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Stellungnahme zum NLfB-Bericht "Stellungnahme zur Ableitung von
Sorptionsdaten fiir Radionuklide aus experimentellen Unter-
suchungen im Bereich (Modellgebiet) der Schachtanlage Konrad",
Archiv-Nr. 103 692 vom 10.08.1988

1. Vorbemerkung

In o. g. Bericht hat das NLfB die von der PTB filr die Modellrech-
nungen zur Radionuklidausbreitung in den iiber- und unterlagernden
Schichten der Schachtanlage Konrad bereitgestellten Kp-Werte, die
auf umfangreichen experimentellen Untersuchungen zur Sorption von
Radionukliden an standortspezifischen Proben basieren, kommen-
tiert und Erlduterungsbedarf hinsichtlich der Festlegung einzel-
ner Kp-Werte fiur bestimmte stratigraphische Einheiten aufgezeigt.
Es muf3 aber darauf hingewiesen werden, daf3 nicht in allen F&llen
vom NLfB sdmtliche zur Verfligung stehenden Informationen in die
Bewertung der Sorptionsdaten gleichwertig mit einbezogen wurden,
was 2. T. zu nicht zutreffenden Interpretationen des vorhandenen
Datenmaterials filhrte.

Die vorliegende Unterlage soll dazu dienen, Unklarheiten in der
Datenbasis 2zu den Sorptionseigenschaften der Konrad-Gesteine zu

beseitigen.

Die Ableitung der Kp-Werte fir die Elemente

Technetium fir die Gesteine Kimmeridge, Cornbrash und das
zur Oberkreide gehtrende Turon

- Caesium fir die Gesteine Oxford, Kimmeridge, Bajocium, das
zur Oberkreide gehdrende Turon und den zur Unterkreide
gehdrenden Alb

- Jod fiir die Gesteine der Unterkreide, des Malm (Oxford und
Kimmeridge) und des Dogger (Cornbrash und Bajocium)

- Kohlenstoff flir die Gesteine der Oberkreide und des
Bajociums

- Neptunium fiir die Gesteine Oxford, Hilssandstein und dem
zur Unterkreide gehdrenden Alb



- Plutonium, Americium und Curium fir die Gesteine
Hilssandstein, Kimmeridge, Dogger und Oberkreide

- Radium fiir die Gesteine Oxford, Kimmeridge, Bajocium, der
Unterkreide und dem zur Oberkreide gehdrenden Turon

- Thorium fir die Gesteine, Oxford, Kimmeridge, der
Unterkreide und Turon

- Selen, Niob, Strontium und Protactinium

wird vom NLfB als plausibel angesehen, auf weitere Ausfihrungen
hierzu wird deshalb verzichtet.

Bevor 2u den Fragen bezliglich der ibrigen Kp-Werte Stellung
genommen wird, soll kurz der Aspekt der unterschiedlichen radio-
logischen Relevanz der zu betrachtenden Radionuklide angesprochen
werden. Ausgehend von den Ergebnissen der Modellrechnungen hin-
sichtlich der potentiellen Strahlenbelastung in der Biosphédre,
die in /1/ ausfihrlich dargestellt sind, wird im Plan Konrad /2/
wie folgt zu dieser Frage Stellung genommen:

"Nennenswerte potentielle Strahlenexpositionen ergeben sich wegen
der langen Laufzeiten des Transportmediums Wasser vom Endlager
bis zur Biosphdre nur fir langlebige Radionuklide und deren
Zerfallsprodukte nach hunderttausenden von Jahren. Effektive
Aquivalentdosen im Bereich von 1072 Sv (mrem) errechnen sich nur
fir Jod in einem Zeitraum von ca. 300 000 Jahren bis ca.
360 000 Jahren.

Zwei bis vier Zehnerpotenzen geringere effektive Aquivalentdosen,
die ohne Bedeutung fiir eine Strahlenexposition sind, resultieren
fir die Radionuklide Cl1 36, Ca 41, Se 7§ und Tc 99 zwischen ca.
300 000 Jahren und ca. 2 Millionen Jahren. Erst nach deutlich
ldngeren Zeiten, d. h. mehreren Millionen Jahren, kdnnen weitere
Strahlenexpositionen in gleicher GrdfBenordnung und kleiner, wie
vorstehend fir J 129 aufgefiihrt, durch langlebige Aktiniden und
deren Folgeprodukte auftreten. Als relevantes Aktinid erweist
sich insbesondere U 238 wegen seiner Folgeprodukte U 234, Ra 226
und Pb 210, dessen den Sicherheitsanalysen zugrunde gelegte Akti-
vitat von 6,7-1012 Bg Uberschitzt angenommen wurde."



Vor dem Hintergrund der Tatsache, daB gemdB /3/ "fir jenseits von
10000 Jahren liegenden Zeitrdumen .. insbesondere der Ermittlung
von Individualdosen keine belastbare Aussagekraft mehr
und Betrachtungen der geologischen Gegebenheiten
jenseits

zukommt
fir Zeitriaume
von 10000 Jahren dazu dienen kodnnen, das Isolationspo-
tential der Endlagerformation standortspezifisch zu prognostizie-
ren", kommt den

Kp-Werten daher nur eine untergeordnete Be-

deutung zu.
Fir diese Bewertung des Isolationspotentials
Konrad

der Schachtanlage
sind daher nur die Elemente Jod und Uran mit den Folge-

produkten Radium und Blei relevant.
bei

Diese Gesichtspunkte miissen
einer Diskussion und Bewertung der Sorptionsdaten mitberick-

sichtigt werden.

2. Grundlagen fiir die Ableitung der Sorptionsdaten
Stratigraphische Sediment Grundwasser |Randbedingungen
Einheit
Malm Oxford: mineralisiert|Keine Verdiinnung,
Erzkalke Verd. 1:10, 1:100
Fladentonstein gegeniiber Gruben-
gebdude
Kimmeridge mineralisiert
Dogger Cornbrash mineralisiert|Verd. 1:100
Tonstein mineralisiert|Keine Verd., 1:10,
Bajocium 1:100 geg. Tab. 2
Unterkreide Mergeltonstein |mineralisiert|Keine Verd., 1:10,
Tonsteine 1:100
(Alb, Hauterive)
Hils
Oberkreide Cenoman Modellwasser, |[Keine Verd., 1:10,
schwach min. [1:100
Turon s Keine Verd., 1:10,
1:100
Tab. 1: Sedimente, Grundwidsser sowie Randbedingungen der im

PTB-Bericht SE-IB-7 dargestellten Sorptionsdaten




Tabelle 1 zeigt Sedimente, Grundwdsser sowie Randbedingungen der
im PTB-Bericht SE~IB-7 dargestellten Sorpticnsdaten fir Ausbrei-
tungsrechnungen.

Es wird hier noch einmal deutlich gemacht, dap die KD—Werte aus
den Experimenten mit Sedimenten aus der Tiefbohrung abgeleitet
wurden. In den Fdllen, wo die Experimente bereits abgeschlossen
waren, 2. B. beim Zr und Nb, wurden Abhadngigkeiten auch aus Daten
von Sedimenten aus Tagesaufschliissen verwendet.

Nicht in die Modellierung einbezogen wurden

- Quartdr sandig
bindig

Versatz

- Heersumer Schichten (geringe Machtigkeit)

Erzlager hangender Teil ) vom TUV fir das Grubengebidude
liegender Teil ) modelliert.

Es werden nur die Ky-Werte begriindet, die fir die betreffende
Schicht des Deckgebirges fiir die Ausbreitungsrechnungen verwendet
wurden. Es wird noch einmal darauf hingewiesen, dafB3 keine
getrennte Modellierung der Tonsteine des Alb und der Tonmergel-
steine des Hauterive durchgefilhrt wurde.

3. Erlduterungen zu den im NLfB-Bericht enthaltenen Fragen und
Kommentaren

Fir die Modellierung der Barrierewirkung der iber- und unterla-
gernden Schichten konnen nur die Sorptionsdaten herangezogen
werden, die im Einklang stehen mit den aus der berechneten grof3-
riumigen Grundwasserbewegung abgeleiteten Randbedingungen der
Wasserpfadszenarien /1/.

Die experimentellen Untersuchungen zu den Sorptionseigenschaften
der Konrad-Sedimente, die bereits in einem frihen Stadium der
Eignungsuntersuchungen begonnen wurden, hatten zum Ziel,



- einen hinreichenden Uberblick zu erhalten tiber das
Sorptionsverhalten der untersuchten Radionuklide in Konrad-
spezifischen Sediment/Grundwasser-Systemen und die
beeinflussenden Parameter zu identifizieren und ihren EinflufR
zu quantifizieren

- Sorptionsdaten entsprechend den Anforderungen der
Modellrechner bereitstellen zu kdnnen.

Die in /4/ zusammengefapBten Sorptionsdaten beriicksichtigen die
Randbedingungen der verschiedenen Ausbreitungsszenarien.

Im NLfB-Bericht werden aber den fiir die Modellrechnungen verwen-
deten Kp-Wertenunzuldssigerweise Daten gegeniibergestellt, die z.
T. unter ganz anderen experimentellen Randbedingungen ermittelt
wurden. Dies verdeutlichen die nachfolgenden Beispiele:

- bei den Elementen Zirkonium und Niob werden fiir das Turon
Rg-Werte herangezogen, die mit fidr das Grubengebidude
charakteristischem stark salinen Grundwasser erhalten
wurden, obwohl fiir diese zur Unterkreide gehdrende
Formation, wie die Tab. 1 und 3 in /4/ zeigen, Siifwasser
typisch ist

- das NLfB zieht fir den Kimmeridge, das Erzlager (hangender
und liegender Teil) und den Fladentonstein die mit
Hilswasser gemessenen RS—Werte der Elemente Nb, Pu {(Am,
Cm), U, Ra, Ni und Ac mit heran. Fuir diese Formationen sind
aber nur die mit den fur hohe Salinitdt charakteristischen
Grundwissern der Str. 670 bzw. vom Ort 300 bestimmten
Sorptionsdaten als reprdsentativ anzusehen

- wie bereits in /4/ dargelegt und bei den Kommentaren zu
diesem Element weiter erldutert, ist fir Uran aufgrund der
unterstellten niedrigen Verdinnungsfaktoren fir alle
Sedimente vom Nebengestein und iiber- bzw. unterlagernden
Schichten von einem Einfluf der Konzentration auszugehen.
Vom NLfB werden aber - zusdtzlich zu dem im 2.
Spiegelstrich aufgezeigten Aspekt der nicht reprédsentativen
Grundwasser - auch Rg-Werte mit einbezogen, die bei
wesentlichen geringeren Elementkonzentrationen gemessen
wurden und daher nicht den Anforderungen aus den



Modellrechnungen entsprechen

- entsprechend ist fir die Elemente Zr, Th, Ni, Pb, Pu, 2am,
Cm und Ac aufgrund der geringen angesetzten Verdiinnungsfak-
toren ein merklicher Einfluf3 von EDTA auf die Sorptionsda-
ten zu bericksichtigen, wobei darauf hingewiesen werden
muf3, daf3 durch die Annahme eines EDTA-Effekts auch nach
Zeitriumen von mehr als 10?4 Jahren trotz des Strahlungsfel-
des und des grofen Uberschusses mit EDTA reagierender inak-
tiver Grundwasserbestandteile wie Fe, Ca und Mg die Sorp-
tion der o. g. Elemente unterschdtzt wird. Das Heran-
ziehen von Rs—werten, die im EDTA-freien Milieu gemessen
wurden, durch das NLEfB ist daher nicht zuldssig. Weiterhin
wurde bei der Heranziehung der Ergebnisse aus Durchlaufsdu-
lenversuchen hdufig nicht beachtet, dap die aus derx
Durchbruchskurve berechneten Kp-Werte nur das Sorptionsver-
halten des mobilen Anteils der Radionuklide beschreiben.
Sie bericksichtigen also nicht einen auf der Sdule sorbier-
ten Anteil. Bel der Bewertung von Sdulenversuchen miissen
neben den Kp-Werten auch die Wiedererhaltungsraten be-
trachtet werden.

Die Sorptionsexperimente dauerten sehr viel ladnger als urspring-
lich geplant (in einigen Fillen wurden Versuche ein Jahr und
langer verfolgt). Diese Versuchsdauern zusammen mit einer z. T.
mehrmonatigen Voriquilibrierung der Sediment/Grundwasser-Proben
wurden als notwendig erkannt, um belastbare, die Sorptionseigen-
schaften der Konrad-Gesteine realistisch beschreibende Daten zu
erhalten. Daher wurden fiir die Rechnungen teilweise vorldufige
Ergebnisse verwendet. Zur Vermeidung eines unndtigen Rechenauf-
wandes wurden diese Daten nicht mehr gedndert, wenn sich gezeigt
hat, daf3 die vorldufigen Daten niedriger waren als die endgiilti-
gen, die Sorption von Radionukliden somit unterschdtzt wurde.

Die in den Tabellen der Anlagen 1 - 20 zum NLfB-Bericht enthal~
tene Auflistung von Sorptionskoeffizienten erweckt den Eindruck
grofer Schwankungsbreiten der experimentellen Daten fir die ein-
zelnen Formationen, was vom NLfB in den Kommentaren zum Jod- und
Kohlenstoff auch angesprochen wird. Hierbei wird nicht beriick-
sichtigt, daB die Sorptionsdaten abhdngig sind von den chemischen
Randbedingungen und ihren Anderungen insbesondere in der wdssri-
gen Phase. Es muf3 darauf hingewiesen werden, daf die von der PTB



fir die Modellrechnungen abgeleiteten Kp-Werte auf den experimen-
tellen Daten beruhen, die unter den chemischen Randbedingungen
ermittelt wurden, die auf die Ausbreitungsszenarien fiir die Nach-
betriebsphase anwendbar sind. Wie aus den erliuternden Unterlagen
/s/, /6/, /7/, /8/ zu ersehen ist, liegt die tatsidchliche Band-
breite der MefBwerte in dem fir solche komplexen Systeme zu erwar-
tenden Rahmen.

Auf diese, u. a. auch auf den Fachgespridchen vom 25.05.1987 und
18.10.1988 dargestellten Gesichtspunkte, wird bei den Kommentaren
zu den einzelnen Radionukliden nicht mehr eingegangen.

3.1 KD—Werte des Technetium

Zu den KD—Werten fiir die Sedimente Oxford, Bajocium, Hilssand-
stein und Unterkreide werden ergédnzende Informationen gefordert.

Die PTB geht davon aus, daf3 z2u dem fir das Cenoman verwendeten
Kp-Wert von 0 ml/g wie beim Turon keine Erliuterungen notig sind.

Der Kp-Wert des Oxford wurde durch Mittelung der Mefwerte fir die
Proben "Fladentonstein" und "Erzkalke" /5/ nach dem bereits mehr-
fach beschriebenen Verfahren erhalten.

Bei den Kp-Werten fir die ubrigen Formationen handelt es sich um
Mefwerte mit entsprechenden Proben aus der Tiefbohrung Konrad 101
/8/. Der Wert fiir die Unterkreide wurde durch Mittelung wie in
Kap. 2 beschrieben erhalten.

3.2 KD—Werte des Zirkonium

Es werden 2zusdtzliche Erlduterungen zu den Kp-Werten fir die
Gesteine des Oxfords, des Cornbrash, des Oberbajocium und der
Unterkreide gefordert.

Oxford:

In /4/ wird ausgefihrt, daB von den bei einem EDTA-Gehalt von

10 ~3 Mol/1l gemessenen Rg-Werten fiir die Erzkalke und den Fladen-
tonstein ausgegangen wurde. Diese betragen 67,6 ml/g fur die
Erzkalke und 89,4 ml/g fir den Fladentonstein (Tab. 61 in der
erl. Unterlage /5/). Die Mittelung nach dem fiir den Oxford
beschriebenen Verfahren (s. o.) fiihrt zu einem Wert von 82,1



ml/qg, der fiur die Modellrechnungen wie in der dem NMU ibersandten
Stellungnahme der PTB =zum Aktenvermerk des TUV Hannover vom
06.05.1988 (PTB-Schreiben SE-S.2/Bk/0Op/9K/1321/D/A vom
07.07.1988) dargelegt, auf einen Wert von 80 ml/g abgerundet
wurde. In /4/ wird gezeigt, daf die MeBwerte fiir einen EDTA-
Gehalt wvon 1073 Mol/l auch fir den um den Faktor 10 niedrigeren
EDTA-Gehalt angesetzt werden kdnnen, widhrend bei einem EDTA-
Gehalt von 107° Mol/1 (Verdinnungsfaktor 100) der EDTA-Einfluf
auf die Sorption des Zr zu vernachl&ssigen ist.

Cornbrash:

In /4/ wird ausgesagt: "EDTA- und Radionuklidgehalt sowie der pH-
Wert sind gegeniber den Verhdltnissen im Grubengebdude um den
Faktor 100 geringer und beeinflussen daher die Sorptionsdaten der
Elemente nur noch wenig."

Fir Zr wurde daher auf der Basis der in /5/ enthaltenen MeBwerte
ein Kp-Wert von 1000 ml/g fir diese Formation festgesetzt.

Bajocium und Unterkreide:

Fir beide Formationen wurden die Rg-Werte der zum Oxford gehdren-
den Probe "Fladentonstein" ibertragen /4/. Die mit Zr und den
chemisch sich &hnlich verhaltenden Elementen Th und Pu durchge-
fihrten Sorptionsexperimente zeigen, daf3 der EDTA-Einflufl gegen-
iber den Sedimenteigenschaften iuberwiegt /5/, /7/, /8/, so daB
die Ubernahme der Fladentonsteinwerte aus Sicht der PTB gerecht-
fertigt ist.

Wie bereits in /4/ dargestellt, wird diese Vorgehensweise ge-
stitzt durch die gute Ubereinstimmung der unter natirlichen Be-
dingungen fiir die Oxfordprobe "Fladentonstein" und die Bajocium-
probe gemessenen Sorptionskoeffizienten des Cs, Np und U.

3.3 KD—Werte des Caesium

Hier wird vom NLfB eine zusdtzliche Begrindung fir die Kp-Werte
der Gesteine des Cenoman, Alb, Hauterive und Cornbrash gefordert.

Fir Cenoman und Cornbrash wurde, wie in /4/ angegeben, der Mef3-
wert fir die Proben aus der Tiefbohrung /5/ iibernommen.

Die fir die Alb- und Hauterive-Proben gemessenen Rg-Werte wurden



wie Dbeschrieben gemittelt. Der so erhaltene Wert wurde dann in
den Modellrechnungen als Kp-Wert der Unterkreide (auBer Hilssand-
stein) verwendet.

3.4 KD—Werte des Jod

Das NLEfB halt "aufgrund der Streubreite der vorliegenden experi-
mentellen Mefdaten die vorgeschlagenen Kp-Werte fiur die Gesteine
des Turon und des Cenoman nicht fir konservativ".

Wie in der Einleitung =2zu Kap. 3 ndher ausgefithrt, konnen
Sorptionsdaten nur dann einander gegeniibergestellt werden, wenn
sie unter vergleichbaren Randbedingungen ermittelt wurden. Wird
dies Dbeil der Diskussion der Sorptionsdaten beriicksichtigt, so
verringert sich die in der Anlage 6 des NLfB- Berichts aufge-
zeligte Streubreite der experimentellen Daten flir die Formationen
Turon und Cenoman erheblich.

Die in den Batch-Versuchen unter natirlichen Bedingungen gemesse-
nen RS—Werte fir Turon von 2 ml/g und Cenoman von 8,8 ml/g werden
von den Dbei Durchlaufsdulenexperimenten unter entsprechenden
Bedingungen festgestellten niedrigen Wiedererhaltungsraten von
86,6 % fir Turon und 76,1 % fiir Cenoman voll bestdtigt /5/.

Weiterhin zeigen die in der gleichen GroBenordnung wie die Rg-
Werte liegenden Rp-Werte, da die Retardation des Jods auf einem
reversiblen chemischen Prozef beruht.

Die fiir Turon und Cenoman verwendeten KD—Werte sind daher als
ausreichend gesichert anzusehen.

3.5 KD—Werte des Kohlenstoff

Fir das NLfB sind die KD—Werte fiilr die Gesteine Unterkreide,
Kimmeridge, Oxford und Cornbrash nicht nachvollziehbar.

Zum vom NLfB angesprochenen Punkt der "grof3en Diskrepanzen'" 2zwi-
schen den experimentell ermittelten Rg-Werten und Kp-Werten fiir
die Modellrechnungen wurde einleitend Dbereits ausfiihrlich
Stellung genommen.

Die Vorgehensweise bei der Ermittlung der Kp-Werte fir die Unter-



kreide wund den Cornbrash (Proben aus der Tiefbohrung) wurde
ebenfalls erliutert.

In /4/ wird ausgefithrt, daB beim Kimmeridge auch die an Proben
aus dem Grubengebdude gemessenen Daten in die Ableitung der Rp-
Werte mit einbezogen wurden. Fir diese Proben wurden in Batch-
Versuchen Rg-Werte von 5 ml/g bis 20 ml/g fir die verschiedenen
KorngrofBen gemessen, wadhrend aus Durchlaufsiulenversuchen KD—
Werte von 4 ml/g bis > 14 ml/g erhalten wurden. Aufgrund einer
vorldufigen Versuchsauswertung von PTB fir die Modellrechnungen
wurde ein Kp-Wert von 4 ml/g fir diese Probe festgesetzt. Dieser
wurde - wie in der Einleitung zu Kap. 3 ausgefilhrt - spdter nicht
mehr gedndert, weil damit die Sorption unterschatzt wird. Fir die
Kimmeridge-Probe aus der Tiefbchrung wurde ein Rg~Wert wvon 14
ml/g gemessen. Die Mittelung der beiden Werte liefert den fir die
Modellrechnungen vorgeschlagenen Kp-Wert von 9 ml/g.

Im Falle des Oxfords wurde der aus einer vorldufigen Bewertung
der Daten stammende, aus den Ergebnissen der Sdulenversuche fir
den mobilen Kohlenstoff-Anteil abgeleitete KD—Wert von 0,2 ml/g
versehentlich anstelle des Rg-Wertes aus den Batchversuchen von
5 ml/g in den Modellrechnungen verwendet. Die Sorption des
Kohlenstoffs im Oxford wird dabei unterschiatzt.

3.6 Kp-Werte des Neptunium

Vom NLfB werden zusdtzliche Informationen zur Ableitung der Kp-
Werte des Turon, Cenoman, Hauterive, Kimmeridge und Cornbrash
gefordert.

Zur Frage des NLEB, warum nicht die niedrigsten Kp-Werte fir
diese stratigraphischen Stufen verwendet wurden, ist anzumerken,
dapB jeweils von den MeBwerten ausgegangen wurde, die den zu
unterstellenden Randbedingungen aus den Ausbreitungsszenarien
entsprechen. Die Verwendung von Werten, die unter nicht
vergleichbaren Versuchsbedingungen gemessen wurden, erscheint als
nicht sinnvoll.

Die Vorgehensweise bei der Festlegung von Sorptionsdaten fiir die
Unterkreide wurde bereits erldutert. Der Kp-Wert des Neptuniums
ergibt sich durch Mittelung der MeRwerte fiir Alb (117 ml/qg),



11

Unter-Alb (58 ml/g) und Hauterive (25 ml/g).

Wie Dbereits dargestellt, muften fir die Modellrechnungen wegen
der langen Versuchszeiten z. T. vorldufige Ergebnisse beriicksich-
tigt werden. Beim Neptunium gilt das fiir die an Proben aus der
Tiefbohrung bestimmten Sorptionsdaten fir Turon, Cenoman, Kimme-
ridge und Cornbrash. Die endgiiltigen Ergebnisse aus den Langzeit-~
versuchen sind in Tab. 4.6-6 des Berichtes der TU Minchen /8/
enthalten. Diese Werte zeigen, dafl die tatsdchliche Sorption des
Np an diesen Sedimenten hoher liegt. Die von der PTB auf der
Basis vorlaufiger Ergebnisse abgeleiteten Kp-Werte liegen somit
auf der sicheren Seite und beschreiben das Sorptionsverhalten des
Np hinreichend genau.

Hinsichtlich des Kp-Wertes fir den Kimmmeridge ist noch zu ergin-
zen, dafB neben dem Rg~-Wert von 22 ml/g fir die Kimmeridge-Probe
aus der Tiefbohrung (Versuchszeit 5 Wochen, Tab. 4.6-6 in /8/)
auch die an Proben aus dem Grubengebdude gemessenen Werte von 44
ml/g und 14,3 ml/g (Tab. 4.6-26 in /8/) herangezogen

wurden.

Durch Mitteln und Runden erhdlt man den in den Modellrechnungen
verwendeten Kp-Wert von 30 ml/g.

3.7 KD—Werte des Plutonium

Vom NLfB wird eine Begrindung der abgeleiteten Kp-Werte fiur die
Gesteine des Oxfords und der Unterkreide gefordert.

Basierend auf der im System Kimmeridge/Formationswasser des Ko-
rallenooliths gemessenen EDTA-Abhdngigkeit wurde aufgrund einer
vergleichenden Bewertung aller Ergebnisse zur EDTA-Abhdngigkeit
der Pu-~-Sorption fir die Gesteine des Grubengebdudes und eine
EDTA-Konzentration von 10‘3 Mol/1l ein KD—Wert von 500 ml/g als
Rechenwert festgelegt. Diese, das Sorptionsverhalten von Pu in
Anwesenheit von EDTA hinreichend genau charakterisierende Wert
wurde auch fir das Oxford und die Unterkreide uUbernommen. Der in
/8/ aufgefithrte MeRBwert von 458 ml/g, der praktisch mit dem
Rechenwert ibereinstimmt, wurde bei einer Kontaktzeit von nur 10
Wochen erhalten und kann wegen der festgestellten Zunahme der
Sorptiongdaten mit der Zeit nicht als reprédsentativ angesehen



werden. Die Zuldssigkeit der Vorgehensweise wird bestdtigt durch
die an Tonsteinproben aus dem Dogger gemessene EDTA-Abhdngigkeit
der Pu-Sorption. Pu und chemisch &hnliche Elemente zeigen - wie
auch aus anderen Untersuchungen bekannt - in natiirlichen Systemen
ein sehr gutes Sorptionsverhalten, das auch bei Anwesenheit von
EDTA nicht entscheidend herabgesetzt wird.

3.8 KD—Werte von Americium und Curium

Der Erl&uterungsbedarf des NLfB zu diesen Elementen entspricht dem
fir Plutonium.

Fir das Oxford und die Unterkreide wurden die beim Pu verwendeten
Werte Ubernommen, deren Ableitung oben bschrieben ist.

3.9 KD—Werte des Blei

Aus Sicht des NLfB sind die abgeleiteten Kp-Werte fiur die Konrad-
Sedimente nicht ausreichend begriindet.

Der EDTA-Einfluf3i auf die Sorption des Bleis wurde 1in 2 Ver-
suchsserien fir das System Turon/SiiBwasser gemessen (Tab. 3-32 im
Bericht des SFG Bamberg von 1984, /7/ und Tab. 3-46 im Bericht
des SFG Bamberg von 1985/7/).

Tragt man die in diesen erlduternden Unterlagen dokumentierten
MeBwerte gegen die EDTA-Konzentration auf, so lassen sich fir die
unterschiedlichen EDTA-Konzentrationen die in /4/ verwendeten
Werte abschdtzen. Diese wurden auch fir die ibrigen stratigraphi-
schen Einheiten aus Nebengestein sowie tiber- und unterlagernden
Schichten {ibernommen, da alle Untersuchungen zur EDTA-Abh&dngig-
keit der Sorption von Radionukliden gezeigt haben, dal dieser
Komplexbildner das Sorptionsverhalten starker beeinflufit als die
unterschiedliche Lithologie der Sedimente und die Unterschiede in
der Zusammensetzung der zugehdrigen Formationswidsser.

Die Vorgehensweise bei der Ableitung der Sorptionsdaten des Bleis
wurde u. a. auch auf dem Fachgesprdch am 18.10.1988 Dbeim NMU
erliutert.
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3.10 KD—Werte des Uran

Die flir dieses Element abgeleiteten Kp-Werte bedurfen aus Sicht
des NLEfB weiterer Erlduterungen.

Es wurde einleitend noch einmal ausfilihrlich dargestellt, daB fur
alle Formationen der Einflup der Urankonzentration auf die Sorp-
tion zu betrachten ist, um auf der sicheren Seite liegende Sorp-
tionsdaten =zu erhalten. Entsprechend den Randbedingungen der
Ausbreitungsszenarien ist 2zu unterstellen, dafl die sich im
Modellvolumen des Grubengebdudes einstellende Urankonzentration
l&ngs des Ausbreitungswegs maximal um den Faktor 100 verdinnt
wird. Die Abhdngigkeit der Sorptionskoeffizienten von der
Urankonzentration wurde fir die zum Oxford gehCrende Probe "Fla-
dentonstein", fiur eine Probe aus dem Turon (Tab. 3-21 und 3-22 im
SFG-Bericht von 1984, /7/) und fur das zur Unterkreide gehorende
Sediment "Alb" (Tab. 3-27 im SFG-Bericht von 1985, /7/) gemessen.

Oxford und Kimmeridge:

Fir die Rickhaltung im Oxford sind die Sedimente "Erzkalke" und
"Fladentonstein” bestimmend /4/. Fiuir den Fladentonstein wird
durch Extrapolation der Daten der Tab. 3-21 (SFG-Bericht von
1984, /7/) auf die Urankonzentration von 19~3 Mol/1 (KXonzentra-
tion wie im Grubengebiude) unter Beriicksichtigung der gemessenen
V/M-Abhdngigkeit ein Rg-Wert von 2 ml/g abgeschatzt.

Das bedeutet eine Verringerung des fir den Fladentonstein unter
natirlichen Bedingungen erhaltenen Rg-Wertes von 6, ml/g (Tab.
3-51 im SFG-Bericht von 1984, /7/) um den Faktor 3. Fir die um
den Faktor 10 bzw. 100 verdinnten Konzentrationen wurden die
entspechenden MePBwerte aus o. g. Tab. 3-21, erniedrigt um den
Faktor 0,8 fir die V/M-Abhidngigkeit verwendet.

Es wurde dann davon ausgegangen, daf3 sich der Konzentrations-
EinfluB auf die Sorption am Oxfordsediment "Erzkalke” entspre-
chend auswirkt. Daher wurde der unter natiirlichen Bedingungen
gemessene RS—Wert von 5,1 ml/g (Tab. 3-51, SFG-Bericht von 1984,
/7/) ebenfalls um den Faktor 3 wegen des Konzentrationseffekts
und den Faktor 0,8 zur Beriicksichtigung der V/M-Abhdngigkeit
erniedrigt. Fiur das unverdiinnte System (Konzentration wie im
Grubengebiude) wird somit ein Rg-Wert von 1,4 ml/g erhalten.
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Die Rg-Werte fir die zu unterstellenden Verdinnungen im System
Erzkalke/Formationswasser Korallenoolith wurden ausgehend von

0. g. RS—Wert von 1,4 ml/g mit der Steigung der gemessenen Kurve
der Konzentrationsabhdngigkeit fiir die betreffenden Konzentra-
tionen extrapoliert. Die so erhaltenen Werte und die daraus
abgeleiteten Kp-Werte sind in der nachfolgenden Tabelle dar-
gestellt.

Rg-Wert |Rg-Wert jMittelwert gerundeter
Erzkalke|Fladen~- |nach /3/ Kp-Wert (ml/g)
tonstein fur
(ml/qg) (ml/qg) Modellrechnungen

natirl. System

ohne Parameter- 5,1 6,1 - -

variationen

Urankonzentra-

tiog 1,4 2 1,8 1,8

1077 (Mol/1)

Urankonzentra-

ti02 1,7 2,5 2,2 2

107% (Mol/1)

Urankonzentra-

tiog 2,5 3,6 3,2 3

1072 (Mol/1)

Tab.2 : Ableitung der Kp-Werte des Uran fiir den Oxford

Cornbrash: ,
Fir den Cornbrash war von einer um den Faktor 100 geringeren
Urankonzentration als im Grubengebdude auszugehen. 1In diesem

Bereich wird die Sorption des U nur noch geringfiigig von der
Konzentration beeinflufft, so da direkt von den unter natiirlichen
Bedingungen gemessenen Werten fiur die beiden Cornbrash-Proben
(Tab. 3-5 im SFG-Bericht von 1984, /7/) ausgegangen wurde. Der in
den Modellrechnungen verwendete Wert von 3 ml/g wurde durch
Mittelung unter Beriicksichtigung des Faktors 0,8 fur die V/M-
Abhingigkeit und nach Aufrunden erhalten.

Unterkreide:

Fir die zur Unterkreide gehorende Probe "Alb" wurden RS/RD—Werte
im Konzentrationsbereich von 241077 Mol/1l bis 1074 Mol/1 gemessen
(Tab. 3-27, erl. Unterlage 1fd. Nr. 7). Durch Extrapolation der
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MeBwerte auf die Konzentration von 1073 Mol/1 (Urankonzentraton
wie im Grubengebdude) wird ein Rg-Wert von 17 ml/g erhalten, fir
die Urankonzentration von 10™% Mol/1 und 1073 Mol/1 (Verdiinnung
der Verhdltnisse im Grubengebdude um den Faktor 10 bzw. 100)
wurden die Mefwerte iUbernommen. Fir die Ubrigen Unterkreideproben
Unter-Alb und Hauterive, fir die keine Daten zZur
Konzentrationsabhdngigkeit der Uransorption vorlagen, wurde die
mit der Alb-Probe gemessene Abhdngigkeit zugrunde gelegt. Dabei
wurde folgendermafen vorgegangen:

aus den gemessenen Rg-Werten wurde mit der Beziehung
Rg
sorbierter Anteil in Prozent = « 100
Rg + 1

der sorbierte Anteil in Prozent berechnet und gegen die zugehdri-
gen Urankonzentrationen aufgetragen. Wie die Werte in /7/ zeigen,
ist unterhalb einer Urankonzentration von ca. 10'7 Mol/l1 ein
Konzentrationseffekt 2zu vernachldssigen, so daB der =zu dieser
Konzentration gehdrende Rg-Wert zu vergleichen ist mit den unter
natirlichen Bedingungen erhaltenen Rg-Werte der anderen Unter-
kreide~Sedimente.

Es wird davon ausgegangen, daf3 diese Kurve den Einflup der
Konzentration auf die Sorption des Urans in fir die Unterkreide
typischen Sediment/Grundwasser-Systemen mit ausreichender
Genauigkeit beschreibt.

Fir die Proben Unter-Alb und Hauterive wurden aus den unter
natirlichen Bedingungen ohne Parametervariationen gemessenen Rg-
Werten die sorbierten Anteile in Prozent ausgerechnet. Von diesen
Anfangswerten ausgehend, wurde mit der Steigung der gemessenen
Kurve der Konzentrationsabhdngigkeit auf hohere Urankonzentrati-
onen extrapoliert. Bei den Konzentrationen 1073 Mol/1, 10~4 Mol/1
und 10'5 Mol/1l wurden die entsprechenden adsorbierten Anteile
bestimmt, die dann in Rg-Werte umgerechnet wurden. Die Kp-Werte
flir die Unterkreide wurden durch Mittelung dieser Werte fur die
Proben Alb, Unter-Alb und Hauterive erhalten.

Hilssandstein:
Die KD—Werte des Hilssandsteins fiir die verschiedenen Urankonzen-
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trationen wurden wie vorstehend fir die Unterkreide beschrieben
aus der an der Alb-Probe gemessenen Konzentrationsabhdngigkeit
der Uransorption ermittelt.

Oberkreide:

Fir das =zur Oberkreide gehdrende Turon wurden die fir die ver-

schiedenen Urankonzentrationsdaten experimentell bestimmten Rg-
Werte Ubernommen.

Diese wurden, wie in /4/ dargestellt, zur Berlcksichtigung des
Konzentrationseffekts auch fiir das Cenoman angesetzt.

Bei der Uberpriifung der Sorptionsdaten wurde festgestellt, dapR
die 1in den Modellrechnungen verwendeten Kp-Werte fir die Unter-
kreide, den Hilssandstein und die Oberkreide nicht die V/M-
Abhdngigkeit der Uran-Sorption berilicksichtigen. Hierzu missen die
in /4/ erhaltenen Werte noch mit dem Faktor 0,8 multipliziert
werden.

3.11 Kp-Werte des Radiums

Seitens NLfB bestehen Fragen zu den Kp-Werten fir das Cenoman und
den Cornbrash.

Die Mittelung der fir die beiden Cornbrash-Proben aus der Tief-
bohrung Xonrad 101 erhaltenen RS—Werte /7/ fihrt zu dem in den
Modellrechnungen verwendeten Kp-Wert von 1,5 ml/g.

Bei den fiir die Oberkreide-Gesteine Turon und Cenoman verwendeten
KD—Werten handelt es sich, wie in /4/ ausgefiihrt, um abgerundete
MefBwerte mit Proben aus der Tiefbohrung.

3.12 KD—Werte des Nickel

Beim NLEfB besteht Erlduterungsbedarf zur Ableitung der Kp-Werte
fir die stratigraphischen Einheiten aufer der Oberkreide.

Es wurde einleitend noch einmal ausfihrlich dargestellt, daf
Nickel zu den Elementen gehdrt, £fir die in allen Formationen der
EinfluB von EDTA auf die Sorption zu betrachten ist, um auf der
sicheren Seite liegende Sorptionsdaten zu erhalten. Entsprechend
den Randbedingungen der Ausbreitungsszenarien ist zu unterstel-
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len, daR die sich im Grubengebdude einstellende EDTA-Konzen-
tration wvon 1073 Mol/1 langs des Ausbreitungswegs maximal um den
Faktor 100 verdinnt wird.

Die Abhadngigkeit der Sorptionskoeffizienten des Nickel von der
EDTA-Konzentration wurde fuir die zum Oxford gehOrende Probe
"Heersumer Schichten" (auch als Triimmerkalke bezeichnet) und fur
zwei Proben aus dem Turon (Tab. 3-37 im SFG-Bericht von 1984,
Tab. 3-47 im SFG-Beicht von 1985, /7/) bestimmt.

Die im System "Heersumer Schichten" Triimmerkalke/salines Forma-
tionswasser des Korallenoolith gemessene EDTA-Abhdngigkeit der
Nickel-Sorptionsdaten wurde auf die Gesteine des Oxfords, den
Kimmeridge, das Bajocium, den Cornbrash, die Unterkreide und den
Hilssandsstein ibertragen. Dabei wurde so vorgegangen, wie in Kap.
3.9 "Kp-Wert des Urans" fir die Unterkreide-Sedimente Unter-Alb
und Hauterive beschrieben:

~ die fiir die "Heersumer Schichten" gemessenen Rg-Werte wurden in
den sorbierten Anteil in Prozent umgerechnet und gegen die
EDTA-Konzentration aufgetragen.

- diese Kurve wurde auf die o. g. Formationen ibertragen, wobei
die in den sorbierten Anteil umgerechneten, im natiirlichen
System ohne EDTA gemessenen Rg-Werte als Normierungspunkte
dienten. Von diesen Anfangswerten ausgehend, wurde mit der

Steigung der gemessenen Kurve fir die EDTA-Abhdngigkeit auf die

hoheren EDTA-Konzentrationen extrapoliert.

- dann wurden’'die zu den EDTA-Konzentrationen von 10"3 Mol/1,
104 Mol/1 und 1075 Mol/l gehdrenden sorbierten Anteile
bestimmt, die dann in RS—Werte umgerechnet wurden.

- aus diesen RS—Werten wurden dann nach den bereits mehrfach
beschriebenen Verfahren (z. B. Ermittlung des Kp-Wertes fir den
Oxford aus den Daten fuir die Proben "Erzkalke" und "Fladenton-

stein", wie in /4/ erldutert) die Ky- Werte fir die jeweiligen

Formationen abgeleitet. Fiir den Cornbrash wurde entsprechend
den Randbedingungen nur fir eine EDTA-Konzentration von 1072
Mol/1l ein Kp-Wert abgeleitet.
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Fir das Turon wurden die an den Proben aus der Tiefbohrung ge-
messenen gerundeten Rg-Werte fuir die verschiedenen EDTA-Konzen-
trationen ibernommen /4/. Diese wurden auch fiir das Cenoman liber-
nommen. Dabei wurden in Tab. 14 in der erlduternden Unterlage /4/
fir die EDTA-Konzentration von 107° Mol/1l (Verdiinnung um den
Faktor 100) versehentlich ein Kp—-Wert von 25 ml/g anstelle des
beim Turon verwendeten Wertes von 20 ml/g angegeben.

3.12 KD—Werte des Thorium

Aus Sicht des NLfB sind die abgeleiteten Ky-Werte fiir das Ceno-
man, den Cornbrash und das Oberbajocium zu erldutern. Fir das
Cenoman wurde von der an der ebenfalls fiir Oberkreide gehorenden
Turonprobe gemessenen EDTA-Abh&ngigkeit ausgegangen. Dabei wurde
entsprechend der bei der Herleitung der konzentrationsabhdngigen
Kp-Werte des Urans flir die Unterkreide (Kap. 3.9) und der
Herleitung der von der EDTA-Konzentration beeinflufiten Kp-Werte
des Nickels (Kap. 3.11) beschriebenen Methode verfahren.

Flir den Cornbrash war ein Verdiinnungsfaktor von 100 entsprechend
einer EDTA-Konzentration von 1072 Mol/1l zu betrachten. Wie in /4/
dargestellt, wird dadurch das Sorptionsverhalten der Elemente nur
wenig beeinflupft. Daher wurde der durch Mittelung und Abrundung
der unter natiirlichen Bedingungen erhaltenen MefBwerte fir die
beiden Cornbrash- Proben aus der Tiefbohrung (Tab. 3-52 des Be-
richts von 1985, /7/) sich ergebende Wert in den Modellrechnungen
verwendet.

Wie in /4/ ausgefiihrt, wird aufgrund der auch im NLfB-Bericht
angesprochenen chemischen Ahnlichkeit von Zr und Th fir das
Bajocium bei einer EDTA-Konzentration von 1073 Mol/1l der entspre-
chende gemessene Rg-Wert des Zr fir die Probe "Oxford-
Tonmergelstein" /5/ iibernommen. Auch fir die EDTA-Konzentration
von 1074 Mol/l (Verdinnung um den Faktor 10) wird dieser Wert
angesetzt, wadhrend fiir eine EDTA-Konzentration von 10”5 Mol/1
(Verdiinnungsfaktor um 100), die die Sorption von Zr und Th
praktisch nicht mehr beeinflupt, analog zum Zr ein Kp-Wert von
100 ml/g festgelegt wurde.

3.13 KD—Werte des Actinium

Beim NLfB besteht Erlduterungsbedarf zu den Kp-Werten fiir die
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Deckgebirgsschichten mit Ausnahme der Oberkreidesedimente.

Wie einleitend dargestellt, gehdrt das Actinium zu den Elementen,
fir die in allen Formationen der EinfluB von EDTA auf die
Sorption zu bericksichtigen ist, um auf der sicheren Seite
liegende Sorptionsdaten zu erhalten. Entsprechend den Randbe-
dingungen der Ausbreitungszenarien ist zu unterstellen, dapB die
sich im Grubengebdude einstellende EDTA-Konzentration von

1073 Mol/1l lidngst des Ausbreitungswegs maximal um den Faktor 100
verdinnt wird.

Die Abhé&ngigkeit der Sorptionskoeffizienten des Actiniums von der
EDTA-Konzentration wurde fir das Cenoman fiir stark (Wasser der
Strecke 670) und schwach (Sohlde - Wasser) mineralisiertes Wasser
(Tab. 3 - 33 im SFG-Bericht von 1984, /7/) sowie an einer Turon-
Probe aus der Tiefbohrung (Tab. 3-45 im SFG-Bericht von 1985,
/7/) bestimmt.

Fir das Oxford wurden die MeBwerte fiir das System Cenoman/Wasser
der Strecke 670 bei einer EDTA-Konzentration von 1073 Mol/1 und
1074 Mol/1l verwendet. Fir die EDTA-Konzentration von 10'5 Mol/1,
die die Sorption des Ac¢ nur noch wenig beeinfluffit, wird der unter
natirlichen Bedingungen gemessene Rg-Wert der Oxford-Probe "Fla-
dentonstein" angesetzt.

Diese filr das Oxford angesetzte EDTA-Abhdngigkeit wurde auch auf
den Kimmeridge, das Bajocium, die Formationen der Unterkreide und
den Hilssandstein ubertragen, wobei die beim Ni

beschriebene Vorgehensweise (Kap. 3.11) beil der Ableitung von Kp-
Werten aus gemessenen EDTA-Abhdngigkeiten entsprechend

angewendet wurde.

Fir das Turon lagen MeBwerte vor, auf deren Basis wie beim Nickel
im Kap. 3.11 beschrieben, die Kp~-Werte fiir das Cenoman abgeleitet
wurden.

3.14) Kp-Werte des Molybddn

Es ist zu begriinden, warum in /4/ keine Kp-Werte fur Molybdédn
enthalten sind.

Wie in Kap. 1 unter Bezug auf den Plan Konrad /2/ -erldutert,
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gehsrt Molybddn zu den radiologisch weniger relevanten
Radionukliden.

In den Modellrechnungen wurden daher Sorptionsdaten nur fir die
Randbedingungen "Salzwasser mit EDTA", "Salzwasser ohne EDTA" und
"Siipwasser" beriicksichtigt /1/. Fiir diese Randbedingungen wurden,
wie in /1/ dargestellt, abgeschitzte Kp-Werte verwendet, die sich
an den fir das Technetium in Salzwasser und Sifwasser gemessenen
Rg-Werten orientieren. Es wurde dabei davon ausgegangen, da@ sich
das bei den Redoxpotentialen der natiirlichen Grundwdsser vor-
liegende Molybdation &hnlich verhdlt wie das Pertechnetation

Nach Auffassung der PTB wird mit den in /1/ dagestellten Kp-
Werten das Sorptionsverhalten des Molybddns fir die o. g. Randbe-
dingungen ausreichend genau Dbeschrieben. Die Ergebnisse aus
orientierenden Sorptionsexperimenten mit Proben aus der Ober-
kreide, Unterkreide und dem Dogger /6/ zeigen, daf3 die verwende-
ten Werte auf der sicheren Seite liegen.
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