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Vorwort 

Im Rahmen des Projektes Entso·rgung werden im EIR Arbei ten zur 

Analyse der Ausbreitung radioaktiver Isotope aus einem Endlager 

durchgeführt. Ein Teilbereich wird in Zusammenarbeit und mit 

finanzieller Unterstützung der NAGRA untersucht. Dies trifft 

insbesondere auf die Arbeiten über Geosphärentransport zu. Der 

konvektive Transport von Radionukliden im tiefen Grundwasser 

wird durch komplexe Phänomene wie Sorption und Dispersion beein­

flusst, die relevanten Daten sind noch wenig bekannt. Aus diesem 

Grunde empfiehlt es sich halbanalytische Modelle zur Beschreibung 

des Radionuklidtransports heranzuziehen. Der vorliegende Bericht 

ist das Resultat eines NAGRA-Auftrages zur Beschreibung des ein­

dimensionalen Transports von Radionuklidketten in heterogenen 

geologischen Schichtsystemen unter Berücksichtigung von Sorption 

und longitudinaler Dispersion. Der Einfluss der transversalen 

Dispersion wird für spezielle Quellrandbedingungen im quasista­

tionären Fall in einer parallel dazu entstandenen Arbeit (Ref. 36) 

untersucht. Beide Arbeiten erscheinen gleichzeitig als EIR-Be­

richt und als Technischer Bericht der NAGRA. 
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Zusammenfassung, 

Ein eindimensionales Modell für Transport von Nuklidketten in 

Grundwasser unter Berücksichtigung von Sorption, Dispersion und 

beliebigen Lagerrandbedingungen wird entwickelt. Für stückweise 

konstante Parameter kann eine semianalytische Lösung der Trans­

portgleichung hingeschrieben werden, falls an den Schichtgren­

zen die Mas,senerhal tung exakt und die Flusserhal tung approxima­

tiv berücksichtigt wird. Die semianalytische Lösung besteht aus 

einer Superposition einfach interpretierbarer Terme. Sie ist in­

variant unter Schichtpermutation und gewissen Variablentrans­

portformationen. Zur numerischen Berechnung wurde das Rechen­

programm RANCH entwickelt. Seine Struktur und die Erfahrung mit 

seiner Anwendung werden diskutiert. Eine Dreischichtrechnung des 

Transports einer viergliedrigen Kette dient als numerisches Bei­

spiel und wird ausführlich dokumentiert. 

Abstract 

A onedimensional radionuclide chain transport model is developed 

taking into account sorption, dispersion and arbitrary repository 

concentrations. For piecewise constant parameters a semianalyti­

cal solution can be written down whenmass conservation is con­

sidered rigorously and flux conservation to a good approximation 

at the layer boundaries. The solution consists of a superposition 

of terms which are easily interpreted and is invariant under 

layer permutation and parameter scaling. A corresponding computer 

code RANCH has been developed. It's structure and some experience 

in numerical calculations are discussed. As an example the results 

of a three layer, four chain members calculation are given. 
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1. Einleitung 

Es ist geplant, radioaktive Abfälle in tiefl~egende 

geologische Formationen zu verbringen mit dem Ziel} 

eine unzumutbare Gefährdung von Mensch und Umwelt jeder­

zeit auszuschliessen. Allgemein wird ein Auslaugen der 

verfestigten Abfälle und Transport durch Grundwasser 

als das kritische Ereignis für eine Rückkehr der Ra­

dionuklide an die Biosphäre angeseheni). Das geolo­

gische Medium wirkt dabei als Barriere,die den Trans~ 

p~rt der Radionuklide verzögert und sie dispergiert. 

Infolgedessen kommt der Beschreibung des Radionuklid­

transports (RNT) in der Sicherheitsanalyse von End­

lagern eine entscheidende Bedeutung zu. 

In der Literatur existieren* verschiedene Modelle und 

zugehörige Computerprogramme zur Beschreibung des RNT. 

Generell können voll numerische und analytische Metho­

den unterschieden werden. In der ersten Kategorie gibt 

es Modelle die das gekoppelte HydrologiejRNT Problem 

betrachten (siehe z.B. Ref. 3) und solche, die nur den 

eigentlichen RNT behandeln (z.B. Ref. 4). Einfache ana­

lytische Modelle (als erstes Ref. 5) haben eine wei-

te Verbreitung gefunden. In der vorliegenden Arbeit wird 

ein semianalytisches Modell dargestellt, das die Beschrei­

bung des eindimensionalen RNT von maximal vier Gliedern 

einer radioaktiven Zerfallskette erlaubt. Es stellt eine 

natürliche Erweiterung des in Ref. 6 entwickelten RNT­

Modells für Spaltprodukte dar. Dabei können die Lager­

konzentrationen beliebig vorgegeben werden und die rele­

vanten Parameter brauchen-Jängs des betrachteten Migra­

tionswegs nur stückweise konstant zu sein. Besonders 

diese beiden Erweiterungen existierender Modelle er­

scheinen uns wichtig zu sein in Anbetracht der Möglich­

keit komplexer geologischerjgeochemischer Situationen. 

* Für eine Uebersicht siehe Ref. 2. 
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In Kapitel 2 wird die vorgenommenen Trennung der hydro­

logischen Beschreibung und des RNT ausführlich begrün~·­

det. Im weiteren werden die Gründe, die zur Entwicklung 

eines semianalytischen Modells geführt haben dargestellt. 

In Kapitel 3 wird das semianalytische RNT-Modell dar­

gestellt und insbesondere auf seine Möglichkeiten und 

Begrenzungen eingegangen. Kapitel 4 gibt eine Beschrei­

bung des Rechenprogramms RANCH. Dabei wurde dem Testen 

der Numerikspezielles Gewicht beigemessen und die prak­

tische Erfahrung aus einer im Gang befindlichen Para­

meterstudie mitberücksichtigt. Kapitel 5 schliesslich 

zeigt anhand konkreter Rechnungen einige numerische 

Beispiele wobei im Anhang eine typische Papierausgabe 

von RANCH gegeben ist. 
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2. Begründung eines semianalytischen Modells für den 

Radionuklidtransport 

Grundsätzlich stellt die Ausbreitung der Radionuklide 

in der Geosphäre ein gekoppeltes Hydrologie/Transport­

Problem dar. Es existieren denn auch Modelle und ent­

sprechende Computerprogramme, die die gekoppelten Glei­

chungssysteme behandeln (siehe z.B. die Ref. 1 und 7). 

Im Einklang mit der weitaus überwiegenden Anzahl uns 

bekannter Arbeiten über Radionuklidtransport haben wir 

uns entschlossen, diese beiden Problemkreise getrennt 

anzusehen. Der RNT wird semianalytisch behandelt. Dass 

dies machbar und auch vernünftig ist, soll im folgenden 

gezeigt werden. 

2.1 Zur Trennung Hydrologie/Nuklidtransport 

Um die Diskussion nicht unnötig zu komplizieren, ver­

nachlässigen wir im folgenden die Produktion innerer 

Energie (Wärmetransport) und den Transport inerter 

Substanzen und betrachten nur den Transport einer 

einzigen Spezies ohne radioaktiven Zerfall. 

Die Hydrologie wird für poröse Medien durch die Fluss­

gleichung 

v • pk • (Vh-pgvz) -q I = ..L (sp) 
~ dt 

beschrieben. Hierbei sind die Grössen 

p Dichte der flüssigen Phase 

1.1 Viskosität 

k hydraulische Permabilität 

h Druck 

g Erdbeschleunigung 

(2 • I) 
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z Höhe des betrachteten Punktes über einer Referenz-

fläche 

q' Quellterm für die Flüssigkeit 

E Porosität 

Mit der Wahl geeigneter Rand- und Anfangsbedingungen 

definiert Gleichung (2.1) die Druckverteilung h. 

Mit Hilfe der Darcy - Gleichung 

=- k ('Vh-pg'Vz) 
.ll 

(2.2) 

-+ 
lässt sich nun ein Geschwindigkeitsfeld v

D 
berechnen, 

das in die Transportgleichung* 

-+ d 
-'V- (PCvD) + 'V-p E-'VC - q'C = dt (psRC) 

eingeht. Hier ist 

C Nuklidkonzentration, die zu berechnen ist 

E Dispersionstensor 

R Retentionsfaktor 

(2. 3) 

Für isotrope Medien hat der Dispersionstensor nur zwei 

Komponenten 8), eine longitudinale in Flussrichtung 

und eine transversale senkrecht dazu. Es sei bemerkt, 

dass im allgemeinen Fall, wo die Flussrichtung nicht 

parallel zu einer Koordinatenachse läuft, alle neun 

Komponenten durch Da:::ehung von E berechnet werden müssen. 

* Um den Anschluss an Kapitel 3 zu erhalten, beachte man 
folgende Notation 

-+ v 
-+ D 

Wassergeschwiridigkeit v = s 
E 

zz 
longitudinale Dispersion D =D =a v= 

zz ~ ~ s 

transversale Dispersion D =D =D =a v= xx yy t t 

E E 
~=2Ä 
s s 

-+ 
für v=(O,O,v) 
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Im allgemeinen müssen die Gleichungen (2.1) bis (2.3) 

selbstkonsistent berechnet werden, denn eine genügend 

grosse Wasserkontamination vermag Dichte und Viskosi­

tät der flüssigen Phase zu ändern. Im Falle eines 

Wassereinbruchs in ein Endlager haben wir es jedoch 

durchwegs mit Spurenkonzentrationen von Radionukliden 

zu tun. Aus diesem Grunde ist es möglich Gleichungen 

(2.1) und (2.3) unabhängig zu lösen. Dass eine strikte 

Trennung der Problemkreise Hydrologie und Radionuklid­

transport auch vernünftig ist, wird im folgenden gezeigt 

werden. 

Die Schwierigkeit der Lösung von Gleichung (2.1) im Zu­

sammenhang mit einem Endlager, liegt weniger in der Art 

der numerischen Lösung selbst, für die eine Reihe von Ver­

fahren wie z.B. finite-difference Approximation 3) und 

f " 1 t A . t' 9) 10) f" . h ·~n~te-e emen pprox~ma ~on zur Ver ugung ste en, 

sondern in der geeigneten Wahl der Parameter und Rand­

bedingungen. Wie kritisch diese Wahl ist, zeigt beispiel­

haft die Mineralquelle Baden. Es ist trotz mehreren 

Untersuchungen nicht klar, ob das Mineralwasser aus dem 

Alpenraum oder dem Schwarzwald stammt. Ueber Tiefen­

wässer der Schweiz und Medien geringster hydraulischer 

Permeabilität, wie z.B. Tone, ist so gut wie nichts be­

kannt. Dies ist auch durchaus verständlich: Die Hydro­

log~n haben sich vor allem mit Problemen der Wasserver­

sorgung und damit wasserführenden Schichten beschäftigt. 

Auf alle Fälle stellt die hydrologische Rechnung für die 

längerfristige Sicherheitsanalyse eines Endlagers einen 

der wesentlichsten Teile dar: Für den ungestörten und 

den gestörten Fall gibt sie Wassergeschwindigkeiten und 

mögliche Migrationspfade an die Biosphäre. Damit legt 

die hydrologische Rechnung die minimale Zeitskala der Kon-
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sequenzen fest (für solche Nuklide, die keine Reten­

tion zeigen). Es ist aus diesem Grunde gerechtfertigt 

und auch nötig, die hydrologische Rechnung drei- oder 

mindestens zweidimensional durchzuführen, wie dies auch 

in der schwedischenlI) und einer amerikanischenl2 ) 

Sicherheitsanalyse gemacht wurde. 

Ganz andere Probleme stellen sich bei der Behandlung der 

Transportgleichung (2.3). Es sind hier vor allem die 

Fragen der Lagerrandbedingung und der Retention durch 

Sorption, die zu grossen Unsicherheiten führen. Weiter 

sind Fragestellungen chemischer Natur wie Speziierung 

von grosser Bedeutung~ In erster Näherung können die ent­

sprechenden Parameter unabhängig von der konkreten hy­

drologischen Situation gewählt und in gewissem Masse 

durch Labormessungen bestimmt werden. Gesamthaft ge­

sehen sind die Parameter, die in die Transportrechnung 

eingehen, zur Zeit noch derart unsicher, dass es - wenig­

stens in nächster Zeit und von denkbaren Ausnahmen abge­

sehen - . begründet ist I die Transportgleichung (2. 3) 

mi t vleni ger numerischem Aufwand wie die Wasserfluss-

gleichung (2.1) zu lösen. 

Hydrologie und Transport können bei Spurenkonzentrationen 

der kontaminierenden Radionuklide getrennt werden. Die 

Parametersets (auch diejenigen der Randbedingungen), die 

in beide Rechnungen eingehen, sind ganz verschiedener Na­

tur. Diese Parameter sind mit grossen Unsicherheiten be­

haftet. Aus diesem Grunde sind ausführliche Parameter­

studien unumgänglich. Schon aus Gründen der Uebersicht­

lichkeit empfiehlt es sich beide Problemkreise getrennt 

anzusehen. Aus der vorhergehenden Diskussion folgt, dass 
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die Hydrologie mehrdimensional zu betrachten ist. Für 

den Radionuklidtransport ist eine anschliessende ein­

dimensionale Rechnung sinnvoll. Dies ist im übrigen auch 

das Vorgehen in der schwedischen SicherheitsstudielI) 

und für die kritischen Szenarien der WIPP-Studie12 ) . 

2.2 Zur semianalytischen Behandlung des RNT 

Bei der Lösung der RNT-Gleichungen können zwei verschie­

dene Wege eingeschlagen werden: 

a) Numerische Lösungen in verschiedenen Dimensionen 

( Re f . 3 , 4 , 7) 

b) Analytische und semianalytische Methoden in ver­

schiedenen Dimensionen (Ref.* 6, 13 bis 15) 

Numerische Methoden haben den Vorteil grösserer Flexi­

bilität. Bei Vorhandensein eines adäquaten Datenmaterials 

können sie komplexe Situationen in der nötigen Verfei­

nerung beschreiben. In nächster Zukunft ist die Datenba­

sis sicher noch zu unsicher, um eine numerische Behand­

lung des RNT zu erzwingen. Abgesehen davon haben numeri­

sche Methoden ihre eigenen Probleme wie numerische Stabi­

lität und Wahl der StützsteIlen zur numerischen Integra­

tion. Als Beispiele für Einschränkungen, die in unserem 

semianalytischen Modell nicht vorhanden sind, seien er­

wähnt: Im eindimensionalen Harwell-Modell (Ref. 4) muss 

die Dispersionslänge über den gesamten Migrationspfad 

konstant sein. Im amerikanischen RWM-Modell (Ref. 3) ist 

die räumliche Schrittlänge mit der Dispersionslänge 

korreliert. Wegen dem endlichen Computerspeicherplatz 
• 0 0 h o. k 16) d b bedingt dies elne maSSlve Elnsc ran ung es zu e-

schreibenden geologischen Gebietes. 

* Ref. 5 betrachtet als erste den RNT von Kettengliedern. 
Die dort gegebenen analytischen Ausdrücke für Bandfrei­
setzung sind falsch. Die Dimensionen einzelner Grössen 
sind nicht konsistent. Eine korrigierte Version ist in 
Ref. 15 gegeben. 
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Analytische .. ~ethoden haben den Nachteil, dass sie eine 

mehr oder weniger starke Idealisierung des realen Sach­

verhaltes erfordern. Es gilt für einen vernünftigen Kom­

promiss zwischen Komplexität des Modells und analytischem 

Aufwand zu finden. Der Vorteil analytischer Methoden 

liegt in ihrer Durchsichtigkeit. Sie erlauben ein besse­

res Verständnis der Prozesse und sensitiver Parameter. 

Dies ist besonders wichtig zu einem Zeitpunkt wo inten­

sive Parameterstudien im Vordergrund stehen. Für den 

Fernbereich des Lagers (Distanzen grösser als einige 

Kilometer) werden analytische Modelle wohl auf längere 

Frist im Vordergrund stehen: erstens weil das Datenmate­

rial hier nicht so umfangreich sein kann und zweitens 

weil numerische Methoden zu Speicherplatzproblemen führen 

können. 

h . h . t 13),36) 
Es at s~c geze~g, dass analytische Methoden bei 

einer essentiellen Zeitabhängigkeit der Problemstell ung 

nur für die eindimensionale RNT-Gleichung zum Ziel führen. 

Dies gilt insbesondere für den Transport von Radionuklid­

ketten. Im Einklang damit gehen wir nun an die Definition 

des betrachteten RNT-Modells. 
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3. Das Radionuklidtransportmodell 

Das hier betrachtete MOdell17 )18) stellt eine Erwei­

terung des in Ref. 6 für Spalt- und Aktivierungspro­

dukte vorgestellten RNT-Modells dar. 

3.1 Begrenzung des Modells 

In diesem Unterkapitel geben wir eine Umschreibung des 

Anwendungsbereiches des betrachteten Modells*. Das re­

sultierende Rechenprogramm RANCH (Radioguclide Chains) 

wird in einem folgenden Kapitel beschrieben. 
Mi t der in Pig.l gegebenen Schichteinteilung betrachten 

wir das Gleichungssystem 

u. k 1., dZ~ - u~ ,k 
1. 

dC. k 
1., A C 

dz. - k i,k + 
1. 

(3.1) 

Hierbei ist C. k die orts- und zeitabhängige Konzentra-
1., 

tion in flüssiger Phase (in Einheiten Masse/Volumen) des 

Nuklids k in der Schicht i. Der Index k=o bezeichnet das 

Mutternuklid und Grössen mit negativem Index mögen iden­

tisch verschwinden. Weiter sind a. die schichtabhängige 
1. 

Dispersionslänge und u. k' die mittlere Nuklidgeschwindig-
1., 

keit gegeben durch 

V. 
1. 

ui,k = R. k 
1., 

( 3 • 2') 

* Unbeschadet seiner inhärenten Fehler und Inkonsis­
tenzen (siehe z.B. Ref. 24) hat GE~Ou~ (Ref. 5) eine 
weite Verbreitung gefunden (siehe z.B. Ref. 11, 
19 bis 23). Aus diesem Grunde werden wir immer 
wieder einen Vergleich mit diesem Modell herbei­
ziehen. 
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Hier ist v, die schichtabhängige Grundwassergeschwin­
~ 

digkeit. R, k der schicht- und nuklidabhängige Reten-
~, 

tionsfaktor (Ri,k 2: 1) und Ak die Zerfallskonstante. 

Folgende Prozesse und Annahmen liegen dem Gleichungs­

system (3.1) zugrunde: 

(a) Eindimensionaler, konvektiver RNT im gesättigten 

porösem Medium. 

Die Möglichkeit der Reduzierung des im allgemeinen 

dreidimensionalen Transportproblems "auf ein ein­

dimensionales kann nur durch die Hydrologie be-
.. d t d B' h . St d' 11)12)22)25) grun ewer en. ~s er~ge u ~en 

zeigen, dass diese Reduktion (zumindest für Be­

reiche, die gross gegenüber den Lagerdimensionen 

sind) nicht unvernünftig isto 

Die" Beschränkung auf poröse Medien mag' eine 

mas:sive Einschränkung darstellenc Der Transport in Riss­

systemen ist ein im wesentlichen noch ungelöstes 

Problem. Erste Ansätze zur Behandlung werden in 

den Ref. 26 und 27 gemacht. Inwieweit die rele-

vanten Parameter in Risssystemen gemittelt und 

als effektive Grössen im Gleichungssystem (3.1) 

angenommen werden können stellt eine offene Frage 

dar. In diesem Zusammenhang siehe auch Ref. 21, 

wo die Retentionsfaktoren für Risssysteme defi-

niert werden. 

(b) Longitudinale Dispersion 

Molekulare Diffusion wird nur bei sehr kleinen 

Grundwassergeschwindigkeiten von Bedeutung. Der 

Dispersionskoeffizient D
L 

kann
8

) geschrieben wer­

den als D
L 

= a.v .. Die Berücksichtigung der Diffu-
~ ~ 

sion würde zu einerrenormierten Dispersionslänge 

a. führen. 
~ 
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Vernachlässigt wird die transversale Dispersion. 

Für einen vorgegebenen Migrationspfad führt diese 

Vernachlässigung immer zu einem konservativen Re­

sultat. Siehe jedoch in diesem Zusammenhang Ref. 

13) . 

(c) Radioaktiver Zerfall und Aufbau der Kettennuklide 

in der Geosphäre. 

Die Berücksichtigung des Kettenzerfalls und -auf­

baus ist wichtig. Sie führt zu den bekannten Re­

konzentrationseffekten. Eine Nichtberücksichtigung 

würde ein völlig falsches Bild geben. Aus prak­

tischen Ueberlegungen wird die Anzahl der Ketten­

glieder auf vier beschränkt. Eine Inspektion der 

möglichen Zerfallsketten zeigt, dass dies aus­

reichen sOllte, denn kurzlebige Isotope stehen 

bei den betrachteten Zeiträumen in säkularem 

Gleichgewicht mit dem langlebigen Vorläufer. Das 

ReferenzmodellS) berücksichtigt nur drei Ketten­

glieder. 

(d) Reversible Sorption gegeben durch den Retentions­

faktor R. k. Das Verhältnis von Retentionsfaktoren 
1., 

der einzelnen Kettenglieder ist als schichtunab-

hängig angenommen. 

Vorausgesetzt wird eine lineare Sorptionsisotherme 

und instantanes Gleichgewicht. Die Aufgabe der 

ersten Voraussetzung würde eine nichtlineare Dif­

ferentialgleichung ergeben, die Aufgabe der zwei­

ten zeitabhängige Parameter. Beides steht zur Zeit 

nicht zur Diskussion. Zwar sind-beide Voraussetzun­

gen im Zusammenhang mit dem RNT Standardannahmen, 

man sollte jedoch im Auge behalten, dass eine um­

fangreiche experimentelle Literatur besteht, die 
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ihnen zum Teil massiv widersprichte 

Nicht berücksichtigt wird die Speziierung der 

Radionuklide und somit chemische Reaktionen 

zwischen verschiedenen Spezies und deren unter 

Umständen differierendes Sorptionsverhalten. 

Der Einfluss der Speziation auf Sorption und 

infolgedessen den RNT kann beachtlich sein 

(siehe Ref. 28) e 

Die Annahme über das Verhältnis der Reten­

tionsfaktoren stellt für eine praktische Rech­

nung keine Einschränkung dar, da die Randbedin­

gungen für das Gleichungssystem (3.1) frei ge­

wählt werden können (siehe auch (f) weiter unten). 

(e) Die Parameter können schichtabhängig sein. Inner­

halb einer Schicht sind sie als konstant anzu­

nehmen. 

Dies stellt eine E-nveiterung gegenüber 'dem i10dell GETOUT 

(Re f. 5 ) dar, welches nur homogene geologische 

Medien zulässt. Insbesondere kann auch die Dis­

persionslänge a. von Schicht zu Schicht verschieden 
~ , 

sein. Diese Variation ist in den Modellen 3) und 4) 

nicht zulässig. In Anbetracht der komplexen geolo~ 

gisehen Situation in der Schweiz scheint uns die 

Berücksichtigung einer Schichtabfolge vital zu sein. 

Nicht betrachtet werden können zeitabhängige Para­

meter. Aufgrund der Wärmeproduktion im Endlager 

kann das Grundwassergeschwindigkeitsfeld zeitab­

hängig sein. 29 ) Natürlich können langsame und 

schnelle geologische Ereignisse Zeitabhängigkeiten 

aller Parameter generieren. Darüber Aussagen zu 

machen erscheint umso fragwürdiger als nicht ein­

mal der Ist-Zustand genügend genau bekannt ist. 
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(f) Die Randbedingungen am Eingang der geologischen 

Kolonne (also z.B. am Lagerrand) kann in Form 

einer vorgegebenen zeitlichen Konzeritrationsver­

teilung frei gewählt werden. 

Dies stellt eine wichtige Erweiterung gegenüber 

Ref. 5 dar: einmal, weil der Zusammenhang zwischen 

der durch ein Auslaugmodell gegebenen Injektions-

rate und der Randkonzentration nicht trivial ist 30 ) und 

weil es erlaubt, chemische Prozesse (z.B. Aus­

.fällungen) in Lagernähe zu berücksichtigen. Zum 

anderen wird durch eine mögliche sukzessive Be­

rechnung die Restriktion des Retentionsfaktoren­

verhältnisses (d) bedeutungslos. 

Aus der Methode zur Lösung des Gleichungssystems (3.1) 

folgen zwei Einschränkungen für die Berechnung einer 

heterogenen Schichtabfolge 

(g) Die Pecletzahl ~./a. muss gross sein. Hier ist ~. 
l l l 

die Migrationslänge in der Schicht i. 

Für poröse Medien scheint diese Bedingung gut er­

füllt. Bei Medien mit Spaltsystemen kann sie 

unter Umständen nicht gegeben sein (Ref. 31 und 

32). Für gespaltene Medien ist jedoch der An­

satz (3.1) fraglich (siehe Bemerkung unter (a». 

(h) Das Produkt v. ~. aus Grundwassergeschwindigkeit 
l l 

v. und Porosität s. muss längs der gesamten Mi-
l l 

grationsweges etwa konstant sein. 

Diese Bedingung folgt aus den Randbedingungen für 

Konzentration und Nuklidfluss an den Zwischen­

schichtgrenzen (Für eine ausführliche Diskussion 

siehe Appendix Ader Ref. 6). Ist F ein typischer 
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Querschnitt der Bodenkolonne, so ist vsF der 

Massentransport. Falls F nicht konstant ist, 

wird eine eindimensionale Rechnung fraglich. 

Somit sollte - unter der Bedingung dass der 

betrachtete Migrationspfad keine Wasserquellen 

besitzt - diese Bedingung erfüllt sein. 

3.2 Lösung des Differentialgleichungssystems 

In diesem Unterabschnitt wird die Lösung des Gleichungs­

systems (3.1) gegeben. Wir folgen hier den Ref. 6, 17 

und 18. Längs des Migrationspfades (in z-Richtung) füh­

ren wir neue, schichtspezifische Koordinaten ein. 

(Fig. 1). 

Die Anfangsbedingungen sind gegeben durch 

C. k(z. ,0) = ° 
~, ~ 

Die Randbedingungen sind 

C. k (co, t) 
~, = ° 

c. k(O,t) = c. 1 kU'" l,t) 
~, ~-,~-

Ti i,k 

Ti i,k 

Ti i>l,k 

(3.2) 

(3.3) 

(3.4) 

und am Lagerort eine beliebige Zeitfunktion Cl,k(o,t). 

Wegen der Anfangsbedingung (3.2) ist die Laplace­

Transformation eine effiziente Lösungsmethode. Ausser­

dem erlaubt sie, wie wir noch sehen werden, eine durch­

sichtige Diskussion der Eigenschaften der Lösungen. Die 

Randbedingung (3.3) ist eine Approximation für die 

Flusserhaltung. Im Anhang Ader Ref. 6 wird gezeigt, 
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dass diese Näherung gut ist, wenn nur gilt v,S, % 
~ ~ 

constans längs des betrachteten Migrationsweges. 

Wir machen also den Ansatz 

C. k(z, t) 
~, ~, 

-A t 
= G, k(z"t)e k 

~, ~ 

und definieren die Laplacetran~formierte 

00 

G, k(z"P) = L {G, k(z",t)}= (G, k(z"t)e-Ptdt. 
~, ~ ~, ~ )~, ~. 

o 

(3.5) 

Mit ihrer Hilfe geht die partielle Differentialgleichung 

(3~1) über in die normale Differentialgleichung 

2-
d G, k(Z' ,p) 

p G, k(z"P) = a,u, k ~, ~ 
~, ~ _. ~ ~, 

dz. 2 

~ 

mit den Randbedingungen 

G, k (00, p) _. 0 
~, 

V i,k 

- u, k 
~, 

G, k(O,P) = G, 1 k(2, l'P) V i>l,k 
~, ~-,~-

dG, k(z"P) 
~ , .~ 

dz, 
~ 

(3.6) 

(3.7) 

(3. 8) 

Etwas kompakter lässt sich Gleichung (3.6) auch schreiben 

mit dem Operator 

L, k 
l, 

d 2 1 = dz7 - a. 
l l 

d 
dz, 

l 

p 
a,u, k 

l l, 

(3.9) 

(3.10) 
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und der Inhomogenität 

F. k· (z, ,p) = 
J., J. 

R, kAk J., 
a.v. 

J. J. 
G, k(z"P). 

J., J. 

Die Lösung des homogenen Problems 

[
- (0) 

L, k G. k 
J., J., 

ist unter Berück~ichtigung der Randbedingungen 

( 3. 7) - ( 3 • 8) und 

- (0) 
GI, k (0 , p) = 1 

gegeben6
) durch* 

- (0) 
G. k J., 

(~.,p) 
J. 

mit 

a. k(P) = 
J , 

1 
2a. 

J 

i 
= II 

j=l 

.( 1 

a, k(P)~, 
e J, J 

1 + 

4a 
j 

p ) . 
u. k J , 

(3.11) 

(3.12) 

(3.5a) 

(3.13) 

(3.14) 

Für die Lösung des inhomogenen Problems (3.9) machen 

wir den Ansatz 

+ 

k-l 

I 

k'=o 

k-l 

L 

k'=o 

(3.15) 

* Zur Vereinfachung der Notation nehmen wir ohne Be­
schränkung der Allgemeinheit z. = ~. an. 

]. ]. 
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Dieser Ansatz genügt offensichtlich den Randbedingungen. 

Eine langwierige aber geradlinige Rechnung zeigt, dass 

die Differentialgleichung (3.9) in der Tat erfüllt wird, 

wenn nur die Funktionen ~k' (p) folgenden Rekursions­

relationen_gehorchen: 

~k' (p) 

k-2 

L 

k'=o 

(3.16) 

k' <k-l • (3.17) 

Mit der Definition einer Amplitude 

B
kk

, (t) {~,k' (p) } (3.18) 

und dem Faltungstheorem der Laplacetransformation kann nun 

die Konzentration geschrieben werden 

t 

C. k(z.,t) = 
~, ~ )' 

o 

k-l (0) 
{Cl, k (0 ,t-T) - L Bkk , (t-T)} c. k (z., T) dT 

k'=Q ~,~ 

k-l 
+ r, 

k'=O 

° 

(3.19) 

B ,(t-T) C (kO), (z. ,T) dT. 
kk i, ~ 

c. (kO) (z. ,t) ist die Impulsantwort* eines als unabhängig,· 
~, ~ 

d.h. nicht als Glied in der Zerfallskette, postulierten 

Nuklides und berechnet sich rekursiv zu 

* Wir bemerken, dass diese Grösse die Dimension (I/Zeit) 
besi.tzt. 
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t 

Ci:~) (zi,t) = ) <~i,k(ii-l,T) Ki,k(t-T) dT · 

o 

Die Rekursion beginnt mit 

c (0) (.Q. ,t) = cS(t) , 
a,k 0 

woraus sich die Bezeichnung Impulsantwort erklärt. 

Der Index i=O bezeichnet hier den Lagerort. 

Der flKern" ist gegeben durch 

2 
~. (u. kt-~.) 

K . k (t) = 1. e xp - {A t + 1. , 1.} • 
1., 2" 3' k y~u. k a . t 4u. ka.t 

1., 1. 1., 1. 

(3.20) 

(3.21) 

(3.22) 

Die Amplituden B
kk

, (t) können als effektive Lagerampli­

tuden aufgefasst werden. Ihre Berechnung aus den Rekur­

sionsrelationen (3.16) und (3.17) ist geradlinig aber 

mühsam. Insbesondere müssen auch alle Spezialfälle 

~/~, = 1 gesondert behandelt werden. Für vier Ketten­

glieder werden die Ausdrücke und die Anzahl der zu be­

trachtenden Spezialfälle schon ausserordentlich umfang­

reich, sodass sich der Aufwand zu einer Berücksichtigung 

von fünf und mehr Kettenglieder nicht lohnen dürfte. Dies 

ist umso mehr der Fall als der Grossteil der Kettenglieder 

kurze Halbwertszeiten besitzt und in den relevanten Zeit­

räumen in säkularem Gleichgewicht mit dem Vorläufer 

steht. Für vier Kettenglieder sind die Amplituden B
kk

, (t) 

in Ref. 18 explizit angegeben. 

3.3 Diskussion der Lösungen 

Die Lösung (3.19) hat eine einfache physikalische Bedeu­

tung. Die Konzentration C. k(z, ,t) ist eine Superposition 
1., 1. 

von Beiträgen einzelner Nuklide, die als unabhängig - d.h. 
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nicht Glieder einer Zerfallskette bildend - angesehen 

werden können. Die Tatsache, dass es sich um Ketten­

glieder handelt, wird durch die Einführung effektiver 

Lagerrandamplituden B
kk

, (t) berücksichtigt*. 

Der erste Term der geschweiften Klammer beschreibt die 

Wanderung des betrachteten Nuklids aus dem Lager. Die 

beiden Summen berücksichtigen den Aufbau des Nuklids 

aus den Vorläufern innerhalb der Geosphäre. Die Terme 

der ersten Summe beschreiben die Migration der aus den 

Vorläufern resultierenden Nuklide, die Terme der zwei­

ten Summe die Migration dieser Vorläufer. 

Einige weitere Eigenschaften der Lösung (3.19) sind von 

Interesse. Aus der Struktur von Gleichung (3.13) folgt, 

dass die Lösung invariant unter einer Permutation der 

Schichten ist. Dies hat zur Folge, dass eine komplexe 

Schichtstruktur unter Umständen auf eine einfachere zu­

rückgeführt werden kann, d.h. räumlich getrennte Schich­

ten können bei gleichen Parametern zu einer einzigen 

zusammengezogen werden. Dies erlaubt eine Reduzierung 

des numerischen Aufwands. Auf der anderen Seite kann die 

Permutations invarianz zur Optimierung des Rechenaufwands 

und/oder der Rechengenauigkeit ausgenützt werden. Es ist 

klar, dass auch diese Eigenschaft mit der Schichtunab­

hängigkeit des Verhältnisses ~/~f steht und fällt. 

Zuletzt schliesslich ist die Lösung invariant unter ge-

,wissen Paramtertransformationen (scaling). Aus Gleichung 

(3.13) und (3.14) ist unmittelbar ersichtlich, dass eine 

Transformation der schichtspezifischen Parameter 

* Wäre das Verhältnis R,,,/~, schichtabhängig, würde die 
Definition sChichtunaßhängiger Amplituden B

kk
, (t) ver­

unmöglicht. Die Lösung der Transportgleichung liesse 
sich nicht iterativ in einer den Gleichungen (3.19) bis 
(3.22) analogen Form hinschreiben. Wir betonen, dass die 
Einschränkung des Verhältnisses von Retentionsfaktoren 
für die numerische Anwendung des Modells relativ be­
deutungslos ist. 
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a -+ a~ = ß,a, 
i l l l 

v. -+ v~ = ß,v" ~. -+ t' = ß,t" (3.23) 
l l l l l i l l 

wo ß,>o, die Lösung invariant lässt. Aequivalent dazu, 
l 

aber in der Bedeutung natürlich nicht identisch, ist 

die Transformation 

a. -+ a~ = 
l l 

ß,a, 
l l 

, R. k -+ R: k = 
l, l, 

1 
ßi Ri,k' ß.l, 

l l 

für jede einzelne Schicht und alle Nuklide der Kette. 

Diese Diskussion zeigt sehr schön die Potenz analytischer 

Methoden und insbesondere der Laplacetransformation. 
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4. Das Rechenprograrnm RANCH 

Die Lösung (3.19) wird im Rechen~rograrnm RANCH numerisch 

berechnet. Eine ausführliche Beschreibung wird in Ref. 33 

gegeben. Die generelle Struktur ist im Blockschema (Fig. 2) 

gezeigt. Dynamische Speicherplatzzuteilung und Abspeiche­

rung von Zwischenergebnissen auf SCRATCH-FILES erlaubt 

die Minimalisierung des erforderlichen Speicherplatzes. 

Es hat sich gezeigt"., dass im allgemeinen ein Speicher:­

platzbedarf vo.n_.,,160'~OOQ.8Wörtern ausreichend ist. Der 

Zeitbedarf variiert stark mit der Parameterwahl und 

liegt i.a. im Minutenbereich. 

4.1 Die Programmteile 

In den Programmteilen INPUT und OUTPA werden die Eingabe­

daten eingelesen, respektive ausgedruckt. Ein spezieller 

Steuerparameter erlaubt eine Restart-Möglichkeit. Dadqrch 

können z.B. schon früher berechnete effektive Lagerampli­

tuden B
kk

, (t), Gleichung (3.18), übernommen werden und 

somit zusätzliche geologische Schichten berücksichtigt 

werden. Die Verhältnisse von Retentionsfaktoren der ein­

zelnen Kettennuklide haben schichtunabhängig zu sein. 

Falls diese Bedingung nicht erfüllt ist, erlaubt die freie 

Wahl der Lagerkonzentrationen ein Hintereinanderschalten 

sukzessiver Rechnungen. 

In TEILA werden die effektiven Lageramplituden berechnet. 

Dies ist eine sehr komplexe Aufgabe, da hier die gesamten 

Spezialfälle mit R IR , = 1 berücksichtigt werden müssen. 
k k 

Die Faltungsintegrale werden in FALT berechnet, wobei für 

die eigentliche Integration ein schnelles COMPASS-Unter­

programm FALTIN geschrieben wurde. Unter Umständen ist es 

nützlich die effektiven Lageramplituden und gewisse Kom­

binationen davon zu kontrollieren. Zu diesem Zweck exis-

t · t 35 ) . kl" -?' If TESTA 1 h d l.er e1.n ~ elnes 1-1l sprograrnn . ,we c es as 
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Ausdrucken dieser Grössen erlaubt. Um Speicherplatz 

zu sparen, werden nur die Amplituden, deren Betrag 

.. 1 10-20 . . h b b . h grosser a s ~st,ze~tversc 0 en a gespe~c ert. 

Im TEILB werden die Impulsantwortfunktionen, Glei-

chung (3.20), berechnet. Die Form ähnelt einer Gauss­

kurve deren Halbwertsbreite durch die Schichtparameter 

gegeben ist. Da insbesondere die Retentionsfaktoren 

der einzelnen Kettennuklide um Grössenordnungen ver­

schieden sein können, hat es sich als nötig erwiesen, 

die Zeitschritte für die Faltung (3.20) nuklidabhängig 

zu wählen. Um genauere Resultate der im allgemeinen 

über einen Bereich von 20 Zehnerpotenzen sehr steil 

ansteigenden und abfallenden Impulsantwortfunktionen 

zu erhalten wird für die Berechnung der Faltung ein 

Mittelwert des Kerns (3.22) benützt. Zu dessen Berechnung 

dient das Unterprogramm FEHL. Wie die effektiven Lager­

amplituden werden auch die Impulsantwortfunktionen zeit­

verschoben abgespeichert. 

In TEILC werden die letzten Faltungen und die Addition 

der einzelnen Terme gemäss Gleichung (3.19) durchgeführt. 

Falls die Zeitschritte der zu faltenden Funktionen gleich 

sind, wird die COMPASS-Routine FALT benützt. Im allge­

meinen werden jedoch die Impulsantwortfunktionen mit 

kürzerenZeitschritten als die effektiven Lagerampli­

tuden (allgemeiner Zeitschritt) gegeben sein. In diesem 

Falle wird die Integration unter linearer Interpolation 

der Lageramplituden mit dem kürzeren Intervall im Pro­

gramm FALTDT durchgeführt. Das Unterprograrnrn ADDITF sorgt 

für eine saubere Addition der einzelnen Terme unter Be­

rücksichtigung der Zeitverschiebungen. Numerische Schwie­

rigkeiten können immer dann auftreten, wenn die Lager­

amplituden exponentiell mit der Zeit zunehmen, das Resul­

tat (3.19) der diversen Additionen jedoch überexponen­

tiell abzunehmen hat. Das Unterprogramm GENAU nimmt eine 
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Korrektur vor, die die Ueberwindung dieser Schwierig­

keiten erlaubt. Hierbei ist die grosse CDC-Maschinen­

genauigkeit von 48 Bits erforderlich. 

Die Ausgabe der Zwischen- und Endresultate schliesslich 

erfolgt im Unterprogramm OUTPB. Das Programm PLOTC er­

laubt die Zeichnung der Konzentrationen nach jeder 

Schicht. 

4.2 Das Testen von RANCH 

Um die allgemeine .Numerik und die Genauigkeit von RANCH 

zu testen, wurden umfangreiche Serien von Rechnungen 

durchgeführt. Wir haben dabei die zwei Ketten 

243 . 239 235 231p Am + Pu + U + a (4.1 ) 

und 

(4 • 2) 

für ein Dreischichtproblem aus Granit, Tongesteinen und 

Sandstein betrachtet. Die Lagerkonzentrationen wurden so 

einfach gewähl t (Bateman-Gleichungen mi t ';verschwindenden 

Konzentrationen für Zeiten t > T), dass im Prinzip* Glei­

chung (3.19) analytisch ausgewertet werden kann. Die Be­

rechnung der effektiven Lageramplituden - und insbesonde­

re auch diejenige aller Spezialfälle ~/Rk' = 1 konnte 

auf diese Weise nachgeprüft werden. Eine weitere direkte 

Kontrolle mit dem Tischrechner war für das erste Ketten­

glied gut möglich. 

* Für das zweite und höhere KetrS?glied werden die Ausdrücke 
allerdings derart umfangreich , dass an eine Auswertung 
auf dem Tischrechner nicht gedacht werden kann. 
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Neben diesen direkten Kontrollen gibt es eine Reihe 

indirekter Kontrollmöglichkeiten*, die voll ausgenützt 

wurden. Als erstes muss hier die Invarianz unter Auf­

teilung einer einzelnen in mehrere Schichten genannt 

werden. Als zweites muss das Resultat_invariant unter 

Schichtvertauschungen sein. Drittens muss die Unitarität 

erfüllt sein, d.h. die Anzahl der Nuklide muss erhalten 

bleibene Für Transportzeiten, die sehr kurz gegen die 

Halbwertszeit des letzten betrachteten Nuklids sind, 

lässt sich dies gut nachprüfen indem über die Konzen­

trationen am Lager und am Ausgang der geologischen Ko­

lonne integriert wird. Viertens schliesslich muss ein 

Nuklid k, dess Halbwertszeit ~k sehr kurz gegen diejeni­

gen L
k

-
1 

des Vorläufers (k-l) ist, in säkularem Gleich­

gewicht zum Vorläufer stehen, vorausgesetzt, der Beitrag 

der Lagerkonzentration kann vernachlässigt werden. Die 

Konzehtrationsverhältnisse sind dann gegeben durch 

C. k (z., t) 
1., 1. 

• (4.3) 
C. k 1 ( z . ,t) 

1., - 1. 

Gleichung (4.3) bietet im übrigen die Möglichkeit die Kon­

zentrationen relativ kurzlebiger Nuklide zu berechnen und 

die Behandlung langer Nuklidketten auf eine maximal vier­

gliedrige zu reduzieren. 

Zusätzlich zu den oben erwähnten Tests wurde eine Ver­

gleichsrechnung 34 ) mi~ Resultaten des von KEMAKTA, 

Stockholm, betriebenen
23

) Programms GETOUT gemacht. 

Auch dieser Vergleich hat gezeigt, dass die Numerik in 

RANCH richtig ist. Im weiteren können mit RANCH Situa­

tionen berechnet werden, bei denen GETOUT seriöse Probleme 

zu haben scheint. 

* Ein V9rteil des sernianalytischen Modells ist natürlich 
die Durchschaubarkeit von Gleichung (3.19) und die Fal­
tungsintegrale können grob abgeschätzt werden. Zusätz­
lich bietet das physikalische Verständnis des Endresul­
tats immer eine Möglichkeit gröbere Fehler zu finden und 
zu korrigieren. 
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4.3 Spezielle BeTIerkungen zum optimalen Einsatz von RANCH 

Im Rahmen einer geplanten Parameter- und Sensivitätsstudie 

für die Ketten (4.1) und (4.2) konnten wertvolle Informa­

tionen für das Rechnen mit RANCH gesammelt werden. 

Ein erster Block von Bemerkungen betrif~t die Eingabedaten. 

Anzahl NMAX und Länge der Zeitschritte für die Faltungs­

integrale stellen die kritischen Daten dar. Der allgemeine 

Zeitschritt DT(l) hat ein ganzzahliges Vielfaches der 

Zeitschritte DT(K+l) zur Berechnung der K-ten Impulsant­

wort zu sein. NMAX* DT(J), J = 1,5, sind die Zeitbereiche 

in denen die Funktionen berechnet werden. Es hat sich 

gezeigt, dass diese Grössen so gewählt werden sollen, 

dass die Impulsantworten erstens im gesamten Zeitbereich, 

in dem sie nicht verschwinden, berechnet werden und sie 

zweitens an mindestens 50 StützsteIlenvon null verschie­

den s~nd. Ein spezielles Hilfsprogramm 35), das auf den geo­

logischen Eingabedaten von RANCH basiert, erlaubt eine 

saubere Wahl der zu betrachtenden Zeitspannen und Zeit­

schritte. 

Die Faltungen zur Berechnung der effektiven Lagerampli­

tuden werden gemäss der Trapezregel durchgeführt, d.h. 

es wird zwischen den StützsteIlen ein linearer Verlauf 

der Lagerkonzentrationen angenommen. Diese sind - ab­

hängig von den betrachteten Parametern - unter UElst2inden 

nur an wenigen StützsteIlen definiert. In solchen Fällen 

sollte im Bereiche von Unstetigkeiten der Lagerkonzen­

trationen geeignet interpoliert werden. 

Im Unterprogramm GENAU wird der verwendete Korrektur­

faktor (siehe Ref. 33) ausgeschrieben. Falls der Ab-
-2 solutbetrag dieses Faktors grösser als 10 ist, stellt 

dies ein caveat dar und die Eingabedaten, insbesondere 

NMAX' und DT(K), sollten überprüft werden. 
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Um die Rechenzeit minimal zu halten, sollte die Schicht­

abfolge so gewählt werden, dass die Impulsfunktionen 

der einzelnen Kettenglieder mit aufsteigender Schicht­

nummer breiter werden. Zur Vermeidung von Rechenun­

genauigkeiten, empfiehlt es sich, Nuklide, die in einer 

geologischen Schicht vollständig zerfallen für die 

Rechnung der nächstfolgenden Schicht zu eliminieren. 

Unter Umständen ist es sogar vorteilhaft, die entsprech-.. 
ende Schicht noch zu unterteilen. 

4 .. 4 Schlussfolgerungen 

Das Programm RANCH stellt ein sehr leistungsfähiges 

Mittel dar, die Migration von Radionuklidketten in hete­

rogenengeologischen Schichten zu berechnen. Bei über­

legter Wahl der Eingabedaten können auch Situationen mit 

extremen Parametersets behandelt werden. Auf die Krite­

rien dieser Wahl haben wir im vorhergehenden Unterkapitel 

hingewiesen. Da fast alle Parameter im Gleichungssystem 

(3.1) Variationsbreiten von vielen Zehnerpotenzen be­

sitzen, glauben wir dass es unsinnig ist, die Wahl der 

Eingabeparameter für RANCH automatisieren zu wollen. Im 

übrigen zeigt die im Gange befindliche Parameterstudie, 

dass es oft wichtig ist, die Resultate einer Rechnung 

einer kritischen Prüfung zu unterziehen, um gegebenen­

falls Schichteinteilung und Wahl der Zeitschritte zu 

ändern. 



NAGRA NTB 80-05 - 28 -

5. Numerisches Beispiel 

Als numerisches Beispiel greifen wir einen Fall aus 

der schon erwähnten Parameterstudie heraus. Es handelt 

sich hier um die Berechnung der Migration der Nuklid­

kette (4.2) durch ein Schichtsystem aus Granit, Tonge­

stein und Sandstein. Die Schichtdaten sind in Tabelle 1 

gegeben. Die Lagerkonzentrationen zur Zeit t = 0 sind 

in Tabelle 2 aufgeführt. Ihre Zeitabhängigkeit sei -

nicht unbedingt realistisch - durch die Bateman-Glei­

chungen gegeben. Für t > T = 1000 Jahre mögen die Lager­

konzentrationen verschwinden. Das so definierte Beispiel 

zeigt recht schön die Komplexität* von Physik und Mathe­

matik des RNT-Modells. 

Im Anhang 1 ist die Papierausgabe für die Berechnung der 

Granit.schicht mit NMAX = 500 gegeben. Die entsprechende 

Ze~chnung ist in Fig. 3 dargestellt. Cm und Np besitzen 

dieselben Retentionsfaktoren. Die Konzentrationsmaximum 

befinden sich aus diesem Grunde an derselben Stelle und 

zeigen die Breite der Lagerkonzentrationen von 1000 

Jahren. Da die Disperionslängen sehr klein sind, ergeben 

sich die steilen Flanken der Verteilungen. Das Isotop 
241 

Am wandert langsamer. Sein Maximum ist bei 3500 Jahren 

zentriert und zeigt den Abfall der Lagerkonzentration 

durch radioaktiven Zerfall. Der Anstieg bei 1200 Jahren 

und das erste Plateau werden durch Beiträge des schneller 

wandernden 245 cm produziert. Analog ist die Flanke des 

Neptunium bei t > 2800 Jahren durch die Beiträge des 
241 233 

langsam wandernden Am gegeben. Das Isotop U hat mit 

Abstand den grössten Retentionsfaktor. Das von der Lager­

konzentration herrührende Maximum zeigt aus diesem Grunde 

* Es ist dies ein komplexes Beispiel im Rahmen der be­
trachteten Parametervariationen. Um möglichst exakte 
Resultate zu erzielen, haben wir die Ton- und die Sand­
steinschicht in je zwei Teile (100 m, 400 mund 1000 m, 
7000 m) unterteilt und sukzessive fünf Rechnungen mit 
entsprechend angepassten Zeitschritten durchgeführt. 
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einen verstärkten Einfluss der Dispersion. Der scharfe 

Anstieg und daslanggestreckte Plateau der Verteilung 

rühren von den Vorläufern her. Für t > 4100 Jahre zeigt 

die Neptuniumverteilung einen artifiziellen schwäche­

ren Abfall. Dieser Effekt rührt von Additions/Subtrak­

tionsungenauigkeiten her. Man bedenke jedoch, dass in 

diesem Bereich die Verteilung schon mehr als neun Zeh­

nerpotenzen abgesunken ist. 

Fig~ 4 zeigt die Rechnung für dieselbe Granitschicht 

mit einer auf NMAX = 2340 erhöhten Anzahl maximaler Zeit­

schritte (Die Rechenkosten erhöhen sich überproportional 

von 40 Fr. auf 1800 Fr.). Im wesentlichen lohnt sich die 

Erhöhung der Stützstellenanzahl nicht. Am auffälligsten 

ist das fast gänzliche Verschwinden der numerischen 
237 

Probleme mit Np für t > 4100 Jahre. Ein genaueres 

Inspizieren der Resultate ergibt, dass die Flanken prä­

ziser gerechnet werden (was zu erwarten war). Tabellen 3 

und 4 zeigen, dass diese Differenzen aber nicht sehr 

wesentlich sind, da der Bereich der Maxima übereinstimmend 

wiedergegeben wird. Um im Rahmen dieser Arbeit möglichst 

genaue Daten zu erhalten, haben wir die Tonschicht in 

zwei Teile zerlegt- (Migrations längen 100 mund 400 m) 

und auch die Sandsteinschicht unterteilt (r.1igrationslängen 

1000 mund 7000 m). Für diese vier Schichten wurden an­

schliessend separate Rechnungen* mit der grossen Anzahl 

Stützstellen (NMAX = 2340) durchgeführt. 

Fig. 5 zeigt die Konzentrationen nach dem ersten Teil der 

gut adsorbierenden Tonschicht. Es ergibt sich im wesent­

lichen dasselbe Bild, wie bei Fig. 4 mit dem Unterschied, 

dass für 24lAm die Beiträge des zerfallenden 245 cm und 

der Lagerkonzentration gut getrennt sind, wobei der Beitrag 

des Vorläufers dominant und der Lagerbeitrag auf 10-11 
I 

abgesunken ist. Am Ende der zweiten Schicht (Fig. 6) steht 

241Am in säkularem Gleichgewicht zum Vorläufer und wird in 

* Wir möchten betonen, dass diese Prozedur nur in seltenen 
Fällen notwendig ist. 
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der Rechnung nicht mehr berücksichtigt. Fig. 7 gibt die 

Konzentrationen nach 1000 m der dritten Schicht. Da die 

Ib . 245 l' h kl' 1 d . . Ha wertsze~t von Cm wesent ~c e~ner a s ~e M~gra-

tionszeit ist/ergibt sich eine Reduktion des Maximums um 

vier GrÖssenordnungen. Dieses Isotop wird folglich nicht 

mehr weiter berücksichtigt. Die grössere Dispersion macht 

sich in einer völligen Verschmierung des Lagerbeitrags 
233 

für U bemerkbar, der sich nun nicht mehr von demjeni-

gen des Vorläufers abhebt. Fig. 8 schliesslich zeigt die 

Konzentrationen der am Ende der dritten Schicht überleben­

den Nuklide. Verglichen mit der Lagerkonzentration ist 

. das Maximum der Neptuniumverteilung am Ende der dritten 

Schicht um einen Faktor 13 reduziert. Diese Verdünnung 

ist auf die Dispersion zurückzuführen, da der radioaktive 

Zerfall nur etwa 25 % Reduzierung erbringt. Der Lager-

b . f" 233. . ht h . h b e~trag ur U ~st n~c me r s~c t are Der 

wesentliche Beitrag von Uran ist durch den zerfallenden 

Vorläufer gegeben. 

Zusammenfassende Information über die Konzentrationswerte 

in den Maxima und die Ze~ten, zu denen die Hälfte des 

maximalen Wertes e·rreicht wird, findet sich in Tabelle 5. 
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Figur 1: 
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Definition der Koordinaten für den eindimen­

sionalen Transportweg in einem ~1edium mi t 

stückweise konstanten Parametern. 
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Figur 2: Blockschema des Programmes RANCH 



NAGRA NTB aO-05 - 39 -

Figur 3: 

'2.13 U 

Relative Konzentrationen - normiert auf die 

Neptuniumkonzentration zur Zeit t=O - für die 
. 245 241 237 233 

Nuklldkette Cm ~ Am ~ Np ~ U am 

Ende der ersten Schicht (Granit) in Funktion 

der Zeit nach Beginn der Auslaugung. Der 

allgemeine Zeitschritt beträgt 20 Jahre. 
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~~---------------------------------------------------------------------, 

Figur 4: Dasselbe wie Figur 3, jedoch für d€n kleineyen 

allgemeinen ZeitschLitt von 4 Jahren. Im Gegen­

satz zu Figur 3 wird auch der nachschleppende 
237 

Beitrag von Np korrekt gerechnet. 

8000 
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5000 

FigUr 5: 

233 U 

~ 

241Am 

15000 20000 25000 30000 
ZEIT 

Relative Konzentrationen in Funktion der Zeit 

nach 100 m Migration in der zweiten Schicht 

(Tongestein). Man beachte, dass der Hauptbei-

f ·· 241 VI·· f 245 h ··h trag ur Am vom or au er Cm erru rt 
-11 

und der Lagerbeitrag auf das Niveau 10 ab-

gesunken ist. 

35000 
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10 20 

Figur 6: 

237N P 

233U 

~qEC:m 

30 A0 50 60 70 
ZE I T * 103 

Relative Konzentrationen am Ende der zweiten 

Schicht (Tongestein) in Funktion der Zeit. 

Das Nuklid 241Arn befindet sich in säkularem 

Gleichgewicht zum Vorläufer 245 cm und wird 

nicht mehr gezeigt. 



NAGRA NTB 80-05 - 43 -

~~-------------------------------------------------------------------, 

~~~~~~~~~~~~~II~rr~II~IT~'-~TI~~~,,~rr~'-~Tj~ 
o 

Figur 7: Relative Konzentrationen in Funktion der Zeit 

nach 1000 m Migration in der dritten Schicht 

(SandsteiI).). Das Nuklid 241Am befindet sich in 

säkularem Gleichgewicht und wird nicht gezeigt. 

b . fOO 233 . d Der Haupt eltrag ur U Wlr nun vorn zer-

fallenden Vorläufer 237Np geliefert. 

S0 
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Figur 8: 

1500000 2000000 2500000 3000000 
ZEIT 

Konzentrationen in Funktion der Zeit nach 

Durchgang durch die dreischichtige geologische 

K 1 D · V 1·· f 245 d 241 . d o onne. le or au er Cm un Am Sln 

durch radioaktiven Zerfall auf ein nicht mehr 

sichtbares Niveau abgesunken. Man beachte, 

dass dieOrdinatenskala im Vergleich zu den 

vorhergehenden Figuren um eine Dekade ver­

schoben ist. 

3500k 
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Tabelle 1: 

Schicht 

Granit 

Ton 

Sandstein 

Schicht 

Granit 

Ton 

Sandstein 

Tabelle 2: 

Nuklid 

245 cm 

42l
Arn 

237Np 

233
U 

Parameter für die Schichtfolge aus Granit, 

Ton und Sandstein 

Migrations- Wassergeschwin- Porosität Dispersions-
länge digkeit länge 

9.-. (m) v. (m/ d) s. a. (m) 
~ ~ ~ ~ 

2000 0,2 0,10 1 

500 0,4 0,05 0,001 

8000 0,133 0,15 0,1 

Retentionsfaktoren R. k 
~, 

Cm Am Np U 

50 100 50 200 

8000 16000 8000 32000 

5000 10000 5000 20000 

Normierte Lagerkonzentrationen zur Zeit -

t = 0 in beliebigen Einheiten der Dimension 

(Masse/Volumen) und Halbwertszeiten. 

Cl,k (0 ,0) L l / 2 
(a) 

2,552 - 3 8,532 + ,:3 

5,992 - 2 4,326 + 2 

1,000 + 0 2,14 + 6 

2,851 - 4 1,59 + 5 
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Tabelle 3: 

Isotop 

k 

245
Cm 

241
Am 

237
Np 

233u 

Tabelle 4: 

Isotop k 

245
cm 

241
Am 

237
Np 

233u 

Unterschiede in der Berechnung der Flanken 

für NMAX = 500 (Fig. 3) und NMAX = 2340 

(Fig. 4). Die Maxima stimmen bei beiden Rech­

nungen überein. 

Für t
r 

< t ~ t
f 

differieren beide Rechnungen 

weniger als 10 %. Zur Illustration ist das 

Verhältnis der Konzentrationen zu diesen 

Zeiten relativ zum Maximalwert ebenfalls gegeben. 

t 
C1t:k(Q,1,tr ) 

-tf 
Cl,k(Q,rtf) 

r 
Cl k (Q, l,t ) Cl k (Q, 1,t ) 

(a) , max (a) , max 

1060 2.7 - 16 2440 5.1 - 2 

1380 6 .. 8 - 3 4060 3.4 - 5 

1040 1.4 - 18 3820 3.5 - 6 

1380 5.0 - 3 7240 2.1 - 5 

Dasselbe wie Tabelle 3 für Zeitbereiche t '< 
r 

t < t f ' _ in denen die Resul tate weniger als einen 

Faktor 2 differieren 

Cl,k (Q,l,t r ') Cl,k (Q,l,t f ') 

t 
, t

f 
, 

r 
Cl ,k (.tl ,tmax ) Cl k(Q,l,t ) 

(a) (a) , max 

1060 2.7 - 16 2620 4.5 - 8 

1280 7.4 - 5 4120 2.1 - 6 

1040 1.4 - 18 3900 3.0 - 7 

1260 1.1 - 5 7300 4.9 - 6 
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Tabelle 5: 

Cl,k(~l,t) 

t (a) 

t 1 / 2 
(a) , 

C2,k(~2,t) 

t (a) 

t 1 / 2 
(a) 

C3,k(~3,t) 

t (a) 

t 1 / 2 (a) 

Konzentrationsmaxima und ihre Zeiten tjam 

Ende der drei betrachteten Schichten. Gegeben 

ist ferner die Zeit zu der die Hälfte dieses 

Maximums erreicht wird. 

Nuklid 

245
Cm 

24l
Am 

237
NP 

233u 

.2255-2 .5731-3 .1064+1 .4969-3 

1500 2866 2188 6148 

1370 2702 1372 5460 

.2418-3 .6130-5 ( *) .1054+1 .2789-3 

28992 28992 ( *) 29472 115632 

28765 28765 
( *) 

28776 115000 

--- --- .7774-1 .8209-4 

--- --- 850800 861600 

--- --- 846300 851000 

*) berechnet nach Gleichung (4.3) 
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Papierausgabe für das in Fig. 3 gezeigte Beispiel der 

Berechnung der Nuklidmigration in der ersten Schicht 

(Granit). Die Schichtdaten sind auch in der Tabelle 

1 gegeben. 
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