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Einleitung: 
Tongestein ist auf Grund seiner guten Sorptionsei-
genschaften gegenüber Radionukliden ein potentiel-
les Wirtgestein für ein geologisches Tiefenlager für 
abgebrannte Brennelemente [1]. Das Radioelement 
Plutonium (Pu), zusammen mit den minoren Actini-
den, leistet einen Hauptbeitrag zur Radiotoxizität 
von abgebrannten Brennelementen nach Lagerzeiten 
über 1000 Jahren [2]. Für die Modellierung des 
Ausbreitungsverhaltens von Pu in Tongestein sind 
detaillierte Informationen zur Wechselwirkung mit 
Opalinuston (OPA) erforderlich. 
Ziel der vorliegenden Arbeit war es, das Sorptions-
verhalten von Pu(IV) und dem homologen, re-
doxstabilen Th(IV) an dem natürlichen Referenzma-
terial OPA (Mont Terri, Schweiz) in Abhängigkeit 
verschiedener chemischer Parameter zu untersuchen.  
 
Experimentelles:  
Die Sorption von 239Pu(IV) und 232Th(IV) an OPA  
wurde in Abhängigkeit von pH-Wert, Ton- und 
Metallionenkonzentration unter atmosphärischem 
CO2 in 0,1 M NaClO4 untersucht. Nach 72 Stunden 
Vorkonditionierung der Tonsuspension erfolgte die 
Zugabe der Radionuklid-Lösung. Die Phasen wur-
den nach 72 Stunden durch Zentrifugation bei 
81,769 g über 1 h getrennt. Die flüssige Phase wurde 
mittels LSC auf ihren Plutoniumgehalt analysiert. 
Die Thoriumkonzentration wurde mittels ICP-MS 
bestimmt. 
 
Ergebnisse: 
Abbildung 1 zeigt den Sorptionsverlauf von 0,4 µM 
Pu(IV) bzw. 0,4 µM Th(IV)-Lösung in Abhängig-
keit des pH-Wertes. Wie erwartet, wurde  ein ähnli-
cher Sorptionsverlauf für Pu(IV) und Th(IV) erhal-
ten. Die Sorption nimmt mit steigendem pH-Wert zu 
und erreicht ein Plateau zwischen pH 3,0 und pH 8,0 
mit nahezu 100% Sorption. Die Sorptionskante liegt 
etwa bei pH 1,5. 

Abb. 1 pH-Abhängigkeit der Sorption von bei 
0,4 µM Pu(IV) bzw. Th(IV), [OPA] = 1 g/L, 0,1 M 
NaClO4, pCO2 = 10-3,5 atm (Luft) 
 

Die  Kd-Werte für die Sorption von Pu(IV) bzw. 
Th(IV) an OPA unter aeroben Bedingungen in 0,1 M 
NaClO4 (pH = 7,6) wurden aus Mengen- und Kon-
zentrationsisothermen bestimmt. Dabei wurde zuerst 
die Tonmenge von 0,5-8,0 g/L bei konstanter 
Pu(IV)- bzw. Th(IV)-Konzentration von 0,4 µM 
variiert. Im zweiten Fall wurde die Pu(IV)- bzw. 
Th(IV)-Konzentration von 100 ppb bis 10 ppb bei 
konstanter OPA-Menge von 1 g/L variiert.     
Die Abbildung 2 zeigt für die beiden Isothermen die 
doppelt logarithmische Auftragung  des  Kd-Wertes 
in  Abhängigkeit  von  der  Pu-  bzw.  Th  Gleichge-
wichtskonzentration. 
 

Abb. 2 Abhängigkeit des Kd-Wertes von der         
[Pu- bzw. Th]eq Konzentration, pCO2 =  10-3,5 atm, 
0,1 M NaClO4 (pH 7,6)) 
 
In den untersuchten Konzentrationsbereichen wur-
den für Th(IV) und Pu(IV) konstante Kd-Werte er-
halten. Der anhand der Mengen- und Konzentration-
sisotherme bestimmte mittlere Kd-Wert beträgt für 
Th(IV) 131 ± 11 m3/kg und für Pu(IV) 86 ± 20 
m3/kg.  Die  Kd-Werte für Pu(IV) und das homologe 
Th(IV) liegen in der gleichen Größenordnung und 
weisen auf eine starke Sorption an OPA hin. Zusätz-
lich stimmen die berechneten Kd-Werte innerhalb 
ihrer Fehler (aus den Mengen- und Konzentratio-
nenisothermen) sehr gut überein.  
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