

Untersuchungsergebnisse zum EinfluB einer Verdnderung des
Volumen/Masse-Verhéltnisses finden sich in den Tab. 54 - 57
und in den Abb.16 u. 17. Wdhrend fur das Technetium bei den
Gesteinen der Oberkreide kein EinfluB zu erkennen ist, zeigt
sich bei den Gesteinen des Grubengebdudes mit zunehmendem

'V/M-Verhaltnis eine Abnahme der Adsorption. Fiur das



TECHNETIUM 95m

RS (mli/g)

1-

Fladentonstein

Lieg. Erz

0.1

0.01 r v . -
1 5 10
Vv

Abb. 16: Abhtingigkeit der R.-Werte vom V/M-Verhdltnis
fur das RodionuklidsTechne'rium; betrachtete
Gesteine: Lieg. Erz, Fladentonstein; Wasser der-
Strecke 670.

Radionuklid Selen ist eine entgegengesetzte Entwicklung zu
beobachten. Alle untersuchten Gesteine zeigen mit

zunehmenden V/M-Verhiltnis eine Zunahme der Rs— Werte

(s.Abb. 17).
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SELEN 75

ml/g

.- Llegandes Erz
-~

_O— Rotpliner

Fladentonsteln
8= Lomarcki-Pliner

1,04

0.1 T U

5 0 V/M

Abb. 17: Abhdngigkeit der R.-Werte vom
V/M-Verhdltnis fur“das Radionuklid
Selen

In den Tab. 58 - 41 sind die Untersuchungsergebnisse fir den
Einflul des Komplexbildners EDTA auf das Sorptionsverhalten
der Radionuklide Zirkon, Niob und Zinn dargestellt. Wahrend
fur Niob kein EinfluB erkennbar ist, kann fur das Zirkon bei
den Gesteinen des Grubengebdudes eine gréBere Mobilitdt
beobachtet werden, die offensichtlich im Zusammenhang mit
dem hochmineralisierten Wasser zu sehen ist. Die Gesteine
des Kimmeridge, Erzkalke, Fladentonstein und Cornbrash
zeigen gegeniber den anderen Gesteinen des Grubengebdudes
eine geringere Festlegung und somit stdrkere Komplexierung

des Zirkons.

Das Sorptionsverhalten des Technetiums und Selens (Tab.
62-65) wird durch EDTA in dem untersuchten

Konzentrationsbereich nicht beeinfluflt.
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Gestein/Nuklid | Behandl. x T°'95'“RD L SeTe
S S D
Lamarcki-Plédner ggfééii:x .09 0 .32 0
Rotplédner " " .71 o - .34 0
Kimmeridge " " .02 0 .4 o]
Lieg Erz " " 1.07 .21 o} 0
Fladentonstein " " 1.53 .59 .3 o]

Tab. 40: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die Gesteine
der Oberkreide mit Schlde-Wasser und die Gesteine aus dem
Grubengebdude mit dem Wasser der Strecke 670; Kornfraktion 2-6mm,
Aufgabecktivitidt der Radionuklide Tc-95m und Se-75:
2.96 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 332h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Gestein/Nuklid Behandl. R Tc-QSmR P Se-75 R
S D S D
Lamarcki;Pléner ;i}giiif; 2 0 .17 0
Rotplédner " " .44 0 .18 0
Kimmeridge " " .07 0 .36 0
Lieq Erz " " .97 .06 . 15 ., 0
Fladentonstein " " 1,32 .37 . 6 o]

Tab. 41: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die Gesteine
der Oberkreide mit Sohide-Wasser und die Gesteine aus dem
Grubengebtdude mit Wasser der Strecke 470; Kornfraktion 2-6mm,
Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Tc-95m und Se-75:
2.96 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 332h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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Tc-95m Se=-75
Gestein/Nuklid Behandl. R R, Rg Ry
Lamarcki-Pldner u;gi%gr. .04 1.15 66 1.83
Rotplédner " " .01 .58 .43 5.91
Lieg. Erz " " .34 2.66 85s 3.13
Fladentonstein " " .6 3.86 .7 3.34

Tab. 42: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur Gesteine
der Oberkreide mit Schlde-Wasser und Gesteine aus dem

Grubengebtude mit dem Wasser der Strecke 670, eingestellt

auf pH< 7; Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der

Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bqg/l; Schuttelzeit

330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Tc-95m Se-75
Gestein/Nuklid Behandl.
Rg Ry Rg Rp

£ .
Lamarcki-Pldner létr;ert .07 1.08 .7 2.12

pH <
Rotplédner " " .06 1.28 .59 6.68
L.ieg. Erz " " .24 2.54 .67 2.91
Fladentonstein " " .33 2.71 .5 2.56

Tab. 43: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur Gesteine
der Oberkreide mit Schlde-Wasser und Gesteine aus dem

Grubengebdude mit dem Wasser der Strecke 670, eingestellt

auf pH <7; Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der

Radionuklide Te-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit

330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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Tc-95m Se-75

Gestein/Nuklid Behandl.
Rs RD RS RD

unfiltr,
Lamarcki-Pléner PR T .01 .58 .51 | 1.78
Rotpliner " " .01 1.07 .S 3.16
Lieg. Erz ’ " " .24 2. 48 .5 2.32
Fladentonstein " " .63 4.39 .45 2. 34

Tab. 44: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur Gesteine
der Oberkreide mit Sshlde-Wasser und Gesteine aus dem
Grubengebdude mit dem Wasser der Strecke 670, eingestellt
auf pH >7; Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitit der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l; Schittelzeit
330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Tc-95m Se-75
Gestein/Nuklid Behandl. RS RD RS P‘D
Lamarcki-pliner fi;;ff$rt 14 | 1.76 .47 | 1.59
Rotplédner " " .01 .23 .35 2.63
Lieg. Erz " " .3 2.55 .59 2.46
Fladentonstein " " . 55 4.21 . 4 2.2

Tab. 45: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur Gesteine
der Oberkreide mit Sshlde-Wasser und Gesteine aus dem
Grubengebdude mit dem Wasser der Strecke 670, eingestellt
auf pH>7; Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitidt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit
330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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. . Tc-95m Se-75
Gestein/Nuklid Behandl. Rg R, Rg R,
Lamarcki-Pliner g?g;itinv .01 .94 0 o)
Rotpléner " " .01 .65 . 45 2.71
Rhotomagensis-Pl. " " .24 | 1.88 .65 ] 3.14
U/M Cenoman " " .03 1.07 .45 2.53

Tab. 46: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die Gesteine
der Oberkreide mit dem Wasser der Strecke é70; Korn-
fraktion 0.2-2mm; Aufgabecaktivitdt der Radionuklide Te-95m
und Se-75: 3.08 E 5 Bqg/l; Schiuttelzeit 357h; Mittelwerte aus
3 Messungen.

Tc-95m Se=75
Gestein/Nuklid Behandl.
Rs RD Rs RD

filtriert
Lamarcki-Pliner G;Oeil‘-ez.r .01 1.46 0 0
Rotpldner " w .ol | 1.14 .51 | 3.41
Rhotomagensis-Pl. " " .21 1.94 .74 3.59
U/M Cenoman " " .29 2.67 .68 4,09

Tab. 47: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die Gesteine
der Oberkreide mit dem Wasser der Strecke 670; Korn-
fraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Tec-95m
und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l; Schiuttelzeit 357h; Mittelwerte aus

3 Messungen.
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Zr-95 Nb-95 Sn-113
Gestein/Nuklid Behandl,
estein/ Rg Ry Rg Ry Rg R
Lamarcki-pliner ‘é;‘gzitg: 401 |>1000 351 461 >1000 |>1000
Rotpléner L 465 |>1000 146 364 >1000 |[>1000
Rhotomagensis-Pl. " " >1000 |>1000 877 191 >1000 |[>1000
U/M Cenoman " " [>loco |>1000 261 |>l000 [>1000 |>1000
Tab. 48: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die Gesteine
der Oberkreide mit dem Wasser der Strecke 470;
Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitat der Radionuklide Zr-95,
Nb-95 und Sn-113: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 357h; Mittelwerte
aus 3 Messungen.

i i Behandl 2r=93 Nb-35 Sn-113
Gestein/Nuklid . RS RD RS RD RS RD
Lamarcki-pliner fFllirlert! 147 [>1000 | 234 618 > lo00 [> looo
Rotpliéner " " |> 1000 |> 1000 175 450 |> 1000 [> 1000
Rhotomagensis-Pl. | = " {1000 |> 1000 100 275 " |> 1000 |> 1000

1U/M Cenoman " " | looo |> 1000 245 > 1000 |[> 1000 |> 1000

Tab. 49: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die Gesteine
der Oberkreide mit dem Wasser der Strecke 470;
Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Zr-95
Nb-95 und Sn-113: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 357h; Mittelwerte
aus 3 Messungen.




- 102 -

. Te-95m Se-75
Gestein/Nuklid Behandl. Rs RD Rs RD
Lamarcki-Pliner g?géitizz .01 . 57 .15 .76
Rotpléner " " .09 . 87 .15 .79
Rhotomagensis-Pl. " " .ol .38 12 67
U/M Cenoman " " .0l .41 .0l . 45

Tab. 50: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die Gesteine
der Oberkreide mit dem Wasser der Strecke 670 - 1:2 verdunnt;
Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Tc-95m
und Se-75: 3.08 E 5 Bqg/l; Schiuttelzeit 357h; Mittelwerte aus
3 Messungen.

Tc~-95m Se-75
Gestein/Nuklid Behandl. Rs RD Rs RD
Lamarcki-Pléner g#éériff; -2 1.13 - 27 1113
Rotplédner | A " v .06 .89 .12 79
Rhotomagensis-Pl. " n L14 1.03 .18 .98
U/M Cenoman " " .0l .49 .01 .46

Tab. 51: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die Gesteine
der Oberkreide mit dem Wasser der Strecke 670 - 1:2 verdinnt;
Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Tc-95m
und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 357h; Mittelwerte aus
3 Messungen.
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tein/Nuklid Behandl Zr-95 Nb-95 Sn-113
Gestein/Nukli . | RS R, RS R, RS Ry
. . nnfiltr.
Rotplédner " " >1000 |>1000 86 |>1000 |>1000 |>1000
Rhotomagensis-P1. " " >1000 |>1000 727 >1000 >1000 >1000
U/M Cenoman " " >1000 |>1000 |>lo00 |>1000 |>1000 |>1000
Tab. 52: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die Gesteine
: der Oberkreide mit dem Wasser der Strecke 470 - 1:2 verdinnt;
Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Zr-95,
Nb-%?5 und Sn-113: 3.08 E 5 Bq/l; Schiuttelzeit 357h; Mittelwerte
aus 3 Messungen.
' Behandl 2r-95 Nb-95 Sn-113
i i ehandl.
Gestein/Nuklid Rs RD RS Rs F‘D
filtriery 1000 1000
Lamarcki-Pléner 670W 1:2 >1000 |> 1000 211 >1000 > >
Rotplédner " * | >1000 |> 1000 848 |>1000 1000 | »1000
Rhotomagensis~Pl. " " >1000 |> 1000 935 >1000 >1000 >1000
U/M Cenoman " » | 51000 [> 1000 {51000 |>1000 >1000 | »1000

Tab. 53: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die Gesteine
der Oberkreide mit dem Wasser der Strecke 670 - 1:2 verdunnt;
Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitat der Radionuklide Zr-95
Nb-?5 und Sn-113: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 357h; Mittelwerte
aus 3 Messungen.
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Tc-95m Se-75
Gestein/Nuklid Behandl. Rs' RD Rs RD
Lamarcki-Plidner 3?§iit§' .03 .53 1 .32 1.09
Rotplédner .o .ol .41 .47 | 2.66
Lieg. Erz " " A .27 .85 . 44 1.35
Fladentonstein " " .64 1.91 .46 1.26

Tab. 54: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur Gesteine
der Oberkreide mit Schide-Wasser und Grubengesteine mit
dem Wasser der Strecke 470; Verhdltnis Volumen/Masse = 1;
Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdat der Radionuklide Te-95m
und Se-75 : 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 330h; Mittelwerte
aus 3 Messungen.

Tc-95m Se=-75
Gestein/Nuklid Behandl. Rs RD RS RD
Lamarcki-Pl&ner gjét:iirt -0l .18 .29 -89
Rotpléner " " .0l .06 .51 | 2.07
Lieg. Erz " " .31 .11 . 4 1.32
@ladentonstein " " .5 2.01 .29 1.2

Tab. 55: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur Gesteine
der Oberkreide mit Sthlde-Wasser und Grubengesteine mit
dem Wasser der Strecke £70; Verhdltnis Volumen/Masse = 1;
Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Tc-95m
und Se-75 : 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 330h; Mittelwerte
aus 3 Messungen.
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Te-95m Sa=75"
Gestein/Nuklid Behandl.
/ Rs RD Rs RD
unfiltr.
Lamarcki-Plédner V/M=10 o 0 1.49 8.23
Rotplédner | " " .11 3.13 2,71 [11.7
Lieg. Erz " " .01 3.7 3.49 7.84
Fladentonstein " " .72 8.97 1.5 [12.93

Tab. 54: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fir Gesteine
der Oberkreide mit Sthlde-Wasser und Grubengesteine mit
dem Wasser der Strecke 470; Verhaltnis Volumen/Masse = 10;
Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Te-95m
und Se-75 : 4.63 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 330h; Mittelwerte
aus 3 Messungen.

Tc-95m Se-75
Gestein/Nuklid Behandl. Rs R, Rs RD
Lamarcki-Plédner giét:iigt © o 2.08 | 9.62
Rotplédner ' . .0l 2.69 1.68 | 9.75
Li€g. Erz " " .0l 4.85 2.34 |16.66
Fladentonstein " " .0l 4,23 1.72 |14.16

Tab. 57: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur Gesteine
der Oberkreide mit Schlde-Wasser und Grubengesteine mit
dem Wasser der Strecke 670; Verhiltnis Volumen/Masse = 10;
Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der Radionuklide Tc-95m
und Se-75 : 4.3 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 330h; Mittelwerte
aus 3 Messungen.
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Gestein/Nuklid Behandl. Zr-95 Nb-95 Sn-113

Rg Ry Rg Rp Rg Ry
Lamarcki-pliner “nggézr‘ >1000 blooo |>1000 |>1000 |>1000 |>1000
Rotpléner n » |>1000 P1looo |*lo00 [>1000 |>1000 |>1000
Rhotomagensis-pl. | " " [>1000 L1ooo >1000 1>1000 |>1000 {>1000
U7M Cenoman " " >1000 P 1000 >1000 {>1000 >1000 {>1000

Tab. 58: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die Gesteine
der Oberkreide mit Sshlde-Wasser ; EDTA Konzentration:
10 E-3mol/l; Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Zr-95, Nb-95 und Sn-113: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit
330h; Mittelwerte aus 3 Messungen. '

Gestein/Nuklid Behandl. Rsz:-95 R, RsNb-QS Rs Sn-llBRD
Kimmeridge nfiltre | 72,4 | 385.5 |>1000 |>1000 |»1000 |>1000
Hang. Erz "oovon | 440.9 PlOOO  |>1000 |51000 | >1000 [>1000
1 Lieg. Erz mowoowo 1272 1000 [>1000 [>1000 |>1000 |>1000
i ' Erzkalk-Serie moom 67.6 | 154.7 |>1000 [>1L000 |>100C [>1000
Fladentonstein AL 93.5 | 195.6 [>1000 1000 |>1000 |51000
Heersumer Sch. v 293.8 [613.9 [>1000 1000 |>1000 {51000
cornbrash-sast. b« w | 171 | 97 |>1000 b1ooo |>1000 P1000
Versatz-taterial [. 223.8 {350.3 {>1000 p1lo00 |>1000 I>1000

Tab. 59: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die Gruben-
gesteine mit dem Wasser der Strecke 670; EDTA Konzentra-
tion: 10 E-3mol/l; Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitat
der Radionuklide Zr-95, Nb-95 und Sn-113: 3.08 E 5 Bq/};
Schuttelzeit 330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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Gestein/Nuklid Behandl. Zr-95 Nb-95 sn-113
Rg Ry Rg R, Rg R,
L cki-Pldner filtr! ‘
amarcxi EDTA >1000 |>1000 >1000 [ >1000 (>1000 >1000
Rotplédner " " >1000 |>1000 | >1000 |>1000 |>1000 >1000
Rhotomagensis-Pl. | " >1000 |[>1000 | >1000 |>1000 [>1000 | >lOCO
U/M Cenoman " " >1000 |>1000 >1000 | >1000 |>100C >1000
Tab. 60: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die Gesteine
der Oberkreide mit Schlde-Wasser ; EDTA Konzentration:
10 E-3mol/l; Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Zr-95, Nb-95 und Sn-113: 3.08 E 5 Bq/l; Schittelzeit
330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
2r-95 Nb-9§ sSn=-113
Gestein/Nuklid Behandl.

/ Rg By Rg Rp Rg Ry
Kimmeridge filtriert) 7s.6| 443 | >lo00 |> 1000 | >1000 |>1000
Hang. Erz " " 385.3 51000 >1000 1000 >1000 |[>1000
Lieg. Erz " " 386 [>1o000 >1000 1000 | »>1000 [>1000
Erzkalk-Serie " " 67.6 166 >1000 1000 >1000 >2000
Fladentonstein " " 89.4 213.8 | >1lo000 1000 |[~>1000 {>1000
Heersumer Sch. " " 354.1 496.9 | >1000 1000 >1000 |>1000
Cornbrash-Sdst. " " 17.2 109.8 | >l000 lo00 >1000 |>1000
Versatz-Material " " 275.2 |> 1000 >1000 - 1000 >1000 |>1000

Tab. é1: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die Gruben-

gesteine mit dem Wasser der Strecke 670; EDTA Konzentra-

tion: 10 E-3mol/l; Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt
der Radionuklide Zr-95, Nb-95 und Sn-113: 3.08 E 5 Bg/l;
Schittelzeit 330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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Tc-95m Se-75
Gestein/Nuklid Behandl. Rs RD RS RD
Lamarcki-Pléner ungéégr. © © 0 ©
Rotplédner " " 0 0 6 2:93
Rhotomagensis-PLl, |" " .08 0 1 2.78
U/M Cenoman " " o} 0 .43 8.69

Tab. é2: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die Gesteine
der Oberkreide mit Sohlde-Wasser ; EDTA Konzentration:
10 E-3mol/l; Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der

Radionuklide Tc-95m und Se-75 : 3.08 E 5 Bq/l;- Schiuttelzeit

330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Gestein/Nukild Behandl. Te-25m  Se-75

Rs ) Rs b
Kimmeridge unfiless 4 32716l | e8| 3.57
Hang. Erz " " .14 .46 .84 3.44
Lieg. Erz " " .26 .73 .55 2.43
Erzkalk-Serie " " .85 2,25 .1 1.41
Fladentonstein " " .4 .97 .54 3.37
Heersumer-Sch. “ " 1.62 1.68 .48 3.05°
Cornbrash-Sdst. " "o .42 .95 .59 3.52
Versatz-Material " " .23 .64 .58 2.24

Tab. 43: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur Gruben-

gesteine mit dem Wasser der Strecke 670; EDTA Konzentra-

tion: 10 E-3mol/l; Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitat
der Radionuklide Tc-95m und Se-75 : 3.08 E 5 Bqg/};
Schuttelzeit 330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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Tc-95m Se-75
Gestein/Nuklid Behandl. R Ry Ry Ry
Lamarcki-pliner | peei®fFl o 0 .53 ] 1.72
Rotpldner " " 0 e] .51 2.79
Rhotomagensis~Pl. " 7 n .0l 0 .89 2.87
U/M Cenoman " " 0 0 .43 8.52

Tab. é4: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die Gesteine
der Oberkreide mit Schlde-Wasser ; EDTA Konzentration:
10 E-3mol/l; Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75 : 3.08 E'5 Bq/l; Schuttelzeit
330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Gestein/Nukild Behandl. Tc-25m .Se-75

Rg Pp Rs Fp
timmeridge fiég;ieft 13 | .9 | .ss | 3.
Hang. Erz " " .23 .87 .41 1.78
Lieg. Erz " " .21 - .6 .82 3.44
Erzkalk-Serie " " .85 1.97 .16 | 1.8
Fladentonstein " " .43 1.1 .62 3.38
Heersumer-Sch. " "l 1.9 2 .76 3.81
Cornbrash-sSdst. " © | .51 1.37 .59 4.04
Versatz-Material " " .14 .49 .66 2.68

Tab. é5: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die Gruben-
gesteine mit dem Wasser der Strecke 670; EDTA Konzentra-
tion: 10 E-3mol/l; Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitit
der Radionuklide Te¢-95m und Se-75 : 3.08 E 5 Bqg/};
Schuttelzeit 330h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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Die Tab. 66-69 und Tab. 70-73 zeigen die
Untersuchungsergebnisse nach Zugabe einer waschaktiven
Substanz (Alkylbenzosulfonat; 5 bzw. 50 ppm). Es laBt sich
keine Beeinflussung erkennen. Dies gilt gleichfalls fur die
Radionuklide Zirkon und Niob (Tab. 74-77).

Schuttelversuchsergebnisse nach Zugabe von Zitronenssdure
sind in den Tab. 78-81 dargestellt. Mit Ausnahme einer
allgemein geringeren Festlegung des Radionuklids Selen in
den Gesteinen der Oberkreide kann kein signifikanter Einflu

erkonnt werden.

Tab. 82-87 zeigen den EinfluB einer Variation der e
Versuchstemperaturen. Wahrend Zirkon und Niob keine
Beeinflussung erkennen lassen, tritt beim Selen bei hsdheren
Temperaturen eine deutlich hshere Festlegung hervor. Das
Sorptionsverhalten des Radionuklids Technetium zeigt mit
Ausnaghme des Fladentonsteins, bei dem gleichfalls ein
Ansteigen der Sorptionswerte zu beobachten ist, keine

Beeinflussung.

In den Tab. 88-91 sind die Untersuchungsergebnisse der
Experimente mit unterschiedlichen Karbonatgehalten

aufgefuhrt.

Die Resultate unterschiedlicher Selen-Trdgerung finden sich
in Tab., 92-95.

Die hohen Rg- und Ry-Werte fur das Radionuklid Selen in den
Tab.82-85 und 88-95 bedurfen bezuglich der Trdgerung einer
Uberprifung.
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Gestein/Nuklid Behandl, R Tc-95§ R Se—75p

S D S D
Lamarcki-pléner :Ziéé§i£ o} 0 4 0
Rotpldner " " 0 7 0 ] .72 .4
Rhotomagensis-Pl. " " o] O» » fS 0
u/M Cenomap " " » 'll, . 06 .5 (o}
Quartdr, sandig | f " .48 1.78 .67 4.6
Quartdr, bindig " " 1.87 5.47 .59 5.72

Tab. 66: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die Gesteine
der Oberkreide/des  Quartdr mit Sohlde-Wasser/Quartdrwasser;
Zugabe von 1-Alkylbenzosulfonat in einer Konzentration:
50 mg/l; Kornfraktion Oberkreide 0.2-2mm; Aufgabeaktivitat der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit
331h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Gestein/Nukild Behandl. Te-95m - 5eTS
Rs Rp Rs Bp

Kimmeridge wasenak, o1 17l .26 .21
Hang. Erz " " .09 . 47 .79 .59
Lieg. Erz " " .5 1.24 .96 .58
Erzkalk-Serie " " 1.12 2,59 .63 .77
Fladentonstein " " .77, 2.15 .62 .91
lleersumer-Sch. . " " 2.12 2.05 .68 .56
Cornbrash-Sdst. " " .83 2.3 . 54 .43
Versatz-Material J " .02 .64 .68 .53

Tab. é7: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die Gruben-
gesteine mit dem Wasser der Strecke &70; Zugabe von
1-Alkylbenzosulfonat in einer Konzentration: 50mg/l;
Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der Radionuklide
Te-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bqg/l;

Schuttelzeit 331h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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Gestein/Nuklid Behandl. Tc~95m Se-75

Rg Rp s Rp
Lamarcki-Pléner filtriert o) o .32 o

. wascha. S.

Rotplédner " " o] 0 .65 .4
Rhotomagensis—Pi. " n L12 .19 .55 o
U/M Cenoman " " .03 0 . 54 0
Quartir, sandig " " .4 4.9 .52 4.21
Quartir, bindig " " 1.84 5.47 .65 5.5

Tab. é8: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die Gesteine
der Oberkreide/des Quartdar mit Sohlde-Wasser/Quartdrwasser;
Zugabe von 1-Alkylbenzosulfonat in einer Konzentration:
50 mg/l; Kornfraktion Oberkreide 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Te-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l; Schiuttelzeit

331h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Se-75

R =0

Gestein/Nukild Behandl. Tc-25m

Rg Ry s Rp
Kimmeridge fileriery 55 34 63
* waschakt. . . : :
Hang., Erz " " .18 1.25 .57 .56
Lieg. LErz " " .36 2.29 . 65 1.49
Erzkalk-Serie " " .19 2.8 .58 .52
Fladentonstein " N .9 2.36 .44 .23
lleer sumer-Sch. " " 2.41 2.52 .59 .44
Cornbrash-Sdst. " v 1.33 4,08 .58 .73
Versatz-Material " " .23 1.62 .97 5.67

Tab. 69: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die Gruben-
gesteine mit dem Wasser der Strecke 670; Zugabe von
1-Alkylbenzosulfonat in einer Konzentration: 50mg/l;
Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der Radionuklide

Te-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l;

Schuttelzeit 331h; Mittelwerte aus 3 Messungen.




- N3-

Gestein/Muklid Behandl. . Tc-95m o se~75
s Rp s Ry
unfiltr.
Lamarcki-Plédner waschakt. o] 0 0.34 2.86
Subst,
Rotpléner " " 0 0.18 0.61 6.74
Rhotomagensis-P1l. |" " o] 0.03 0.52 3.71
U/M Cenoman " " 0.19 0.78 1.84 7.97
Quartir, sandig " " 0.08 0.72 0.65 5.55
Quartdr, bindig " " 2.15 5.2 5.39 391

Tab. 70: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die Gesteine
der Oberkreide/des Quartdr mit Sohlde-Wasser/Quartdrwasser;
Zugabe von 1-Alkylbenzosulfonat, Konzentration: 5mg/l;
Kornfraktion Oberkreide 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit
331h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Tc-95m Se-75
Gestein/Nuklid Behandl. :
/ Rg Rp Rs Rp
unfiltr. '
Kimmeridge waschakt. | o, 36 2.13 0.46 4.38
Subst.
Hang. Erz " " 0 0.29 0.71 4.88
Lieg.Erz " " 0. 14 0.76 0.52 4,13
Erzkalk-Serie " " 1.04 3.54 0.33 4,26
Fladentonstein " " 0.75% 2.15 0.67 5.11
Heer sumer-Sch. " " 1.71 2,25 0. 44 3.95
Versatz-Material " " 0.21 0.34 0.35 2.67

Tab. 71: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die Gruben-
gesteine mit dem Wasser der Strecke 470; Zugabe von
1-Alkylbenzosulfonat, Konzentration: 5mg/l;

Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der Radionuklide
Te-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l;
Schuttelzeit 331h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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- -7
Gestein/MNuklid Behandl. R Te-95m R Se-75
s Ry 's B

filtriert !
Lamarcki-Pléner waschakt. 0 0.12 0. 53 3.41

Subst.
Rotpliner " " o] 0 0. 45 5.83
Rhotomagensis-Pl. " " 0 0 0.49 3.43
U/M Cenoman " " 0.28 1.06 1.85 7.72
Quartir, sandig " " 0.28 1.06 0.8% 5.99
Quartdr, bindig " " 2. 39 5.97 4.98 3s8

Tab. 72: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die Gesteine
der Oberkreide/des Quartdr mit Sohlde-Wasser/Quartdrwasser;
Zugabe von 1-Alkylbenzosulfonat, Konzentration: 5mg/l;
Kornfraktion Oberkreide 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit
331h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Tc-95m Se-75
Gestein/Nuklid Behandl, Rg 'RD Rg R,
filtriert
Kimmeridge waschakt. | 0,32 1.91 0.4 4,34
Subst,
Hang. Erz " " 0.1l1 0.94 0.79 5.6
Lieg.Erz " " 0.23 1,47 0.79 6.06
Erzkalk-Serie " " 1.03 3.78 0. 39 4,08
Fladentonstein " " 0. 62 1.99 0.67 5.63
Heer sumer-Sch. " " 1.66 2,38 0.33 3.99
Versatz-Material " " 0.18 1.09 0.18 2.2

Tab. 73: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die Gruben-
gesteine mit dem Wasser der Strecke 670; Zugabe von
1-Alkylbenzosulfonat, Konzentration: 5mg/l;

Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der Radionuklide
Te-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l;
Schuttelzeit 331h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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2r-95 Nb-95

Gestein/Nuklid Behandl,
Rg Rp Rg R

unfiltr.
Lamarcki-Pliner waschakt.l51000 |>1000 |>1lo00 |[>1000

Subst.

Rotpliner mooon >1000 |>1000 |>1000 |3»1000
Rhotomagensis-Pl. " " >1000 {>1000 >1000 >1000
U/M Cenoman " " »1000 >1000 > 1000 >1000
Quartdr, sandig " " »1000 |>1000 |{>1l000 |>1000
Quartir, bindiq " " Y1000 >1000 >1000 »1000

Tab. 74: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die Gesteine
der Oberkreide/des Quartdr mit Sshlde-Wasser/Quartérwasser;
Zugabe von 1-Alkylbenzosulfonat, Konzentration: 5mg/l;
Kornfraktion Oberkreide 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Zr-95 und Nb-95: 3.08 E 5 Bqg/l; Schuttelzeit
331h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Zr-95 Nb-95
Gestein/Nuklid Behandl. Rg ‘RD Rg Ry
unfiltr.
Kimmeridge waschakt.[>1000 >1000 [>1oo0 > 1loo0
Subst.
Hang. Erz " " >1000 >1000 > 1000 > 1000
Lieg.Erz " " >1000 >1000 P 1000 >1000
Erzkalk-Serie “ " >1000 >1000 N000 PP1ooo
Fladentonstein " " >1000 21000 > 1000 >1000
Heer sumer-Sch. " " >1000 21000 21000 > 1000
Versatz-Material " " >1000 >1000 21000 > 1000

Tab. 75: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die Gruben-
gesteine mit dem Wasser der Strecke 470; Zugabe von
1-Alkylbenzosulfonat, Konzentration: 5mg/l;

Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der Radionuklide
Zr-95 und Nb-95: 3.08 E 5 Bg/};
Schuttelzeit 331h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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2r-95 Nb-985
Gestein/Nuklid Behandl,
Rs R Rg R

filtriert '
Lamarcki-Pliner  [¥a@schakt. [53400 > 1000 | >1000 |> 1000

Subst.
Rotplidner " " > 1000 > 1000 >1000 |> 1000
Rhotomagensis-Pl. " " > 1000 > 1000 >1000 | 1000
U/M Cenoman " " > 1000 > 1000 >1000 |> 1000
Quartdr, sandig " " >1lo000 >1000 >1000 >1000
Quartdr, bindig * " >1000 > 1000 >1000 >1000

Tab. 76: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die Gesteine
der Oberkreide/des Quartdr mit Sshlde-Wasser/Quartdrwasser;
Zugabe von 1-Alkylbenzosulfonat, Konzentration: 5mg/l;
Kornfraktion Oberkreide 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Zr-95 und Nb-95: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit
331h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Zr-95 Nb-95
tein/Nuklid Behandl. '
Gestein/Nukli RS RD Rs RD
filtriert !
Kimmeridge waschakt.{y1000 |>1000 |>1000 | >ln00
Subst.
Hang. Erz " " >1000 >1000 >1000 21000
Lieg.Erz " " >1000 >1000 >1000 >1000
Erzkalk-Serie B >1000 |>l000 | >looo 000
Fladentonstein " " »1000 51000, >1000 21000
Heersumer-Sch. " " >»1000 >1000 1000 > 1000
Versatz-Material " " >1000 >1000 > 1000 >1000

Tab. 77: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die Gruben-
gesteine mit dem Wasser der Strecke 470; Zugabe von
1-Alkylbenzosulfonat, Konzentration: 5mg/l;

Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgcbeaktivitdt der Radionuklide
Zr-95 und Nb-95: 3.08 E 5 Bq/l;
Schuttelzeit 331h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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Gestein/Muklid Behandl. . Tc-95m o Se-73 .
s R ' b))
unfiltr. '
Lamarcki-Pliner Zitron.S.{ 0.63 2.38 0.22 1.07
Rotplédner " " 0 0 0.82 4,18
Rhotomagensis-Pl. " " o] o} 0.25 1.32
U/M Cenoman " " 0.02 0.34 0.3 3.99
Quartidr, sandig " " 1.26 3.5 0.93 3.12
Quartdr, bindig " " 6.1 9.78 5.8 21.8

Tab. 78: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die Gesteine
der Oberkreide/des Quartdr mit Sohlde-Wasser/Quartdrwasser;
Zugabe von Citronensdure, Konzentration: 8.3 E-7 mol/l;
Kornfraktion Oberkreide 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit
338h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Tc-95m Se-75
in/Nuklid Behandl.
Gestein/Nukli eha RS RD RS RD
unfiltr. '
Kimmeridge Zzitron. s 0.51 2.96 0.57 3
Hang. Erz " " 0. 46 1.94 0.68 2.44
Lieg.Erz " " 0 0.09 0.59 2.41
Erzkalk-Serie B 1.48 3.55 | 0.49 2.29
Fladentonstein " " 0. 45 0.86 0. 56 2.73
Heer sumer-Sch. " " 2.1 2.82 0.49 2.35
Versatz-Material " " 0.15 0.88 0.56 1.99

Tab. 79: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die Gruben-
gesteine mit dem Wasser der Strecke 670; Zugabe von
Citronensdure, Konzentration: 8.3 E-7 mol/l;
Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitit der Radionuklide
Te-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l; .

Schuttelzeit 338h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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Gestein/Nuklid Behandl. R Tc-QSmR R Se-75

s D 's Rp

filtriert '

Lamarcki-Plédner Zitron. S. 0.89 2.66 0.32 1.04
Rotplédner " " 0 0 0. 56 3.07
Rhotomagensis-P1l. " " 0 0 0.19 0.83
U/M Cenoman Y " 0.08 0. 49 0.29 3.89
Quartdr, sandig " " 1. 35 3.6 0.89 2.79
Quartdr, bindig b " €.08 10 5.47 20

Tab. 80: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die Gesteine
der Oberkreide/des Quartdr mit Sshlde-Wasser/Quartdarwasser;
Zugabe von Citronensdure, Konzentration: 8.3 E-7 mol/l;
Kornfraktion Oberkreide 0.2-2mm; Aufgabeaktivitat der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit
338h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Tc-95m Se-75

Gestein/Nuklid Behandl. ' )

/Nuk Rs Ry Rg R

filtriert ' :

Kimmeridge Zitron.S.| O0.5¢€ 3.18 0. 54 2.74
Hang. Erz toun 0.47 2.58 0.8 3.37
Lieg.Erz " " 0 0.03 0.68 2.5
Erzkalk-Serie " " 1.33 3.5 0.5 2.72
Fladentonstein " " 0. 47 0.82 0.42 2.13
Heersumer-Sch, " " 2.13 3.4 0.63 3.2
Versatz-Material " " 0.11 1.04 0.66 2.76

Tab. 81: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die Gruben-
gesteine mit dem Wasser der Strecke 470; Zugabe von
Citronensdure, Konzentration: 8.3 E-7 mol/l;
Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der Radionuklide
Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bg/l;

Schuttelzeit 338h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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Tc-95m Se-75
Gestein/Nuklid Behandl.
Rs RD RS R
unfiltr.
Kimmeridge Temp.Var. o C.23 16.43 35
35°%¢
Lieg. Erz " " 0.03 1.13 22.9 49,7
Fladentonstein " " 0.24 1.85 11.1 30.2
lleersumer Sch. " " 0.6 1.55 25.8 60.8

Tab. 82: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem Wasser

der Strecke 670, Versuchstemperatur 35°C;

Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bqg/l;
Schittelzeit 345h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

- Se-75
Gestein/Nuklid Behandl. Te-95m e
R f R R
S D S
filtrier
Kimmeridge Temp.VSr. o] 0.59 17.2 37.3
315°C
Lieg. Erz " " 0.15 2.96 24.4 65.1
Fladentonstein " " 0.27 2.44 11.3 35
lleersumer Sch. " " 0. 56 1.76 24.8 63

Tab. 83: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem Wasser

der Strecke 470, Versuchstemperatur 35°C;

Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bqg/l;
Schittelzeit 345h; Mittelwerte aus 3 Messungen.




120 -

Gestein/Nuklid Behandl. Tc-95m Se-75

‘Rs RD Rs R
unfiltr.
Kimmeridge Temp. Var. 0 0.17 11 16.
50-C )

Lieg. Erz " " 0.12 1.08 18.2 20.

Fladentonstein " " 10.4 520 14,1 40.

lleersumer Sch. " " 1.22 1.91 15.3 24

Tab. 84: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem Wasser

der Strecke 670, Versuchstemperatur 50°C;

Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l;
Schuttelzeit 343h; Mittelwerte aus 3 Messungen.

Gestein/Nuklid Behandl. Te-95m Se-75
Rs Rp Rs B
filtriert
Kimmeridge Temp. Var 0 0.26 10.7 17
50°¢
Lieg. Erz " " 0.21 1.4 18.38 20.
Fladentonstein " " 9,81 473 14 42,
lleersumer Sch. " " 1.08 2.27 14.4 26.

Tab. 85: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die
Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem Wasser

der Strecke 670, Versuchstemperatur 50°C;

Kornfraktion 0. 2 2mm; Aufgaobeaktivitdt der
Radionuklide Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l;
Schittelzeit 343h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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Zr-95 Nb-95
Gestein/Nuklid Behandl.
Rs ) Rs Fo
unfiltr,
Kimmeridge 'I‘emp.Vgr. > 1000 |> 1000 | > 1000 | >1lo000
50°¢
Lieg. Erz " " > 1000 > 1000 > 1000 > 1000
Fladentonstein " " > 1000 |> 1000 | > 1000 > 1000
Heersumer Sch. " " > 1000 |> 1000 | > 1000 > 1000
Tab. 86: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur die
Gesteine aus dem Grubengebdude mit d%m Wasser
der Strecke 670, Versuchstemperatur 50°C;
Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabecktivitdt der
Radionuklide Zr-95 und Nb-95: 3.08 E 5 Bqg/l;
Schuttelzeit 343h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
2r-95 Nb-95
Gestein/Nuklid Behandl.
Rg Rp Rs Rp
filtriery
Kimmeridge Temp.Vgr. > 1000 >1000 >1000 > 1000
50-C
Lieg. Erz " " > 1000 >1000 >1000 > 1000
Fladentonstein " " > 1000 >1000 >1000 > 1000
lleersumer Sch. " " >1o000 >1000 >1000 | > 1000

Tab. 87: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur die

Gesteine aus dem Grubengebdude mit dem Wasser

der Strecke 670, Versuchstemperatur 50°C;
Kornfraktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der
Radionuklide Zr-95 und Nb-95: 3.08 E 5 Bg/|;
Schuttelzeit 343h; Mittelwerte aus 3 Messungen.
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Tc-95m Se-75

Gestein/Nuklid Behandl.
Rs Ry Rs Rp

unfiltr.
Lamarcki-Pliner Na,CO . 0.2 0.65 19.6 32.8

E- g m}l .

Rotpldner " " 0.21 0.5 12.9 21.5
Lieg. Erz " " 0 0.3 31.3 58.2
Fladentonstein " " 0 0 24.5 46,2

Tab. 88: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur Gesteine
der Oberkreide mit Sshlde-Wasser und Gesteine aus dem
Grubengebdude mit dem Wasser der Strecke é70; Zugabe
von Na,CO,, Konzentration: 10 E-6 mol/};

Kornfrcﬁfxon 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der Radionuklide
Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bqg/l; Schuttelzeit 336h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Gestein/Nuklid Behandl. Te-95m Se-75
Rg Rp Rg Pp
M filtriert ’
Lamarcki-Plédner NayCoO.-2. 0.26 0.76 20 34,1
2773
=6 m/1
Rotpléner " " 0.23 0.67 14.5 24.6
Lieg. Erz " " 0.1l1 1.06 31 67.5
"ladentonstein " " 0 0 24.1 45.5

Tab. 89: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur Gesteine
der Oberkreide mit Sohide-Wasser und Gesteine aus dem
Grubengebdude mit dem Wasser der Strecke 670; Zugabe
von Na,CO,, Konzentration: 10 E-6 mol/};
Kornfrc%d'lon 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdat der Radionuklide
Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 336h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.
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Tc~95m Se-75
Gestein/Nuklid Behandl.
Rg Rp Rg )

unfiltr.
Lamarcki-Pléner Na,CO04-2. o .0 18.8 32

_E=3 /1
Potplédner " " o) 0.02 15.2 27.7
Lieg. ZErz " " 0.28 1.02 21.8 46.8
Fladentonstein " " 0.3 0.72 16.6 32.8

Tab. 90: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur Gesteine
der Oberkreide mit Sthlde-Wasser und Gesteine aus dem
Grubengebdude mit dem Wasser der Strecke 670; Zugabe
von Na,CO,, Konzentration: 10 E-3 mol/l;

Kornfro%d‘ion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der Radionuklide
Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 336h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Gestein/Nuklid Behandl. Tc-95m se-75
Rg R Rg Rp
filtriert
Lamarcki-Pl&ner NaZCOS-Z. 0 0 18 32,5
=2 .
Rotpldner " " 0.02 0 15 27.4
Lieg. Erz " " 0.37 1.12 22.8 48,3
Fladentonstein " " 0.26 0. 64 16.3 35,7

Tab. ?1: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fUr Gesteine
der Oberkreide mit Sshlde-Wasser und Gesteine aus dem
Grubengebdude mit dem Wasser der Strecke 670; Zugabe
von Na CO3, Konzentration: 10 E-3 mol/l;
Kornfrdktion 0.2-2mm; Aufgabeaktivitidt der Radionuklide
Te-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 336h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.
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Se=75
Gestein/Nuklid Behandl. €
Rs RD
unfiltr.
Lamarcki-Pl&dner Trigerung 19,3 26.8
E-8 m/1]
Rotpldner " " 18.2 24.9
Lieg. Erz " " 29.8 41.2
Fladentonstein " " 22.7 40.3

Tab. 92: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur Gesteine
der Oberkreide mit Sohlde-Wasser und Gesteine aus dem
Grubengebdude mit dem Wasser der Strecke 670; Trdgerung
mit Na SeO3*5H O, Konzenfration: 10 E-8 mol/l;
Kornfrc%dion 0.2-2mrm; Aufgabeaktivitdt der Radionuklide
Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 336h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

Se-75
Gestein/Nuklid Behandl.
RS RD
filtriert
Lamarcki-Pl&ner Trigerung| 18.3 22.4
E-8 m/1
Rotpliner " " 1978 24.4
Lieg. Erz " " 29.7 41.8
Fladentonstein v " 23.2 46.6

Tab. 93: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur Gesteine
~ der Oberkreide mit Sohlde-Wasser und Gesteine aus dem
Grubengebtude mit dem Wasser der Strecke 670; Trdgerung
mit Na SeO3*5H O, Konzentration: 10 £-8 mol/l;
Kornfraktior 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der Radionuklide
Te-93m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 33éh;
Mittelwerte aus 3 Messungen.
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-7
Gestein/Nuklid Behandl. | , °%77%
s D

unfiltr.

Lamarcki-Plédner Trédgerung| 16.2 24,4
E-5 m/1

Rotplédner " " 24.9 42,1

Lieg. Erz " " 29.7 54,4

Fladentonstein " v , 38.8 49. 6

Tab. 94: Sorptions-/Desorptionswerte (unfiltriert) fur Gesteine
der Oberkreide mit Sshlde-Wasser und Gesteine aus dem
Grubengebdude mit dem Wasser der Strecke 470; Trdgerung
mit Na SeO *5H,0, Konzentration: 10 E-5 mol/l;
Kornfrc%<hon 0.2 émm Aufgabeaktivitdt der Radionuklide
Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l; Schiuttelzeit 336h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.

-7
Gestein/Nuklid Behandl. Se-75
Rg Rp

filtriert
Lamarcki-Pléner Tragerung 16.4 22.1

E-S m/1
Rotpléner " " 23.14 36.2
Lieg. Erz " " 29.7 80.6
Fladentonstein " " 22,7 51.2

Tab. 95: Sorptions-/Desorptionswerte (filtriert) fur Gesteine
der Oberkreide mit Sthlde-Wasser und Gesteine aus dem
Grubengebdude mit dem Wasser der Strecke 670; Trdgerung
mit Na SeO3 5H,0, Konzentration: 10 E-5 mol/l
Kornfraktior 0.2-2mm; Aufgabeaktivitdt der Rcdlonuklide
Tc-95m und Se-75: 3.08 E 5 Bq/l; Schuttelzeit 336h;
Mittelwerte aus 3 Messungen.
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5.2, Durchlaufsdulenversuche

Das als idealer Tracer verwendete tritierte Wasser zeigte
nicht das erwartete Verhalten. Insbesondere bei den
Versuchsanordnungen Untertage-Gestein/salinares Wasser der
Strecke 670 und den Gesteinen der Oberkreide (Fraktion 20-4
mm)/SuBwasser wurde das Tritium verzdgert. Daraufhin
wurde ein zweiter Versuchslauf an allen Sgulen mit
Br-77/Cr-51-EDTA als idealem Tracer durchgefuhrt. Cr-51-EDTA
erwies sich als ungeeignet, Br-77 zeigte jedoch gute
Ergebnisse.

Teils bestdtigte der Versuch mit Br-77 die Ergebnisse des
Tritium-Durchlaufs, zum anderen Teil brach das Br-77
deutlich friher durch. Dies gilt besonders fir die Gesteine
aus dem Grubengebdude (vgl.Abb.28 und Abb.34).

Die Auswahl des Referenztracers geschah nach Vergleich der
Durchbruchskurven von H-3 und Br-77.

Die errechneten Parameter aus den Vorversuchen mit idealen
Tracern sind in der Tab. 94, die Retardationsfaktoren und
KD-Werfe fur Technetium und Selen in der Tab. 97
aufgefihrt.

Bei den Oberkreide-Gesteinen fallen die geringen

Wiedererhalte von Selen sowohl bei der Fraktion 20-émm als
auch bei der Fraktion 6-2Zmm fur die Gesteine Rotpldner und
U/M Cenoman ins Auge (vgl. Durchlaufskurven Abb. 18-25).
Eine Zerlegung aller Sdulen mit hohen Sorptionsraten fur

Selen konnte aus zeitlichen Grunden nicht erfolgen. Hshere
Rf- und KD-Werfe mUssen jedoch angenommen werden, wie das
Beispiel Rotplaner Fraktion 6-2 mm (Abb. 47 ) zeigt. Diese
Sdule wurde als Vergleich zu den Sgulen mit Untertage-Proben

herangezogen, in denen das Technetium festgelegt wurde.

Das unterschiedliche Sorptionsverhalten der Gesteine aus der
Kreideformation &Rt einen Zusammenhang mit deren
jeweiliger spezifischer Oberfldche (BET) erkennen: eine
hohere spezifische Oberflache (innere Oberfldche) bewirkt

hdhere Festlegung des Selens.
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Abb. 21: Durchlaufsiule Rotpliner, Fraktion
6-2 mm, S6hlde-Wasser,Sdulenldnge 50 cm.
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22:  Durch

laufsdule Rhotomagensis Pldner, Fraktion

20 - 6 mm, Sbhlde-Wasser,Séulenlénge 100 cm.
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23: Durchlaufsdule Rhotomagensis Plédner, Fraktion
6 - 2 mm, Séhlde-Wasser,Sdulenldnge 50 cm.
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24: Durchlaufsiule u/m Cenoman, Fraktion
20 - 6 mm, S6hlde-Wasser,Sdulenldnge 100 cm.
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Abb. 25: Durchlaufsidule u/m Cenoman, Fraktion
6 - 2 mm, S6hlde-Wasser,S3dulenldnge 50 cm.
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Abb. 26: Durchlaufsdule Lamarcki Plidner, Fraktion
6 - 2 mm, S6hlde-Wasser,Sdulenlédnge 20 cm.
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Abb. 27: Durchlaufsidule u/m Cenoman, Fraktion

6 - 2 mm, S6hlde-Wasser,Sdulenlénge 20 cm.
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Abb. 29: Durchlaufsdule Kimmeridge, Fraktion 6 -2 mm,
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Abb. 31: Durchlaufsidule Liegend Erz, Fraktion 6 -2 mm,
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Abb. 32: Durchlaufsdule Erzkalke, Fraktion 20 - 6 mm,
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Abb. 34: Durchlaufsdule Fladentonstein, Fraktion 20 - 6 mm,

Wasser der Strecke 670, Sidulenlénge 100 cm
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Physikalische Siulendaten Hydraulische Siuleneigenschaften (idealer Tracer)
Gestein Fraktion| Linge |Trocken-{Poren- Wieder-{ Poren- Filter- | Abstands- | Dispersions- | Dispersions-
vaum= raum erhalt raum geschw. | geschw. koeffizient linge
dichte |(total) (effektiv)
(mm) (em) | (g/em’)! (%) (%) () (m/sec) | (m/sec) (em'/sec) (cm)
*E-7 *E-7 *E+3
Lamarcki Pl. 20-6 100 1,14 58 44 12 3,6 30,0 14,0 46,7
Rotpliner 20-6 100 1,43 47 32 11 2,2 20,3 0,8 3,8
Rhotom. Pl. 20-6 100 1,42 48 39 9 2,5 27,5 2,0 7,1
u/m Cenoman 20-6 100 1,19 56 76 11 2,1 19,4 0,7 3,6
Kimmeridge 20-6 100 1,49 (YA 49- 12 3,6 28,3 5,4 19,0
Lieg, Erz 20-6 100 1,43 55 3 8 1,8 22,0 4,5 20,3
Erzkalke 20-6 100 1,45 48 57 11 1,9 16,7 1,6 9,5
Fladentonst. 20-6 100 1,39 50 26 6 1,1 19,4 2,0 10,5
Lamarcki Pl. 6-2 50 1,26 53 79 33 3,9 11,7 2,6 22,1
Rotpliner 6=-2 50 1,42 48 97 43 3,9 8,9 1,1 12,5
Rhotom. Pl. 6-2 50 1,39 49 93 21 2,8 13,1 0,2 1,2
u/m Canoman 6=2 50 1,35 50 99 41 3,3 8,1 1,3 17,0
Kimmegidge 6=-2 50 1,41 48 66 17 2,5 15,3 1,7 10,8
Lieg. Erz 6=2 50 1,45 55 54 13 1,7 13,3 2,0 14,8
Erzkalke 6=-2 60 1,47 67 72 19 3,6 18,3 1,9 10,3
Fladentonst. 6-2 50 1,39 50 66 13 1,7 12,2 0,8 6,6
Lamarcki Pl. 6-2 20 1,30 52 96 45 1,1 2,5 0,1 4,8
u/m Cenoman 6-2 20 1,29 52 94 49 1,0 2,0 0,03 1,4
Hang., Erz 6-2 20 1,2 61 95 55 2,8 5,0 0,2 3,0
Heersumer S. 6-2 20 1,40 53 66 50 2,2 4,4 0,1 2,2
Versatz <6 20 1,89 41 93 39 3,6 9,2 0,1 1,4
Tab. 96: Physikalisch-hydraulische Eigenschaften der Durchlaufstulen
Ergebnisse der Migrationeversuche
Te=95a Se-15
Geskein Fraktion Referenz- R [ 3 W R 3 L]
!u::: f 4 t d
(mm) (cm'/g) (x) (cm'/g) (x)
Lamarcki Pl. 20-6 Br-77 1,4 0,04 3t 1,8 0,08 29
Rotpliner 20-6 l Br~77 1,1 0,01 9 0,9 -0,01 2
Rhotom. PI. 20-6 & 8c~77 2,3 0,08 48 1,9 0,08 26
u/m Canoman 20-6 = Be-77 1,7 0,07 ki ] 0,4 -0,06 3
Kimmeridge 20-6 ~ 8¢~77 &, 4 0,28 Js 4,3 0,27 L3
Lieg. Ecz 0.6 '} Be-7? 3,4 0,14 ' 4,0 0,17 80
Eczkelke 20-6 Be~77 112, <8,4 > - 5,5 0,34 63
Fladentonst. 20-6 1 Br~17 <482,8> <20,8 > - 11,8 0,47 97
Lamareki PL. 62 -3 1,8 0,12 50 1,3 0,07 43
Rotpliner 6-2 I H-) 1,2 0,08 33 - <10, <2,8 ?
Rhotomsg.?t.] 6-2 &l Be-77 1,9 0,14 s 1,6 0,08 50
u/m Cencmen 6-2 2 H-3 1,8 0,14 8?7 1,2 0,06 3
Kimmeridge 6-2 Be-77 4,4 0,41 [}-] 4,1 0,37 98
Lieg. Ec:x 6-2 o Be-77 <Jest, > €366,1 > - 7,3 0,57 99
Erzkalke 6-2 l 8¢-77 €274, &> <33, - 4,2 0,42 98
Fladentonst. 6-2 Be-27 <296,7> €27,7 > - 5,6 0,43 99
Lemarcki PI, 6-2 ¢ -3 1,4 0,15 98 1,0 0,01 100
u/m Cenoman 6-2 81 - 1,1 0,02 87 0,7 -0,12 59
tlang. Erz §-2 =~ 8¢c-77 <38, <16,7 > ° 1,8 0,36 100
liescsumer 5. 62 Be-77 1,6 0,36 ? 1,7 0,26 100
Versats <6 I' Br-77 Qn,s <53,8 > - 3,1 0,43 97
R' = Retardstionsfsktor Kd = FRonzentrstionsvertailungs- W = Wiederurhall
koetfizient ( errechnet
In ¢ Serrechnate l’ und Kd -Werte aus der Konzentrations-Ortsverteilung nach
Zerlegung der Slulen.

Tab. 97: Ergebnisse der Migrationsversuche mit Durchlaufsdulen
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Die Experimente an Gesteinen des Grubengebdudes mit
Salzwasser zeigen das auch bei den Umlaufsdulen beobachtete
Sorptionsverhalten des Technetiums (s.Abs. 5.3.),

insbesondere beim Fladentonstein, den Erzkalken, Heersumer
Schichten und auch bei den Gesteinen aus dem Erzlager. Neben
dem Nachweis von Selen ist hier Technetium im ablaufenden
Wasser nicht zu detektieren (Versuchsdaver mehr als é
Wochen, durchgelaufenes Volumen 2-3 mal gréBer als der

Gesamt-Porenraum).

Fur diese Fdlle des aus der flussigen Phase vollstdndig
eliminierten (adsorbierten) Technetiums wurden die Saulen
zerlegt und die Verteilung Uber das Stulenprofil bestimmt.
(s. Abb. 39-47).

Die Konzentrations-Orts - Verteilungen zeigen, daB3, bis auf
die mit dem Gestein Liegendes Erz (Fraktion 20-émm) gefullte
Sdule, der gréBte Teil des Technetiums bereits im obersten

Sdulenabschnitt festgelegt wurde.

Der VergleichsaufschluB der Sdule mit dem Gestein Rotpldner
und gering mineralisiertem Wasser zeigt demgegeniber eine

Uber die ganze Sdulenlinge gleichmdBige Verteilung.

Zu den hier angewandten Auswerteverfahren der Bestimmung von
Abstandsgeschwindigkeiten Uber die kumulative
Konzentrations-Zeit-Verteilung sind einige Anmerkungen

notig.

Versuchsanordnungen mit gebrochenem Festgestein in
Durchlaufsdulen ergeben hdufig Durchbruchskurven, deren
Formen auf verschiedene den Durchlauf steuernde Mechanismen
rickschlieen lassen. Besonders auffallig sind die lang
ausgezogenen, nur langsam abnehmenden
Aktivitdts-Verteilungen bei den Gesteinen der Oberkreide in
den Sdulen von 100em Lidnge und der Kornfraktion 20-émm. Die
Summenkurven des Wiede;erhclfs erscheinen hierbei nur ganz

allmdhlich ansteigend.
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Kimmeridge, Fraktion 20-6 mm, Wasser der Strecke
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Am Beispiel der H-3 Verteilung fur die Sdule
Lamarcki-Pldner, Fraktion 20-6 mm, (Abb. 18) soll hier eine
Modellvorstellung zur Diskussion gestellt werden (Abb. 47).
Der beobachtete Kurvenverlauf 1 1aBt sich in zwei
Teilpopulationen aufteilen. Dabei zeigt die Teilkurve 2 eine
ideale Zeit - Konzentrationsverteilung als Durchbruchskurve.
Die Differenz-Kurve 3 macht deutlich, daf3 ein Teil des
tritierten Wassers in der Sdule zwischengelagert und dort
langsam nach Durchbruch der ersten Population freigesetzt

wird.

Die ideale (hier angenommene) Verteilung 2 (Mez)hcf ihren
Schwerpunkt zu einem friheren Zeitpunkt als die beobachtete
(ausgewertete) Verteilung 1 (Me]). Kleinere t5O-Werfe
bewirken aber grofere Abstandsgeschwindigkeiten und damit

andere Retardationsfaktoren.

Die Sdulen von 50cm Linge gefullt mit der Gesteinsfraktion
é-2mm, zeigen im Vergleich hierzu die erwarteten
Durchbruchskurven mit gleichzeitig hsheren

Wiedererhaltsraten.

Die Kldrung dieser hier nur beispielhaft angefthrten
Erscheinungen und die Entwicklung spezifischer
Ausw(erfeverfuhren konnte im Rahmen dieses Projektes noch

nicht geleistet werden.

Abb. 48: Aufteilung der beobachteten Zeit-Konzentrations-
Verteilung in zwei Teilpopulationen;(Erlguterung
s. Text).
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5.3. Umlaufsdulenversuche

Die Abb. 49, 50 und 51 zeigen fur die drei verschiedenen

KorngrdBen (0,2-2mm, 2-6mm und é-20mm) des Hangenden Erzes

die Auftrogung der RD bzw. RS-Werfe Uber der Zeit. Parallel
sind die in den Sgulen wihrend der Adsorption gemessenen pH-
und Eh-Werte dargestellt, die Uber die Versuchsdauer eine
weitgehende Stabilitdt der physiko-chemischen Verhiltnisse
erkennen lassen. Dies steht sicherlich im Zusammenhang mit
der vergleichsweise groflen Gesteinsmasse, die eine

~ entsprechend hohe Pufferkapazitat aufweist.

Das Sorptionsverhalten fur das Radionuklid Se-75 kann in
allen drei Kornfraktionen als weitgehend dhnlich angesehen
werden. Die RS-Werfe schwanken um den Wert

0,15 (ml/g). Die sich nach ca. 4000 Stunden bei den
Fraktionen 0,2-2 mm (20 cm-S&ule) und 2-6 mm (50 cm Sdule)
ergebenen Desorptionswerte zeigen den Rs-Werfen
entsprechende RD-Werfe (vgl. Abb. 49 und 50).

Ein im Vergleich zum Se-75 véllig anderes Verhaiten laBt

sich fur das Technetium erkennen. In der grébsten Fraktion
(100 ¢ Stule, Abb. 51) konnte nach dem Beobachtungszeitroum
von 4000 Stunden kein Tc-95 mehr in dem umloufenden Wasser
gefunden werden, d.h. es fand eine vollstindige Festlegung

des Radionuklids statt.

In den 50 em-(2-6 mm) und 20 cm-(0,2-2 mm) Sdulen zeigt sich
eine sehr geringe Festlegung, die aber in beiden Fraktionen
mit der Zeit ansteigt. Nach Beendigung des

Sorptionsversuches in den beiden Kornfraktionen erbringt der
nachfolgende Desorptionsversuch im zeitlichen Verlauf ein
divergierendes Verhalten. Nach ca. 300 Stunden, die bestimmt
sind durch die Gleichgewichtseinstellung zwischen der
inaktiven Lésung und dem Gestein (verbunden mit einer

teilweisen Freisetzung des festgelegten Radionuklids) kommt
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es zu einem Anstieg der Desorptionswerte, die nachfolgend in
der Kornfraktion 0,2-2mm eine Parallelitdt zu den
Adsorptionswerten erkennen lassen, wihrend in der
KorngréBenfraktion 2-émm ein Anstieg der RD-Werfe Zu

erkennen ist.

Das zeitliche Adsorptions-Desorptionsverhalten fur das
Liegende Erz stellen die Abb. 52, 53 und 54 dar. Die
pH-Eh-Werte weisen wie beim hangenden Erz (Abb. 49 - 51) nur

eine geringe Schwankungsbreite auf.

Fur dos Radionuklid Se-75 kann ein mit dem Hangenden Erz
vergleichbares Verhalten mit ghnlichen Adsorptions- und

Desorptionswerten beobachtet werden.

Technetium zeigt hingegen in der Fraktion 6-20 mm
(100-cm-Sdule) nach weniger als 2000 Stunden eine
vollstdndige Festlegung. In der mittleren Fraktion (2-6 mm)
kann ein deutlicher Anstieg der Adsorptionswerte erkannt
werden, der zum Ende des Versuches bei RS ~1 (ml/g) liegt.
Auch in der Fraktion 0,2 - 2 mm zeigt sich, wenn auch
weniger ausgeprdgt, ein zeitabhdngiger Anstieg der
Adsorption.

Die Desorption, durchgefuhrt an der mittleren und kleinsten
Kornfraktion, 148t ein etwa paralleles Verhalten wie beim
Hangenden Erz (Kornfraktion 2-émm, Abb. 50) erkennen. Nach
einem Abfallen der Desorptionswerte (bis etwa 300 Std.)
deutet sich mit zunehmender Versuchsdauer ein Anstieg der
Werte an, der sich dann jedoch in der zeitlichen Entwicklung
den Rs—Werfen ndhert.

Das Adsorptions-Desorptionsverhalten der Heersurher Schichten

im Umlaufsdulenversuch (Abb. 55) weist in der untersuchten
Kornfraktion 2-6 mm fur Selen auf RS— und RD-WerfeMO,l
(ml/g) hin. Technetium zeigt in der zeitlichen Entwicklung
der Adsorptionswerte ebenfalls einen Anstieg (Versuchsende
RS ~ 4.5 ml/g). Die Desorptionswerte weisen vin ihrer
zeitlichen Entwicklung einen mit dem Re-Wert vergleichbaren

Verlauf auf.
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Abb. 53: Zeitabhdngige Entwicklung der R.- und R -Werte in Umlauf-
sdulen fur die Radionuklide Techretium und Selen. Gestein:
Liegendes Erz; KorngréBenfraktion 2-6mm; Sdulenldnge 50cm.
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Abb. 55: Zeitaobhdngige Entwicklung der R.- und R -Werte in Umlauf-
sdulen fur die Radionuklide Techrietium und Selen. Gestein:
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Das Adsorptions-Desorptionsverhalten der Radionuklide mit
dem Fladentonstein (Abb. 56, 57 und 58) laRt fur alle drei

untersuchten Kornfraktionen ein dhnliches Verhalten

erkennen. Fur Selen wurden bei gleichfalls vorhandener
physiko-chemischer Stabilitat RS-Werfe gemessen, die um den
Wert RS = 0,1 (ml/g) schwanken. Die Desorptionswerte bei der
mittleren (2-é mm) und kleinen (0,2 - 2 mm) Kornfraktion
liegen nach einem anfénglich dhnlichen Niveau deutlich
hoher. Technetium ist bei allen drei untersuchten
Kornfraktionen des Fladentonsteins nach weniger als 1000
Std. im umlaufenden Wasser nicht mehr nachweisbar. Die in
der mittleren bzw. kleinsten Fraktion durchgefihrte
Desorption zeigt keine meflbare Freisetzung. In der
100-cm-Sdule wurde der Adsorptionsversuch fortgesetzt (Abb.
58). Durch eine fortlaufende Beluftung der Sdule, mit einer
stetigen Anreicherung von Sauerstoff im umlaufenden Wasser
wurde versucht, Uber eine Oxidation die Freisetzung ven
Technetium zu erreichen, jedoch bewirkt offensichtlich die
grole Gesteinsmasse eine so grofle Redox-Pufferung, daB in

dem Beobachtungszeitraum keine Wirkung zu erkennen ist.

Zusammenfassend laBt sich aus den vorstehend beschriebenen
Beobachtungen bei den Umlaufsdulenversuchen (Abb. 49-58)
erkennen, dafl das Radionuklid Selen in den untersuchten
Gesteinen und verschiedenen Kornfroktionen kaum Unterschiede
im Adsorptionsverhalten zeigt

Fur das Radionuklid Technetium zeigen sich jedoch erhebliche
Differenzen, sowohl beziglich der unterschiedlichen
Kornfraktionen als auch bezogen auf die verschiedenen
Gesteine. Mit Ausnahme des Fladentonsteins, wo in allen drei
Kornfraktionen eine vollstdndige Festlegung zu beobachten
ist, kann allgemein eine korngrsBenabhidngige Festlegung
erkannt werden, d.h. in der groben Kornfraktion (4~20mm)
erfolgt generell eine vollsténdige Festlegung. Zur méglichen
Erkldrung dieser Beobachtung erfolgte an den 100cm-Sdulen,

gefullt mit dem Hangenden und Liegenden Erz, und der 50cm
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Abb. 54: Zeitabhangige Entwicklung der R.- und R -Werte in Umlauf-
sdulen fur die Radionuklide Techretium und Selen. Gestein:
Fladentonstein; KorngréBenfraktion 0,2-2mm; Sgulenlidnge 20cm.
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Abb. 57: Zeitabhdngige Entwicklung der R - und R~-Werte in Umlauf-
sdulen fur die Radionuklide Techrietium und Selen. Gestein:
Fladentonstein; KorngréBenfraktion 2-6mm; Sdulenldnge 50cm.
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Sdule, geftllt mit dem Gestein Fladentonstein, die

Bestimmung der Konzentrations-Orts-Verteilung durch eine
schichtweise Zerlegung und die nachfolgende Messung (Abb.
59-61).

Widhrend in den 100cm-Sdulen, geftllt mit Hongenden und
Liegenden Erz (Abb. 59 u. 40), eine nahezu gleichmdflige
Aktivitdtsverteilung Uber die Stdulenldnge zu erkennen ist,

erkennt man beim Fladentonstein (50cm-Sdule, Abb. 1) in

Fliefirichtung des umlaufenden Wassers eine fast gleichmdBige
Zunchme des festgelegten Radionuklids. Diese in den drei
zerlegten Umlaufstéulen ermittelte Konzentrations - Orts -
Verteilung belegt eindeutig eine gesteinsgebunde Sorption

bzw. Festiegung.

Nach unserer Ansicht liegt die Ursache fUr diese Festlegung
des Radionuklids Technetium in den Pyrit-Gehalten der
betrachteten Gesteine,die lokal das Redoxpotential
herabsetzen und so zu einer Reduktion des mobilen
Pertechnetats (Tc04-) und Festlegung als TcQ, bzw. T<:O(OH)2
fuhrt. Ausgehend von :n von h {1984)
ermittelten Schwefelgehalten der beprobten Gesteine (vgl.

Tab. 2,Abs. 2.1.4.), die in Form von Pyrit vorliegen,

betrdgt bei der eingebauten Masse des Gesteins die

Pyritmenge in den unterschiedlich mit Gesteinsmaterial
c~fUllten Sduler:

Gesteir / Fladentonst. Hong. Erz Lieg. Erz Heersumer Sch.
Sdulenldnge

100em 124,444 9.27g 18.07g -

50em 43.8g 4.4¢ 7.45g 29.3
20cm 27.12g 1.97g 3.329 -

Dem stehen bei den Schuttelversuchen mit 10g Gesteinseinwaoge

Pyritgeholte gegentber von:

0.12g 0.008g 0.014g 0.0ég
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Diese Angaben unterstitzen, unter der Annahme des

Pyrit-Einflusses, die o.b. Versuchsergebnisse, wobei bei der

nur teilweisen Festlegung des Technetiums in dem Gestein

Heersumer Schichten (50cm - Sdule), die hohere

Aufgabeaktivitdt zu bericksichtigen ist (vgl. Tab. 7,

Abs.4.5.1. ), die eine entsprechend hohere spez. Aktivitat

bedingt (s.a. Tab. 98).

Kornfraktion 20-6mm 6-2mm 2-0.2mm
(Sdulenldnge) 100cm 50cm 20cm
Fladentonstein

spez.Aktiv.(nCi/ml) 2.06 2.82 1.87
spez.Aktiv.(nCi/g) 0.93 1.48 1.30
Hang.Erz

spez.Aktiv.(nCI/ml) 1.94 2.64 1.79
spez.Aktiv.(nCi/g) 0.86 1.41 1.22
Lieg. Erz

spez.Aktiv.(nCi/ml) 2.12 2.55 1.76
spez.Aktiv.(nCi/g) 0.77 1.5 1.27
Heersumer Schichten

spez.Aktiv.(nCi/ml) - 2.65 -
spez.Aktiv.(nCi/g) - 1.5 -

Tab. 98 : Masse- und Volumenbezogene
in den Umlaufsaulen

spez. Aktivitdten

Demgegeniber stand bei den Schittelversuchen bei einer spez.
Aktivitdt von 25 nCi/g Gestein bzw. 10 nCi/ml Wasser eine

erheblich gréBere Anzahl aktiver Atome zur Verfigung. Es

lieB sich jedoch bereits bei den Ergebnissen der

Schittelversuche erkennen, dafl bei einer geringeren

Radionuklidkonzentration bzw. bei einer Abnahme des

V/M-Verhdltnisses die Adsorptionswerte bei den hier

betrachteten Gesteinen des Grubengebdudes zunahmen (vgl.

Abb. 12 u. 14; Abs. 5.1).
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Das Vorliegen von Pyrit im Fladentonstein wurde bestdtigt
nach Anfertigung eines Anschliffes (Abb. 62-47). Der fein

verteilt vorliegende, sekunddr gebildete Pyrit, zu erkennen

dutch das hohe Reflexionsvermsgen, tritt hauptsdchlich
gebunden an Schalen bzw. Schalenbruchsticken auf. Ein Teil
liegt vor in sogenannten "framboids", deren Entstehung ncch
_cls eine Vererzung von Schwefelbakterien
gedeutet wird. In den Randbereichen einiger Pyritkristalle
zeigen sich, auf den Abb. nur schlecht erkennoar,
Aufldsungserscheinungen, bedingt durch eine tier beginnende
Oxidation des Pyrits. Es 1a8t sich annehmen, daB der in der
groben Kornfraktion verliegende Pyrit durch seine umhillende
Gesteinsmatrix besser gegen oxidierende L&sungen geschiutzt
wird, als dies in den Kornfraktionen 2-émm und ver allem in
der Kornfraktion 0.2-2Zmm der Fall ist.
Der explizite Nachweis einer durch Pyrit bedingten
Festlegung des Technetiums war im Rahmen dieser
Untersuchungen nicht méglich, da die vorliegenden
Konzentrationen des Radionukuds den Einsatz herkdmmlicher

Untersuchungsverfahren nicht gestattet.












- 176 -

5.4, Diffusionsversuche

Von den an 19 Gesteinsproben durchgefihrten Untersuchungen
zum Diffusionsverhalten der Radionnuklide Technetium und
Selen sind in den Abb. 68 - 96 die zeitlichen
Radionuklidkonzentrationsdnderungen (Durchbruchskurven) in
den mit primdr inaktivem Wasser gefullten GefdBhidlften
dargestellt. Aus dem linearen Anstieg der Durchbruchskurven
wurden die in Tab. 99 aufgefuhrten Diffusions- und
Verteilungskoeffizienten (D und KD), sowie die
Gesteinskapazitdtsfaktoren (a) errechnet.Einige Systeme
zeigen einen Durchbruchsverlauf, der nicht mit den Gesetzen
des diffusiven Transports beschreibbar ist. Der
Durchbruchsverlauf war zwar mef3- und darstellbar, eine
Bestimmung der Diffusions- und Verteilungskoeffizienten war
jedoch nicht mdglich. In anderen Systemen, hauptsidchlich bei

den Gesteinen der Erzkalk-Serie, des Fladentonsteins und der

Heersumer Schichten, konnte insbesondere fur Technetium kein

Durchbruch erkannt werden. In diesen Zellen lieBen sich zwar
wiederholt vereinzelte Technetiumdurchbriiche messen, die
aber nur sehr geringe Impulsraten zeigten und in den
nachfolgenden Messungen nicht mehr nachweisbar waren.
Médglicherweise kommt es hier durch die Reduktion des Tc(VII)
zu Tc(lV) zu einer Festlegung, wihrend bei den gleichen
Systemen fir Selen ein Durchbruch beobachtet wurde. Nach
Versuchsende erfolgte zur Betrachtung der Konzentrations -
Orts - Verteilung eine Zerlegung der entsprechenden
Gesteinspldttchen. Hierzu wurden die Gesteine mit einem zu
einer Frdse verdnderten Bohrer (Z10mm) schichtweise (0.5mm)

abgetragen und der Staub gemessen.

Die ermittelten Diffusionskoeffizienten (Tab. 99) erscheinen
fur die untersuchten Gesteine, vor allem im Hinblick auf die
relativ hohen Porositdten als zu klein. Dies gilt allgemein
auch im Vergleich zu den Ergebnissen aus den
Schuttelversuchen fir die ermittelten

Verteilungskoeffizienten.
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Abb. 48: leitlicher Konzentrations - VYerlauf (Tc-95m)
in der inaktiven GefdBhalfte im Systenm
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Abb., 469: Zeitlicher Konzentrations - Verlauf (Se=-73)
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Abb. 70: Zeitlicher Konzentrations - Verlauf (Tc-99m)
in der inaktiven GefdfBhalfte im Systenm
Lamarcki-Pl./Sdhlde Wasser
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Abb, 71: Zeitlicher Konzentrations - Verlauf (5e-75)
in der inaktiven GefdBhdlfte im Systenm
Lamarcki-Pl./S6hlde Wasser.
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Abb. 72: Ieitlicher Konzentrations - Verlauf (Tc-93m)
‘ in der inaktiven GefaBh&lfte im Systenm
Rotplaner/Sdohlde Wasser.
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Abb. 73: Zleitlicher Konzentrations - Verlauf (Se-75)
in der inaktiven GetdBh&lfte im Systenm
Rotplidner/Séhlde Wasser
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Abb.74 : leitlicher Konzentrations - Verlauf (Tc~73m)
in der inaktiven GefdBhdlfte im Systenm
Rhotomagensis-Pl./88hlde Wasser.
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Abb.75 : Ieitlicher Konzentrations - Verlauf (Se-75)
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s . rgctiv. .
CnCi Ao Rhotomagensis—-Plaener
L C(Tc—95m>
39 + - .
e
. . .
.... L ]
20 '1' . s
.‘.'.
T [ ]
10 +
4 T
T{d?>
) L L T | T ¥ ] By l 1 ] T I
‘98 i80 1586

Abb.76 : leitlicher Konzentrations - Verlauf (Tc-9%m)
in der inaktiven GefiBhdlfte im Systenm
Rhotomagensis-Pl./Séhlde Wasser
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Abb. 77: Zeitlicher Konzentrations - Verlauf (Se-735)
in der inaktiven GefdBhdl+tte im Systenm
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Abb. 78: leitlicher Konzentrations - Verlauf (Tc-9Sm)
in der inaktiven Gefdfhdlfte im Systen
Kimmeridge/Wasser der Str.470
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Abb. 79: leitlicher Konzentrations - Verlauf (Se-73)
in der inaktiven GefaBhdlfte im Systenm
Kimmeridge/Wasser der Str.5670.
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Abb.80 : Zeitlicher Konzentrations - Verlauf (Tc-95m)
in der inaktiven GefdRBhdlfte im Systenm
Hang.Erz/Wasser der Str.470,
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Abb.81 : Ieitlicher Konzentrations - Verlauf (Se-739)
in der inaktiven GefdBh&lfte im Systenm
Hang.Erz/Wasser der Str.470
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Abb.82 : Zeitlicher Konzentrations - Verlauf (Tc-95m)
in der inaktiven GefdBhdlfte im Systenm
Hang.Erz/Wasser der Str.470.
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Abb.83 : Zeitlicher Konzentrations - Verlauf (Se-75)
in der inaktiven GetidBhdlfte im Systenm
Hang.Erz/Wasser der Str.670.
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Abb.84 : leitlicher Konzentrations - Verlauf (Te-95m)
in der inaktiven GefdRhdlfte im Systenm
Lieg.Erz/Wasser der Str.b670
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Abb. 85: Zeitlicher Konzentrations - Verlauf (Se-79)
in der- inaktiven GefdBhdlfte im Systenm
Lieg.Erz/Wasser der Str.470.
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Abb. 84: leitlicher Konzentrations - Verlauf (Tc-95m)
in der inaktiven GefdBhadlfte im Systenm
Lieg.Erz/Wasser der Str.470.

(nCi-m1> Lieg. Erz
1 (Se—-75)
B8 + -
o0 4 o
TL e .
e
R
i + i
e
-k o
- TCd>
T L T T T T T . ‘ﬁ‘l T T T T
Se 186 156
Abb. 87: leitlicher Konzentrations - Verlauf (5e-75)
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Abb. 88: leitlicher Kobzentrations - Yerlauf (Se-75)
in der inaktiven GefaBhdlfte im System
Erzkalk-Serie/Wasser der Str.5670,
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Abb.90 : Zeitlicher Konzentrations - Verlauf (Se-73)
in der inaktiven GefdBhalfte im Systenm
Fladentonstein/Wasser der Str.4670
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Abb, 9?1 : Zeitlicher Konzentrations - Verlauf (Se-75)
in der inaktiven GefdBhdlfte im Systenm
Fladentonstein/Wasser der Str.470.
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in der inaktiven GefidBhalfte im Systenm
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Abb.93 : Zeitlicher Konzentrations - Verlauf (Se-73)
in der inaktiven Gefdfihidlfte im Systen
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Abb.94 : leitlicher Konzentrations - Verlauf (Se-75)
in der inaktiven GefaBhdlfte im Systenm
Heersumer Sch./Wasser der Str.470,
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Abb.P?5.: leitlicher Konzentrations - Verlauf (Tc-95m)
in der inaktiven GefdBhdlfte im Systenm
Carnbrash~Sdst./Wasser der Str.470.
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Abb.96 : Zeitlicher Konzentrations - Verlauf (Se-73)
in der inaktiven GefdBhdlfte im Systenm
Cornbrash Sdst./Wasser der Str.4670
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GESTEIN NUELID D K ALFHA Abb. ALPHA Fo
(cm2/s) (ml/g) (errech.) (Auslaug.) (ml/g}
Lamarcki Fl. Tc-95m 1.7 E-8 .63 1.9 68
Se-73 - - - &89
Tc-93m - - - 70Q 0.9 .11
Se-73 2.4 E-8 ) 0.19 71 0.1t {
Rotpldner Tc-93m 1.6 £-8 .2 0.61 72 0,133 0.03
Se-7% 7.3 E-9 .01 0.11 73 .05 0
Rhotam.-P1l. Tc-95m 1.5 E-8 .07 0,30 74 0,266 0.06
Se-73 2.2 E-8 0 (.08 73 .09 0
Tc-9Sm 4.3 E-8 .01 0,14 76 0,39 0.1
Se-73 3.8 E-8 02 0,15 77 0.08 0
Kimmeridge Te-95m 5.9 E-9 09 0.27 78 0,057 0,608
Se-73 6.7 E-9 09 0.16 79 0.05 0,606
Tc-95m - - -
Se-7% - - -
Hang.trz Tc-95m 5.1 E-8 .08 0.39 84 4,023 0
Se-73 2.3 E-§ 0 .04 81 0,026 {0
Tc-95m - - - 2 0,66 0,14
Se~-73 - - - 83 0.27 0D.02
Lieg.Erz Tc-95m 3.4 E-8 .13 .48 84 0.275 0.007
Se-73 1.6 E-8 0 0.24 8% 0,204 0
Tc-93m 6.5 E-8 V13 0.70 8& .38 0,03
Se-73 2.3 E-8B L 003 0,28 87 00137 0
Erzkalk-Serie Tc-9Snm - - -
Se-73 - - - g8
Tc-9% - - -
Se-7%5 - - - 89
Fladentoanstein Tc-99m - -
Se-7%5 9.2 E-9 .09 0.4 g0
Te-99m - - -
Se-7%5 - - - 91
Tc-95m - - -
Se-75 - - - 92
Heersumer Sch. Tc-9Sm - - - 0.17 0
. Se-739 1.2 E-8 .01 0.27 93 0.113 0
Tc-95m - - 0.46 0,08
Se-795 2.0 E-8 26 1.01 94 0,08 0
Cornbrash-Sdst. Tc-93m 1.1 E-7 .14 0.67° 95 N.64 D.13
Se-75 . 6.8 E-8 .28 1.05 96 0,07 ¢

- D - D =S G D R S D D e S S W S M S D M M WD AR D D D A TR e D R M R R D D KE S S S WD S OT P Y AR s W G0 WD R R e T -

Tab. 99: Aus den Diffusionsversuchen (Abb.&B-946) ermittelte
Diffusionskoeffizienten D, Gesteinskapazitdtsfaktoren
und Verteilungskoeffizienten Kp.
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Einer der mdglichen Griinde fur die kleinen KD-Werfe kénnte
im Zusammenhang zwischen dem errechneten
Gesteinskapazitdtsfaktor und den eingesetzten Porositdten
liegen. Ausgehend von den in den Rechnungen eingesetzten
effektiven Porositdten muB unterschieden werden zwischen dem
fur den Transport zur Verfigung stehenden Porenraum
("offener Porenraum") und dem weniger durchldssigen, z.T.
nur in einer Richtung gedffneten Porenraum, der fir den
Diffusionsvorgang im Gestein eine den Durchbruch verzdgernde
Funktion hat.

An einigen der Gesteinspldttchen erfolgte unmittelbar nach
Versuchsende die experimentelle Bestimmung des
Gesteinskapazitdtsfaktors durch Auslaugung. Die Gesteine
wurden in einem definierten Volumen inaktiven
Formationswassers plaziert und die Aktivitdatskonzentration
gemessen bis keine Anderungen mehr auftraten. Der Wert fur
den Gesteinskapazitdtsfaktor ergibt sich direkt aus der
Summe des aus dem Gestein freigesetzten Radionuklids. Aus
den ermittelten Werten, aufgefUhrt in Tab. 99 (Auslaugung),
wurden unter Verwendung dieser &- Werte die KD-Werfe
berechnet(s. Tab. 99). Diese durch Auslaugung ermittelten
Gesteinskapazitdtsfaktoren bestidtigen z.T. die errechneten

Werte bzw. sind mit Ausnahmen etwa um den Faktor 2 kleiner.

Die Auftragung der Konzentrations - Orts - Verteilungen
zeigen die Abb. 97 - 103. Aufgetragen wurde die gemessene
Konzentration gegen die Gesteinsdicke, beginnend auf der
Seite der aktiven GefdBhalfte (=Omm).

FuUr das System Lamarcki-Pldner/Sthide-Wasser (Abb.97) kann

das Auftreten von Technetium in mefBbarer Konzentration nur

im letzten halben Millimeter erkannt werden, verbunden mit
einer gleichfalls hsheren Selencktivitdt, die demgegentber
aber zuvor eine deutliche Abnahme in Richtung der inaktiven
GefdBhilfte zeigt.

Fiur das System Kimmeridge/Wasser der Strecke 670 (Abb. 98)

ist fur Selen eine dhnliche Verteilung erkennbar, wihrend

Technetium eine fast gleichmilige Festlegung bis zu einer
Eindringtiefe von 5mm zeigt und erst danach eine Abnchme
erkennen ldBt. Im letzten halben Millimeter liegt der Wert

unterhalb der Naochweisgrenze.
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Fur die dargestellten beiden Verteilungen des Systems
Erzkalke/Wasser der Strecke 670 (Abb. 99 u. 100) laBt sich

fur beide untersuchten Proben beim Selen mit zunehmender

Eindringtiefe eine Abnahme der Aktivitdt erkennen. In einer
der Proben zeigt Technetium eine etwa gleiche
Konzentrationsabnahme(Abb.99), widhrend in der 7.8mm dicken
zweiten Probe eine Konzentrationverteilung erkennbar ist,
deren Maximum etwa in der Probenmitte liegt(Abb.100). Im
Randbereich zur inaktiven GefdBhdlfte (ca.1.5mm) ist kein
Technetiumgehalt mehr erkennbar.

Die Konzentrations - Orts - Verteilungen im Fladentonstein
wurde an drei Parallelproben untersucht(Abb. 101-103).

Insgesamt zeigt sich, wie auch in den vorhergehenden
Abbildungen fiur das Technetium gegeniber dem Selen eine
hdhere Festlegung. Wihrend bei der in der Abb. 101
dargestellten Verteilung eine relativ. gleichmaBige
Konzentrationsverteilung erkennbar ist, kommt es in den
beiden anderen Proben zu einer Festlegung in den ersten
Millimetern mit einer nachfolgend starken Abnahme bis hin zu

nicht meBbaren Gehalten in den letzten Millimetern.

Zusammenfassend laBt sich aus den Konzentrations - Orts -
Verteilungen erkennen, daB das Radionuklid Technetium in den
betrachteten Gesteinen gegenUber dem Selen einen gréfleren
Ruckhalt erfghrt.

Die Formen der Verteilungskurven lassen, unter
Berticksichtigung der unterschiedlichen Versuchsdauer sowie
der verschiedenen Gesteinsdicken, nach einer
Gleichgewichtseinstellung eine gleichmiBlige Festlegung im
Gestein erwarten.

Demgegeniber steht die Betrachtung der Konzentrations - Orts
- Verteilung im Lamarcki - Pldner, der als Gestein mit
deutlichem Radionukliddurchbruch gleichfalls untersucht
wurde(vgl. a. Abb. 48 u.49). Hier kann infolge der geringen
Festlegung und bedingt durch die Halbwertszeit kein
Technetium mehr nachgewiesen werden, widhrend das Selen im

allgemeinen ein deutliches Konzentrationsgefille zeigt.
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