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Far den Langzeitsicherheitsnachweis eines nuklearen Endlagers in tiefen geologischen
Formationen ist eine zuverlassige Beurteilung des chemischen Verhaltens von
Actiniden in wassrigen Ldsungen notwendig. In Sicherheitsanalysen fur maogliche
Endlagerstandorte in bestimmten sedimentaren Formationen oder in Salzformationen
werden auch Szenarien betrachtet, in denen mit einem Zutritt von Lésungen mit einer
lonenstarke >0.3 M bzw. >5.0 M gerechnet wird. Die Zusammensetzung dieser
Formations-/Porenwasser werden durch Na*, Mg®* und CI” dominiert. Nitrat kann, u.a.
als Bestandteil von Wiederaufarbeitungsabfallen in hohen Konzentrationen (= 1.0 M), in
ein nukleares Endlager eingebracht werden. Wenige Jahre nach Verschluss eines
Tiefendlagers werden sich reduzierende Bedingungen einstellen, so dass die tri—- und
tetravalenten Oxidationsstufen der Actiniden dominieren.

Diese Arbeit befasst sich mit der Komplexierung und wassrigen Speziation von tri-
valenten Actiniden und ihren Analoga mit Nitrat, in verdinnten bis konzentrierten NaCl—
NaNO3; und MgCl,—Mg(NO3)—Lésungen bei 22 £ 2°C und pHc 7.5-13. Loslichkeits-
experimente mit Nd(OH)s;(am) zeigen einen signifikanten Léslichkeitsanstieg in MgCl—
Mg(NOs)~Mischungen mit einer [Mg®1=2.5M und [NO3]=1.0M gegeniiber
nitratfreien Referenzsystemen [1]. Hingegen wird in NaCl-NaNOs;—Losungen (bis 5.0 M
NaNO3) kein Effekt auf die Loslichkeit von Nd(OH)s;(am) gegenuber nitratfreien
Referenzsystemen [1] beobachtet. In Cm(lll) dotierten Experimenten wurde mittels
zeitaufgeloster Laserfluoreszenzspektroskopie (TRLFS) die Bildung einer ternaren
Cm—-OH-NO3; Spezies unter schwach alkalischen Bedingungen in den Mg—NO;—
Systemen nachgewiesen. Damit wird bestatigt, dass es sich hierbei um eine genuine
Komplexierung und nicht um einen Matrixeffekt handelt. Zusammen mit der Steigungs-
analyse der Loslichkeitsdaten in Gegenwart von Nitrat (log [Nd(111)] vs. pH;) kann eine
Gleichgewichtsreaktion der Form Nd(OH)s(am) + 2H" + NO3~ < NdOHNO3" + 2H,0
abgeleitet werden, welche die Nd(lll)-Loéslichkeit in den untersuchten Systemen
beschreibt.
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