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Fir die Vorbereitung von Saulenversuchen zur
Untersuchung des Wanderungsverhaltens von
Plutonium unter naturnahen Bedingungen
wurden weitere Batchversuche mit Plutonium
und Gorleben - Grundwasser durchgefiihrt. Die
Bestimmung der Oxidationsstufen des freien
Plutoniums erfolgte dabei mit CE-ICP-MS [1].
Besonderes Interesse galt der Abhdangigkeit
der Reduktion vom pH-Wert. Bereits in friihe-
ren Versuchen konnte bei einem pH-Wert von
1,7 eine schnelle Reduktion von Pu(VI) Uber
Pu(V) zu Pu(IlV) und Pu(III) beobachtet wer-
den [2].

Bei weiteren Messungen mit Pu(VI) in Gor-
leben - Grundwasser bei pH 1,7 wurde nach
mehr als 1000 Stunden Kontaktzeit nur noch
Pu(IV) und Pu(IIl) nachgewiesen. Das Pu(V)
wurde in diesem Zeitraum vollsténdig redu-
ziert.

Weitere Versuche mit hoheren pH-Werten
lieferten folgende Ergebnisse. 1. Die Reduk-
tionsgeschwindigkeit wird weiter erhoéht. 2.
Die Reduktion lauft tber dieselben Stufen ab,
wie bei pH 1,7. Den zeitlichen Verlauf am Bei-
spiel des Pu(V) Gehaltes in Abhangigkeit vom
pH-Wert zeigt Abbildung 1.
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Abbildung 1: Zeitlicher Verlauf des Pu(V)-
Gehaltes nach dem Kontakt von Pu(VI) mit
Gorlebengrundwasser in Abhangigkeit vom pH-
Wert.

3. Es treten verstarkt Spezies auf, die unter
den Trennbedingungen an der FS-Kapillare
retardiert werden. Bei héheren pH-Werten der
Probe (pH 5 und 7) muB die Bildung von
Hydrolysespezies berticksichtigt werden. Werte
flr den Anteil der gesamten freien Ionen des
Plutoniums zeigt die Abbildung 2.
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Abbildung 2: Anteil des gesamten freien,
nicht hydrolisierten Plutoniums nach dem
Kontakt von Pu(VI) mit Gorlebengrundwasser
in Abhédngigkeit von Zeit und pH-Wert

Die Hydrolysespezies kdnnen mit einem spezi-
ellen Spulschritt nach der Trennung vollstandig
von der CE-Kapillare eluiert werden.

Fir die Saulenversuche konnte mit diesen Er-
gebnissen gezeigt werden, daB eine Aufgabe
von Pu(VI) oder Pu(V) nur von geringem
Interesse ist, da beide Oxidationsstufen bei
einem pH-Wert von 7, der fiir Gorleben -
Grundwasser typisch ist, in kiirzester Zeit redu-
ziert werden (30 - 45 min).
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