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1 Vorwort

Im Rahmen des vom BMBF geférderten Forschungsvorhabens “Wissenschaftliche
Grundlagen zum Nachweis der Langzeitsicherheit von Endlagern” (Férderkennzeichen
02 E 8855) verfolgt die GRS in ihrem Fachbereich “Endlagersicherheitsforschung” die
nationalen und internationalen FuE-Vorhaben mit fachlichem Bezug zum Langzeitsi-
cherheitsnachweis von Endlagern. Dieses betrifft sowohl Forschungsaufgaben auf

experimentellen als auch auf analytischen Gebieten.

Aufgabe der GRS ist es dabei, die erzielten Ergebnisse auf ihre Bedeutung flr den
numerischen Sicherheitsnachweis von Endlagern hin zu {iberpriifen bzw. zu bewerten
und dartber hinaus aufzuzeigen, welche fachlichen Notwendigkeiten im Hinblick auf die
Weiterentwicklung der sicherheitsanalytischen Modelle bestehen. Im Zusammenhang
mit Ubergreifenden Sachthemen ist es erforderlich, neben erlauternden Fachgespréa-

chen auch Seminare und Workshops zu wichtigen Themen durchzufihren.

Zum Themenkomplex der Gasbildung in einem Endlager und der daraus resultierenden
Konsequenzen fanden in der Vergangenheit verschiedene Seminare im Rahmen des
von der EU organisierten PEGASUS-Projektes statt. Herausragende Veranstaltung war
der gemeinsam von der OECD/NEA und der IAEA initiierte wissenschaftliche “Work-
shop on Gas Generation and Release from Radioactive Waste Repositories” in Aix-en-
Provence' im Jahre 1991. Der Workshop zu demselben Thema, Uber den hier berichtet
wird, wurde von der GRS und dem Projekttrager des BMBF fiir Entsorgung (PTE)
gemeinsam organisiert. Er hatte das Ziel, den seit 1991 auf nationaler Ebene erreichten
| Erkenntnisfortschritt festzustellen und den bestehenden Bedarf fur weitere FUE-Arbei-

ten aufzuzeigen.

1Proceedings of a Workshop on Gas Generation and Release from Radioactive Waste Repositories; Aix-en-Provence 1991.



2 Einleitung

- Die Gasbildung infolge chemischer, physikalischer und biologischer Prozesse spielt bei
der Sicherheitsbewertung von Abfalldeponien aller Arten eine bedeutende Rolle. Dieses
trifft auch auf Endlager fur radioaktive Abfélle zu. Solche Endlager, insbesondere die fiir
mittel-, hoch- und langlebige schwachaktive Abfélle, werden in Endlagerbergwerken in
tiefen geologischen Formationen angelegt, was nach allgemeiner Ubereinstimmung als
sicherste Form der Beseitigung angesehen wird. Der sichere EinschluB der eingelager-
ten Schadstoffe soll dabei langfristig durch ein System aus technischen und nattirlichen

Barrieren gewahrleistet werden.

In einem Genehmigungsverfahren fiir eine derartige Anlage mufB die Wirksamkeit die-
ses Barrierensystems fir die erforderlichen Zeitrdume nachgewiesen werden. In die-
sem Rahmen missen die Daten Uber die Mengen der im Endlager entstehenden Gase
vorgelegt, ihr Verhalten und ihre Ausbreitung beschrieben und die daraus resultieren-
den Konsequenzen fir die Sicherheit in der Betriebs- und Nachbetriebsphase des End-
lagers analysiert werden. In diesem Zusammenhang stellt die Gasbildung auch einen

Aspekt dar, der bei der Auslegung eines Endlagers berlcksichtigt werden muB.

| In Deutschland werden die Einzelthemen aus diesem Komplex in verschiedenen For-
schungsinstitutionen bearbeitet. Aus diesem Kreise hatten sich auf die Anregung der
GRS und des Projekttragers Entsorgung (PTE) verschiedene Vertreter bereit erklart, im

Rahmen eines Workshops Uber ihre laufenden Arbeiten zu berichten.
- Das Programm des Workshops war in die drei Themenbereiche:

- Entstehung und Freisetzung von Gasen im Endlager
- Verhalten und Wirkung der Gase im Endlager
- Modellierung des Gasverhaltens in Endlager-Sicherheitsanalysen

~ untergliedert. Zu jedem Themenbereich wurden jeweils fiinf Fachvortrage gehalten, in
denen Uber aktuelle Ergebnisse und neue Erkenntnisse zu den einzelnen Fragestellun-
gen berichtet wurde. In der Tabelle 2.1 sind die Vortragsthemen, die jeweiligen Vorira-
genden und die Institution, der sie angehdren, aufgefihrt.
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Tabelle 2.1: Vortragsprogramm des Workshops
Nr. Thema Vortragender  Institu-
tion
Einflhrung K. D. Closs FZK/PTE
1 Natlrliche Gase im Salzgestein. Freisetzung und N. Jockwer GRS/BS
Verbleib
2 Gaserzeugung durch Radiolyse und Wéarmeeinwir- J. Mdnig GRS/BS
kung
3 y-Radiolyse von NaCl-Lésungen in geschlossenen M. Kelm FZK/INE
Systemen
4  Verfahren zur Abschatzung von Gasbildungsraten K. Kroth KFA/ISR
in LAW-Gebinden aus Gasanalysedaten
5 Messungen der zeitabhangigen Wasserstoffbil- Th. Schon KFA/ISR
dung bei der anaeroben Korrosion von Behdlter-
werkstoffen in Salzgrus und Salzlaugen
6  Gasdruckentwicklung in HLW-Endlagerbohrlchern  T. Rothfuchs GRS/BS
und Auslegung von In-situ-Experimenten zur Uber-
prufung der wirksamen Permeabilitéten
7  Neue MeBdaten zur Permeabilitat in der Auflocke- K. Wieczorek  GRS/BS
rungszone
8 Bestimmung des Permeations- und Diffusionsver-  Hk. Fréhlich Battelle-
haltens von Wasserstoff in Steinsalz IT
9 Geomechanische Konsequenzen der Gasbildung O. Schulze BGR
im Endlager
10 Praktische Erfahrungen bei der Auslegung und dem O. Rolfs KBB
Betrieb von Hochdruck-Gasspeicherkavernen
11 Konsequenzen der Gasbildung auf Tranportvor- Th. Klihle GRS/BS
génge in einem laugegeftillten Endlager
12  Anforderungen an VerschiuBmaBnahmen auf G. Arens BfS
Grund der Gasproduktion im ERAM
13 Konsequenzen der Gasbildung auf geochemische  B. Kienzler FZK/INE
Vorgéange im Endlager und ihre Berticksichtigung
bei der Modellierung
14 Orientierende Analysen zum Gas- und Stofftrans- V. Javeri GRS/K
port in einem Endlager im Salinar
15 \Vergleichende Rechnungen zum Gastransport im D. Thelen ISTec

Endlager mit verschiedenen Rechencodes
(EVEGAS-Projekt)




Von den meisten Vortrdgen haben die Autoren ausfiihrliche schriftliche Fassungen zur
Verflgung gestellt, die in den Anh&ngen zu diesem Bericht in Faksimileform wiederge-
geben sind. Bei den Beitragen, an denen Koautoren mitgewirkt haben, sind deren
Namen aus den einzelnen Titelbldttern in den Anh&ngen ersichtlich. Die Anhange stel-
len den inhaltlichen Schwerpunkt dieses Berichtes dar. Dieser Zusammenstellung
wurde von der GRS in den Kapiteln 3 bis 5 eine kurze Zusammenfassung dieser Bei-
trage vorausgeschicki. Die wichtigsten Anmerkungen, Kritiken und Kommentare, die
nach den Vortragen von den Teilnehmern des Workshops abgegeben worden sind, sind

in dem Reslimee in Kapitel 6 zusammengefalt.

Ziel dieser Veranstaltung war in erster Linie, die seit der letzten Bestandsaufnahme von
W. Miller et al.? aus dem Jahre 1991 erzielten Fortschritte und eventuell immer noch
bestehende oder neu erkannte Wissensliicken fir die Planung und Genehmigung eines

Endlagers fir radioaktive Abfélle aller Kategorien in Deutschland aufzuzeigen.

Eine kurze Zusammenfassung der Ergebnisse des Statusberichts von 1991 enthalt der
| Einleitungsvortrag zu diesem Workshop (s. den ersten Anhang), in dem auch die The-
men, fir die seinerzeit noch ein Bedarf fir vertiefende Untersuchungen festgestellt
wurde, aufgeflihrt wird. Ein Vergleich mit dem Workshop-Programm in der Tabelle 2.1
zeigt, daB mit Ausnahme der mikrobiellen Gaserzeugung zu allen dort angesprochenen

Themen Beitrdge geliefert wurden.

2 W. Milller, G. Morlock, C. Gronemeyer: “Produktion und Verbleib von Gasen im Grubengebaude eines
salinaren Endlagers - Statusbericht”, GSF-Bericht 3/92, GSF-Forschungszentrum fir Umwelt und Ge-
sundheit (1991)



3 Entstehung und Freisetzung von Gasen im Endlager

3.1 Priméare und thermisch forcierte Gasbildung

_ Im ersten Beitrag (Nr. 1 in Tabelle 2.1) werden im Salzbergwerk Asse in-situ gemessene
Gasfreisetzungen aus dem natirlichen Salzgestein vorgestellt. In einem MeBprogramm
wurde die wahrend der Erstellung von tiefen Vertikalbohrléchern im Salzgestein verwen-
dete Férderluft kontinuierlich on-line auf freigesetzte Gase wie CO,, HoS und Hy0-
Dampf analysiert. Dabei wurden in bestimmten Teufenbereichen Anreicherungen von

CO» und Wasserdampf beobachtet.

In anderen Untersuchungen wurde der Aufbau von Spurengaskonzentrationen in abge-
packerten Bohrléchern gemessen. Dabei hat sich herausgestellt, daB die im Steinsalz
gebundenen Gase sehr inhomogen verteilt sind und die Gehalte im Abstand weniger

Meter um bis zu drei GrdBenordnungen variieren kdnnen.

Wegen der langsamen Gasdiffusion im Steinsalz stellen sich die Gleichgewichtskonzen-
trationen der Spurengase bei Gebirgstemperatur erst nach einigen Jahren ein. Die
beobachteten Sattigungskonzentrationen in den Bohrlochatmosphéaren liegen fir Was-
serdampf, Methan und Kohlendioxid in der GréBenordnung von 0,1% und flr Schwefel-

wasserstoff im Bereich von 1%.

3.2 Radiolytische Gasbildung

Mit dieser Thematik befaBten sich die beiden Beitrdge Nr. 2 und 3. in dem ersten wird

Giber Ergebnisse von Messungen der y-radiolytischen Gasbildung in Bestrahlungsexpe-
| rimenten mit trockenem Salz berichtet, in denen die Abhangigkeit von den EinfluBgro-
Ben Dosis, Dosisleistung, Bestrahlungstemperatur und von einigen Materialparametern
systematisch untersucht wurden. Dabei hat sich gezeigt, daB radiolytisch gebildetes Cl»
nur zu sehr geringen Anteilen aus dem NaCl-Gitter freigesetzt wird. Eine Freisetzung
von Wasserstoff, Methan, Kohlendioxid tritt zwar ebenfalls auf; diese kann aber bei trok-
kenem Steinsalz vernachldssigt werden, denn es wurden beispielsweise flr die bei der
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HLW-Bohrlochlagerung mengenméBig dominierende Wasserstoffbildung integrale
Werte von lediglich 30 bis 60 I/m Bohrloch abgeschétzt. Fazit dieser Untersuchungen ist
die Feststellung, dafB die y-radiolytische Gaserzeugung ein auch theoretisch wohlver-
standener Vorgang ist, der im Vergleich zu anderen Erzeugungsmechanismen vernach-
lassigt werden kann und kein Sicherheitsproblem darstellt. Aufgrund des erreichten
Kenntnisstandes besteht aus heutiger Sicht kein weiterer Untersuchungsbedarf mehr.

Bei der Auf- oder Umldsung von bestrahltem Steinsalz bei einem stdrfallbedingten Lau-
genzutritt werden radiolytisch gebildeter Wasserstoff und Sauerstoff freigesetzt. Im Bei-
trag Nr. 3 werden flr reines Steinsalz auf der Grundlage eines gemessenen G-Wertes
von 0,005 maximale Mengen von jeweils 0,65 m3 Hs und 0,30 m® O, pro m HLW-Kani-
sterlange nach einer Lagerzeit von 100 Jahren, in der mehr als 90% der y-Energie frei-
gesetzt werden, abgeschétzt. Fir Salzhydrate, wie z.B. MgCl,-6 HoO, liegt der entspre-
chende G-Wert mit 0,1 um den Faktor 20 héher. Damit ergeben sich flir natiirliches
Salzgestein, in dem dieses Mineral mit etwa 1 % Anteil enthalten ist, 20 % héhere Gas-

bildungsraten als fiir reines Steinsalz.

. Der G-Wert fir die Gasbildung bei der Bestrahlung geséattigter Lauge ohne Druckaufbau
wurde zu 1,55 abgeschétzt. Dementsprechend kénnen bei der HLW-Endlagerung nach
einem frithzeitigen LaugenzufluB in den nachfolgenden 100 Jahren pro Meter HLW-
Kanisterlange 200 m> Ho und 100 m° O, gebildet werden. Mit steigendem Druck setzt
eine Riickreaktion ein, wodurch die Netto-Bildungsraten reduziert werden. Bei der Tem-
peratur von 35°C stellt sich bei einem Druck von 3,36 MPa ein dynamisches Gleichge-
wicht ein. In diesem Falle wird die Gasbildungsrate Uber den méglichen Druckaufbau
von der Dichtigkeit des Bohrloches abhangig.

33 Gebindeinterne Gasbildung

In LAW- und MAW-Gebinden laufen chemische und biologische Prozesse ab, die z.T.
mit einer Gasbildung und -freisetzung verbunden sind. Durch diese gebindeinterne
Gasbildung kénnen sich die Behalter sogar aufblahen, wenn diese sehr dicht sind.
Andererseits kann sich aber auch ein Unterdruck ausbilden, wenn der anfanglich vor-

handene Sauerstoff im Gebinde durch aerobe Korrosion aufgezehrt wird. Die zulassige



Gasbildung wird aus Sicherheitsgriinden insbesondere fir die Betriebsphase in den
Endlager-Annahmebedingungen begrenzt, und im Rahmen der Produktkontrolle muB

- nachgewiesen werden, daB3 die Grenzwerte eingehalten werden.

Im vierten Beitrag wird eine Methode vorgestellt, mit der die Rate der Gasproduktion in
einem einzelnen Abfallgebinde durch Analyse einer einzigen Gasprobe abgeschatzt
werden kann. Hierfir miissen das Leervolumen, der Innendruck und die Partialdriicke
von Wasserstoff, Stickstoff und Sauerstoff im Gebinde sowie deren Alter bekannt sein.
- Diese Methode funktioniert sowohl bei dichten Gebinden, in denen sich ein Innendruck
aufbaut, als auch bei undichten Gebinde. Im Forschungszentrum Jilich (KFA) wurde die
interne Gasbildung im Rahmen der Produktkontrolle bereits flr Gber 500 Gebinde auf

diese Weise bestimmit.

34 Gasbildung durch anaerobe Metallkorrosion

Bis 1991 lagen erst sehr wenige direkt gemessene Wasserstoffbildungsraten bei der
anaeroben Korrosion fir die metallischen Werkstoffe vor, die in einem Endlager vorkom-
men. FUr Modellrechnungen zur Sicherheitsanalyse wurden diese Raten aus gemesse-
nen Korrosionsraten abgeleitet, wobei als chemische Reaktion die Umsetzung von
Eisen und Wasser unter Bildung von Fe(OH), oder FesO, und Wasserstoff, zugrunde
gelegt wurde (vgl. auch Kapitel 2 im Beitrag Nr. 11). Dabei werden Cblicherweise kon-
stante Korrosionsgeschwindigkeiten unterstellt, so daB diese Daten den zeitlichen Mit-
telwert Uber den Korrosionszeitraum représentieren. Da jedoch davon auszugehen ist,
daB die Geschwindigkeiten durch die Bildung passivierender oder korrosionshemmen-
den Deckschichten mit der Zeit abnehmen, sind Extrapolationen (iber die MeBzeitraume
hinaus unzulassig. Daneben war auch noch keine GesetzmaBigkeit flir den zeitlichen
Verlauf der Korrosion der unterschiedlichen Werkstoffe in den endlagerrelevanten Kor-
rosionsmedien wie z.B. Salzgrus, NaCl-Lauge und Q-Lauge bekannt. Aus diesen Grin-
den wurde in dem Statuspapier von W. Milller et. al. 2 von 1991 eine direkte Messung
- der zeitabhangigen Wasserstoffbildungsrate empfohlen.
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Ein entsprechendes experimentelles Untersuchungsprogramm, in dem die Wasserstoff-
bildung quasi-kontinuierlich gaschromatographisch mit einer unteren Nachweisgrenze
von ca. 0,3 um/a gemessen wird, wird seit 1994 im Auftrag des BfS vom Forschungs-
- zentrum Julich durchgefiihrt (Beitrag Nr. 5). Die Versuchsmatrix sieht die systematische
Untersuchung der in Frage kommenden Werkstoffe und Korrosionsmedien bei Reakti-
onstemperaturen bis 90°C und spezielle Messungen bei 150°C und unter y-Bestrahlung
mit etwa 1 kGy/h vor. Aus den bisher vorliegenden Ergebnissen lassen sich folgende

SchiuBfolgerungen ziehen:

- Die Korrosionsraten von Edelstahl und Zircaloy liegen im untersuchten Tempera-
turbereich fur alle Korrosionsmedien unterhalb der Nachweisgrenze des gaschro-
matischen MeBverfahrens von 0,3 pm/a.

- Die Korrosionsraten der unveredelten Eisenwerkstoffe durchlaufen ein ausgeprag-
tes Anfangsmaximum und gehen nach etwa 100-300 Stunden auf niedrige, z.T.
konstante Werte zurtick.

- Bei Temperaturen ab 60°C korrodieren niedriglegierte Stahle auch in natrlich
feuchtem Salzgrus.

- Die Endwerte, die sich nach Durchlaufen des Anfangspeaks einstellen, liegen im
Bereich von 1-2 um/a flr Salzgrus und < 10 um/a in Q-Lauge und sind damit z.T.
erheblich niedriger als bisher fir Extrapolationen angenommen.

- Die Abnahme der Korrosionsraten wird wahrscheinlich durch die Bildung einer

Deckschicht aus Korrosionsprodukten verursacht.
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4 Verhalten und Wirkung der Gase im Endlager

Die wahrend der Lagerung nach den unterschiedlichen Mechanismen gebildeten bzw.
freigesetzten Gase kénnen die mechanischen und chemischen Verhéltnisse in einem
Endlager beeinflussen. Ihr Verhalten und ihre Wirkung auf die zeitliche Entwicklung
eines Endlagersystems muissen daher in den Sicherheitsanalysen flir dessen Betriebs-
und Nachbetriebsphase bertcksichtigt werden. Dazu missen zunachst die gebildeten
Gase nach Art und Menge berechnet und anschlieBend deren Ausbreitung im Gruben-
geb&ude beschrieben werden. Die hierflr bestimmenden Parameter sind - neben den
Gasquelltermen und der Geometrie des Grubengebdudes - die Permeabilitdten der
durchstrémten Materialien. Diese sind die technischen Barrieren Bohrloch-, Kammer-,
Strecken- und Schachtverschliisse und die angrenzenden Auflockerungszonen im
Wirtsgestein. Die Beschreibung insbesondere der Storfallszenarien fiir laugegefiillte
Bereiche wird dadurch erschwert, daB hierbei erstens in der Regel Zweiphasenstrd-
mungen ablaufen und zweitens die Laugenausbreitung auf die Korrosion und damit auf
die Gasproduktion rackwirkt. Aus diesem Grunde werden Labor- und In-situ-Versuche
durchgefihrt, ih denen die Parameter fir die Strémung und den Transport durch das
Endlager ermittelt und die Modelle zu deren Beschreibung validiert werden sollen.

4.1 Permeation und Diffusion von Wasserstoff in Steinsalz und Salzgrus

In dem Beitrag Nr. 8 wurde eine Reihe neuerer Labor-Me Bwerte flir Permeabilitdten und
Diffusionskoeffizienten fir Wasserstoff in Steinsalz und Salzgrus prasentiert, die bei der
Untersuchung von insgesamt mehr als 400 Einzelproben ermittelt wurden. Die hier
gemessenen Permeabilitdten von kompaktiertem Salzgrus unterschiedlicher Dichte las-
- sen sich im Porositatsbereich zwischen 1,5 und 7,5% durch eine einfache Potenzfunk-
tion der Porositat approximieren. Bei niedrigeren Porositaten zeigt sich ein wesentlich
steilerer Abfall. In diesem Porositéatsbereich weisen vor allem feucht kompaktierte und
kristallwasserhaltige Proben sehr niedrige Durchléssigkeiten auf, die teilweise noch

unter 51023 m? und damit im Bereich des ungestorten Salzgesteins liegen.
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" Die zeitliche Anderung der Permeabilitat von druckbeaufschlagtem Salzgrus infolge der
Kriechkompaktion wurde in Langzeitversuchen mit Uberlagerungsdriicken von 20 MPa
untersucht. Hierbei wurden Proben mit unterschiedlicher Anfangspermeabilitat, Salzart
und Feuchtegehalten eingesetzt. Die Messungen zeigen nur fir die Proben mit

0-15 2

Anfangspermeabilitdten von weniger als 1 m~ eine zeitliche Permeabilitatsab-

“ nahme, deren GréBe mit der Salzart und der Feuchte korreliert ist.

Der diffusive Gastransport erfolgte in den insgesamt 150 bei Raumtemperatur unter-
suchten Proben Uberwiegend durch Ficksche Diffusion. Fir Proben mit Permeabilitaten
zwischen 1,710 <k < 7-1 02! m? wurden bei einem mittleren Gasdruck von 0,12 MPa
effektive binare Diffusionskoeffizienten zwischen 1-10” und 6-107'2 m?s ™ ermittelt. Ein
Vergleich der diffusiven und advektiven Anteile am Gastransport hat ergeben, daB bei
Permeabilitaten >107'® m? und Druckdifferenzen >0,1 MPa der diffusive Anteil vernach-

lassigbar ist.

4.2 Permeabilitét in der Auflockerungszone

Bei der Auffahrung von Hohlrdumen im Salzgebirge (Strecken, Kammern, Bohrlécher,
Schéachte etc.) bilden sich durch Spannungsumlagerungen Auflockerungszonen. Dieses
sind Bereiche, die die HohlrAume saumartig umschlieBen und in denen die Permeabili-
tat gegentiber dem ungestdrten Steinsalz um mehrere GréBenordnungen erhéht sein
- kann. Deswegen stellen derartige Auflockerungszonen flir Gase und Laugen potentielle
Wegsamkeiten dar, die bei der Auslegung von VerschluBbauwerken bercksichtigt wer-

den mussen.

Die grundlegenden Vorstellungen flr die Entstehung und das WiederschlieBen der Auf-
lockerungszonen in Steinsalz und deren Eigenschaften beziglich des Transports von-
Gasen und Flussigkeiten wurden im 9. Beitrag dargelegt. Die ausfiihrlichen Aufzeich-

nungen zu diesem Beitrag sind im Anhang enthalten.

Die hydraulischen Parameter der Auflockerungszonen im Salzgestein, insbesondere
diejenigen, die fiir eine Beschreibung der Zweiphasenstrdmung von Gas und Lauge not-

- wendig sind, sollen in einem In-Situ-MeBprogramm, das derzeit im Salzbergwerk Asse



-11 -

durchgeflhrt wird, ermittelt werden (Beitrag Nr. 7). In diesem Versuch werden Gas- und
Laugeninjektionstests in abgepackerten Vertikalbohriéchern durchgefiihri. Aus den
MeBergebnissen sollen die gesuchten Parameter Uber eine Anpassung an Modellrech-
nungen abgeleitet werden. Die In-situ-Messungen werden durch begleitende Geolek-
trik-Messungen sowie durch Labormessungen von relativen Permeabilitdten erganzt.
Wegen technischer Schwierigkeiten mit dem verwendeten Packersystem konnten auf

- diesem Workshop aber noch keine endgultigen MeBwerte prasentiert werden.

4.3 Geomechanische Aspekte bei der Auslegung von Gasspeicherkavernen

Seit vielen Jahren liegen bereits praktisch gewonnene Erfahrungen aus dem Bereich
der Errichtung und dem Betrieb von groBraumigen Kavernen zur Gasspeicherung in
Salzstdcken vor. Die Grundlagen fir die Auslegung und die Festlegung der Parameter
fir den optimalen Betrieb solcher Hochdruck-Gasspeicherkavernen wurden in einem
Ubersichtsvortrag (Beitrag Nr. 10) vorgestellt. Derartige Kavernen haben ein Volumen in
der GréBenordnung von 500.000 m® und werden mit Speicherdriicken im Bereich zwi-
- schen 4 bis 15 MPa betrieben.

Der bei der Gasspeicherung anstehende Innendruck wirkt sich gunstig auf die Kontur-
stabilitdt und Betriebssicherheit der Kavernen aus. Dieser darf einen unteren Grenz-
wert, der aus den Anforderungen nach mdglichst hoher Konturstabilitdt und der Verhin-
derung von Abschalungen resultiert, nicht unterschreiten. Die Obergrenze wird durch
die Anforderung bestimmt, daB am Kavernenrand keine Zugspannungen auftreten und
damit im Gebirge keine Frac-Vorgange oder keine weitrdumigen Auflockerungen hervor-
gerufen werden kdnnen. Die Verhélinisse kbnnen mit entsprechenden gebirgsmechani-

schen Rechenprogrammen in der erforderlichen Genauigkeit beschrieben werden.

- Auch wenn die Grenzwerte firr den Druck bei der Gasspeicherung eingehalten werden,

sind die méglichen Betriebsdauern derartiger Kavernen auf Zeitrdume in der GréBen-
ordnung einiger Jahrzehnte beschrankt. Fir die Stillegung ausgedienter Kavernen mis-
sen Sicherheitsnachweise gefihrt werden, wobei &hnlich wie bei stillgelegten Salzberg-
werken zur Verbesserung der Standsicherheit beim Betrieb auch eine Flutung mit

Salzlaugen mdéglich ist.
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5 Modellierung des Gasverhaltens in Endlager-Sicherheits-
analysen
5.1 Gastransport im ungestorten Endlager

Die Modellierung des Gastransports durch die geotechnischen Barrieren, die Auflocke-
| rungszone und das Salzgestein als einphasiger Diffusions- und KonvektionsprozeB
kann mit Rechencodes durchgefiihrt werden, die schon seit Iangerem verflgbar sind.
Zur Quantifizierung der fur die Modellierung erforderlichen Daten wurden umfangreiche
Untersuchungen durchgefihrt (vgl. z. B. die Beitrdge Nr. 7 und 8).

Als Beispiel fur den Stand der Modellierung der Konsequenzen der Gasbildung wurde
eine Auslegungsrechnung fir einen In-Situ-Versuch zur Erprobung von HLW-Bohrloch-
verschltssen vorgestellt (Beitrag Nr. 6). Auch fir diesen Fall, bei dem die Freisetzung
geogener und radiolytisch gebildeter er Gase relativ am gréBten ist, hatte Vorausbe-
rechnungen ergeben, daB die Korrosionsgasbildung den dominierenden Beitrag flr den
Gasdruckaufbau liefert. Die resultierenden Druckverteilungen werden entscheidend
" durch die Permeabilitaten in den durchstrémten Medien, also dem Versatz, der Aufloc-
kerungszone, dem ungestorten Gebirge und dem BohrlochverschluB, bestimmt. Da sich
diese Permeabilitdten in realen Systemen Uber sehr groBe Wertebereiche erstrecken
kénnen, wurden diese in verschiedenen Rechenlaufen fir innerhalb der in Frage kom-

menden Bandbreiten variiert.

Die Rechnungen ergeben, daB die Maximaldriicke bereits nach etwa 20 Jahren, d.h.
zumeist noch innerhalb der Betriebsphase, auftreten. Trotz der groBen, durch die Rech-
nungen abgedeckten Bandbreiten der Permeabilitdten von mindestens 4 GréBenord-
nungen liegen die berechneten Druckspitzen in dem engen Bereich zwischen 1 bis 3
MPa, das System reagiert also relativ wenig auf Anderungen der Permeabilitat. Derar-
 tige Driicke stellen weder in der Betriebs- noch in der Nachbetriebsphase ein Sicher-
heitsproblem dar. Dasselbe trifft auch auf die berechneten Gasfreisetzungsraten in das

bewetterte Grubengebaude zu.
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Im 12. Beitrag wird Uber die Auswirkungen der Gasbildung in einem realen Endlager
berichtet. Fir das Beispiel des ERA Morsleben wurden mit dem Zweiphasen-Programm
TOUGH2 (s. a. die Beitrédge 14 und 15) Rechnungen durchgefiihrt, die in erster Linie zur
| Festlegung der Dichtigkeitsanforderungen an die technischen Barrieren des Endlagers
dienen. In den Rechnungen wurden einzelne Parameter, wie die Korrosionsgeschwin-
digkeit, der Metallanteil im Abfall, Gebirgskonvergenzraten, die Relationen flr die relati-
ven Permeabilitdten usw., systematisch variiert. Als Gasquellterm wurde die Wasser-
stoffentwicklung durch anaerobe Metallkorrosion mit einer Abtragsgeschwindigkeit von
1 um/a unterstellt. Es wird angenommen, daB die fir die Reaktion benétigte Feuchte
z.T. im Versatzmaterial vorhanden ist oder langsam von auBen in den Einlagerungsbe-

reich einsickert.

Die Rechnungen zeigen, daB die Ausdehnung und die Transporteigenschaften der Auf-
lockerungszonen die bestimmende Parameter fiir den Druckaufbau sind, wogegen die
Gebirgskonvergenz hier nur eine untergeordnete Rolle spielt. Unter den realistischer-
weise anzunehmenden Bedingungen bauen sich Driicke auf, die unter dem Gebirgs-
druck liegen und daher unschédlich sind. Wenn jedoch die Permeabilitét der Ver-
schllisse sehr niedrig und die Gasbildungsrate erhéht sind, kénnen gefédhrdende Driicke
erreicht werden. Die Rechnungen zeigen auBerdem eine Abhangigkeit von der jeweils
- gewahlten Kombination der variierten Parameter. Die Rechnungen haben aber fir das
Endlager ERAM, da die genauen Werte fir einige wichtige Eingangsparameter erst
noch ermittelt werden missen, lediglich orientierenden Charakter, insbesondere rei-
chen die vorhandenen Kenntnisse derzeit noch nicht flir die Festlegung konkreter Dich-

tigkeitsanforderungen an AbschluBbauwerke fiir das ERAM aus.

5.2 Gastransport bei einem stérfallbedingten Laugenzutritt in der Nachbe-
triebsphase

Im 11. Beitrag wurden Ergebnisse von ersten orientierenden Modellrechnungen vorge-
~ stellt, in denen das komplexe Zusammenspiel von LaugenzufluB, Korrosionsgasbildung,
Gebirgskonvergenz und Druckaufbau untersucht wurde. Die Rechnungen haben erge-
ben, daB die Gasbildung komplizierte Transportvorgange auslésen kann, bei denen in



-14 -

der Regel Zweiphasenstrémungen auftreten. Die Gr6Be und der Verlauf dieser Stré-
mungsvorgéange sind in hohem MaB von den zugrundegelegten Randbedingungen

abhangig.

Einerseits stellt der Gasdruckaufbau in einem Endlagersystem nach einem stérfallbe-
dingten Laugenzutritt einen zusatzlich zur konvergenzbedingten Auspressung aufireten-
den Antriebsmechanismus fir den Laugen- und Schadstofftransport dar. Andererseits
sind aber auch Randbedingungen mdglich, unter denen die Gasbildung zu einer Ver-

minderung oder sogar zur Verhinderung des Radionuklidaustrags fahrt.

Diese Effekte missen in Zukunft noch genauer untersucht werden. Dazu sollen Prinzip-
modelle erstellt werden, an denen der EinfluB der Gasbildung auf die Laugenbewegung
fur bestimmte Teilsysteme des Endlagers, wie beispielsweise Bohrlécher und Einlage-
rungskammern oder -strecken, detailliert untersucht wird. Die Ergebnisse solcher
Modellierungen kénnen dann als neue Modellansétze in die speziellen Rechencodes

zur Untersuchung der Langzeitsicherheit von Endlagern einflieBen.

Der 15. Beitrag enthélt eine Darstellung (iber die Qualifizierung von Zweiphasencodes,
die innerhalb des von der EU organisierten EVEGAS-Projektes erfolgten. Hierbei wur-
den ein analytisch I16sbares Standardproblem (“Buckley-Leverett”) sowie ein Laborexpe-
riment nachgerechnet. In einem weiteren Testfall wurde die Gasausbreitung aus einem
fiktiven, zweidimensionalen Endlagerbereich simuliert. An diesem Vergleich hatten
mehrere Institutionen mit verschiedenen Rechenprogrammen teilgenommen, darunter
auch die GRS mit dem bei ihr verwendeten TOUGH2-Code.

. Die bei einzelnen Testféllen erhaltenen unterschiedlichen Resultate lassen sich haufig
auf die jeweilige Strategie der Modellanwender bei der Umsetzung der Testfallspezifika-
tionen, wie beispielsweise der Definition der Randbedingungen oder sogar auf Anwen-
dungsfehler, zurtckflhren. Der Vergleich hat gezeigt, daB die mit dem TOUGH2-Code
berechneten Ergebnisse als recht zuverlassig angesehen werden kdnnen und sich kei-
ner der Obrigen Codes, die auBerdem an diesen Vergleichen teilgenommen haben, als
- prinzipiell leistungsféhiger erwiesen hat.
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Im 14. Beitrag wurde Uber einige bei GRS vorgenommene Erweiterungen der Basisver-
sion des Zweiphasencodes TOUGH2 berichtet, die fiir die Anwendung im Bereich der
Sicherheitsanalysen fir Endlagersysteme notwendig sind. Dieses sind allem voran die
Modelle zur Beschreibung der Gasbildung sowie des radioaktiven Zerfalls der Schad-
stoffe. Einbezogen werden daneben auch die Gebirgskonvergenz und die damit einher-
gehenden Permeabilitats- und Porositatsdnderungen sowie die Verdrangung von Flui-

den, die molekulare Diffusion und die hydrodynamische Dispersion.

Mit einer derart erweiterten TOUGHZ2-Version wurde der Gas- und Laugentransport im
Endlager fir unterschiedliche Bedingungen untersucht. In Ergdnzung dazu wurde der
Gas- und Stofftransport in einem vereinfachten Grubengebaude unter Berlicksichtigung
der Auflockerungszone, einer variablen, zeitabhéngigen Porositatsabnahme und eines
FAIuidgemisches analysiert. Aus den bisherigen Analysen wurde gefolgert, daB die vor-
gestellte TOUGH2-Version fir Analysen des Gas- und Stofftransports in salinaren End-

lagersystemen als geeignet angesehen werden kann.
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6 Resiimee

- 6.1 Themenkomplex Gasbildung

Die auf dem Workshop prasentierten neuen Untersuchungsergebnisse haben die
bestehende Einschéatzung bekréftigt, daB die Wasserstoffbildung durch anaerobe
Metallkorrosion der dominierende Gasproduktionsmechanismus ist, der den Druckauf-
bau im Endlager bei einem Laugenzutritt bestimmt. Die Geschwindigkeit der Umset-
zung hangt vom lokalen Feuchteangebot und der Temperatur ab. Bei Baustéhlen finden
auch in natdrlich feuchtem Steinsalz Umsetzungen statt, die mit vergleichsweise niedri-
ger Geschwindigkeit ablaufen. An zweiter Stelle rangiert nach heutigem Kenntnisstand
die mikrobielle Gasproduktion, fiir die jedoch keine neuen Untersuchungsergebnisse

vorgestellt wurden.

Eine bedeutende y-radiolytische Wasserstoffproduktion tritt nur bei der Bohrlochlage-
rung von HLW-Kokillen auf und stellt insgesamt kein Sicherheitsproblem dar. Die Bil-
dungsraten sind im wesentlichen bekannt und nur fir Lauge im Kontakt mit HLW von
eventuellem Einflu3 auf die Sicherheit, wogegen dieser Effekt in festem Steinsalz ver-
nachlassigbar ist. Es ist noch nicht geklart, ob im Zusammenhang mit Langzeiteffekten
und Laugenzutritts-Szenarien auch die a-radiolytische Wasserstoffbildung eine Rolle

spielen kann.

In der Diskussion wurde die Empfehlung gegeben, die im Forschungszentrum Jilich im
Rahmen der Produktkontrolle gewonnenen Daten Uber die gebindeinterne Gasbildung
. statistisch auszuwerten, so daB diese in den Sicherheitsanalysen in Form statistischer

Verteilungsfunktionen bertcksichtigt werden kénnen.

Die im Endlager gebildeten Gase beeinflussen offenbar das dortige chemische Milieu.
Es ist aber zum gegenwartigen Zeitpunkt relativ unbekannt, welche Bedeutung dieser
Erscheinung im Hinblick auf die Langzeitsicherheit von Endlagern zuzumessen ist. Aus-
sagen zu diesem Thema sind auch in dem dreizehnten Beitrag zu finden, dessen
Schwerpunkt aber eher auf der Modellierung der geochemischen Vorgénge im Endlager

liegt.
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6.2 Themenkomplex Verhalten und Wirkung der Gase im Endlager

Die verfligbaren Permeabilitats- und Diffusionsdaten fiir Steinsalz und Salzgrus sind
mittlerweile in ausreichendem Umfang bekannt; nur im Bereich sehr niedriger Salzgrus-
porositat sollten die Datenbasis und die formelmaBige Beschreibung noch verbessert

werden.

Auch in einem ungestdrten Endlager findet wegen der im Salzgestein vorhandenen
geringen Feuchte eine langsam ablaufende Gasbildung durch anaerobe Korrosion statt.
Langfristig geschwindigkeitsbestimmend fiir diesen Vorgang ist die Nachlieferung von
Feuchte aus entfernteren Gebirgsbereichen. Der TransportprozeB, nach dem die
Feuchte in langen Zeitrdumen (ca. 10° Jahre) in Kontakt mit den Metallen kommt, muB
noch weiter aufgeklart werden und muB quantitativ beschrieben werden kdnnen. Das

gleiche gilt auch grundsétzlich flir andere korrosive Medien wie HoS und HCI.

Die in den hierzulande eingesetzten Rechencodes flir Langzeitsicherheitsanalysen
implementierten Materialeigenschaftsrelationen wurden z.T. seit mehr als 10 Jahren
nicht mehr geéndert und entsprechen eventuell nicht mehr dem aktuellen Stand. Daher
sollten das verwendete Stoffgesetz fiir Salz, die Permeabilitdts/Porositatsrelation flr

Salzgrus etc. in dieser Hinsicht Gberprift werden.

Der aktuelle Kenntnisstand Uiber die Ausdehnung, die Eigenschaften der Auflockerungs-
zonen im Salzgestein und GOber die Vorgange, die zu deren Ausheilung fihren, ist noch

unzureichend.

6.3 Themenkomplex Modellierung

Die Gasproduktion kann sich je nach den vorliegenden Bedingungen sowohl positiv als
auch negativ auf die Langzeitsicherheit eines Endlagers im Salinar auswirken. Es ist
daher zweckmaBig, diese Tatsache bereits bei der Auslegung des Endlagers im Hinblick
auf eine Optimierung zu bericksichtigen. Insofern stellt die Gasbildung flir den Fall des
ungestorten Endlagers nach allen bisher vorliegenden Ergebnissen nach der Ansicht

der Teilnehmer an diesem Workshop kein Problem dar.
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- Die Auswirkung der gebildeten Gase auf das chemische Milieu und die ablaufenden
chemischen Reaktionen - und damit auch u.a. auf die Mobilitat der Schadstoffe - unter

gestorien Endlagerbedingungen ist noch nicht ausreichend bekannt.

Dieselbe Feststellung trifft auch auf einzelne EinfluBgréBen fiir die Zweiphasenstro-
mung in pordsen bzw. aufgelockerten salinaren Medien zu. Dieses sind beispielsweise

~ der kritische Gasdruck, die relativen Permeabilitaten und der Kapillardruck.

Die Modellierung des Gastransports im ungestérten Endlager als einphasiger Konvekii-
onsprozeB stellt kein Problem mehr dar. Die Rechencodes zur Beschreibung von Zwei-
phasenstrémungen, die flr die Modellierung des Gas- und Laugentransports beim
Ablauf der Szenarien mit unterstelltem Laugenzutritt erforderlich sind, sind im Prinzip
bereits verfligbar. Sie missen jedoch noch derart erganzt werden, daB die endlager-
spezifischen Wechselwirkungen des Gastransports mit Gasbildung und geomechani-
schen und chemischen Prozesse im Endlager berlicksichtigt werden. Die hierbei anste-
henden Arbeiten missen entsprechend den Anforderungen eines Genehmigungsver-

fahrens fir ein Endlager im Salz ausgerichtet werden.
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7 Anhang: Schriftliche Fassungen der Beitrage

In dem nachfolgenden Anhang sind die schriftlichen Unterlagen zu den einzelnen Bei-
tragen dieses Workshops enthalten, die von den Autoren zur Verfligung gestellt wurden.

Die Reihenfolge entspricht dem Programm des Workshops und ist ebenfalls aus der

Tabelle in Kapitel 1 ersichtlich.
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EINFUHRUNG

K. D. Closs
FZK/PTE

Wie bei allen Abfalldeponien spielt auch in einem Endlager fur radioaktive Abfal-
le die Entstehung und der Verbleib von Gasen eine wichtige Rolle. Im Rahmen ei-
nes Planfeststellungsverfahrens sind zum einen Angaben zu machen zur Gaspro-
duktion, d.h. zu Art und Menge der gebildeten Gase, zum anderen muf3 darge-
legt werden, wie diese Gase im Grubengebdude und durch das Barrierensystem
transportiert werden. Sodann ist zu analysieren, ob und ggf. welche sicherheits-
technischen Auswirkungen hierdurch auf die Betriebs- und Nachbetriebsphase
des Endlagers zu erwarten sind.

Werden radioaktive Gase wie z.B. C-14, H-3 oder Kr-85 aus den Abfillen in die
Wetterfihrung eines Endlagerbergwerkes freigesetzt, so kénnte es wahrend der
Betriebsphase zu einer radiologischen Belastung des Betriebspersonals und der
Umgebungsbevélkerung kommen. Bilden sich ziindféhige Gase wie z.B. H, oder
CH,, so kdnnten explosible Gemische entstehen und moglicherweise Detonatio-
nen im Grubengebdude hervorrufen.

Sicherheitstechnische Auswirkungen auf die Nachbetriebsphase kénnten darin
bestehen, daB es durch die Bildung von Gasen zu einem Druckaufbau im Endlager
kommt und die Integritédt der Barrieren, vor allem der geologischen Barriere, be-
eintrédchtigt wird. Ferner ist nicht auszuschlieBen, daB Transportvorgénge von
z.B. kontaminierten Flussigkeiten durch Gase beschleunigt werden.

Eine umfassende Bestandsaufnahme zum Thema “Produktion und Verbleib von
Gasen im Grubengebé&ude eines salinaren Endlagers” wurde im Jahre 1991 von
der Gesellschaft fir Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) im Auftrag des damali-
gen Instituts fur Tieflagerung des Forschungszentrums fiir Umwelt und Gesund-
heit (GSF) durchgefuhrt [1], wobei der Schwerpunkt auf Aspekten der Nachbe-
triebsphase lag. Neben einer Diskussion des Kenntnisstandes zu den Gasbildungs-
mechanismen wurden auch die existierenden physikalischen und chemischen Mo-
delle zum Transportverhalten der Gase dargestellt und ihre Umsetzung in Re-
chencodes inclusive deren Verifizierung und Validierung diskutiert. Primares Ziel
dieses Statusberichtes war es, die noch bestehenden Kenntnisliicken zu identifi-

o
ot
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zieren, hinsichtlich ihrer Bedeutung zu wichten und daraus FuE-Bedarf abzulei-
ten.

Die folgenden Ausfihrungen fassen die wesentlichen Aussagen dieses Berichtes
zusammen, und es wird interessant sein, aus den anschlieBenden Fachbeitragen
zu diesem Workshop zu entnehmen, in welchem Umfang die damals identifizier-
ten Kenntnisliicken inzwischen geschlossen worden sind bzw. welche neuen Fra-
gestellungen sich in der Zwischenzeit ergeben haben.

Folgende Gasbildungsmechanismen sind bei der Endlagerung radioaktiver Abfél-
le zu bertcksichtigen:

Radiolyse

Korrosion

Mikrobielle Zersetzung
Thermische Gasfreisetzung
Priméare Gasfreisetzung

Der damalige Kenntnisstand zu diesen Gasbildungsmechanismen [48t sich nach
[1] folgendermaBen beschreiben:

Gasbildung und Radiolyse

Die Radiolyse, d.h. die durch radioaktive Strahlung bewirkte Zersetzung von Ma-
terialien, stellte 1991 den am langsten und intensivsten untersuchten Mechanis-
mus der Gasbildung im Endlager dar. Der Schwerpunkt lag dabei auf der experi-
mentellen Bestimmung der radiolytischen Gasbildungsrate des Abfallproduktes,
jedoch wurden auch Prozesse im Versatz oder Wirtsgestein analysiert.

Die radiolytische Gasbildung spielt vor allem in zementierten, bituminierten und
unverfestigten Abfallprodukten eine Rolle, d.h. bei schwach- und mittelaktiven
Abféllen. MeBwerte lagen fur alle infrage kommenden Abfélle vor. Ergénzende
Einzeluntersuchungen waren nach damaliger Einschatzung lediglich erforderlich
fir die a-Radiolyse von Harzen, fir die Diskriminierung des Anteils der a-
Radiolyse von Feldklarschlamm und fiir den EinfluB von Zuschlagstoffen, sofern
sie fir einzelne Abfallprodukte in Erwdgung gezogen werden.

Die radiolytische Gasbildung in Salzgrus und Salzgestein konnte bereits 1991 als
weitgehend geklart gelten. Untersuchungsbedirftig war lediglich die Herkunft
von CO, als der dominierenden Gaskomponente.
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Auch die Radiolyse in Laugen war als separates Thema hinreichend untersucht
und sogar von ihren theoretischen Grundlagen schon teilweise erschlossen. Defi-
zite ergaben sich insbesondere bei der Wechselwirkung mit anderen gasbilden-
den Prozessen und bei der Radiolyse unter den Bedingungen eines massiven Lau-
genzutritts.

Gasbhildung durch Korrosion

Die Tatsache, daB es bei der Korrosion von Metallen zur Gasbildung, insbesonde-
re zur Wasserstoffbildung kommen kann, ist ein seit langem bekanntes Ph&no-
men. Trotzdem ist der korrosionsbedingten Gasbildung im Endlager erst relativ
spat die erforderliche Aufmerksamkeit zuteil geworden. Dies mag zum Teil daran
liegen, daB Korrosionsprozesse zunachst primér unter dem Aspekt der Standzei-
ten von Behaltern oder sonstigen Einbauten diskutiert worden sind. Heute ist be-
kannt, daB die Korrosion maBgeblich zur Wasserstoffbildung im Endlager bei-
tragt.

Zwar lag 1991 eine Vielzahl von Untersuchungen tber Korrosionsraten von Me-
tallen in Abh&ngigkeit von unterschiedlichsten Umgebungsbedingungen vor. Da
jedoch nicht jede Korrosionsreaktion zwangsldufig zur Gasbildung fihrt, konn-
ten diese Daten nicht in jedem Fall problemlos in Wasserstoffbildungsraten um-
gerechnet werden. Nur in Ausnahmeféllen waren H,-Bildungsraten direkt gemes-
sen worden. Oft genug traten dabei Abweichungen zwischen beiden MeBmetho-
den auf. Daher wurde damals eine durchgehende Direktmessung der H,-Bildung
an den im Endlager eingesetzten Werkstoffen empfohlen.

Ein weiteres Problem wurde darin gesehen, daB alle Angaben zu Korrosions- oder
Wasserstoffbildungsraten einen zeitlich konstanten Verlauf der Korrosion sugge-
rieren. Da dies aber theoretisch nicht in jedem Fall zu erwarten ist, wurde auBer-
dem angeregt, das Zeitgesetz der Korrosion im einzelnen theoretisch und experi-
mentell besser abzusichern. Nur so lassen sich Uberkonservativitaten im Zusam-
menhang mit den langen Prognosezeitrdumen bei der Endlagerung abbauen.
Grundsatzlich zu klaren blieb ferner die Frage der Aufnahmekapazitat der Metal-
le fir Wasserstoff unter Endlagerbedingungen sowie der EinfluB der Hj-
Permeation auf die Korrosion.

Gasbildung durch mikrobielle Zersetzung |

Wie aus der konventionellen Abfallendlagerung bekannt ist, kbnnen mikrobielle
Prozesse zu erheblicher Gasbildung fiihren. Analoge Gasbildungsmechanismen
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treten bei radioaktiven Abfallen auf, die organische Materialien enthalten. Aller-
dings ist hier zu kléren, inwieweit die Verhéltnisse in einem salinaren Endlager
fur radioaktive Abfalle vergleichbar sind mit denen von konventionellen Depo-
nien.

Aufgrund von Temperatur, Strahlung sowie fehlender organischer Bestandteile
liefern hochaktive Abfélle keine geeigneten Voraussetzungen fir mikrobielle Ak-
tivitat. Bei mittelaktiven warmeproduzierenden Abféllen liegen zwar keine ver-
gleichbar extremen Verhéltnisse wie bei den hochaktiven Abféllen vor. Behin-
dernd fiir mikrobielle Gasbildung wirkt sich hier allerdings der hohe pH-Wert der
Abfalle aus, die allesamt zementiert sind. Ein wesentlicher Beitrag zur Gasbildung
ist primar von schwachaktiven Abfillen mit hoheren Anteilen organischer Be-
standteile zu erwarten.

Der Kenntnisstand zur Quantifizierung der mikrobiellen Gasbildung fir derartige
Abfalle speziell unter den Verhiltnissen eines salinaren Endlagers war 1991 unbe-
friedigend. Wesentliche Fragen waren noch unbeantwortet, so daB selbst die An-
gabe der GréBenordnung fir die Gasbildungsrate noch auf Schwierigkeiten stieB.
Die wesentlichen EinfluBgréBen, die untersucht werden sollten, wurden aufgeli-
stet. '

Thermische Gasbildung

Aufgrund des radioaktiven Zerfalls und der damit verbundenen Warmeentwick-
lung fuhrt die Lagerung radioaktiver Abféalle in tiefen geologischen Formationen
zu einer Aufheizung der Abfallprodukte, des Versatzes und des umgebenden
Wirtsgesteins. In geringerem Umfang kann ferner mikrobielle Aktivitédt zu einer
Temperaturerhéhung im Abfall beitragen. Eine Steigerung des Temperaturni-
veaus kann durch thermische Zersetzung, Verdampfung oder Desorption die Bil-
dung von Gasen bewirken.

Wihrend 1991 die Wasserfreisetzung aus Brennstoff und Beton hinreichend un-
tersucht war und die gebildete Gasmenge in Abhéngigkeit von den Umgebungs-
bedingungen ausreichend quantifiziert werden konnte, war die thermische Gas-
freisetzung aus organischen Mischabfallen nur sehr ungenau bekannt. Es wurde
empfohlen, durch kldrende Versuche die Bandbreite der Prognose wenigstens so
weit einzuschrénken, daB3 eine Beurteilung und Wichtung dieses Beitrages mog-
lich wird. Fur die thermische Gasfreisetzung aus Salz und Salzgrus lagen zahlrei-
che in situ- und Laborergebnisse vor, die fokal starke Schwankungen aufwiesen.
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Hier wurde empfohlen, durch begleitende mineralogische und theoretische Un-
tersuchungen eine Korrelation mit diesen Schwankungen herbeizufiihren.

Primére Gasfreisetzung

Neben der thermisch oder radiolytisch bedingten Freisetzung bzw. Bildung von
Gasen in Salz kommt es bereits beim Auffahren von Bohrléchern, Kammern und
Strecken zur Gasfreisetzung bei Umgebungstemperatur. Der Grund liegt im na-
turlichen Gasgehalt des Salzes, der durch RiBbildung und Auflockerung infolge
der Erschitterungen beim Auffahren austreten kann. Die Gasfreisetzung kann
dabei sowohl von der Hohe als auch der Zusammensetzung her 6rtlich sehr ver-
schieden sein. Die ermittelten Obergrenzen der primaren Gasfreisetzung liegen
jedoch um ca. zwei GréBenordnungen unter denen der thermischen Gasfreiset-
zung. Daherwurde 1991 der SchluB gezogen, daB die primére Gasfreisetzung kei-
nen signifikanten Beitrag zur Gasbildung erwarten 148t.

Neben der Beschreibung des Standes von Wissenschaft und Technik auf dem Ge-
biet der Gasentstehung wurde in [1] auch der damalige Kenntnisstand fir die mo-
dellmaBige Beschreibung des Verbleibs der Gase dargestellt. Neben der physikali-
schen Modellierung der Transportprozesse und der mathematischen Behandlung
dieser Modelle wurde auch die Umsetzung in Computer-Codes sowie die Vor-und
Nachteile der einzelnen Programme diskutiert.

Fur die meisten Transportphanomene existierten 1991 physikalische Modelle, die
die zu erwartenden Prozesse mehr oder weniger prazise und vollstindig beschrie-
ben. Hinsichtlich der Mechanismen mufB man unterscheiden zwischen einem un-
gestorten Zustand des Endlagers und einem Szenario mit Laugenzutritt Gber den
Hauptanhydrit.

Fur die Beschreibung des reinen Gastransports in einem ungestérten Endlager
kénnen die Diffusion und Konvektion von Gasen, insbesondere von Wasserstoff
im Salzgrus des Versatzes, in den Abschlissen und im Salzgestein als hinreichende
Modelle gelten. Bedarf bestand hier insbesondere an MeBdaten der Diffusions-
konstanten in den AbschluBbauwerken sowie im Salzgestein. Ferner war zu kla-
ren, welchen EinfluB die Auflockerungszone auf die Diffusionskonstante besitzt,
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um beurteilen zu kénnen, in welchem Umfang der Gastransport Gber die Ab-
schlusse bzw. iber die Auflockerungszone erfolgt.

Fur den Fall eines Laugenzutritts Gber dem Hauptanhydrit bildet sich hinsichtlich
des Gastransportes eine mehr oder weniger ausgepragte Zweiphasenstromung
aus, die in Form verallgemeinerter Darcy-Gleichungen beschrieben werden kann.
Bedarf bestand hier 1991 in erster Linie an der Messung der entscheidenden Para-
meter wie z.B. Konvergenz des Gebirges als Funktion des sich aufbauenden Gas-
druckes, Porositit und Permeabiltat des Versatzes als Funktion der Konvergenz
bzw. Kompaktion usw. Ferner war zu klaren, ob der Hauptanhydrit, Gber dender
Laugentransport in der Einlauf- und AuspreBphase erfolgt, im Sinne einer konser-
vativen Vorgehensweise als poréses oder gekliftetes Medium zu modellieren ist.

Praktische Erfahrungen zur Berechnung des Verbleibs der gebil-deten Gase in
kluftigem Gestein lagen 1991 vor allem in Schweden, den USA und der Schweiz
vor. Die betreffenden Rechenprogramme lieBen sich aber nicht direkt auf die Pro-
blematik der Zweiphasenstromung in einer gestorten Salzformation Gbertragen.
Allerdings wurde 1991 auch diskutiert, welche Modifikationen in den einzelnen
Rec}hesn'programmen fiir eine Anwendung in Salz durchgefuhrt werden miBten.
Generell wurde angemerkt, daB eine Validierung der verwendeten Modelle weit-
gehend ausstand.

Inzwischen sind seit Erstellung dieses Statusberichtes 5 Jahre vergangen, und eine
Reihe der damals identifizierten Kenntnisliicken ist abgearbeitet. Wesentliches
Ziel dieses Workshops sollte es daher sein, die in den letzten Jahren erzielten Er-
gebnisse darzustellen und den heute erreichten Kenntnisstand zu dokumentie-
ren.

Literatur

[1] W. Miiller, G. Morlock, C. Gronemeyer: “Produktion und Verbleib von Gasen
im Grubengelidnde eines salinaren Endlagers - Statusbericht”, GSF-Bericht
3/92, GSF-Forschungszentrum fiur Umwelt und Gesundheit (1991)
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Natiirliche Gase im Salzgestein

Freisetzung und Verbleib

Norbert Jockwer
GRS-Fachbereich
Endlagersicherheitsforschung
Theodor-Heuss-StraBe 4
D-38122 Braunschweig

Das Salzgestein der Norddeutschen Salzstécke, in denen radioaktive Abfille endge-
lagert werden sollen, besteht aus dem Hauptmineral Halit sowie den Nebenmineralen
(1 - 10 Gew. %) Polyhalit, Anhydrit, Kieserit und Spuren (<<1 Gew. %) an Sylvin,
Langbeinit, Karbonaten, Tonen und organischen Komponenten. Weiterhin sind auf
den Korngrenzflachen oder in mikroskopischen (1 > 1 mm) mikroskopischen (< 1 mm)

und submikroskopischen Einschliissen Lauge und Gase gebunden.

Infolge von bergménnischen Aktivititen- Anlegen von Strecken, Kammern und Bohr-
I6chern - in Zusammenhang mit der Endlagerung radioaktiver Abfélle oder infolge der
Temperaturerhdhung durch die eingelagerten Abfalle wird das natiirliche Gleichge-
wicht gestért und die gebundenen Gase und Laugen werden freigesetzt.

Fir die Entwicklung der Langzeitsicherheit sind die natiirlich im Salzgestein vorhan-
denen Gase von Bedeutung, da sie einerseits direkt in Wechselwirkung mit den Abfzl-
len treten kdnnen (Korrosion) und andererseits Transportmedium fiir eventuell freige-
setzte Radionuklide sein kdnnen.

Im Salzbergwerk Asse wurden seit mehreren Jahren Untersuchungen zum Gasgehalt
im Steinsalz, zur Gasfreisetzung und zur Gleichgewichtskonzentration der Gase in
abgeschlossenen Bereichen durchgefiihrt.

Bei Auffahr- und Bohrarbeiten wurden aus verschiedenen Bereichen des Salzberg-
werks Asse Gesteinsproben, Bohrkerne und geschnittenes Material von 1 bis 5 kg
entnommen und in hierfiir entwickelte Entgasungsbehalter zur Ermittlung des Gasge-
haltes und der Gasfreisetzung eingelagert. Es hat sich jedoch gezeigt, daB diese
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MeBergebnisse nicht représentativ fiir die im Salzgestein vorhandenen Gase waren,
da einerseits bereist bei der Gewinnung der Proben ein undefinierter aber nicht zu
vernachldssigender Anteil der gebundenen Gase entweicht und andererseits die auf
den Korngrenzflichen adsorptiv gebundenen Gase bei Normaltemperatur nur z. T.
freigesetzt werden. Wird das Probenmaterial in den Entgasungsbehilter aufgeheizt,
um eine vollstdndige Gasfreisetzung zu erhalten, so werden gleichzeitig durch thermi-
sche Zersetzung und Oxidation der Neben- und Spurenbestandteilen Gase erzeugt
und freigesetzt. Qualitativ und quantitativ sind die thermisch erzeugten von den ther-
misch freigesetzten Gasen nicht zu unterscheiden. Die Ergebnisse dieser Untersu-
chungen werden daher im folgenden Beitrag:

~Gaserzeugung durch Radiolyse und Warmeentwicklung*
prasentiert.

Im Rahmen dieses Beitrages werden die In-situ-Untersuchungen und Ergebnisse der

Gasfreisetzung, die im Salzbergwerk Asse durchgefiihrt wurden, zusammengestelit.

Zur Ermittlung der Gasfreisetzung und der sich einstellenden Gleichgewichtskonzen-
tration unter den gegebenen Gebirgsbedingungen wurden in den verschiedenen Be-
reichen des Salzbergwerks Asse im StaBfurt- und Leine-Steinsalz etwa
100 Bohrlcher mit einer Tiefe von 5 bis 25 m und einem Durchmesser von 70 bis
120 mm angelegt und mit speziellen Packern aus Viton und Teflon gasdicht ver-
schlossen. Durch diese Packer fiihrte fiir die Gasprobenahme aus dem abgeschlos-
senen Bohrlochbereich eine Teflonleitung, die mit einem teflonbeschichteten Stahl-

ventil verschlossen wurde.

Der abgeschlossene Bohrlochbereich wurde zu Versuchsbeginn mit hochreinem
Stickstoff intensiv gespiilt um einen definierten Ausgangszustand zu erhalten. Uber
das Ventil und die Teflonleitung konnten dann im Abstand von 1 bis 6 Monaten aus
dem abgeschlossenen Bohrlochbereich Gasproben fiir die qualitative und quantitative
Analyse entnommen wurde. Etwa nach 1 bis 3 Jahren stellte sich in den Bohrléchern
ein stationdrer Zustand ein, wobei selbst in wenigen Metern voneinander entfernte

Bohrlécher die sich einstellende Konzentration sich sehr stark unterschieden.
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In Tabelle 1 sind die Maximalwerte der verschiedenen Gaskomponenten aufgefiihrt.
Die Komponenten HCI, Cl,, H,S und SO, in Verbindung mit der relativen Feuchte von
40 bis 60 % sind fiir die Endlagerung von radioaktiven Abfillen von Bedeutung, da die
Komponenten zur Korrosion der Einlagerungsbehélter und von metallischen Abfillen
und somit zur Entwicklung von Wasserstoff und zur Zersetzung der Verfestigungsma-
trix (Beton) fiihren.

Tabelle 1: Maximale Konzentration der Gaskomponenten in gasdichten
Bohrléchern bei natiirlicher Gebirgstemperatur (35 °C) in einer
Stickstoffmatrix '

CO, bis zu 600 vpm (cm®m®)
CO biszu 2 vpm
H, biszu 300 vpm
CH, biszu 300 vpm

héhere Kohlenwasserstoffe bis zu 100 vpm

Korrosive Gase

HCI biszu 280 vpm

Cl, biszu 2 vpm

H,S bis zu 8260 vpm (0,6 Vol %)

SO, biszu 25 vpm

H,O relative Feuchte 40 - 60 % bei 35 °C

Im Salzbergwerk Asse wurden Techniken entwickelt, um von unter Tage groBkalibrige
Bohrlgchern (Durchmesser bis zu 1,00 m) mit Teufen bis zu 600 m fiir die Endlage-
rung von hoch- und mittelradioaktiven Abfallen zu erstellen. Neben der Bohrlochtech-
nik wurden gleichzeitig die notwendigen MeB- und Uberwachungstechniken erarbeitet
und erprobt.

Da das Salzgestein potentieller Endlagerhorizonte im Porenvolumen Gas unter ho-
hem Druck (ca. 100 bar) gespeichert haben kann und groBkalibrige Bohrungen nicht
mit Preventer erstellt werden kénnen, ist es notwendig, unbekannte Bereiche durch

kleinkalibrige Bohrungen, die mit Preventer erstellt werden, zu erkunden. Diese Er-
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kundungsbohrungen werden im allgemeinen mit Laugespiilungen erstellt, wodurch die
Endlagerhorizonte perforiert und durchfeuchtet werden.

Frihzeitig ergab sich daher die Frage, ob durch ein MeBsystem, das wéhrend der
Bohrarbeiten die aus dem Gebirge und dem Bohrgut freigesetzten Gaskomponenten
kontinuierlich erfaBt, die notwendigen Erkundungsbohrungen reduziert werden kén-
nen.

Daher wurden MeB- und Analysenmethoden zur Bestimmung der Gaskomponenten in
der Férderluft des Bohrgutes entwickelt.

Aus Untersuchungen, die im Rahmen anderer Forschungsvorhaben zur Endlagerung
radioaktive Abfélle durchgefiihrt wurden, ergaben sich fiir das Salzgestein im Berg-
werk Asse die folgenden durchschnittlichen Gasgehalte:

Kohlendioxid = 20 NI/m®Salz
Schwefelwasserstoff = 5 NI/m®Salz
Methan =100 NI/m®Salz
1 Nl Gas = 1 Literbei20°C und 1 bar

In lokal begrenzten Bereichen hoher Porositdt (z. B. Anhydritlagen) kann der Gasge-
halt sehr viel gréBer sein und auBerdem unter hohem Druck (bis 100 bar) stehen. Bei
Durchbohren dieser Bereiche kann das darin gespeicherte Gas schlagartig austreten
und dabei den Bohrbetrieb bzw. den Grubenbetrieb beeintréachtigen.

Um den Bohrfortschritt entsprechend zu steuern und gegebenenfalls friihzeitig be-
triebliche MaBnahmen einzuleiten (Anderung der Wetterfiihrung, Einstellen der Bohr-
arbeiten), muBte eine MeBapparatur entwickelt werden, mit der wihrend der Bohrar-
beiten der Gasgehalt der Férderluft, mit der das Bohrgut ausgetragen wird, kontinuier-
lich bestimmt werden kann. Von dem GSF-Forschungszentrum fiir Umwelt und Ge-
sundheit wurden in Zusammenarbeit mit der Firma Turmag die technischen Kompo-
nenten sowie die Bohrverfahren zur Erstellung groBkalibriger Bohrldcher mit Teufen
bis zu 600 m von unter Tage entwickelt. die fiir die Analyse der Gaskomponenten in
der Forderluft relevanten Parameter dieser Bohrverfahren sind:



A-11

Bohrlochdurchmeser: 0,5-1,0m
Bohrgeschwindigkeit: 1,0 bis 2,0 m/h
Bohrvolumen: 0,5-1,0 m*h
Forderluft fiir den

Transport des Bohrgutes: 20 - 40 m*/min

1200 - 2400 m*min
Druck der Férderluft 4 -6 bar

Unter der Annahme, daB 0,5 m® Salzgestein pro Stunde erbohrt werden und 1000 m®
Luft fiir die Férderung dieses Bohrgutes benétigt sind, ergeben sich mit den zuvor
erwahnten Gasgehalten des Salzgesteins die folgenden ermittelten Gaskonzentratio-
nen in der Forderluft:

Kohlendioxid 100 ml/m®Luft= 100 vpm
Schwefelwasserstoff 2,5 m/m’ Luft= 2,5 vpm
Methan 50 ml/m®Luft= 50 vpm

Werden Schichten hoherer Porositat durchbohrt, kann die Konzentration wesentlich
groBer sein.

Das Prinzip der Bohranlage mit der dazugehdrigen Probenahme fiir die Gasanalyse
der Forderluft ist in Abbildung 1 dargestellt.

Vom Kompressor werden 20 bis 25 m® Luft pro Minute mit ca. 6 bar erzeugt und tber
eine Schlauchleitung bis in die Bohrkrone geleitet. In einer Zellenradschleuse wird das
geschnittene Bohrgut in den Luftstrom geférdert und (iber das Bohrgesténge durch
das Antriebsaggregat in den Staubabscheider geleitet. Fiir die Gasanalyse werden
aus der Forderluft vor Eintritt in den Abscheider geleitet. Fiir die Gasanalyse werden
aus der Forderluft vor Eintritt in den Abscheider etwa 10 | Luft pro Minute entnommen,
tber einen Feinstaubabscheider vom Feststoffanteil gereinigt und zur Gasanalyseap-
paratur geleitet. Mit Hilfe einer Membranpumpe wird sichergestellt, daB immer aus
einem konstanten Volumenstrom der Gasgehalt der Forderluft analysiert wird. Uber
Ventile und zuséatzliche Leitungen kénnen neben der ausziehenden auch die einzie-
hende Férderluft, die Grubenluft oder Kalibriergase analysiert werden.
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An einem separaten Abgang zwischen Membranpumpe und Analysenapparatur kdn-
nen Gasproben fir die Analyse im Labor zur zusétzlichen Uberpriifung entnommen
werden.

Die Konzentrationen werden am Analysegerate digital angezeigt und zusétzlich auf
einem Mehrkanalpunktdrucker kontinuierlich {iber die Zeit aufgezeichnet. Uber analo-
ge Ausgédnge mit einem konzentrationsproportionalen Strom zwischen 0 und 20 mA
kénnen die Ergebnisse elektronisch registriert und zum Steuerstand der Bohranlage
Ubertragen werden.

Neben den zuvor erwdhnten Gaskomponenten wird zusétzlich noch die relative Luft-
feuchtigkeit der Forderluft erfaBt, um Information iiber den freien Feuchtigkeitsgehalt

des Salzgesteins, z. B. laugendurchsetzte Anhydritlagen, zu erhalten.

Im folgenden sind die eingesetzten Detektoren fiir die verschiedenen Gaskomponen-
ten mit den sich automatisch einstellenden MeBbereichen zusammengestelit:

— Methan und hdohere Kohlenwasserstoffe
Flammenionisationsdetektor
MeBbereiche: 0- 0,1 vol-%, 0-1,0 vol-% 0-10vol-%

- Kohlendioxid
Infrarotdetektor
MeBbereiche 0- 0,2 vol-% 0-2,0vol-% 0-20vol-%

—  Luftfeuchtigkeit
Halbleiterdetektor
MeBbereiche: 10 - 90 % relative Feuchte bei 35 - 40 °C

—  Schwefelwasserstoff
Halbleiterdetektor
Me Bbereiche: 0 - 20 vpm 0-100 vpm (1vpm = 10" vol-%)

Neben der Analyse der Foérderluft wurden am Ausgang des Staubabscheiders mit
einem speziellen Probennehmer fortlaufend im Abstand von 20 sec etwa 10 g Bohrgu-
tes fir die mineralogische-chemische Analyse im Labor entnommen. Das Bohrgut
wurde zu einer Probe pro Bohrmeter, entsprechend ca. 2 kg, zusammengefaBt und in
gasdicht verschlieBbaren Plastikbehéltern gelagert. Ziel dieser Untersuchungen war
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es, die mineralogische Zusammensetzung des Salzgesteins zu ermitteln und damit
AufschluB dber die Korrelation von Gasgehalten mit der mineralogischen Zusammen-
setzung des Salzgesteins zu erhalten.

In Abbildung 2 sind die Ergebnisse der chemisch-mineralogischen Analyse des Bohr-
gutes in Abhéngigkeit von der Bohrteufe zusammengestellt:

1. Der Halitgehalt in den obersten 25 m liegt zwischen 85 und 95 Gew.%. Im Bereich
von 50 bis 100 m hat er sein Maximum von 97 bis 98 % und nimmt dann mit
zunemender Teufe auf 92 bis 95 Gew.% wieder ab.

2. Der Anhydritgehalten steigt von 0,5 bis 3 Gew.% im oberen Bereich auf 4 bis
7,5 Gew. % im Bereich zwischen 200 und 350 m.

3. Der Polyhalit mit einem Extremwert von 12,0 Gew. % ist nur im Bereich bis 50 m

nachweisbar, d. h. unterhalb von 50 m ist er kleiner als 0,1 Gew.%.

4. Der Wassergehalt hat sein Maximum bei 0,6 Gew.% bei 5 m und nimmt bis zu
einer Teufe von 50 m auf ca. 0,03 Gew.% ab. Im Bereich zwischen 50 und 350 m
liegen seine Werte zwischen 0,.01 und 0,03 Gew. %.

5. Der Magesiumschloridgehalt des druchteuften Salzgesteins schwankt zwischen 5

und 48 ppm (mg/kg) und hat sein Maximum in der Teufe von ca. 95 m.

Da die Analyse des Magnesiumschlorids sehr aufwendig ist, wurden im Rahmen
dieser Arbeit nur punktuelle Proben im Abstand von 10 m untersucht.

Aus diesen Darstellungen geht hervor, daB im Salzgestein bis zur Teufe von 50 m der
Halitgehalt hauptséchlich durch Polyhalit und nur in sehr geringem Umfang durch An-
hydrit erganzt wird.

Unterhalb von 50 m erfolgt diese Erg4nzung ausschlieBlich durch Anhydrit. Hier nimmt
der Halitgehalt langsam ab und der Anhydritgehalt im gleichen MaBe zu.

Der Wassergehalt im Salzgestein dieser Bohrung ist direkt proportional dem Gehalt
an Polyhalit. Im Bereich unterhalb von 50 m, in dem kein Polyhalit mehr nachweisbar
ist, kann das dort noch meBbare Wasser als Haftwasser interpretiert werden.
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Der Gehalt an Magnesiumchlorid korreliert mit keiner anderen Komponente, die
Schwankung scheint rein statistisch zu sein.

Der Magnesiumchloridgehalt kann im Salzgestein als Bischoffit, Carnallit oder als ge-
I6stes Magnesiumchlorid in Fliissigkeitseinschliissen vorliegen.

Bedeutung fiir die Endlagerung hat dieser Magnesiumchlroridgehalt, da sich Magne-
siumchlorid bei Temperaturen oberhalb von 60°C zu Magnesiumhydroxid bzw.
Magnesiumoxid zersetzt und dabei Salzsdure bzw. Chlor freisetzt. Diese Komponen-
ten sind insbesondere mit freigesetztem Wasser fiir die Korrosion von Behaltermate-

rialien und die Entwicklung von Korrosionswasserstoff von Bedeutung.

In Abbildung 3 sind die Ergebnisse der Gasanalytik der aus dem Bohrloch mit dem
Bohrgut ausziehenden Férderluft in Abhéngigkeit von der Teufe dargestelit.

1. Der Kohlendioxidgehalt der Grubenluft und der aus dem Kompressor kommenden
Luft schwankt zwischen 350 und 400 vpm (1000 vpm = 0,1 vol.%).

Sind mehr als 400 vpm Kohlendioxid in der ausziehenden Férderluft, so hat das
Bohrgut bzw. das Gebirge in der Bohrteufe diesen Anteil freigesetzt.

In  Teufen wunterhalb von 150m zeigt sich ein signifikant héherer
Kohlendioxidgehalt im erbohrten Salzgestein. Es gibt eng begrenzte Bereiche
oder diinne Lagen, in denen Kohlendioxid gespeichert ist, die dann beim
Durchbohren zu einem Anstieg des Kohlendioxidgehaltes in der Férderiuft auf
Werte gréBer 1300 vpm (0,13 vol.%) fiihren.

2. Die relative Feuchte der vom Kompressor abgegebenen Férderluft hat einen
konstanten Wert von etwa 12 %. Sie ist niedriger als die der Grubenluft, da am
Ausgang des Kompressors ein Feuchtigkeitsabscheider installiert ist, der taglich
entleert wird.

Im Teufenbereich zwischen 30 und 170 m, in dem die relative Feuchte der
ausziehenden Férderluft niedriger ist als die der einziehenden, hat das Bohrgut
Feuchtigkeit aus der Luft aufgenommen. Ist die relative Feuchte der
ausziehenden Luft signifikant gréBer als 12 %, so bei 25 m, 170 m und unterhalb
von 210 m Teufe, dann sind im Gebirge offensichtlich freie Feuchtigkeit oder
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Laugen vorhanden, die in die Férderluft freigesetzt werden und zu einem Anstieg
der relativen Feuchte fiihren.

3. Der Gehalt an brennbaren Gase, insbesondere Methan und héhere
Kohlenwasserstoffe, ist mit der verwendeten Apparatur erst oberhalb von 5 vpm
eindeutig nachweisbar.

Wie im Diagramm ersichtlich, sind in den Teufenbereichen zwischen 30 und
100m sowie 130 und 200m dinne Lagen im Salzgestein, die
Kohlenwasserstoffe gespeichert haben, was zu einem Anstieg der Konzentration
in der Forderluft auf 20 bis 40 vpm fiihrt.

4. Schwefelwasserstoff in der auszieheden Férderluft konnte weder mit den zur
Vefijgung stehenden MeBgeréten (untere Nachweisgrenze ca. 1 vpm), noch
durch den Geruch (untere Nachweisgrenze 0,1 vpm) nachgeawiesen werden. das
bedeutet, daB der durchbohrte Bereich frei von dieser Komponente ist. In
anderen Bereichen des Salzbergwerkes Asse wurde bei Bohrarbeiten ein starker
Schwefelwasserstoffgeruch beobachtet.

Vergleicht man die aus dem Gebirge in die Férderluft freigesetzten Gase mit der mi-
neralogischen Zusammensetzung des Salzgesteins, so zeigt sich offensichtlich eine
Korrelation zwischen dem Anhydritgehalt und dem Gehalt an Kohlendioxid sowie der
Feuchte im Gebirge. In Bereichen unterhalb von 150 m, in denen der Anhydritgehalt
5 Gew.% Ubersteigt, steigt in der er Forderluft der Kohlendioxidgehalt kurzfristig tiber
1000 vpm und die relative Feuchte iiber weite Bereiche auf 15 % und kurzfristig bis
auf 23 % an.

Zwischen den brennbaren Gasen, insbesondere den Kohlenwasserstoffen und der
mineralogischen Zusammensetzung sowie dem Kohlendioxidgehalt bzw. der freisetz-
baren Feuchte im Salzgestein, besteht nach diesen Untersuchungen kein Zusam-
menhang.

Nach der Erstellung stand dieses 350 m tiefe Bohrloch iiber ca. 2 Jahre offen, um zu
ermitteln, welche Atmosphére sich in einem derartigen Bohrloch langfristig einstellt

und wie sich aus Abfllen freigesetzte Gase ausbreiten.
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Fur diese Aufgabe wurde ein spezieller elektrisch gesteuerter Probenehmer mit einem
Volumen von 2,0 | entwickelt und gebaut, der (iber eine Winde mit einer auf 0,1m
auflésenden Teufenanzeige in das Bohrloch abgelassen werden kann. Das Winden-
seil war gleichzeitig elektrisches Versorgungskabel fiir das Magnetventil und den Kol-
benantrieb des Probenehmers. Zur Ermittlung der Bohrlochatmosphére wird der Pro-
benehmer in eine gewlinschte Teufe abgelassen um in dieser Position 2 | Probe an-
zusaugen. Aus dem wieder gezogenen Probenehmer wird die Gasprobe in einen Lin-
de-Gasbeutel lberfiihrt und im gaschromatographischen Labor analysiert.

In Abbildung 4 sind die Ergebnisse zusammengestellt. Neben Kohlendioxid wurden
keine signifikanten Mengen weiterer Gase gefunden. Fiir die Konzentration von Koh-
lendioxid in der Bohrlochatmosphire zeigt sich keine Teufenabhangigkeit. Die
Schwankungsbreite entspricht der MeBungenauigkeit durch die Probenahme und dem
Analysenfehler.

Zur Ermittlung der Gasausbreitung in diesem Bohrloch wurde mit dem Probenehmer
in 150 m Teufe ein Gasgemisch aus je 20 Vol % der Komponenten Wasserstoff, Heli-
um, Methan, Ethan und Kohlendioxid durch eine 5-mm-Offnung innerhalb von 2 min
injiziert. Der Probenehmer wurde dann (iber die ersten 10 m mit einer Geschwindigkeit
von 10 m/min nach oben gezogen. Durch die langsame Injektion und Probenehmer-
bewegung sollte vermieden werden, daB es zu einer versuchsbedingten Traceraus-
breitung kam.

Nach der Injektion wurde der Probenehmer aus dem Bohrloch gefahren und in der
Strecke durch zehnmaliges Ansaugen und AusstoBen intensiv mit Grubenluft gesplilt,
um eine Kontamination der weiteren Proben und Verfilschung der nachfolgenden
Messungen zu vermeiden. Nach 45 Minuten wurden von oben beginnend aus dem
Bohrloch Gasproben in den Teufen 100, 120, 130, 140, 143, 146, 148 und 150 m

genommen und fiir die spatere Gasanalyse in Linde-Gasbeutel iiberfiihrt.

Durch diese Probenahme von oben nach unten wurde eine zusitzlich die Messungen
verfélschenden Ausbreitung des Tracergases vermieden. Nachteil war jedoch, daB
der Zustand im Bohrloch nicht zu einem bestimmten Zeitpunkt, sondern nur iber ca.
1,5 Stunden zeitlich verzégert erfaBt werden konnte. Die Ergebnisse dieser Aufnahme
sind in Abbildung 5 zusammengestelit.
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Fir die Ausbreitung der Injektionswolke durch Diffusion kann die analytische Glei-
chung fiir einen nach beiden Seiten unendlichen Zylinder aus Jost und Haufe (1972)
Seite 29 angesetzt werden:

C—_S___.exp _.ﬁ_
AVrDt 4Dt

X = Entfernung vom Injektionszentrum [m]
S = Injektionsmenge [m®]

D = Diffusionskonstante [m%s]

t = Zeit nach Injektion [s]

A = Querschnittsfliche des Zylinders [m’]
C = Konzentration am Punkt x [m%m°]

Mit den Diffusionskonstanten der injizierten Gase in Luft von 1 + 10° m®/s (D’Ans, Lax
1992) diirfte sich die Gaswolke mit einer Konzentration oberhalb der Nachweisgrenze

von 2 vpm durch Diffusion innerhalb von 60 bis 90 min maximal 2 m ausbreiten.

Aufgrund der wesentlich gréBeren Ausbreitungsgeschwindigkeit kann gefolgert wer-
den, daB in dem GroBbohrloch mit einer Teufe von 350 m, einen Durchmesser von
60 cm und einem Temperaturgradienten von 10 °C {iber 350 m (35 - 45 °C) eine na-
tirliche Konvektion von 10 bis 15 m/h herrscht. Dies bedeutet fiir ein Endlager, daB
freigesetzte Gase, Aerosole oder fliichtige Komponenten aus eingelagerten Abfillen
in derartigen offenen Bohrlochern mit dieser Geschwindigkeit in die Grubenwetter
transportiert werden.

In Abbildung 4 wurde gezeigt, daB in diesem Bohrloch keine aus dem Salzgestein
freigesetzten Gaskomponenten nachgewiesen werden konnten. Aufgrund der groBen
Konvektionsgeschwindigkeit kommt es in diesem Bohrloch zu einem permanenten
Luftaustausch und bei den geringen Freisetzungsraten der im Salzgestein vorhande-
nen Gaskomponenten liegt die Konzentration stets unterhalb der Nachweisgrenze.
Hieraus ist zu erkldren, daB im offenen Bohrloch nur Grubenluft nachgewiesen wer-
den konnte.
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Bei den Untersuchungen zum Gasgehalt und der Gasfreisetzung im Salzgestein er-
gab sich die Frage, ob die Gasgemenge oder einzelne Komponenten derselben be-
vorzugt in stratigraphischen Horizonten anzutreffen bzw. ob sie an spezielle Mineral-
phasen gebunden sind. Zur Untersuchung dieser Fragestellung wurden im Salzberg-
werk Asse im Bereich der Siidflanke in den Jahren 1989 und 1990 zwei horizontale
Bohrungen mit den Bezeichnungen Petrophysikalische Bohrung 1 (PB1) und Petro-
physikalische Bohrung 2 (PB2) angelegt.

Fiir die Untersuchungen zur Gasfreisetzung wurde in die Bohrlécher ein Mehrfach-
packersystem eingebaut, das so angeordnet war, daB die stratigraphischen Grenz-
schichten gegeneinander gasdicht abgeschlossen waren. Durch die Packer fiihrten in
jede Bohrlochkammer zwei Teflonleitungen, die an der Zugangsstrecke mit Gasventi-
len dicht verschlossen waren. Aus den verschiedenen Bohrlochbereichen konnten
uber diese Leitungen und Ventile Gasproben zur Analyse entnommen werden. Nach
der Installation der Packersysteme wurde das gesamte Bohrloch mit Grubenluft in-

tensiv gespiilt um einen definierten Ausgangszustand zu erhalten.

Der geologische Aufbau der beiden Bohrungen mit dem eingebauten Packersystem
und den sich daraus ergebenden Bohrlochkammern sowie der Gaszusammenset-
zung, die sich nach 5,5 bzw. 6,9 Jahren eingestellt hat, sind in den Abbildungen 6 und
7 dargestellt.

Beide Bohrungen durchértern an der Siidflanke des Salzbergwerkes Asse #hnliche
stratigraphische Horizonte. Fir die freigesetzten Gasmengen ergibt sich kein einheitli-
ches Bild. Im carnallitischen Bereich werden in der Bohrung PB1 fiir mit Wasserstoff
bis 380 vpm und Methan bis 1555 vpm gréBere Mengen freigesetzt als in der Bohrung
PB2 mit Wasserstoff 122 vpm und Methan 44 vpm.

Im Leine-Steinsalz (Na3) sind fiir Wasserstoff in der Bohrung PB1 mit 136 vpm die
freigesetzten Mengen kleiner als in der Bohrung PB2 mit 224 vpm, wihrend fiir
Methan mit 145 vpm gegeniiber 60 vpm der Sachverhalt genau umgekehrt ist.

Der Wasserstoff, der in beiden Bohrungen gefunden wurde, muB primar im Salzge-
stein gespeichert und kann nicht durch Korrosion des Einbaumaterials erzeugt wor-
den sein, da sdmtliche Metalloberflachen der Packer und der Verrohrung mit Teflon

beschichtet waren und beim Einbau darauf geachtet wurde, diese Oberflichen nicht
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zu beschédigen. Fir die Kohlendioxidgehalte in den beiden Bohrungen und den ver-
schiedenen Formationen ergibt sich kein einheitliches Bild. Im Ausgangszustand war
in der Bohrung Grubenluft mit einem Kohlendioxidgehalt von ca. 400 vpm gemessen
worden. Zum Teil wurde von dem Salzgestein aus dieser Luft Kohlendioxid adsorbiert
(PB2 Bereich 45,0 - 60,0 m Na3) oder auch freigesetzt (PB1 Bereich 85,3 - 91,0 Na3
am und Bereich 49,3 - 82,6 sowie Bereich 25,0 - 49,3 Na3B8).

Weitere Gaskomponenten wie Schwefelwasserstoff und héhere Kohlenwasserstoffe
wurden nicht in Konzentrationen oberhalb der Nachweisgrenze des Gaschromatogra-
phen gefunden.

Aus diesen beiden Bohrungen kann ebenso wie aus den lbrigen im Salzbergwerk
Asse angelegten Bohrungen keine generell Aussage Uber den Gasgehalt in Salzge-
stein und die Bindung von Gaskomponenten an Mineralphasen der stratigraphischen
Horizonte gemacht werden.

Zusammenfassung

Der Gasgehalt im Salzgestein und deren Freisetzung wurde in speziell hierfiir ange-
legten Bohrléchern im Salzbergwerk Asse untersucht. Hierbei hat sich ergeben, daB
die Gase sehr inhomogen verteilt sind und innerhalb weniger Meter um den Faktor 10°
variieren. Eine Korrelation zwischen den Gaskomponenten und der Mineralogie sowie

Stratigraphie des Salzgesteins konnte nicht hergestellt werden.

Infolge der Diffusionskonstanten fiir Gase im Steinsalzgebirge von kleiner als 10° m%s
dauert es mehrere Jahre bis sich in den Bohrlochern eine Gleichgewichtskonzentrati-
on eingestellt hat. In den gasdicht verschlossenen Untersuchungsbohrléchern konn-
ten nachgewiesen werden:

Wasserstoff bis 380 vpm
Methan bis 1555 vpm
Kohlendioxid bis 651 vpm

Schwefelwasserstoff  bis 8260 vpm
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Zur Ausbreitung von freigesetzten Gasen in Einlagerungsbohriéchermn wurden Unter-
suchungen an einem 350 m tiefen Bohrloch mit einem Durchmesser von 60 ¢cm mittels
Gasinjektion durchgefiihrt. Dabei ergab sich, daB in derartigen Bohrungen infolge des
natiirlichen Temperaturgradienten eine Konvektionsstrémung von 10 bis 15 m/h exi-
stiert. Hieraus kann gefolgert werden, daB in derartigen groBkalibrigen Einlagerungs-
bohrléchern freigesetzte Gase, fliichtige toxische Komponenten und Aerosole relativ
schnell in die Grubenwetter gelangen, sich hier ausbreiten und dann mit dem Luft-
strom in die Atmosphére gelangen.
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Gaserzeugung durch Radiolyse und Warmeeinwirkung

Jorg Ménig
GRS - Fachbereich
Endlagersicherheitsforschung
Theodor-Heuss-StraBe 4
D-38122 Braunschweig

Zusammenfassung

Die Gasbildung bzw. Gasfreisetzung durch die Einwirkung von erhdhten Temperaturen
und von Strahlung auf Steinsalz war Gegenstand vieler Untersuchungen und ist heute
gut verstanden, sowohl qualitativ als auch quantitativ. Durch Warmeeinwirkung
erhéhen sich im Normalfall die Mengen an freigesetzten Gasen, meist aber nur bis
maximal um einen Faktor zehn. Zusétzliche Gaskomponenten neben CO, und CH,
treten dabei in der Regel nicht auf. Durch die thermische Zersetzung von Bischofit
bzw. MgCl,-Lauge wird in einigen Fallen HCI gebildet. In Gegenwart von Sauerstoff
werden Kohlenwasserstoffe thermisch und radiolytisch zu CO bzw. CO, oxidiert. Die y-
radiolytische Bildung von Gasen stellt kein Sicherheitsproblem dar. Die Gasbildung
hangt von der Dosis und der Bestrahlungstemperatur ab, aber nicht von der Dosis-
leistung. Das durch die Salzradiolyse gebildete Chlorgas bleibt im wesentlichen im
Kristallgitter und wird nur zum geringen Teil freigesetzt. Die H,-Bildung durch y-Strah-
lung ist zu vernachlassigen, solange nicht groBe Mengen Lauge im Kristall vorliegen.
In Gegenwart von N, und O, werden verschiedene Stickstoffoxide (N.O, NO,) gebildet.
Andere Gasbildungsprozesse wie die Korrosion im Endlagerbereich eingebrachter
metallischer Werkstoffe, die zur Bildung von H, fihrt, sind von wesentlich gréBerer
Bedeutung fir den Gesamtquellterm der Gase bei der Endlagerung radioaktiver
Abfalle.

1 Einleitung

Bei der Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen fallen warmeerzeugende, hoch-
radioaktive Abfélle an, die in Glas eingeschmolzen und somit immobilisiert werden. Die
entstehenden Abfallkokillen sollen dann in 300 m tiefen Bohrléchern in Salzforma-
tionen endgelagert werden. Das umgebende Salzgestein wird dadurch Temperaturen
bis zu 200 °C und einer y-Dosis von bis zu 5-10® Gy bei einer anfanglichen y-Dosis-
leistung von 10° Gy/h ausgesetzt. Eine der Konsequenzen ist die thermische und
radiolytische Freisetzung und Bildung von gasférmigen Komponenten.
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Neben der méglichen Korrosion metallischer Werkstoffe, die im Endlager eingebracht
werden, tragen diese Vorgange damit zum Gesamtquellterm der Gaserzeugung bei.
Um die Auswirkungen der Gaserzeugung auf die Langzeitsicherheit der in einer
Salzformation endgelagerten radioaktiven Abfélle abschétzen zu kénnen, miissen die
Gesamtmengen aller entstehenden Gase und deren Zusammensetzung bekannt sein.

In dem voranstehenden Beitrag von N. Jockwer werden die Untersuchungen zur Gas-
freisetzung bei Raumtemperatur bzw. normalen Umgebungstemperaturen dargestellit.
Bei Gebirgstemperaturen von 25 - 35 °C werden im Normalfall CO,, CH, und andere
kurzkettige Kohlenwasserstoffe (KW) sowie an manchen Stellen H,S in verhéltnis-
maBig geringen Mengen freigesetzt (nur an einigen Orten gab es starke Gasfrei-
setzungen). In diesem Beitrag soll der EinfluB der erhéhten Temperaturen und der y-
Strahlung auf die Gasfreisetzung aus dem Salzgestein betrachtet werden. Eine
wichtige Fragestellung ist, ob durch die Einwirkung der Warme und/oder y-Strahlung
zusétzliche Gaskomponenten erzeugt werden und ob sich die Gasmengen verandern.
Dabei soll hier ein Uberblick Giber den Kenntnisstand gegeben werden, zu dem im
Rahmen verschiedener internationaler Projekte verschiedene Organisationen, wie
ECN in den Niederlanden, ANDRA in Frankreich und ENRESA in Spanien (in Zusam-
menarbeit mit der Universitat Barcelona) durch ausfiihrliche Untersuchungsprogramme
beigetragen haben, ohne daB die Ergebnisse jeweils im einzelnen ausfihrlich
vorgestellt werden. Nur beispielshaft werden einige unserer Daten besprochen. Aus-
fahrliche Dokumentationen zu den Untersuchungen zu diesem Themenkomplex sind
kiirzlich in mehreren Berichten, /ROT 95/, /GAR 96/ erschienen.

2 Ergebnisse

Die verwendeten Untersuchungsmethoden zur Gasfreisetzung wurden im voranste-
henden Beitrag bereits genauer beschrieben. Zur Untersuchung der thermisch forcier-
ten bzw. der radiolytischen Gasfreisetzung wurden geeignete, gasdichte Behalter in
Ofen aufgeheizt oder im Feld einer ®Co-y-Quelle bzw. im Abklingbecken eines Kern-
reakiors bestrahlt. Bei den Bestrahlungsuntersuchungen wurden die gewinschten
Temperaturen durch elektrische Aufheizung der Versuchsanordnung eingestellt. Die
Salzproben wurden in Glasampullen eingeschweiBt, die nach der Bestrahlung an
einem Pumpstand gedffnet wurden, um die Gasproben nehmen zu kénnen.

Laborversuche und in-situ-Untersuchungen ergdnzen sich und die Ergebnisse kénnen
nicht direkt miteinander verglichen werden. Bei Laborversuchen wird die Gesamt-
masse der verschiedenen, freisetzbaren Gaskomponenten in ppm (= g Gas pro 10° g
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Salzgestein) ermittelt, da die Masse des Salzgesteins, aus der die Gasfreisetzung
erfolgt, bekannt ist. Im Gegensatz dazu werden bei in-situ-Messungen die Gaskon-
zentrationen Ublicherweise in vpm (= cm® Gas pro m® Gasphase) bestimmt, die sich
unter Endlagerungsbedingungen in der Gasphase einstelien. Wahrend zur thermisch
forcierten Gasfreisetzung Daten sowohl aus Labor- als auch aus in-situ-Unter-
suchungen vorliegen, wurde die radiolytische Gasfreisetzung nur im Labor untersucht,
da der HAW-Versuch vor Einbringung der Versuchsquellen beendet wurde.

2.1 Thermische Gaserzeugung

In Laborversuchen wurden Salzbohrkerne aus der Asse in Entgasungsbehéltern bei
verschiedenen, erhbhten Temperaturen gelagert und die Gasfreisetzung bestimmt.
Neben den Gaskomponenten, die auch bei Raumiemperatur freigesetzt werden, tritt
zusatzlich HCI auf, das auf die thermische Zersetzung von Bischofit (MgCl,-6H.0) bzw.
von MgCl,-Laugeneinschliissen zurlckgefiihrt wird. Die Freisetzung erfolgt jeweils
Uber einen Zeitraum von einigen Tagen bis Wochen, wobei die Geschwindigkeit der
Freisetzung und die Gesamtmenge stark von der Freisetzungstemperatur abhangen.
Die auftretenden Maximalwerte bei 100 untersuchten Bohrkernen aus der Asse bei
einer Freisetzungstemperatur von 300 °C sind in Tabelle 1 wiedergegeben. Bei den
meisten untersuchten Proben lagen die gefundenen Gasmengen allerdings um ein bis
zwei GroBenordnungen niedriger.

Tabelle 1 Maximalwerte fUr die thermische Gasfreisetzung bei 300 °C

CO, 400 450
CH, + andere KW 60 156
H.S 5 6
HCI 150 195

Beim Aufheizen der Bohrkerne werden aber nicht nur die vorhandenen, adsorptiv
gebundenen Gaskomponenten freigesetzt, sondern es laufen auch chemische Reak-
tionen ab, die das Spekirum und die Menge der Gaskomponenten verandern. Dies
wird durch ein Vergleich der Ergebnisse der thermischen Gasfreisetzung bei 200 °C
mit denen anderer Methoden zur Gasfreisetzung verdeutlich. Die in einem Salzkristall
gebundenen Gase kdnnen durch Aufldsen des Salzes in einem geschlossenen Gefa
in die Gasphase Uber der Losung (berfliihrt werden, in der die Gasmengen dann
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gemessen werden. Bild 1 zeigt entsprechende Daten fiir verschiedene Bohrkerne, die
jeweils in zwei gleiche Stiicke zerteilt wurden. Beim Auflésen wurden in allen Fallen
z.T. deutlich hthere CH,s-Ausbeuten erzielt als beim Aufheizen, wahrend andererseits
die CO.-Ausbeuten beim Aufheizen jeweils hoher waren. Ein Teil des CO, stammt
demnach aus der oxidativen, thermischen Zersetzung von CH, und anderen Kohlen-
wasserstoffen. Entsprechende thermisch-induzierte Reaktionen laufen natlrlich auch
in-situ ab. Insgesamt lagen bei diesen Bohrkernen die Gesamtgaskonzentrationen um
ca. 2 GréBenordnungen niedriger als die in Tabelle 1 angegebenen Maximalwerte.

0.014 7
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E F1 F2 G
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CH, thermische Freisetzing [l CH, durch Aufisen
B CO, thermische Freisstarg B8 CO, durchAufisen
Bild 1 Vergleich der Gasfreisetzung durch zwei unterschiedliche Methoden

Im Rahmen des HAW-Versuches wurden umfangreiche in-situ-Untersuchungen zur
Gasfreisetzung durchgefiihrt /GIE 94/. Parallel zu jedem der insgesamt acht zentralen
Bohrlécher, von denen zwei durch elekirische Erhitzer aufgeheizt wurden und sechs
die Versuchsquellen aufnehmen sollten, wurden finf Gasprobenahmebohridcher mit
unterschiedlichem Abstand von der Mittelachse des Zentralbohrloches angelegt. Diese
wurden mit N, gesptlt und durch Packer gasdicht verschlossen, durch die mittels
dreier Teflonleitungen, die durch Ventile abgesperrt wurden, Gasproben aus
unterschiedlichen Tiefen des Bohrloches entnommen werden konnten. Zuséatzlich
konnte der Ringraum um das Zentralbohrloch beprobt werden.
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In Bild 2 sind die CO,- und CH4-Konzentrationen im Ringraum des elektrisch beheizten
Bohrlochs B1 dargestellt. Ca. 200 Tage nach Beginn der Aufheizung am 08.11.1988
(Versuchstag 1329) schwécht sich die Freisetzung ab und die Gaskonzentrationen
streben einem Plateauwert zu. Diese Art von Gleichgewichtseinstellung wurde
praktisch in allen Bohrléchern beobachtet, ob beheizt oder unbeheizt. Die
Gleichgewichtskonzentrationen héngen dabei von der Temperatur des umgebenden
Salzgesteins ab (Bild 3). Neben CO, und CH, wurde in einigen Bohrléchern auch die
Bildung von H. beobachtet. H.S sowie andere organische Gaskomponenten traten in
diesem Versuchsfeld nicht bzw. in Konzentrationen <5 vpm auf.
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Bild 2 Gaskonzentrationen im Ringraum des elektrisch beheizten Bohrlochs B1
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Bild 3 Abhéngigkeit der Gleichgewichtsgaskonzentration von der Temperatur

Die plétzlichen Veranderungen der Gaskonzentrationen beim Versuchstag 2500 sind
auf die Bildung von Rissen im Salz zurlickzuflihren, durch die die Bohrlochatmosphéare
mit einem Porenraumbereich in Verbindung trat, in dem andere Gleichgewichts-
konzentrationen herrschten. Die GrdoBe dieses Porenraums und die Ldnge der Risse
kann aber nicht abgeschéatzt werden. Die RiBbildung wurde durch einen mehrtagigen
- Erhitzerausfall und die daraus folgende, schnell abfallende Salztemperatur verursacht.

Bei den in-situ-Messungen im HAW-Projekt wurde auch der SelbstverschluB3 eines
Bohrloches in der Nahe des elekirisch erhitzten Bohrloches B1 festgestellt. Nach ca.
3000 Versuchstagen unterschieden sich die Konzentrationen in den Gasproben aus
dem oberen bzw. unteren Bohrlochbereich erheblich (Bild 4). Dies deutet auf groB-
rdumiges FlieBen des umgebenden Salzgesteins hin, das zu einem Selbstverschluf in
der Mitte des Bohrloches fihrte und damit zur Bildung zweier getrennter Bohrloch-
bereiche. Die Teflonkapillarleitung zur Gasprobenahme aus dem unteren Bereich
wurde dabei dicht eingeschlossen und offenbar nicht beschadigt.

Nennenswerte Druckerhdhungen in den Bohrléchern wurden nicht beobachtet. Die
Gesamtkonzentrationen aller Gase, die jeweils zwischen 98 - 100 % lag, belegt, daB
samtliche Komponenten meBtechnisch erfaBt wurden. Aus diesen Ergebnissen laBt
sich das Fazit ziehen, daB die Gasfreisetzung aus dem Salzgebirge im Normalfall kein
Sicherheitsproblem darstellt. Messungen im Versuchsbergwerk Asse haben aber auch
gezeigt, daB Gase im Salz sehr heterogen verteilt sind und scheinbar keine Korrelation
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mit der Stratigraphie existiert. Beim Abteufen der Bohrlcher in einem Endlager ist
deshalb sicherzustellen, daB kein stark gasflihrender Bereich durchértert wird.
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Bild 4 Gaskonzentrationen im oberen und unteren Bereich eines Bohrloches

2.2 Radiolytische Gaserzeugung

Bei der y-Bestrahlung von Steinsalz werden ebenfalls Gase gebildet bzw. freigesetzi.
Speziell im Rahmen des HAW-Projekies wurden in den letzten Jahren umfangreiche
Bestrahlungsversuche zur y-radiolytischen Gasbildung aus Steinsalz durchgefiihrt. Bei
diesen Versuchen wurden die wichtigsten Parameter Dosis, Dosisleistung, Bestrah-
lungstemperatur, KorngroBe, Gasatmosphdre und Salzzusammensetzung systema-
tisch variiert und deren EinfluB auf die Gasbildung untersucht.

Die verwendeten Bestrahlungsbedingungen wichen aufgrund experimenteller Rand-
bedingungen zum Teil von den bei der Endlagerung herrschenden Bedingungen ab
(siehe Bild 5). Wahrend der endlager-relevante Bereich bei der Dosis und Temperatur
gut abgedeckt wurde, lagen die verwendeten Dosisleistungen um eine GréBenordnung
héher.
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Bild 5 Vergleich der experimentellen Strahlungsbedingungen mit den endlager-
relevanten Bedingungen

' Durch die y-radiolytische Zersetzung des NaCl wird das Kristallgitter iber einen heut-

zutage gut verstandenen, komplexen Mechanismus geschédigt. Dabei entsteht neben
kolloidalem, metallischem Natrium in Aquimolaren Mengen molekulares Chlorgas, Clo,
im Kristallgitter /GIE 93/. Durch die damit einhergehende Schédigung des Kristallgitters
~wird auch die Freisetzung von Gaseinschllissen bzw. adsorbierten Gasmolekilen
erleichtert. AuBerdem koénnen durch y-Radiolyse von eingeschlossenen organischen
Bestandteilen kohlenstoffhaltige Gase, z.B. CH,;, CO, usw., gebildet werden. Im Fall
der Endlagerung ist darliber hinaus zu ber(icksichtigen, daB im Bohrloch anfangs eine
Gasphase im Restporenraum vorhanden ist, die ebenfalls dem Strahlungsfeld

ausgesetzt ist
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Die y-radiolytische Strahlenschédigung und damit die Bildung von Cl, hangt von der
Dosis und der Temperatur ab (Bild 6). Die Chlorgasbestimmung erfolgte (iber iodome-
trische Titration des Hypochlorid, OCI™, das durch Auflésen der Salz- bzw. Gasprobe in
Wasser aus Cl, gebildet wird. Die maximale Strahlenschadigung des Steinsalzes tritt
im Temperaturbereich zwischen 100 und 150 °C auf. Bei héheren Temperaturen
nimmt die Geschwindigkeit der auf Diffusionsvorgdngen basierenden Rekombination
der Defekte, die zu einer Ausheilung fiihren, schnell zu, so daB eine geringere Strah-
lenschadigung und damit eine kleinere Ausbeute an molekularem Chlor beobachtet
wird. In Bild 6 sind jeweils die Gesamtausbeuten an Cl,-Gas aufgetragen. ErfafBt
wurden die Gasmengen, die im Kristall gebunden waren, sowie die Mengen, die bei
der Bestrahlung in den Gasraum Uber dem Salz gelangt sind.
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Bild 6 Abhéngigkeit der Chlorgasgesamimenge von der y-Dosis bei verschiede-
nen Temperaturen

Das gebildete Chlorgas bleibt zum gréBten Teil im Kristallverband gebunden. Aller-
dings steigt der relative Anteil, der in die Gasphase freigesetzt wird, mit zunehmender
Temperatur an (siehe Bild 7). Die Zahlenwerte gelten fiir die Bestrahlungsversuche mit
der hochsten y-Dosis (Dauer 80 Tage). Da das Cl, durch den Kristallverband zur
Oberflache diffundieren muB und da Diffusion ein temperaturaktivierter Vorgang ist,
kann angenommen werden, dafB sich der Cl,-Anteil, der in die Gasphase freigesetzt
wird, mit der Zeit langsam erhéht. Allerdings ist eine merkliche Freisetzung erst bei
Temperaturen (ber 150 °C zu beobachten. Diese Temperatur herrscht aber nur in
einem engen Bereich (ca. 30 cm) um ein Einlagerungsbohrioch /GIE 93/.
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Nach den theoretischen Vorstellungen entstehen bei der durch y-Radiolyse hervor-
gerufenen Strahlenschadenbildung in Steinsalz neben Chlorgas &quimolare Mengen
an metallischem, kolloidalem Natrium. Bei Auftragung der Clo-Ausbeuten (in mol-%
Chlor) gegeniiber der Ausbeute an kolloidalem Natrium (in mol-% Na) sollte sich daher
eine Gerade mit der Steigung eins ergeben. Dieser Zusammenhang wurde bei
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Anteil des in die Gasphase freigesetzen Chlorgases

unseren Versuchen flr alle Temperaturen beobachtet (Bild 8).
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Dieses Ergebnis belegt, daB tatsachlich die Gesamtmengen an Chlorgas erfaBBt wor-
den sind. In den meisten Fallen wurden etwas kleinere Chlorgas- als Kolloidausbeuten
- festgestellt, wobei die Abweichungen bei sehr geringer Strahlenschadigung etwas
gréBer sind. Sie werden darauf zurickgefihrt, daB ein geringer Teil des Chlorgases
trotz groBer Anstrengungen aufgrund der hohen chemischen Reaktivitdt des Cl,
bereits wahrend der Analyseprozedur abreagiert hat und somit nicht erfaft wurde.

Auch die y-radiolytische Bildung und Freisetzung der Gibrigen Gaskomponenten wurde
detailliert untersucht /GAR 96/, /ROT 95/. Die wichtigsten prinzipiellen Befunde dieser
Untersuchungen sind nachfolgend zusammengefaft:

- Die bei einer oxidierenden bzw. inerten Gasatmosphére auftretenden Haupt- und
Nebenprodukte sind in Tabelle 2 aufgelistet.

- Die Gasbildung héngt von der Dosis und der Bestrahlungstemperatur ab, aber nicht
von der Dosisleistung. Die Extrapolation der Daten auf endlager-relevante
Randbedingungen ist somit mdglich. '

- MengenmaBig ist die radiolytische Gasbildung bei trockenem Steinsalz unbedeu-
tend. Die H,-Bildung bei der y-Bestrahlung von Steinsalz ist im wesentlichen auf die
radiolytische Zersetzung von adsorbierten Feuchtigkeitsresten zuriickzufhren. Sie
ist zu vernachlassigen, solange nicht groBe Mengen Lauge im Kristall vorliegen.

- In Gegenwart von Sauerstoff werden Kohlenwasserstoffe thermisch und radiolytisch
zu CO bzw. CO, oxidiert.

- In Gegenwart von O, und N, werden durch Radiolyse der Gasphase verschiedene
Stickstoffoxide (N2O, NO,) gebildet.

Tabelle 2 Gebildete bzw. freigesetzte Gase bei der y-Bestrahlung von Steinsalz

oxidierend CO,, N.O CO, H,, CH,4, andere KW,
Cl,, SO,, NO,

inert H,, CH, andere KW, Cl,, CO»
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Aus den Daten der Bestrahlungsversuche kann die Gasmenge abgeschéatzt werden,
die bei der Einlagerung von HAW-Glaskokillen in Bohrléchern im Salz durch die
Bestrahlung des trockenen Salzes entsteht (Tabelle 3). Diese Abschatzung basiert auf

- der Annahme eines Bohrlochdurchmessers von 0,60 m, einer durch die Strahlung
beeinfluBten Salzzone von 0,25 m um das Bohrloch herum und einer Dosis von
10® Gy. Da diese Dosis erheblich héher als die mittlere Dosis in diesem Bereich ist,
sind die Zahlenwerte in Tabelle 3 sicherlich als konservativ anzusehen.

Bei dieser Abschétzung sind die Gasmengen nicht berlicksichtigt, die durch Sekun-
darreaktionen von radiolytisch erzeugten Strahlenschaden mit migrierenden Feuchtig-
keitsmengen bzw. Laugeneinschlissen entstehen kdnnen. Solche Untersuchungen
werden aber in dem Beitrag von Kelm behandelt.

Tabelle 3 Abschatzung der radiolytischen Gasbildung in einem HAW-Bohrloch

O,-frei 2 60,0
CH;, 0,7
in Luft COs 30,0

" Der Beitrag zum Gasquellterm bei der Endlagerung radioaktiver Abfélle im Steinsalz
durch die y-radiolytische Gasbildung ist nach allen vorliegenden Untersuchungs-
ergebnissen gering und stellt kein Sicherheitsproblem dar. Eine Druckerhéhung durch
diese Gasmengen ist nicht zu erwarten.

3 SchluBfolgerungen

Die Gasbildung bzw. Gasfreisetzung durch die Einwirkung von erhéhten Temperaturen
und von Strahlung auf Steinsalz war Gegenstand vieler Untersuchungen und ist heute
im wesentlichen verstanden, sowohl qualitativ als auch quantitativ.

Die Gasfreisetzung aus dem Salzgebirge durch Warmeeinwirkung stellt im Normalfall
kein Sicherheitsproblem dar, solange beim Abteufen der Bohrlécher in einem Endlager
sichergestellt wird, daB kein stark gasfliihrender Bereich durchértert wird.

Der Beitrag durch die y-radiolytische Gaserzeugung zum Gasquellterm im Salz ist
gering und stellt kein Sicherheitsproblem dar. Das durch die Salzradiolyse gebildete
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Chlorgas bleibt im wesentlichen im Kristallgitter und wird nicht freigesetzt. Eine Druck-
erhdhung im Einlagerungsbereich durch thermisch-induzierte bzw. y-radiolytische
Gasfreisetzung und Gasbildung ist nicht zu erwarten. Weitere Forschungsarbeiten zur
y-radiolytischen oder thermischen Gaserzeugung aus Steinsalz scheinen vor diesem
Hintergrund zur Zeit nicht notwendig zu sein.

Andere Gasbildungsprozesse wie die Korrosion von im Endlagerbereich eingebrachten
metallischen Werkstoffen, die zur Bildung von H, fihrt, sind von wesentlich groBerer
Bedeutung fir den Gesamtquellierm der Gase bei der Endlagerung radioaktiver
Abfalle.
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Radiolysegasbildung durch y-Strahlung in einem Endlager
fiir hochradioaktive Abfille

M. Kelm, E. Bohnert, Forschungszentrum Karlsruhe, INE, Postfach 3640, 76021 Karlsruhe

Zusammenfassung

Hochradioaktive Abfille mit verglastem HAWC vom Typ Cogema bestrahlen in einem
Endlager im Salz ihre Umgebung mit y-Strahlen. Die gesamte im Salz absorbierte
Strahlenenergie betréigt bis zum Zerfall aller y - Emitter 60 GJ / m Kokillenlidnge. Wird das
bestrahlte Salz bei einem Wasserzutritt zum Endlager auf- oder umgeldst, so werden (neben
Hypochlorit und Chlorit) pro m Kokille 650 1 H, und 300 1 O, als Hauptradiolyseprodukte
gebildet, wenn mit einem mittleren G(-H,0)-Wert von 0,005 , wie er fiir eine Dosis von 1
MGy ermittelt wurde, gerechnet wird. Enthélt das die Kokille umgebende Salz Salzhydrate,
wie das hier untersuchte MgCl,.6H,0, werden daraus mit einem ca. 20-fach hoheren G-Wert
Radiolysegase erzeugt. Der Wasserstoff wird aus den Salzhydraten wihrend der Bestrahlung
entwickelt; der Sauerstoff wird erst durch die Loseprozesse freigesetzt.

Erfolgt der Wasserzutritt bevor praktisch alle y-Strahler zerfallen sind, wird gesittigte Lauge
bestrahlt. Der G(-H,0)-Wert fiir die Radiolysegasbildung betrigt dann nach unserer
Abschitzung 1,55, sofern die Gase entweichen konnen. Werden sie dagegen durch
Druckaufbau in Lésung gehalten, kommt es durch Reaktion von OHe und €,q mit H, und O,
zur Riickbildung von Wasser. Der Nettoumsatz kommt bei 35 °C bei einem Gasdruck von
33,6 bar zum Stillstand. Dies entspricht einer Wasserstoffkonzentration von 6,3 mMol/kg und
einer Sauerstoffkonzentration von 3,1 mMol/kg. Insgesamt werden nur 11g Wasser pro 100
kg Wasser in der anstehenden Lauge radiolytisch zerlegt.

Einfiihrung

Kokillen mit verglastem HAWC, wie sie entsprechend dem heutigen Konzept z.B. von
Cogema [1] produziert werden, bestrahlen bei der Bohrlochlagerung in einem Endlager im
Salz ihre Umgebung mit Gammastrahlen. Dabei werden bis zum Zerfall aller v-Strahler etwa
60 GJ Strahlenenergie pro Meter Kanisterlinge emittiert. Mehr als 90 % dieser Energie
werden innerhalb der ersten 100 Jahre Lagerzeit frei und in einer Schicht von ca. 20 cm um
die Behilter herum absorbiert. Bei Wasserzutritt bilden sich gesittigte Laugen. Die sich bei
der Auflosung von bestrahltem Salz bzw. bei der Bestrahlung der Losungen bildenden
Radiolysepezies reagieren mit Losungsbestandteilen ab und verindern pH und Eh. Durch
Komplexbildung, Redoxreaktionen u.4. kann die Speziation und damit die Mobilisierbarkeit
von Radionukliden veridndert werden [2]. Ungeloste gasformige Radiolyseprodukte konnen
dariiber hinaus z.B. die Wegsamkeiten fiir die Laugenmigration verindern [3] und die
Wanderungsrichtung von Laugeneinschliissen umkehren [4].

Zu einer Datenbasis fiir die Beschreibung der physikalisch-chemischen Vorgénge in einem
Endlager gehéren daher alle strahlenchemischen Effekte, die zu einer Mobilisierung von
Radionukliden beitragen konnen. Im folgenden Beitrag soll die Bildung von Radiolysegasen
im Vordergrund stehen. |
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Experimente

Auflésung von bestrahltem Salz

Proben von festem NaCl p.a. mit einer Feuchte von 0,015 Gew.% und von festem
MgCl,.6H,O p.a. wurden ohne weitere Vorbehandlung unter Vakuum in Glasampullen
eingeschmolzen und mit einer *Co - Quelle bei ca. 30 °C bestrahlt. Die Dosis lag zwischen
0,1 bis 50 MGy bei einer Dosisleistung zwischen 0,1 und 7 kGy/h. Im Vergleich dazu wird
bei HAWC Kokillen mit einer maximalen Oberflichentemperatur von 200 °C, einer
maximalen Dosisleistung von 2 kGy/h und einer Maximaldosis von 350 MGy gerechnet.Die
withrend der Bestrahlung bzw. bei der Auflésung der bestrahlten Salze zu einer 6 molalen
Losung gebildeten Radiolysegase wurden massenspektrometrisch gemessen. Die gleichzeitig
gebildeten wasserl6slichen Chlorspezies C107, C10, und ClO;” wurden spektralphotometrisch
bestimmt.

Radiol n gesittigter NaCl - L&

Zur Herstellung der bei ca. 20 °C gesittigten Losung (6,04 Mol/kg) wurde das verwendete
NaCl p.a. zundchst bei ca. 500 °C gegliiht, um mdgliche organische Verunreinigungen zu
entfernen. Da aus pH Messungen bekannt war, daB das NaCl geringe Mengen Alkali enthielt,
wurde es einmal umkristallisiert.

Fiir Versuche unter Normaldruck (offenes System) wurde die Losung in einem Glasgefi mit
aufgesetztem Gérrohrchen (zum AusschluB von Luft) mit ca. 1 kGy/h y-bestrahlt. Von Zeit zu
Zeit wurden Teilmengen der Losung entnommen und analysiert. Bisher liegen Daten fiir die
wasserloslichen Radiolyseprodukte bei einer Bestrahlungstemperatur von 35 °C vor. Die
Radiolysegase konnten nicht bestimmt werden.

Parallel dazu wurden Bestrahlungsversuche in 2 beheizten 300 ml - Autoklaven aus Hastelloy
C-22 bzw. C-276 ebenfalls bei einer Dosisleistung von etwa 1 kGy/h durchgefithrt. Durch
Druck auf die im Autoklav befindliche Salzlosung konnte die Bildung einer Gasphase
verhindert werden (geschlossenes System). Dazu war der Autoklavendeckel mit einem
Faltenbalg verschweilit, der etwa die Hilfte des Autoklavenvolumens einnahm (Abb.1). Das
freie Autoklavenvolumen wurde vollstindig mit der durch Begasen mit He luftfrei gemachten
NaCl - Losung gefiillt. Durch eine Deckelbohrung konnte der Faltenbalg und damit auch die
Losung unter einen Druck von maximal 300 bar gesetzt werden. Ein Wegaufnehmer zeigte die
Stellung des Faltenbalgbodens an. Alle Radiolysegase blieben wihrend der Bestrahlung in der
Salzlosung gelost und konnten strahlenchemisch weiterreagieren. Etwa jeden Monat wurde
die Bestrahlung unterbrochen und die Temperatur auf 35 °C gesenkt. Der Druck wurde
stufenweise bis in die Nihe des Normaldrucks erniedrigt. Die Position des Faltenbalgbodens
dnderte sich bei hohen Drucken nur gering, da die Lésung nicht kompressibel ist. Unterhalb
des Partialdrucks der gebildeten Radiolysegase, war die Anderung der Position des
Faltenbalgbodens viel groBer, da sie in diesem Druckbereich durch die Menge der
desorbierten Radiolysegase bestimmt wird. Aus den Kurven Druck/Faltenbalgweg im unteren
Druckbereich wurde die Gesamtmenge und der Partialdruck der Radiolysegase sowie die
Gasloslichkeit und die Gaskonzentration in der Losung berechnet. Allerdings bendtigt das
System zur Einstellung des Gasverteilungsgleichgewichts deutlich mehr als 10 h. Die anfangs
in kiirzerer Zeit aufgenommenen Druck/Weg - Kurven waren daher nicht auswertbar. Nach
Beendigung der Entspannung wurde wieder Druck aufgegeben, die Gase 16sten sich und die
Bestrahlung wurde fortgesetzt. Zur Beendigung des Versuchs wurden die Autoklaven vollig
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entspannt. Die Radiolysegase wurden in Gasméiuse abgefiillt und ihre Zusammensetzung
massenspektrometrisch gemessen. Die Salzl§sung wurde auf die 16slichen Radiolyseprodukte
ClO, CIO, und CIO;s, sowie auf Fe, Ni, Cr und Mo (als Korrosionsprodukte des
Autoklavenmaterials) untersucht. Die Bestrahlungstemperaturen betrugen bisher 35 °C und 90
°C.

Ergebnisse

Bei der Auflésung von bestrahltem NaCl bzw. MgCl,.6H,O und bei der Bestrahlung von
konzentrierten NaCl - Losungen ist H, das einzige reduzierende stabile Radiolyseendprodukt
und damit ein Mal fiir den Nettostrahleneffekt. Die gleichzeitig in #quivalenter Menge
gebildeten stabilen oxidierenden Spezies sind O,, ClO°, ClO, und ClO;". In den hoch
chloridhaltigen Losungen wurde kein H,0, gefunden [5]; auf andere mégliche Chlorspezies
wurde nicht untersucht.

Auflo von bestrahlten Salzen

Bei der Bestrahlung von festem NaCl wurde entsprechend dem geringen Feuchtigkeitsgehalt
nur eine sehr geringe Menge Radiolysegas erzeugt. Bei der Auflosung des mit 1 MGy
bestrahlten Salzes wurden etwa 500 uMol H, pro kg Salz gebildet. Dies entspricht einem G-
Wert von nur 0,005. Der G-Wert sank mit steigender Dosis (Abb.2). Eine
Dosisleistungsabhéngigkeit war nicht festzustellen. Wegen einer geringen, aber
unvermeidlichen Kontamination der Gasproben durch Luft war die direkte Bestimmung
kleiner Mengen Sauerstoffs mit einem groBien Fehler behaftet. Aus der Summe der iibrigen
oxidierenden Radiolyseprodukte konnte aber abgeschitzt werden, daB die Sauerstoffmenge 80
- 90 % der oxidierenden Produkte ausmacht (200 - 225 uMol/MJ). Die gefundene Menge
Wasserstoff stimmt gut mit Arbeiten von Jenks et al. [6] iiberein, der allerdings bei 95 °C
Bestrahlungstemperatur gearbeitet hat..

Bei der Bestrahlung von festem MgCl.6H,0 als Vertreter von kristallwasserhaltigen
Mineralen war der Radiolyseeffekt erheblich gréBer. Schon wihrend der Bestrahlung wurden
ca. 90 % des gesamten H, freigesetzt, der Rest bei der Auflésung in Wasser. Bei einer Dosis
von 1 MGy betrug die strahlenchemische Ausbeute 10 mMol Hy/ kg Salz, entsprechend einem
G-Wert von 0,1. Dies steht in Gegensatz zu dlteren Arbeiten iiber Salzhydrate [7], bei denen
eine merkliche Gasentwicklung erst bei der thermischen Verfliissigung der bestrahlten
Hydrate beobachtet wurde. Bei unseren Arbeiten wurde praktisch kein O, wihrend der
Bestrahlung freigesetzt. Bei der Auflosung der bestrahlten Salzhydrate wurde dann unter den
0.g. Bedingungen O, mit einem G-Wert von 0,02 gebildet (Abb.3). Ahnlich wie beim NaCl
sank auch hier der G-Wert mit steigender Dosis und war praktisch unabhingig von der
Dosisleistung.

Radiolyse von gesittigter 1 - Losun

Die Ausbeute (G-Wert) an radiolytisch gebildeten Chlorspezies war bei der
Gammabestrahlung von gesittigter NaCl - Losung erheblich héher als bei der Auflosung von
bestrahltem Salz. Dies galt fiir den Fall, daB8 die Radiolyseprodukte H, und O, entweichen
konnen (offenes System). In geschlossenen Systemen, in denen die Radiolysegase in der
Lauge gelGst bleiben, wird durch die Riickreaktion von strahlenchemisch gebildeten
Primérprodukten wie OHe und e,,” mit H, und O, zu Wasser ein Radiolysegleichgewicht
erreicht. Im offenen System wurde mit steigender Dosis eine steigende Konzentration Chlorat
[7](neben Spuren Chlorit) in der Losung gefunden. Die G(-H20) - Werte lagen bis zu einer
Dosis von 2 MGy fiir die Summe Chlorat + Chlorit zwischen 0,13 und 0,18. Die gasférmigen
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Radiolyseprodukte wurden nicht bestimmt. In der Literatur wird fiir die Bildung von H, und
O, ein um eine GréBenordnung hoherer Wert angegeben [4].

Bei einer Bestrahlungstemperatur von 35 °C baute sich demgegeniiber im geschlossenen
System, bei dem die Radiolysegase durch Druck in Lésung gehalten wurden, nur eine
Chloratkonzentration von ca. 2*¥10™ Mol/kg auf. Der Anteil der Chlorspezies an der Summe
der oxidierenden Produkte unter Einschlufl der Hauptkomponente O, betrug 7 %. Die Bilanz
zwischen oxidierenden und reduzierenden Radiolyseprodukte war ausgeglichen, so daB die
Zusammensetzung der Radiolysegase einem H,:0, - Verhiltnis von etwa 2:1 entsprach. Der
Partialdruck der Radiolysegase am Ende des Versuchs betrug 33,6 bar. Durch weitere
Bestrahlung wurde keine Zunahme des Radiolysegaspartialdrucks festgestellt. Der gemessene
Druck entspricht Konzentrationen in der Lésung von 0,006 Mol H, / kg und 0,003 Mol O, /
kg (Tab.1, Autoklav2; 35 °C). Die dem entsprechenden Lé&slichkeitsdaten fiir die Gase
stimmen gut mit Literaturwerten tiberein [8]. Allerdings werden an anderer Stelle [9] auf
Grund von kinetischen Rechnungen viel hohere Gasdrucke fiir das Gleichgewicht angegeben.
Unter gleichen duBeren Bedingungen zeigte Autoklav1 (sieche Tab.1) ein anderes Verhalten:
Es wurden nur unbedeutende Mengen H, und weniger oxidierende Chlorspezies gebildet. Der
pH der Losung sank. Die Griinde hierfiir sind noch unklar. Es ist jedoch bekannt, daf relativ
kleine Konzentrationen von Fremdionen (wie z. B. Bromid- oder Fe - Ionen) zu anderen
Gleichgewichtsdrucken fithren. In einem zweiten Versuch bei 90 °C Bestrahlungstemperatur
verhielten sich beide Autoklaven bisher praktisch identisch. Der Versuch ist noch nicht
abgeschlossen, da der Gasdruck noch nicht den Gleichgewichtswert erreicht hat. Wie sich
jetzt schon absehen 14Bt und wie auch in der Literatur beschrieben [10] wird er deutlich
niedriger liegen als bei 35 °C Bestrahlungstemperatur. Dafiir gibt es zwei Griinde: Die
Zunahme der Reaktionsgeschwindigkeitskonstante der Reaktion zwischen H, und OHe mit
der Temperatur und die mit der Temperatur sinkende Stabilitit des aus OHe und CI
intermediér gebildeten CIOH [9].

Diskussion der Ergebnisse

In einem Endlager in reinem NaCl sind nach mehr als 100 Jahren Lagerzeit in einem Volumen
von ca. 400 1 Salz angrenzend an die HAWC Kokillen mehr als 90 % der gesamten y-Energie,
d.h. mehr als 54 GJ pro m Kanisterléinge absorbiert worden. Bei einem Wassereinbruch wird
das bestrahlte Salz gelost. Geht man von einem konstanten G-Wert von 0,005 fiir die
Wasserstoffentwicklung aus (tatsichlich sinkt der G - Wert mit steigender Dosis, der
Strahleneffekt im festen Salz hat aber erst bei etwa 100 °C sein Maximum [11]), so werden in
diesem Volumen bei Auf- und Umldseprozessen ca. 650 1 H, und knapp 300 1 O, (20 °C, 1
bar) pro m Kanisterléinge freigesetzt.

Wenn das Steinsalz im betrachteten Volumen rund um die Kokillen Salzhydrate wie z.B.
MgCL,.6H,0 enthilt, so werden je 5 % Anteil Salzhydrat zusitzlich 650 1 H, und 130 1 0,
gebildet. Allerdings wird der zusétzliche Wasserstoff schon wihrend der ersten 100 Jahre
Lagerzeit freigesetzt, wihrend der Sauerstoff erst durch die Loseprozesse entsteht.

Erfolgt der Wasserzutritt zum Endlager deutlich frither als nach 100 Jahren Lagerzeit, so wird
eine gesittigte Salzlosung bestrahlt, wobei die Menge der gebildeten Radiolysegase
Wasserstoff und Sauerstoff von der Gasdichtheit des Endlagers abhingt.
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Erfolgt kein Druckaufbau durch die Gase und geht man von einem konstanten G - Wert fiir
die Wasserzersetzung von 1,55 aus [12], so werden pro m Kanisterlinge maximal (d.h. durch
54 GJ y-Energie) 150 kg Wasser radiolytisch zersetzt, wobei 200 m® H, und 100 m’ 0,
anfallen.

Geht man dagegen vom hypothetischen Fall eines Wasserzutritts zu einem zu 100 %
verfiillten und gasdichten Endlager aus, so wird sich bei einer Temperatur von 35°C ein
Radiolysegaspartialdrucks von 33,6 bar einstellen, wofiir nur ca. 11 g pro 100 kg Wasser
radiolytisch zersetzt werden miissen. Der Nettoumsatz kommt dann durch die geldsten
Radiolyseprodukte H, und O, zum Stillstand. Rechnet man mit Bedingungen, wie z.B. mit
einem geringen Br - Gehalt der Lauge, die zu einem héheren Gleichgewichtsdruck fithren, [9,
10], so bleibt der gravierende Unterschied im Verhalten eines offenen Systems im Vergleich
zum geschlossenen System erhalten, solange dessen Gasdichtheit gewahrt ist.

Unter allen hier behandelten Bedingungen sind H, und O, die Hauptradiolyseprodukte. Sie
treten deshalb immer im Verhéltnis von ca. 2:1 auf; sie sind aber nicht im thermodynamischen
Gleichgewicht. Das in der Lsung meBbare Redoxpotential steht deshalb nicht direkt mit den
Konzentrationen von H, und O, in der Losung in Verbindung, zumal die oxidierenden
Chlorspezies ebenfalls potentialbestimmend sein kdnnen [10], wie dies bei der Bildung von
Hypochlorit bei der Auflésung von bestrahltem Salz beobachtet wurde. Redoxreaktionen von
Radionukliden mit Radiolysegasen kénnen daher nicht aus der Radiolysegaskonzentration
abgeschitzt werden. Eine Ausnahme konnte die Bestrahlung und Auflésung von Salzhydraten
sein. Wahrend der Bestrahlung wird H, freigesetzt, der im Laufe der Zeit wegdiffundiert. Bei
einem Wasserzutritt zu einem spiteren Zeitpunkt werden dann mit der Auflésung der
bestrahlten Hydrate Sauerstoff und andere oxidierende Radiolyseprodukte gebildet und damit
eine eindeutig oxidierende Umgebung geschaffen.
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Experimente im geschlossenen System

Versuchstemperatur Versuchstemperatur
35°C 90 °C
Autoklav: A1 A2 Al A2 A1 A2
Dosis (kGy): 1889 1889 421 421 852 852
Gase:
Mol <0.0001 | 0.0015
H2 (%) 84.8 64.9
02 (%) 0.07 321

Losung: -
CIO- (Mol/kg) |1,05E-06|6,55E-07
ClO2- (Mol/kg) | 3,81E-06] 1,98E-05
ClO3- (Mol/kg) {7,00E-05|1,84E-04

Fe (ppm). 1,80 0,60
Ni (ppm) 2,80 8,30
Cr (ppm) 0,10 1,20
Mo (ppm) 0,00 4,60
pH 3,56 6,70
Eh 486 542
Strahlenausbeute:
G (-H20) total 0,033
G (-H20) lsslich | 0,00084 | 0,00230
KH / mol/(kg*MPa) 0,0029 | 0,0026 | 0,0023 | 0,0056 | 0,0063
Gas Konz./(mol/kg) 0.0097 | 0,0014 | 0,0014 0,004 0,0051
H2 Konz. /(mol/kg) 0,0063
02 Konz./(mol/kg) 0,0031
Partialdr.Gas/ MPa 3,36 0,53 0,6 0,71 0,82
Partialdr.H2/ MPa 2,18
Partialdr.02/ MPa 1,08

Tab.1: Ergebnisse der Radiolyseexperimente unter Druck bei 35 °C und 90 °C.

e
.

. | IL,L_
7 AN 7
Zu: %T / ,
] e / /g] A
P =: =

|
N

A20
. -

oy
*f

v-—_—‘/

A2

Abb. 1: Skizze des Autoklaven mit Faltenbalg.
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Abb. 2: Wasserstoff- und Sauerstoffbildung beim Auflésen von bestrahltem NaCl.
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Abb. 3: Wasserstoff- und Sauerstoffbildung beim Aufl6sen von bestrahltem MgCl,.6H,0.
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Verfahren zur Abschdtzung von Gasbildungsraten aus
Gasanalysedaten von LAW-Gebinden

K. Kroth

Zusammenfassung des anlaBlich des gemeinsamen GRS/PTE-
Workshops am 30.-31.05.96 in Braunschweig gehaltenen Vortrags

1. Einleitung

Gebinde mit radioaktiven Abféllen, die in dem Endlager Morsleben (ERAM) endge-
lagert werden sollen, durfen gemafR den Annahmebedingungen des BfS u.a. weder
faulen noch géaren /1/. Durch Faul- und Garprozesse kénnen in den Abfallfassern
Gase - z.B. CO, und CH, - entstehen, die zu einem Aufbau von Uberdruck fuhren.
AuRerdem kénnen in Abfallfassern unter bestimmten Bedingungen durch Korrosion
gréRere Mengen von Wasserstoff gebildet werden, durch die sich im Falle eines

Entweichens zindfahige Gasgemische ausbilden kénnen /2/.

Zur Erfullung der obigen Grundanforderung muf} in der Praxis nachgewiesen wer-
den, dal? die Gasbildungsrate der Abfallgebinde unterhalb eines gewissen, noch
nicht fest definierten Grenzwerts liegt. Nach bisheriger Praxis gilt die obige Grund-
anforderung als erfullt, wenn die Gasbildungsrate nachweislich kleiner als 10 Ndm®

pro Jahr fur ein 200 I-Fal zum Zeitpunkt der Einlagerung ist.

Der apparative und vor allen Dingen der zeitliche Aufwand zur Ermittlung von
Gasbildungsraten ist erheblich. Dagegen ist es Stand der taglichen Praxis, stich-

probenartig den FaRRdruck zu messen und entnommene Gasproben hinsichtlich ihrer
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Gaszusammensetzung zu analysieren. Bislang erlauben diese Mel3daten nur quali-

tative Aussagen Uber die Gasbildungsrate.

In dem Vortrag wird ein einfaches analytisches Verfahren beschrieben, mit dem die
mittlere Gasbildungsrate von LAW-Gebinden abgeschéatzt werden kann. Ausgangs-
punkt des Verfahrens sind der gemessene FaRdruck pges und die gemessenen
Gaskonzentrationen Kyz, Koz und Kyp. Weiterhin mufd das FaRleervolumen Vp und
die VerschiuRzeit T des Gebindes bekannt sein. Das Verfahren liefert dann einen
guten Schéatzwert fur die mittlere Gasbildungsrate Qu, die fur die Verschluzeit

typisch ist.

2. Einfache Uberlegung zur Korrelation von FaRdruck
und N>-Konzentration

Betrachtet wird ein Abfallgebinde mit einem Leervolumen V,, das unter Luft - 79% N,
und 21% O verschlossen wurde. Nach einer bestimmten VerschluBzeit T wird an
einer entnommenen Gasprobe die N,-Konzentration Ky(T) bestimmt. Ferner ist der
FaRinnendruck pges(T) zum Zeitpunkt der Probenahme bekannt. Weiter wird unter-

stellt, daR im Gebinde Stickstoff weder erzeugt noch verbraucht wird.

Unter der Annahme, daR das FaR wahrend der Verschiuzeit gasdicht ist, bleibt der
N,-Partialdruck konstant. Daraus ergibt sich fur gasdichte Gebinde der Zusammen-
hang:

0,790 = const Gl.1
K

N2

pges =

Dies bedeutet, daR es fur gasdichte Fasser eine eindeutige Korrelation zwischen
dem gemessenen FaRdruck und der gemessenen N,-Konzentration gibt. In Abb. 1

wird der Zusammenhang zwischen pg.s und Ky als durchgezogene Linie dargestellt.

Gebinde mit erheblicher Gasbildung entwickeln Uberdruck gegentiber dem AuRen-
druck. Diese sind undicht, wenn ihr FaBdruck erheblich hinter dem Solldruck zurlck-

bleibt, der sich aufgrund der gemessenen Np-Konzentration geméan Gl. 1 far gas-
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dichte Fasser ergibt (linker, schraffierter Bereich in Abb. 1). Das MaR der Ab-

weichung vom Solldruck gibt qualitative Auskunft tber die GréRe der Leckrate.

Gebinde mit geringer Gasbildung, die den Sauerstoff ihrer urspraglichen Luftfaliung
verbrauchen, entwickeln Unterdruck gegentiber dem Umgebungsdruck. Diese sind
undicht, wenn ihr FaRdruck héher ist als sich aufgrund der gemessenen Nx-Konzen-
tratation gemanr Gl. 1 fur gasdichte Féasser ergibt (rechter, schraffierter Bereich in
Abb. 1).

Die nicht schraffierten Bereiche in Abb. 1 sind ,verboten“. FaRdricke unter 0,790
bar sind ebenfalls ,verboten®. Eine groRe Zahl von in der KFA Jdlich durchgefihrten
Gasanalysen lieferten Daten in den beiden schraffierten Bereichen der Abb. 1 bis

auf wenige begrindbare Ausnahmen.
Im Grundsatz bedeutet die obige Diskussion folgéndes:

Allein aufgrund des gemessenen FaRdrucks und der gemessenen N,-Konzentration
lassen sich Aussagen darliber machen, ob ein Gebinde stark oder schwach
gasbildend ist. Weiter 148t sich feststellen, ob ein Gebinde weitgehend gasdicht
oder véllig undicht ist. Dies ist eine wichtige Information, da sich die Uber die Ver-
schluRzeit gemittelte Gasbildungsrate fur weitgehend dichte Gebinde auf einfache

Weise durch folgende Gleichung konservativ abschéatzen &0t

Q2 Gasquelle in Ndm*/Tag

Pges gemessener Faldruck in bar

Vo  FaBleervolumen in dm®

Ky  gemessene Np-Konzentration in % x 100

T Verschluf3zeit in Tagen
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3. Verfahren zur Abschatzung von Gasbildungsraten fiir
nicht gasdichte Gebinde

Das Berechnungsverfahren geht von folgenden Grundlagen und Voraussetzungen

aus:

1. Das betrachtete AbfallfaR besitzt ein bekanntes Leervolumen Vq in dm®;

2. Das FaBleervolumen V,ist anfanglich - unmittelbar nach dem Verdeckeln - mit
Luft unter Normaldruck befulit.

3. Das Abfallgebinde ist seit dem Verdeckeln Uber eine bekannte Verschlu3zeit T
verschlossen; zu diesem Zeitpunkt sind Gasdruck und Gaszusammensetzung aus
einer Gasanalyse bekannt.

4. In dem AbfallfaB findet eine zeitlich konstante Gasbildung statt; Unter der Gréke

Qu2 wird die Bildungrate aller Fremdgaskomponenten zusammengefal3t.

5. Der in dem FaRgas enthaltene Luftsauerstoff wird durch Korrosion verbraucht.
ModellmaRig wird angesetzt, dal? der O,-Partialdruck mit der Zeitkonstanten A
abnimmt. ,

6. In dem Gebinde wird weder Stickstoff verbraucht noch erzeugt.

7. Das Abfallfall wird als nicht gasdicht angenommen; das durch das Leck L pro

Zeiteinheit strdbmende Gasvolumen ist proportional zur Druckdifferenz zwischen
Gebinde und Atmosphare.

8. Die zeitliche Anderung des Atmosphéarendrucks wird durch experimentell
ermittelte Daten beschrieben.

9. Es gilt die allgemeine Gasgleichung; der Gesamtdruck entspricht der Summe der

Partialdricke.

Unter den getroffenen Annahmen 4Rt sich die zeitliche Anderung der Partialdriicke
in differentieller Form durch die Gl. 3a-3c bzw. Gl. 4a-4c beschreiben. Es missen

zwei Falle unterschieden werden:

1. Fall; pges > pat; Gl 3a-3c; FalRgas stromt durch das Leck aus
2. Fall; pges < pat; Gl 4a-4c; atmospharische Luft dringt in das Fal ein
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FUr pges > pat gilt:

Pt + A1) = pyy(t) - = A PNz(()) ( ges(t)_pat(t)) Gl. 3a
Pges
p02(t+At) = pOZ(t) e—lAt-% At !;ii% (pges(t)_pat(t)) Gl. 3b

pﬂz(t+At)=pH2(t)+%§—2—At rfo Az‘f7 ZZ((I)) (Pges(t) - Pur®) Gl 3¢

FUr pges < pat gilt:

L
pao(t+ A1) = py,(2) A At 0,790 (Pges(f) "pat([» Gl. 4a
0
Port+ A1) = poy(1) &4 —-I—f— At 0,210 (pges() = pout)) Gl b
0
Paalt+ A8 = pry(0) +%~At Gl 4c
0

Das entsprechende System gekoppelter Differentialgleichungen 141t sich unter den
gegebenen Randbedingungen nicht geschlossen i6sen. Zur ndherungsweisen
Losung des Differenzengleichungssystems wurde ein numerischer Rechencode

entwickelt.

Die Abschéatzung der Gasbildungsrate eines gegebenen Gebindes erfolgt durch
Variation der freien Parameter Qu2, L und A und Anpassung des berechneten
FaRidrucks pges Und der drei Partialdricke Pnz, Poz und Py. an die Ergebnisse der
Gasanalyse. Die VerschluRzeit T und das Leervolumen V, des Gebindes missen

hierzu bekannt sein.
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Far bestimmte Rand- und Sonderfalle des allgemeinen Problems existieren mathe-
matisch geschlossene Lésungen. Die Korrektheit des numerischen Modells wurde

durch Vergleich mit den mathematisch exakten Lésungen Gberpruft.

Die Leistungsfahigkeit des numerischen Verfahrens soll abschlieend an drei

Beispielen realer LAW-Gebinde demonstriert werden:

1. Beispiel - starke Gasbildung in gasdichtem Gebinde; Abbildung 2
Das Gebinde mit einem abgeschéatzten Leervolumen von 70 dm?® hat nach einer
VerschluRzeit von 3466 Tagen einen Faldruck von 2,18 bar und eine H.-Konzen-
tration von 61,9%. Das numerische Verfahren liefert eine optimale Anpassung der
Rechnung an die experimentellen Daten mit Q4. = 0,0276 Ndm*Tagund L =0
Ndm®/Tag.

2. Beispiel - starke Gasbildung in stark undichtem Gebinde; Abbildung 3
Dés Gebinde mit einem abgeschétzten Leervolumen von 70 dm® hat nach einer
VerschluRzeit von 3650 Tagen einen Faldruck von 1,091 bar und eine H.-Kon-
zentration von 98,4%. Das numerische Verfahren liefert eine optimale Anpassung
der Rechnung an die experimentellen Daten mit Qu, = 0,11 Ndm®TagundL =12
Ndm3/Tag. Wegen der groRRen Leckrate wirken sich die atmosphérischen Druck-

schwankungen auf den Faldruck aus.

3. Beispiel - schwache Gasbildung in undichtem Gebinde; Abbildung 4
Das Gebinde mit einem abgeschéatzten Leervolumen von 70 dm® hat nach einer
VerschiuRzeit von 2829 Tagen einen FaRdruck von 0,84 bar und eine Hz-Kon-
zentration von 0,2%. Der Luftsauerstoffsauerstoff wurde vollstandig umgesetzt.
Das numerische Verfahren liefert eine optimale Anpassung der Rechnung an die
experimentellen Daten mit Qu, = 0,00005 Ndm®/Tag und L = 0,008 Ndm®/Tag.

Im Rahmen der Qualitatskontrolle radioaktiver Abfalle wurden bislang an insgesamt
etwa 500 LAW-Gebinden Gasanalysen durchgefihrt und nach dem beschriebenen

Verfahren die Gasbildungsraten abgeschatzt.
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4. Zusammenfassung

Das Ziel der Arbeit besteht darin, ein Verfahren zu entwickeln, das eine zuverléssige
Abschatzung einer Gasbildungsrate aus den Ergebnissen einer einmaligen Gas-
probenahme bzw. Gasanalyse erlaubt. Ob Fasser wahrend ihrer VerschlulR3zeit
weitgehend gasdicht waren, 148t sich aufgrund einer einfachen Uberlegung anhand
des FalRdrucks und der N,-Konzentration entscheiden:

0,790

Pges = in bar

N2
Fésser, die diese Bedingung erflllen sind weitgehend gasdicht. Fur solche F&sser

kann die mittlere Gasbildungsrate berechnet werden nach:

Q _ Pges VO (I_KNZ)
H2 T

Zur Abschatzung der Gasbildungsrate undichter F&ssern wurde ein analytisches

Modell entwickelt /3/. Die Gasbildungsrate wird ermittelt durch manuelle Variation
der freien Parameter des Modellansatzes und durch Anpassung der Rechenwerte an

die experimentellen Ergebnisse der Gasanalyse.

5. Literaturverzeichnis
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13/ K. Kroth
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Messungen der zeitabhingigen Wasserstoffbildung
bei der anaeroben Korrosion von Behiillterwerkstoffen
in Salzgrus und Salzlaugen

Thomas Schon

Institut fiir Sicherheitsforschung und Reaktortechnik
Forschungszentrum Jiilich GmbH, D-52425 Jiilich

Einleitung

In der Bundesrepublik Deutschland ist die Endlagerung radioaktiver Abfille in einem Salz-
stock vorgesehen. Die Abfille werden dabei im Sinne des Mehrbarrierenprinzips in Behiltern
verpackt, die im wesentlichen aus eisenhaltigen Werkstoffen (Baustahl, GuBeisen, Edelstahl)
bestehen. An diesen Behiltermaterialien konnen auch unter den in einem salinaren Endlager
herrschenden Bedingungen Korrosionsreaktionen ablaufen. Da der im Endlager zunichst noch
vorhandene Luftsauerstoff schnell durch Korrosionsreaktionen aufgezehrt wird, verliuft die
danach stattfindende Korrosion unter anaeroben Bedingungen ab. Der Reaktionspartner fiir das
Eisen ist dabei Wasser, das im Endlager als Restfeuchte in der Luft, im Salz oder als Lau-
geneinschluf} vorliegen kann. Wasser kann schliefilich auch durch den nicht véllig auszuschlie-
Benden Storfall "Wassereinbruch ins Endlager” an die Behilteroberflichen gelangen. Bei der
anacroben Korrosion von Eisen wird als Reaktionsprodukt gasformiger Wasserstoff gebildet:

Fe+2 H2O - FC(OH)2 + H2 (1)

Dieser Wasserstoff ist wegen der moglichen Bildung explosiver Gemische wihrend der
Betriebsphase des Endlagers, sowie wegen des méglichen Druckaufbaus und daraus eventuell
resultierender Bildung von Wegsamkeiten fiir Radionuklide in der Nachbetriebsphase, uner-
wiinscht. Der Stand des Wissens iiber Produktion und Verbleib von Gasen in einem salinaren
Endlager wurde in einem GSF-Bericht zusammenfassend dargestellt /Miiller et al. (1992)/.

Die direkte Bestimmung der Wasserstoffbildungsraten bei Korrosionsuntersuchungen ist
bisher nur in Einzelfillen durchgefiihrt worden /Schenk (1983, 1988); Matsuda et al. (1995)/,
da das Hauptaugenmerk meist auf die Standzeiten der Behilter ausgerichtet war. Wihrend bei
gravimetrischen Korrosionsuntersuchungen die anodische Teilreaktion, also die Fisenauf-
16sung, zur Ableitung von Korrosionsraten dient, wird hier von der kathodischen Teilreaktion,
der Gasbildung, ausgegangen.

Da die Messungen der Wasserstoffbildung ohne Unterbrechung des Korrosionsvorgangs
durchgefithrt werden konnen, wird eine quasi ,,on line“ Beobachtung der Korrosionsreaktion
moglich.
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Behiltermaterialien und Korrosionsmedien

Bei der Aufstellung der zu untersuchenden Metalle fiir die Korrosionsversuche wurden die
Endlagergebindemengen aus der Wiederaufarbeitung, sowie der danach bis 2030 zu erwarten-
de Abfall beriicksichtigt /GNS (1993); Weh und Rittscher (1994); Briining et al. (1993); Meh-
ling (1992); Papp (1990)/.

o Abfall aus der Wiederaufarbeitung

Die insgesamt kontraktierte Menge an wiederaufzuarbeitendem Brennstoff der 1. Zehn-
jahresperiode (1985-1994) betriigt etwa 5500 t. Davon entfallen auf COGEMA ca. 4600 t und
auf BNFL ca. 880 t. Die Abfille sollen ab 1996 zuriickgeliefert werden.

e Prognose fiir Abfallmengen nach Erfiillung der Wiederaufarbeitungsvertrige

Insgesamt fallen nach Erfilllung der WA-Altvertrige bei Betriebsstillegungen der vor-
handenen KKW ohne Ersatzzubau bis 2030 insgesamt ca. 11.000 t Brennstoff an. Bei direkter
Endlagerung in der Strecke entspricht dies etwa 2.600 Polluxbehiltern.

Insgesamt ergeben sich daraus die in Tabelle 1 angegebenen Mengen an Behiltermaterialien.
Die fiir die Versuche ausgewihlten Werkstoffe sind grau schattiert dargestellt, wobei statt des
Baustahls 1.0037 der Baustahl 1.0038 eingesetzt wurde. Dadurch werden iiber 99% der im
Endlager zu erwartenden Metallmengen abgedeckt.

Als Korrosionsmedien werden gesittigte NaCl-Losung, Q-Lauge, MgCl,-reiche Lauge
sowie Salzgrus mit natiirlicher Restfeuchte verwendet. Die Reaktionstemperaturen betrugen
bisher 23, 60 und 90°C

Tabelle 1: Behiltermaterialien

Werkstoff Art Menge t %
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Experimentelles

Die Bestimmung der Wasserstoffbildungsraten der ausgewiihlten Behiltermaterialien
erfolgte gaschromatographisch in einer nur aus Glas und Metall bestehenden Versuchsappa-
ratur. Der Versuchsaufbau ist in Abbildung 1 dargestellt. Er besteht im wesentlichen aus den
Komponenten Gasversorgung, MassendurchfluBregler, Ofen mit sechs Korrosionsgefifien,
Probenaufbereitung und ProzeBgaschromatograph.

Die zu untersuchenden Metalle werden in Form von flachen rechteckigen Stiicken mit einer
Oberfliche von etwa 70 cm? in die mit dem jeweiligen Korrosionsmedium gefiillten Glasgefile
eingebracht. Die Glasgefiie besitzen ein Volumen von ca. 2 1 und sind zur Temperierung in
einem Ofen untergebracht. Durch Gaszu- und -ableitungen werden die GefiBe oberhalb des
Flissigkeitsspiegels mit Argon durchstromt. Nachdem das Probegas den Korrosionswasser-
stoff aufgenommen hat, gelangt es in die sog. Probenaufbereitung, die mit Magnetventilen und
Stromungsmessern versehen ist. Uber die Magnetventile wird jeweils einer der sechs Probe-
gasstréme vom Prozefgaschromatographen angesteuert und zur Messung gebracht.
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Abbildung 1: Versuchsaufbau zur Wasserstoffbestimmung,
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Der Gaschromatograph (Siemens P 101) ist mit einem Mikrowirmeleitfihigkeitsdetektor
und einem Gasdosierventil ausgestattet. Mit einer Porapak-Siule werden zunichst die Inert-
gase vom Wasserdampf getrennt. In einer nachgeschalteten Molsiebsiule erfolgt dann die Ab-
trennung des Wasserstoffs von den iibrigen Komponenten. Die Steuerung des Gaschromato-
graphen erfolgt durch einen Programmgeber (Siemens P 30/30), der iiber einen Personalcom-
puter bedient wird. Die Nachweisgrenze des Gaschromatographen fiir Wasserstoff liegt bei
0,5 vpm, was bei einem Gasdurchfluf von 800 ml/h und einer Probenoberfliche von 70 c¢cm?
einer Korrosionsrate von ca. 0,3 pm/a entspricht.

Die Gasanalysen erfolgen in einem Rhythmus von 20 Minuten. Bei einer Versuchszeit von
insgesamt mehreren hundert Stunden kann dadurch der Verlauf der Wasserstoffbildung, und
damit auch der Korrosionsreaktion, fast kontinuierlich beobachtet werden.

Versuchsergebnisse

In den nachfolgenden Abbildungen sind beispielhaft einige Ergebnisse aus dem noch laufen-
den Arbeitsprogramm dargestelit.

In Abbildung 2 ist der Verlauf der Wasserstoffbildungsraten fiir den Werkstoff 1.0038 in
Salzgrus bei Temperaturen von 60 und 90°C wiedergegeben (bei 23°C lagen die Werte unter
der Nachweisgrenze des Gaschromatographen). Nach einem anfinglichen Maximum bei einer
Reaktionstemperatur von 90°C werden sehr geringe Endwerte erreicht, die einer Korrosions-
rate von ca. 2 um/a entsprechen. Bei 60°C wird ein Endwert von ca. 1 um/a erreicht.

In Abbildung 3 ist Verlauf der Wasserstoffbildung des Werkstoffs 1.0038 in ges. NaCl-
Losung dargestellt. Mit zunehmender Temperatur tritt ein immer ausgeprigteres Maximum der
Wasserstoffbildung bei Versuchsbeginn auf Die erreichten Endwerte, ausgedriickt in Korro-
sionsraten, liegen mit Werten von 2 pm/Jahr und darunter bei den entsprechenden Werten des
Salzgrusses.

" Noch weitaus deutlicher tritt der ,,Wasserstoffpeak® zu Versuchsbeginn bei Versuchen in Q-
Lauge auf. Abbildung 4 zeigt die Wasserstoffbildung von Werkstoff 1.6210 in Q-Lauge. Kurz-
fristig werden hier also Korrosionsraten von bis zu 1000 pm/a erreicht. Um die erreichten
Endwerte deutlicher zu erkennen, zeigt Abbildung 5 eine VergréBerung von Abbildung 4. Man
erkennt das die Endwerte auch hier sehr gering sind und unter 10 pm/a liegen, wobei die
Endwerte bei 23°C iiber den Werten von 60°C und 90°C liegen. Hervorgerufen wird dies
wahrscheinlich durch den langsamer verlaufenden Aufbau der schiitzenden Oxidschicht, die
sich auf der Metalloberfliche bei hoheren Temperaturen schneller bildet.
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In Abbildung 6 sind zum Vergleich die Wasserstoffbildungsraten von drei verschiedenen
Metallen in Q-Lauge bei 90°C aufgefiihrt. Im Prinzip ergibt sich ein sehr dhnlicher Verlauf,
wobei beim Werkstoff 1.0038 das Maximum weniger ausgeprégt ist, aber dafiir langsamer ab-
fillt. Neben den Werkstoffbezeichnungen im Diagramm sind die integral iiber den Versuchs-
zeitraum ermittelten Korrosionsraten aufgefiihrt. Sie liegen im Bereich von 80-90 um/a.
Entsprechende Werte wurden auch bei gravimetrischen Kontrolluntersuchungen erhalten, die
bei allen Versuchen durchgefiihrt wurden..

Einen ginzlich anderen Verlauf zeigt dagegen die Korrosion von Aluminium in Q-Lauge.
Abbildung 7 zeigt die Ergebnisse bei einer Temperatur von 60°C. Hier wurden mit der Ver-
suchszeit stetig ansteigende Wasserstoﬁbildungsraten gefunden; anscheinend kann sich hier
keine Oxidschutzschicht bilden, die unter normalen Bedingungen das Aluminium vor Korrosion
weitgehend schiitzt. Erklirt werden kann dies durch die pH-Abhingigkeit der Léslichkeit der
Aluminiumoxidschutzschicht. Im Bereich von pH 4-9 ist die Lslichkeit minimal, bei héheren
und niedrigeren Werten steigt sie dagegen stark an. Bei der Korrosion in Q-Lauge erniedrigte
sich der pH-Wert im Laufe der Versuche von anfinglich pH 4,3 auf Werte unter pH 3.

In Tabelle 2 sind abschlieBend die fiir die bisher untersuchten Metalle integral iiber den
Versuchszeitraum ermittelten Korrosionsraten, wie man sie ohne zeitliche Auflsung erhalten
wiirde, den Endwerten mit zeitlicher Auflosung, die fiir eine Langzeitbeurteilung besser geeig-
net sind, gegeniibergestellt. Bei Salzgrus und NaCl-Losug sind die MeBiwerte sehr niedrig und
teilweise unterhalb der Nachweisgrenze des Gaschromatographen. Besonders deutlich tritt der
Unterschied zwischen integralen und den Endwerten bei Q-Lauge und hohen Temperaturen
auf. Wie schon in Abbildung 6 gezeigt wurde, findet man hier integrale Werte von 80-90 pm/a,
wihrend die Endwerte nur bei 3 und 15 pm/a liegen.

Die Wasserstoffbildungsraten von Edelstahl und Zirkalloy waren in allen bisher durchge-
fiihrten Versuchen unterhalb der Nachweisgrenze des Gaschromatographen. Sie werden in Zu-
kunft nach einer manometrischen Methode ermittelt, bei der die Korrosionsgefiie vollig abge-
schlossen sind und mit einem Quecksilbermanometer versehen werden. Uber den resultieren-
den Druckaufbau werden dann die Gasbildungsraten ermittelt.
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Tabelle 2: Integrale und Endkorrosionsraten

Werkstoff | Temperatur[°C] Salzgrus ges. NaCl-Losung Q-Lauge
integral | Endwert | integral | Endwert | integral | Endwert
[um/a] [um/a] [um/a] [um/a] [um/a] [um/a]
23 <05 <0,5 <0,5 <0,5 5,5 6,0
0.7043 60 <0,5 <0,5 2,8 <0,5 42,7 8,0
90 3,1 2,0 4,0 <0,5 90,6 15,0
23 <0,5 0,6 2,4 <0,5 6,8 6,0
1.0038 60 0,5 0,6 2.4 <0,5 38,8 17,0
90 2,4 1,3 4.5 1,6 81,4 3,0
23 0,6 <0,5 1,0 <0,5 8,5 8,0
1.6210 60 <0,5 <0,5 2,6 <0,5 38,8 1,0
90 4,5 2,0 3,8 <0,5 77 3,0
Aluminium 60 35,1 >100
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Gasdruckentwickliung in HLW-Endlagerbohrléchern und Auslegung von In-
situ-Experimenten zur Uberpriifung der wirksamen Permeabilitaten
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GRS/PTE - Workshop lber Gase im Endlager
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Vorwort

Das "Forschungs- und Entwicklungsprogramm des BMFT zur Entsorgung gefahrlicher Ab-
falle in tiefen geologischen Formationen" (Stand Juli 1993) weist unter Punkt B 6.1 die
"Entwicklung von Bohrlochverschliissen einschlieBlich der Modellierung des Langzeitverhal-
tens auch unter Berlicksichtigung der Gasentwickiung im Bohrloch" aus.

Das vorliegende Vortragspapier soll einen Uberblick iber den gegenwartigen Stand des
Wissens im Hinblick auf die mdgliche Gasdruckentwicklung in Endlagerbohridchern fiir
hochradioaktive Abfalle sowie die Auslegung von geplanten In-situ-Experimenten zur Uber-
prifung der Ergebnisse von Modellrechnungen geben.

1 Einleitung

Nach den "Sicherheitskriterien flr die Endlagerung radioaktiver Abfélle in einem Bergwerk"
des Bundesministeriums des Innern (BMI, 1983) sind die fir den Betrieb eines Endlager-
bergwerks geltenden Schutzziele durch das Atomgesetz (AtG) und die Strahlenschutzver-
ordnung (StrISchV) vorgegeben. Dariiber hinaus sind alle Gbrigen einschlagigen Vorschriften
(z.B. Allgemeine Bergverordnung (ABVO) zu beachten.

Nach der Beendigung der Betriebsphase muB das gesamte Endlager sicher gegen die Bio-
sphére abgeschlossen werden, so daB die durch eine Radionuklidfreisetzung bedingten In-
dividualdosen die in §45 StrlSchV genannten Grenzwerte nicht Uberschreiten. Abb. 1 zeigt
eine Prinzipdarstellung der erforderlichen Geotechnischen Barrieren in einem Endlager.
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Abb. 1: Prinzipdarstellung der Geotechnischen Barrieren in einem Endlager

Generell ist nach der StriSchV das ALARA-Prinzip zu beachten. Mit Blick auf die Biosphare
(Tagesoberflache) ist gem. §45 StriSchV die aus der Ableitung radioaktiver Stoffe aus dem
Endlager bedingte Strahlenexposition des Menschen mindestens auf die effektive Dosis
von 0,3 mSv im Kalenderjahr zu begrenzen. Innerhalb des Endlagers ist der Dosisgrenzwert
fur beruflich strahlenexponierte Personen einzuhalten, welcher z. B. fiir die effektive Dosis
flir Personal der Kategorie A 50 mSv/Jahr betragt.

Mit Blick auf die Freisetzung radiolytisch, thermisch und durch Korrosion der Abfalibehélter
gebildeter Gase aus HLW - Endlagerbohrochem ist eine Permeation der Gase {iber den
Bohrlochverschiu3 in das Grubengebdude moglichst zu vermeiden. Wahrend der Be-
triebsphase sind im Grubengebaude zumindest die Konzentrationsgrenzwerte bzgl. der
Toxizitat (MAK-Werte) und bzgl. der Zindung von Gasgemischen einzuhalten. Fir die
wichtigsten Gase sind die nach Draeger (1985) zu beachtenden Grenzwerte in der Tabel-
le 1 angegeben. Andererseits ist die Abfuhr der gebildeten Gase aus den Lagerbohrdéchem
erwiinscht, um die Entwicklung hoherer Gasdriicke in den Bohriéchem auszuschlieB3en.

Wegen des hypothetisch zu unterstellenden nicht bestimmungsgemafen gréBeren Laugen-
zutritts von ca. 1000 m3 ist der BohrlochverschiuB sowohl gegen einen Laugenzutritt von
auf3en, d. h. von der Einlagerungsstrecke her, als auch gegen den Austritt kontaminierter
Laugen aus dem Bohrloch (in das Endlager bzw. in die Biosphére) auszulegen.
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Tabelle 1: Maximal zulassige Gaskonzentrationen

Komponente Maximale Arbeits- Untere
platz-Konzentration Zand-
(MAK-Wert) Grenze
[ppm] [Vol %]
Kohlendioxid (CO,) 5000 -
Kohlenmonoxid (CO) 30 12.5
Schwefelwasserstoff (H,S) 10 4.3
Methan (CH,) - 5
Wasserstoff (H,) - 4

Zusammenfassend lauten die Schutzziele der Bohrlochverschiiisse wie folgt:
A: Fir die Betriebsphase

1. Schutz des Betriebspersonals vor direkter ionisierender Strahlung.

2. Hinreichende Rickhaltung mdglicherweise austretender gas- bzw. aerosolférmiger
Radionuklide und explosibler Gase bei gleichzeitiger

3. Vermeidung hoher Gasdriicke im Bohrioch.

B: Fur die Nachbetriebsphase

4. Rickhaltung von moglichen Flissigkeitszutritten aus den Strecken bzw. aus dem
Bohrlochfeld in die Bohrldcher. '

5. Rickhaltung von Gasen aus dem Bohrloch.

6. Rickhaltung von kontaminierten Laugen aus dem Bohrloch nach moglichem Zutritt von
Laugen.

2 Das Konzept der Bohrlochlagerung

Im Nachfolgenden ist das Konzept der Bohrlochlagerung fiir warmeproduzierende hochra-
dioaktive Abfélle (HLW), soweit heute bekannt, dargestelit.

Nach dem derzeitigen Stand sollen sowohi verglaste hochradioaktive Abfalle aus der Wie-
deraufarbeitung bestrahlter Brennelemente als auch zerschnittene LWR-Brennelemente
(LWR-BE) ohne Wiederaufarbeitung zur Endlagerung kommen. Die Glasprodukte sowie
auch ggf. die zerschnittenen Brennelemente solien in Stahlkokillen mit nahezu identischen
Abmessungen (HLW-Kokille und Pollux-Kokille) verpackt werden. Eine HLW-Kokille vom
Typ Cogema 7/86 enthalt 150 | hochradioaktives Glas, eine Pollux-Kokille ein Viertel eines
LWR-Brennelementes. Der Kokillendurchmesser betragt 0,43 m, die Kokillenhohe ist
1,34 m bei einer Stapelhéhe von 1,27 m. Die Warmeleistung einer HLW-Kokille errechnet
sich nach

Q) =A).q,
mit A(t) als der Nuklidaktivitdt in Bq und g, als der spezifischen Nuklidwarmeleistung in
W/Bg. Nach GSF/ECN (1992) betragt die Anfangswarmeleistung einer HLW-Kokille direkt
nach der Verglasung ca. 1,9 kW und nach 40 Jahren Zwischenlagerung 0,585 kW.



A-76

Tabelle 2: Geometrische Daten eines HLW-Endiagers (BfS, 1990)

Teufe der Einlagerungssohile 800 m
Querschnitt der Einlagerungsstrecke 6mx6m
Abstand der Einlagerungsbohridcher 50m

Tiefe der Einlagerungsbohriécher 300 -600 m

Durchmesser der Einlagerungsbohrlidcher 0.6 m

Nach dem Konzept des Bundesamtes fiir Strahlenschutz (BfS, 1990) sollen die hochradio-
aktiven Kokillen in 300 bis 600 m tiefe Bohrdcher verbracht werden. Der Bohrlochabstand
soll etwa 50 m betragen. Die Auslegungsdaten des HLW-Endlagers sind in der Tabelle 2
zusammengefaft.

Nach Scheibel et al. (1991) kdnnen maximal 19 HLW-Kokillen ohne zusatzliche Lastabtra-
gung freistehend in einem Bohroch (bereinander gestapelt werden. Nach Bantle et
al. (1989) kénnen maximal 38 Pollux-Kokillen freistehend tibereinander gestapelt werden.

Zur Lastabtragung ist daher das Einbringen von Versatz (Salzgrus) in den Ringspalt zwi-
schen Kokillen und Bohrlochwand erforderlich. Das Bohrloch wird also sowohl im kokillen-
freien Raum oberhalb des Kokillenstapels als auch im Ringspalt zwischen Kokillenstapel
und Bohrlochwand "verschlossen®.

Salzgrusversatz eignet sich dariiber hinaus besonders gut zum VerschlieBen gasfiihrender
Endlagerbereiche, weil er als Schittgut zunachst eine relativ hohe Porositat bzw. Permea-
bilitit besitzt, wodurch die anfanglich vergleichsweise grof3en Korrosionsgasmengen
(Wasserstoff) aus den Endlagerbereichen abstrdmen konnen und die Entstehung héherer
Gasdricke vermieden wird. Durch die zeitliche Abnahme der Versatzporositat bzw.
-permeabilitat infolge der Gebirgskonvergenz auf kleine Werte (bei Temperatureinfluf3 bis
hin zur Permeabilitat des unverritzten Gebirges von ca. 1E-22 - 1E-21 m?) wird langfristig in
der Nachbetriebsphase des Endlagers eine hohe Dichtwirkung gegeniiber einem Schad-
stoffaustrag erreicht, z. B. wenn infolge Korrosion die abschirmende Wirkung der Behalter
nicht mehr vollstandig in Ansatz gebracht werden kann.

3 Zustandsbedingungen im HLW - Endlagerbohrloch

Modelirechnungen zum thermomechanischen Verhalten des Salzgebirges wurden von van
den Horn und Prij (1994) im Rahmen der Phase | des DEBORA-Projektes (Spies und
Rothfuchs 1993) durchgefiihrt. Die Ergebnisse zeigen, dal3 die mechanische Belastung des
Bohrlochverschlusses mehr von der Streckenform und -gréBe abhéngig ist als vom War-
meeintrag der HAW-Kokillen. Letzterer wirkt sich innerhalb der ersten 20 bis 40 Jahre nach
Einlagerung der Kokillen, das ist etwa der Zeitpunkt, zu dem das Temperaturmaximum im
VerschluBbereich durchschritten wird, im wesentlichen nur auf die unteren 10 m des Bohr-
lochverschlusses aus und wird auch nur von den obersten 5 Kokillen der 300 bzw. 600 m
langen Kokillensaule bewirkt. Insofern spielt die Kokilleneinlagerungsrate hier keine Rolle,
d. h. es ist gleich, ob das Bohrloch instantan oder sequentiell mit HLW-Kokillen befiillt wird.
Abb. 2 zeigt das Ergebnis des fiir verschiedene Zwischenlagerzeiten ermittelten Verlaufes
der Maximaltemperatur entlang der Bohrlochwand (van den Horn und Prij, 1994). Abb. 3
zeigt den zugehdrigen zeitlichen Verlauf der radialen Verschiebung der Bohrlochwand.
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Aufgrund dieser durch die Gebirgsaufheizung induzierten Wandverschiebung kommt es zu
der bereits weiter oben erwahnten Kompaktion des Salzgruses. Abb. 4 zeigt die Entwick-
lung der Porositdt im kompaktierenden Salzgrus im Ringspalt und im VerschluBbereich
oberhalb der Kokillenséule nach van den Hom und Prij (1994).

Von Spies et al. (1993) durchgefiihrte Modellrechnungen zur Wasserfreisetzung aus dem
Gebirge mit dem Rechenprogramm TRAVAL (Schlich, 1986) ergaben, daB mit einem Was-
seraufkommen von etwa 2 kg pro Bohrochmeter zu rechnen ist, wodurch nach Spies et al.
(1993) in einem 300 m tiefen Bohrloch infolge Korrosion der Behaltermaterialien eine
Wasserstoffmenge von bis zu 100 Nm¥%a erzeugt wird.

4 Gasdruckentwicklung im HLW - Endlagerbohrioch

Innerhalb der Phase | des DEBORA-Projektes (Spies und Rothfuchs, 1993) wurden nume-
rische Rechnungen Golder Associates (1994) mit dem Finite-Differenzen-Programm
ECLIPSE (Intera, 1993) durchgefiihrt. Bei den Berechnungen wurde eine simultane
Gasstrdomung durch den Bohrlochverschiu3, durch den Salzgrus im Ringspait, durch die
Auflockerungszonen um das Endlagerbohrloch und die Endlagerstrecke und durch das un-
gestorte Gebirge beriicksichtigt. Fir die Berechnungen wurde ein 3D-Finite-Differenzen-
Modell erstelit (vgl. Abbildung 5). Die raumliche Ausdehnung des Modells betragt 300 x 100
x 484,5 m. Die horizontale Erstreckung des Modells betréagt in Richtung der Einlagerungs-
strecke 300 m und senkrecht dazu 100 m. Auf halber Distanz in der letztgenannten Rich-
tung liegt das Einlagerungsbohrioch, was einem Bohriochabstand im Endlagerfeld von 50 m
entspricht. Das Einlagerungsbohrloch hat eine Tiefe von 300 m, wovon die unteren 270 m
mit Kokillen befillt sind und die oberen 30 m den VerschluB aus Salzgrus darstellen. Die
Ringspaltweite betragt 8,5 cm.

Die Ausdehnung des gesamten Modells wurde so gewahlt, daf3 in dem Berechnungszeit-
raum von 500 Jahren der Gasdruck im Porenraum an den Randern des Modells nicht be-
einfluBt wird. Der Streckenquerschnitt betragt 6 x 6 m und die Ausdehnung der Auflocke-
rungszonen um die Einlagerungsstrecke kdnnen mit 2,0, 5,0, 10,0 oder 20 m modelliert
werden. Die Auflockerungszone um das Einlagerungsbohrloch kann mit einer Ausdehnung
von 0,5, 1,0 oder 1,6 m modelliert werden. Die Permeabilitdt k der Auflockerungszonen
wurde zwischen 1E-16 und 1E-20 m® angesetzt. Die Permeabilitat des unverritzten Gebir-
ges wurde mit 1E-21, 1E-22 und 0 m® angesetzt. Die Permeabilitit des Salzgruses im
Ringspalt wurde mit 1E-12, 1E-18 m® und zeitabhdngig, entsprechend der Porositatsab-
nahme in Abb. 4b, angenommen.

Da nur sehr widerspriichliche Informationen Uber den Porengasdruck P, in ungestorten
Steinsalzformationen zur Verfligung stehen (Herrmann und Knipping, 1993) wurden Be-
rechnungen mit den Werten 0,11, 1,0, 2,0 und 8,674 MPa durchgefiihrt. Der letzte Wert
entspricht der Annahme, daf3 der Porenraum im Deckgebirge zwischen 20 und 300 m Tiefe
mit Grundwasser mit einer Dichte von 1000 kg/m® und der Porenraum des darunter liegen-
den Salzgebirges zwischen 300 m und 840 m Tiefe mit gesattigter Lauge mit einer Dichte
von 1100 kg/m’ gefilit ist. Aufgrund von Beobachtungen in der Asse wird jedoch der An-
fangsporengasdruck von 1 MPa als der beste Schatzwert angesehen.

Neben dem im Porenraum des Salzgebirges enthaltenen Gases wurde als Gasquelle nur
noch der infolge der Kokillenkorrosion entstehende Wasserstoff (H,) bericksichtigt, da ein
Vergleich der rechnerisch ermittelten Wasserstoffmengen mit den im HAW-Versuch von
Jockwer et al. (1990) gemessenen Konzentrationen von CH, oder CO, zeigt, daB die Was-
serstoffmenge 2 bis 3 GroBenordnungen iiber denen von CO, und CH, liegt.
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Abb. 4a: Porositatsentwicklung im Verschlu3bereich eines HLW - Endlagerbohrloches fiir
eine Zwischenlagerzeit von 40 Jahren
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Die Wasserstoffproduktion innerhalb des HLW-Bohrloches resultiert aus der Freisetzung
von Wasser aus dem Steinsalz, welche nach Spies et al. (1993) ca. 2 kg pro Bohrlochmeter
betragt (vgl. Abb. 6). Die obere Kurve in Abb. 6 zeigt den zeitlichen Verauf der Was-
serfreisetzung, die untere Kurve die resultierende Wasserstoffproduktion bei einer Kokillen-
korrosionsrate von 60 pm/Jahr. Diese Korrosionsrate wurde Smailos et al. (1992) entnom-
men und gilt fir einen Feinkomstahl TSTE 355, wie er fiir Pollux-Kokillen vorgesehen ist.
Die Ausdehnung der Auflockerungszonen um die Einlagerungsstrecke und die Bohridcher
wurde mit 2,0 und 0,5 m angesetzt.

Dem Berechnungsmodell wurde folgender zeitlicher Ablauf zugrundegelegt:

6 Monate Streckenauffahrung,

danach 6 Monate Wartezeit,

danach Bohren der Einlagerungsbohriécher innerhalb von 3 Monaten,
danach Einlagerung der HLW-Kokillen innerhalb von 2 Monaten,
danach instantane Einbringung des Bohrlochverschlusses.

Abbildung 7 zeigt die wichtigsten Ergebnisse der Berechnungen der Gasdruckentwicklung.
Ein Vergleich der verschiedenen Ergebnisse erlaubt folgende SchiuBfolgerungen:

Der maximale Bohrlochgasdruck betragt ca. 3 MPa und wird berechnet im Fall:

- einer geringen Permeabilitdt des Bohrlochverschlusses
- einer geringen Permeabilitét der Auflockerungszone
- einer hohen Permeabilitat des Salzgruses im Ringspalt.

Der kleinste Bohrlochgasdruck betragt ca. 1 MPa und wird berechnet im Fall:

- einer hohen Permeabilitat des Bohrlochverschlusses
- einer hohen Permeabiliat der Auflockerungszone.

Die maximale Gasaustrittsrate an der Sohle der Einlagerungsstrecke tritt voriberge-
hend ca. 20 Jahre nach dem VerschlieBen des Bohrioches auf und betragt:

- 2,2 m¥/ Tag fiir eine VerschluBpermeabilitat von 1E-15 m®
- 2E-3 m*/Tag fiir eine VerschluBpermeabilitit von 1E-19 m”.

Die Gasfreisetzungsraten in die Einlagerungsstrecke sind relativ klein und stellen we-
der in der Betriebs- noch in der Nachbetriebsphase ein Sicherheitsproblem dar.

Der berechnete maximale Gasdruck im Salzgrusversatz des Bohrioches von 3 MPa
scheint akzeptabel zu sein. Es besteht jedoch die dringende Notwendigkeit, die in den
Modelirechnungen ermittelte Porositat bzw. Permeabilitat des kompaktierten Salzgru-
ses sowie die Glltigkeit der Annahme einer Darcy-Strdmung in geringpermeablen
Medien durch geeignete Labor- oder In-situ-Versuche zu tberpriifen.

5 Auslegung von In-situ-Experimenten zur Uberpriifung der wirksamen Permeabilita-
ten

Die Salzgruskompaktierung hangt entscheidend von der von auf3en aufgepragten Gebirgs-
konvergenz ab, welche im VerschluBbereich weniger, im Bohriochringspalt dafiir um so
mehr von der Warmefreisetzung des HAW abhéngig ist.
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Abb. 6: Zeitliche Entwicklung der Wasserfreisetzung und der infolge der Kokillenkorrosion
resultierenden Wasserstoffproduktion in einem HLW-Endlagerbohrloch
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Das Kompaktierungsverhalten und die Permeabilitat von Salzgrus sind folglich sowohl im
VerschluB3bereich oberhalb der Kokillensaule als auch im Ringspalt zwischen den warme-
produzierenden Kokillen und dem Gebirge zu untersuchen, was aus meftechnischen Griin-
den zwei separate Experimente erfordert. Diese sollen in der Phase |l des DEBORA-
Projektes im Salzbergwerk Asse durchgeflihrt werden.

In einem in Abb. 8 skizzierten Versuch 1 soll analog zu den Verhaltnissen in einem Endla-
gerbohrloch die Salzgruskompaktierung im Ringspalt zwischen der Abfallsaule und dem
Gebirge untersucht werden. Eine kontrollierte Aufheizung der simulierten Abfalisiule eraubt
es, eine Salzgruskompaktierung bis hin zu einer Restporositat von 1 - 2 % innerhalb von 12
bis 24 Monaten zu erreichen. Neben der Messung von Temperatur, Druck und Konvergenz
im Ringspalt wird das Strdmungsverhalten des Uber eine Schragbohrung kontrolliert von
unten in den kompaktierenden Salzgrus injizierten Stickstoffes in Abhéngigkeit der verblei-
benden Grusporositat bzw. Permeabilitat untersucht. Der Geltungsbereich der Kompaktie-
rungsmodelle von Salzgrus kann bei diesem Versuch iber vergleichsweise groBe Parame-
terbereiche hinweg untersucht werden.

In dem in Abb. 9 skizzierten weiteren Versuch soll ein BohrlochverschluB aus Salzgrus
oberhalb der Kokillens&ule im unteren Teil eines ca. 15 m tiefen Bohrloches durch eine 5 m
hohe Salzgrusschittung nachgebildet werden. Das Kompaktierungs- und Durchlassigkeits-
verhalten des Salzgruses soll in gleicher Weise wie beim Versuch 1 untersucht werden. Um
innerhalb der vorgesehenen Versuchsdauer von ein bis maximal zwei Jahren eine repra-
sentative Salzgrus-Kompaktierung zu erreichen, sollen Staberhitzer in mindestens vier peri-
pheren Bohrldchem betrieben werden.
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6 Numerische Simulationsrechnungen zur Auslegung von Stromungsxperimenten zur
Bestimmung der wirksamen Permeabilitaten

Die fur die Gasausbreitung relevanten Strdomungsparameter - die Permeabilitdt und die
Porositat - konnen mit Hilfe der oben beschriebenen Durchstromungsversuche bestimmt
werden. Ein solcher Versuch soll so einfach wie moglich angelegt sein, um klare Rand:
bedingungen bei der technischen Konzeption zu schaffen und die anschlieBende Interpre-
tation der MeBwerte zu erleichtern. Geplant ist daher ein Versuchsablauf, bei dem zunéchst
ein konstanter Gasdruck im Salzgrus eingestellt und dann eine plétzliche Anderung des
Randdrucks aufgebracht wird. Die so erzeugte Druckwelle benétigt eine gewisse, von der
Porositat und der Permeabilitat abhangige Zeit, um den gegeniiberliegenden Rand zu er-
reichen. Danach konvergiert die Gasdruckverteilung gegen einen stationaren Veriauf.

Geplant sind drei Varianten dieses Versuchs, die sich hinsichtlich der Anfangs- und Rand-
bedingungen unterscheiden und je nach Fortschritt des jeweiligen DEBORA-Experiments
optimal einsetzbar sind. Bei Variante A steht das Gas zu Beginn unter Atmosphérendruck
und am unteren Rand (Zustromrand) wird der Druck stufenférmig erhoht. Im ersten Au-
genblick des Versuchs ist der Druckgradient an der Zustromseite und damit der Gas-
massenstrom theoretisch unendlich groB. Die Massenstromrate sinkt aber schnell ab und
konvergiert gegen einen stationdren Wert. Der MassenfluB3 auf der gegeniiberiegenden
Seite kann dagegen erst mit einer gewissen Verzégerung beobachtet werden. Er steigt
dann relativ langsam an und konvergiert schlieBlich von unten gegen den stationiaren Wert.

Bei Variante B wird dagegen zunachst ein konstanter Uberdruck im Salzgrus eingestellt. in
diesem Fall wird der Gasdruck am oberen Rand (Abstromrand) schlagartig auf den Atmo-
spharendruck abgesenkt, wahrend der Uberdruck am Zustromrand aufrecht erhalten wird.
Das Stromungssystem verhalt sich sinngeman wie bei Variante A, wenn Zu- und Abstrom-
seite vertauscht werden. Aufgrund der nicht-linearen Kontinuitatsgleichung sind die korrel-
lierenden Kurven aber nicht deckungsgleich (vgl. Abb. 10).

Variante C beginnt ebenfalls mit einem konstanten Uberdruck im Gas und mit Offnen eines
Ventils am Abstromrand. Im Gegensatz zu Variante B wird hier jedoch der Zustromrand
geschlossen, so daf3 kein Gas nachstromen kann. Der stationare Zustand wird daher nicht
durch einen konstanten Massenstrom gekennzeichnet sondern durch einen konstanten
(atmosphaérischen) Druck.

Bei den Varianten A und B laBt sich die Permeabilitat aus den Randdriicken und dem sta-
tionaren Massenstrom mit Hilfe einer analytischen Funktion berechnen. Die Porositat ergibt
sich dann durch eine einfache inverse Modellierung des transienten Stromungssystems. Bei
Variante C kdnnen die beiden Parameter nicht mehr entkoppelt bestimmt werden. In die-
sem Fall sind zwei Modellierungsschritte erforderlich.

Das Wertespektrum fiir die interessierenden physikalischen GroBen, das im Verauf der
beiden DEBORA-Experimente zu erwarten ist, wurde durch mehrere Serien von Modell-
rechnungen ermittelt. Die Ergebnisse zeigen, daB die transiente Versuchsphase bei Porosi-
taten Gber ca. 15 % sehr kurz sein wird, wobei zusatzlich mit sehr hohen Massenstromen zu
rechnen ist. Sehr hohe Porositatswerte kdnnen also auf diesem Wege nicht ermittelt wer-
den, weil genaue Messungen der zeitlich veranderlichen GroBen unter diesen Umstanden
. nicht maglich sind. Aus technischen Griinden sollen weiterhin die Rand- bzw. Anfangsdriik-
ke einen Wert von acht bar nicht berschreiten. Unter diesen Einschrankungen geht der
stationare Massenstrom im Laufe des jeweiligen DEBORA-Experiments um etwa vier Gro-
Benordnungen zurlick. Dabei sind Versuchsdauem zwischen wenigen Minuten und etwa
einem Tag zu erwarten. Der Inhalt einer Standarddruckflasche Stickstoff wird auch bei ho-
hen Porositaten wenigstens fiir ein Durchstromungsexperiment ausreichend sein.
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Abb.10: Transiente Massenstromraten bei Durchstrdmungsversuchen nach Variante A, B
und C fir einen beispielhaft angenommenen Zustand im Ringspalt (k = 1.43 10" m% @ =
0.20; Pyerrominteny = 0-2 MPa)
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Gemeinsamer GRS/PTE-Workshop:
Erzeugung und Verbleib von Gasen in Endlagern fiir radioaktive Abfélle

Braunschweig, Mai 1996

Neue MeRdaten zur Permeabilitit in der Auflockerungszone

K. Wieczorek, GRS/BS

Einleitung

Es ist bekannt, daB im Steinsalz in der Umgebung von Hohlrdumen (Strecken, Bohrldcher)
eine Auflockerungszone existiert, die sich durch Verformungen infolge der Spannungsum-
lagerungen bei der Hohlraumerstellung ausbildet (siehe Abb. 1). Das Durchidssigkeits-
verhalten einer solchen Auflockerungszone ist offenbar von entscheidender Bedeutung fiir
die Wirksamkeit von Bohrloch- bzw. Streckenverschliissen.

offene Strecke Streckenverschluf}

Auflockerungszone |

Bohrlochverschiu3

s
versetztes Bohrloch

Abb. 1: Auflockerungszone um Strecken und Bohrlécher
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Das Projekt "Untersuchungen zur Auflockerungszone um Hohlrdume im Steinsalzgebirge”,
das vom Bundesministerium fiir Bildung, Wissenschaft, Forschung und Technologie
(BMBF) unter dem Kennzeichen 02 C 0425 7 (bis 31.12.1995: 02 C 0204 5) gefordert wird,
soll Daten zur hydraulischen Charakterisierung der Auflockerungszone bereitstellen. Es
gliedert sich in einen In-situ-Teil, begleitende Labormessungen sowie Modellrechnungen
zur Versuchsauslegung und Interpretation.

In dem vorliegenden Papier wird ein kurzer Uberblick {iber das Projekt gegeben. An-
schlieBend werden erste MeRergebnisse dargestelit.

Projektziele und Versuchsprogramm

Primares Ziel der Untersuchungen ist die Charakterisierung der Auflockerungszone in
Hinsicht auf ihre hydraulischen Parameter. Dabei sind als mdgliche FlieBmedien sowohi
Gas als auch Fliissigkeit sowie Zweiphasensysteme zu beriicksichtigen. Die zu bestimmen-
den Materialparameter sind damit die Permeabilitét, die Porositét, die relativen Permeabili-
taten (Gas/Fliissigkeit) in Abh&ngigkeit von der Fliissigkeitsséttigung des Porenraums sowie
die Kapillardruckkurven.

Aufgrund der technischen Schwierigkeiten bei der Bestimmung der interessierenden
Parameter kommt als zusétzliches Projekiziel die Weiterentwicklung von Verfahren zur
Bestimmung hydraulischer Materialparameter fiir extrem dichte Gesteine hinzu.

Ein drittes Ziel, das aufgrund der zeitlichen Begrenzung des Projekts nicht unmittelbar zu
erreichen ist, ist die Untersuchung der zeitlichen Entwicklung der Auflockerungszone. Mogli-
cherweise I&Rt sich jedoch eine Kopplung zwischen den hydraulischen Eigenschaften und
der mechanischen Geschichte des Salzes herstellen, so daR die zeitliche Entwicklung der
Auflockerungszone mit Hilfe von mechanischer Modellierung zu erfassen ist.

Zur Erreichung der Projektziele wurde ein Versuchsprogramm aufgestellt, das die folgenden
Schwerpunkte enthélt:

1. Durchflihrung von In-situ-Messungen: Diese umfassen
- die Messung der (Gas-) Permeabilitit des Steinsalzes in einem untertigigen
Versuchsfeld in verschiedenen Abstédnden von einer Strecke,
- die Injektion einer Fliissigkeit (Salzlauge) ins Steinsalz und
- die Bestimmung ihrer Ausbreitung mit geoelektrischen Verfahren.
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2. Laborversuche: Gewisse Materialparameter, die fiir das hydraulische und mechani-
sche Verhalten wichtig sind, lassen sich nur im Laborversuch bestimmen. AuRerdem
miissen Kalibrierversuche fiir die geoelektrischen Messungen im Labor durchgefiihrt
werden.

3. Modellierung: Modellrechnungen sind zur Auslegung der Versuche sowie zur Inter-
pretation und Konsistenziiberpriifung der Einzelergebnisse notwendig.
In-situ-Versuchsanordnung und -durchfiihrung

Die In-situ-Experimente werden in einem Versuchsfeld auf der 875-m-Sohle des Salzberg-
werks Asse durchgefiihrt. Einen Uberblick Giber die Versuchsanordnung gibt Abb. 2.

Geoelektrik-
l_(etten

2 &

Gas- Fldssigkeit-

injektions- injektions—
bohrung bohrung

Abb. 2: Versuchsanordnung

Zwei parallele vertikale Bohrlocher von je 25 m Tiefe dienen zur Durchfiihrung der Gas-
permeabilitatsmessungen bzw. der Fliissigkeitsinjektionstests. Das Fliissigkeitsinjektions-
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bohrloch ist von flinf weiteren Bohrléchern umgeben, die mit Geoelektriksonden instrumen-
tiert sind. Drei zuséatzliche Geoelektrikprofile auf der Streckensohle sind aus Griinden der
Ubersichtlichkeit nicht in Abb. 2 gezeigt.

Im Gasinjektionsbohrloch werden Permeabilititsmessungen in unterschiedlichen Tiefen
durchgefiihrt, um ggf. eine Abhéngigkeit der Permeabilitidt vom Abstand von der Strecke
festzustellen. Fliissigkeitsinjektionstests sind in zwei Tiefen (ca. 2 m und ca. 20 m unter der
Sohle) geplant. Bei diesen soll Salzlauge ins Gebirge injiziert werden. Da der Wassergehalt
des Steinsalzes in direkter Weise mit seiner elektrischen Leitfahigkeit gekoppelt ist, kann
die Ausbreitung der Lauge um das Injektionsintervall durch geoelektrische Messungen
verfolgt werden.

Die Flussigkeitsinjektionstests befinden sich noch in der Vorbereitungsphase; erste Ergeb-
nisse existieren zu den Permeabilitdtsmessungen, auf die hier weiter eingegangen werden

soll.

Abb. 3 ist eine schematische Darstellung der Apparatur fiir die Gasinjektionstests. Mittels

S N um?!'g'l-\_r_\s)_t:'hltlsse Rohrieftung 1/4 "
; - 4
Datenerfassung :
mit o 3
Gasdruck- . 2
aufnehmern B 1
und e
Massendurch- P
fluRsensoren
o
GEO-data 8
£
[=]
o
4 Intervall - Injektionsleitung
2+3 Packer - Aufblasleitungen
1 Druck - Kontrolleitung
Packer
(]
el
intervall 5
9]
Packer

Abb. 3: Mefsystem fiir die Gasinjektionstests
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eines Doppelpackersystems wird jeweils ein 1 m langer Bereich des Testbohrlochs abge-
dichtet und mit Stickstoff als FlieBmedium befiillt. Die Tests werden als Pulsinjektionstests
durchgefiihrt, d.h. auf eine kurze Injektionszeit mit groer FlieRrate, bei der ein Gasdruck
bis zu 35 bar aufgebaut wird, folgt eine SchlieBphase, wahrend der der weitere Druckver-
lauf beobachtet wird. Die MeRBwerte werden durch eine Datenerfassungsanlage kontinuier-
lich registriert.

Die Dichtelemente des Packersystems werden ebenfalls durch Stickstoff an die Bohrloch-
wand angepreflt, der maximale Packerdruck betragt dabei 45 bar. In Zukunft soll allerdings
ein Packersystem eingesetzt werden, das mit Fliissigkeit (Ol) angekoppelt wird, da bei den
bisherigen Tests erhebliche Dichtheitsprobleme auftraten.

Vor Beginn der eigentlichen Versuche wurde das Packersystem in einem Stahlrohr einge-
baut und auf Dichtheit gepriift. Dabei wurde festgestellt, daR Gasverluste in den Dichtele-
menten auftraten, die zu einem Druckanstieg im Testintervall fiihrten. Allerdings war der
Druckanstieg so gering (ca. 20 mbar/Tag), da® es zunachst gerechtfertigt erschien, dieses
System fiir die Gasinjektionstests einzusetzen und die MeRkurven mit dem ermittelten Wert
zu korrigieren. Abb. 4 zeigt den gemessenen und den korrigierten Druckverlauf des ersten
Gasinjektionstests, der in einer Bohrlochtiefe von 2 m unter der Sohle durchgefiihrt wurde.

Permeabilitatsmessung in 2 m Bohrlochtiefe

252

25

248

i'MeBdaten |

246

Druck [bar]
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a4 I'Daten korrigiert mit 20 mbar/d L
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Abb. 4: Ergebnis eines Gasinjektionstests in 2 m Bohrlochtiefe
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Bei nachfolgenden Versuchen wurde allerdings festgestellt, daf3 sich die Undichtheit des
Packersystems verstarkte, so daf? eine Korrektur der MeRkurven nicht mehr mdglich war.
Aus diesem Grund werden hier nur die Ergebnisse der ersten Messung vorgestelit, wobei
zu berticksichtigen ist, daR die im folgenden ermittelten Permeabilitatswerte - unter
anderem wegen der Zufliisse aus den Dichtelementen - als Abschatzungen nach unten

anzusehen sind.

Auswertung eines Gasinjektionstests

Der Gasinjektionstest in 2 m Bohrlochtiefe wurde durch Vorwartsmodellierung ausgewertet,
die auf folgenden Grundlagen beruht.

Der FluB in einem porésen Medium - als solches wird Steinsalz betrachtet - wird durch die
Darcy-Gleichung beschrieben:

a._ —Lgradp

A b
Dabei bedeutet q die FlieBgeschwindigkeit, A den durchflossenen Querschnitt, k die Perme-
abilitdt, np die dynamische Viskositdt und p den Druck. Durch Kombination mit der Konti-

nuitatsgleichung

6 %+ div(p-D) = Wt

(mit der Porositat ¢, der Fluiddichte p und einem Quellterm W(t)) sowie der Zustands-

gleichung
P p
R (_)Y
Pa Pa

(wobei y das Verhaitnis der spezifischen Warmen des Fluids bedeutet; der Index a steht fir

atmospharische Bedingungen) erhalt man daraus die Differentialgleichung

o .k 2!
b~ 0" = div(- - porad (p")) + Wt P2~
b

a

(vgl. Peterson et al., 1985).

Fiir die Auswertung des Gasinjektionstests wurde ein eindimensionales Finite-Differenzen-
Programm eingesetzt, das die obige Differentialgleichung numerisch I6st. Dabei wurde ein
Modell betrachtet, das das Bohrloch (als Medium mit Porositat 1 und sehr hoher Pérme—
abilitdt) und das umgebende Steinsalz (als homogenes Medium mit 0.2 % Porositéat und je
nach Rechnung wechselnder Permeabilitat) umfat. Die auftretenden Parameter sind mit
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Ausnahme von k und ¢ bekannt. Insbesondere ist W(t) im Fall eines Pulsinjektionstests 0;
die Modellierung beginnt zum Zeitpunkt des Anfangs der EinschlieBphase. Ein Problem
stellt die unbekannte Anfangsdruckverteilung im Porenraum des Steinsalzes dar; als nullte
Naherung wurde ein konstanter Porendruck von 1 bar gewahlt. Abb.5 zeigt zwei
berechnete Druckkurven fiir Permeabilititen von 10% m? und 10 m? zusammen mit der
korrigierten MeRkurve.

Druckverlauf in 2 m Tiefe - Messung und Rechnung (1 bar)
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Abb. 5: Zwei berechnete Druckverldufe im Bohrloch fiir einen Anfangsporendruck von

1 bar im Vergleich zur korrigierten MeRkurve

Obwohl die MeRkurve von den beiden berechneten Kurven eingeschlossen wird, wird der
Kurvenverlauf doch nur sehr schlecht angepaft. Offenbar ist zur Modellierung eine
realistischere Anfangsporendruckverteilung erforderlich. Einen raumlich konstanten Poren-
druck > 1 bar anzunehmen, ist jedoch unrealistisch: Da sowoh! die Strecke als auch das
Testbohrloch vor Versuchsbeginn eine gewisse Zeit offenstanden, muR bei einem Poren-
druck > 1 bar ein FluR des Porengases vom Nahbereich des Hohlraums in den Hohiraum
stattgefunden haben. Damit ist die Notwendigkeit gegeben, die Vorgeschichte eines
Versuchs mitzumodellieren. Der Ansatz zur Modellierung der Vorgeschichte wird in Abb. 6
verdeutlicht.
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Unrealistisch:
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2 | 8
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Abb. 6: Verteilung des Gasdrucks im Porenraum

In Abb.6 oben ist der (unrealistische) Ansatz eines raumlich konstanten Porendrucks
> 1 bar dargestellt. Stattdessen wird folgender Ansatz bevorzugt:

- Bei Auffahrung der Versuchsstrecke ist der Porendruck konstant; danach kommt es
in Abhéngigkeit von Porositdt und Permeabilitit des Gebirges zur Ausbildung einer
(instationaren) Druckverteilung, wie sie in Abb. 6, Mitte, angedeutet ist.

- Bei Auffahrung des Bohrlochs wiederholt sich dieser Vorgang, allerdings ist der
"initiale” Porendruck bei Bohrlocherstellung nicht der Anfangswert bei Auffahrung
der Strecke, sondern der Wert, der sich in der betrachteten Bohrlochtiefe (im vor-
liegenden Fall 2 m) inzwischen eingestellt hat (Abb. 6 unten).

- Bis zum Beginn des Gasinjektionstests stellt sich eine Druckverteilung ein, die dann
als Anfangsverteilung fiir die Modellierung der Messung zugrundegelegt wird.
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Alle drei Modellierungsschritte wurden fiir einen initialen Porendruck von 100 bar durch-
gefiihrt. Dabei miissen jeweils alle drei Schritte mit derselben Permeabilitdt und Porositét
ausgefiihrt werden. Das bedeutet, daf3 bei jeder Modellierung der Messung mit einem Paar
Permeabilitat/Porositét auch die Modellierung der Vorgeschichte wiederholt werden muRB.

In Abb.7 ist das Ergebnis mehrerer derartiger Modellierungen zusammen mit der
korrigierten MeRRkurve dargestelit. Bei allen Rechnungen betrug die Porositét 0.2 %, fiir die

Permeabilitat wurden Werte von 2%x10% m?, 3x10 m? und 5%x10% m? eingesetzt.

Druckverlauf in 2 m Tiefe - Messung und Rechnung
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Abb. 7: Berechnete Druckentwicklung im Bohrloch fiir verschiedene Permeabilitaten mit
Beriicksichtigung der Vorgeschichte zur Erfassung der Anfangsdruckverteilung -
Vergleich mit der korrigierten Me3kurve

Bei Betrachtung von Abb. 7 fallen folgende Punkte auf:

- Der Kurvenverlauf wird sehr gut angepalit, insbesondere sind die MeRkurve und die

fir k = 310 m? berechnete Kurve nahezu gleich.

- Das Verfahren besitzt eine hohe Selektivitdt: Fiir vergleichsweise geringe Perme-
abilitdtsunterschiede sind die Kurven deutlich verschieden.
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Natiirlich kann man aus diesem Ergebnis nicht schlieBen, daf die Gebirgspermeabilitat 2 m
unter der Sohle genau 3102 m? betragt. Stattdessen ist dieser Wert eher als Abschétzung

nach unten zu sehen, und zwar aus folgenden Griinden:

- Die Gaszufliisse aus den Dichtelementen ins Testintervall kbnnen héher sein als an-
genommen, dadurch wiirde ein zu geringer Druckabfall im Testintervall verursacht,
der eine zu niedrige Permeabilitét vortduscht.

- Ein vermutlich vorhandener Gehalt des Steinsalzes an adsorptiv gebundener
Feuchte wurde nicht beriicksichtigt. Dieser kann die Gasausbreitung behindern, so
dal man bei einem Gasinjektionstest nicht die absolute, sondern die effektive
Permeabilitat bestimmt, die erheblich geringer sein kann.

Als weitere Unsicherheit kommt die Wahl des initialen Porendrucks (vor Beginn der
Streckenauffahrung) hinzu, bei der es sich im vorliegenden Fall eines einzelnen isolierten

Injektionstests nur um eine mehr oder weniger plausible Schatzung handeln kann.

Um diese Unsicherheiten auszurdumen, sind Messungen mit einer zuverlassigen Apparatur
in unterschiedlichen Bohrlochtiefen notwendig. Diese liefern dann auch die eingangs
erwahnte Abhangigkeit der Permeabilitdt vom Streckenabstand, d.h. eine raumliche Perme-
abilitatsverteilung. AuBerdem sind Labormessungen zur Bestimmung der relativen Perme-
abilitaten bei Teilsattigung mit Wasser notwendig, um den Ubergang von der effektiven zur
absoluten Permeabilitédt zu ermdglichen.

Zusammenfassung und Ausblick

Die bisherigen Ergebnisse der In-situ-Untersuchungen lassen sich folgendermafen zusam-

menfassen:

- Es miissen hohe Anforderungen an das MefRRsystem gestellt werden, um zu auswert-
baren Ergebnissen zu kommen.

- Bei der Auswertung der Messungen muf} eine realistische Anfangsdruckverteilung
zugrundegelegt werden.

- Die Permeabilitit des Salzes in 2 m Bohrlochtiefe ist sicher héher als 102 m?.
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Die zukiinftigen Arbeiten im Bereich der In-situ-Messungen schliefRen weitere Gasinjektions-
tests mit einer neuen, mit Fliissigkeit zu setzenden Packersonde ein, durch die die
Freiheitsgrade im initialen Porendruck und der rdumlichen Verteilung der Permeabilitét
reduziert werden sollen. Durch geoelektrische Messungen soll unter anderem der Wasser-
gehalt des Salzes in situ vor Beginn der Fliissigkeitsinjektionstests ermittelt werden.
Zusammen mit Laboruntersuchungen zur Ermittlung von relativen Permeabilitdten kénnen
damit Aussagen liber absolute Permeabilitdten getroffen werden.
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Einleitung

In Endlagern fur radioaktive Abfille in Steinsalzformationen muf} in verschiedenen Bereichen mit
der Bildung und Freisetzung von Wasserstoff gerechnet werden. Fiir eine langfristig sichere
Endlagerung ist zu gewihrleisten, daB hiervon keine Gefihrdung fiir das Endlager ausgehen
kann. Um fundierte Aussagen zum Verbleib oder Transport des Wasserstofs treffen zu kénnen,
werden daher Daten tiber sein Permeations- und Diffusionsverhalten in Steinsalz benétigt.

Die im folgenden dargestellten Arbeiten hatten zum Ziel, das Permeabilitits- und Diffusions-
verhalten von Wasserstoff in Steinsalz und Steinsalzversatz in Abhangigkeit unterschiedlicher,
praxisrelevanter EinfluBparameter zu bestimmen bzw. iber Modellansitze zu berechnen und
damit Daten fur die Beschreibung der Transportvorgidnge von Wasserstoff in den verfiillten
Bereichen eines Endlagers in Steinsalz bereitzustellen.

Voruntersuchungen

Um die verschiedenen EinfluBparameter quantifizieren zu kdnnen, wurden die Salze auf ihre
chemische und mineralogische Zusammensetzung sowie auf ihre Korngrofenverteilung analysiert
und ihr Feuchtigkeitsgehalt und die Sorptionsisothermen bestimmt.

. In Vorversuchen wurden verschiedene Techniken zur homogenen Kompaktion von Salzgrus und
zur diffusionsdichten Einbettung der Salzproben erprobt, sowie der EinfluB3 des Probendurch-
messers und der Salzaggregatgréfle auf das Durchldssigkeitsverhalten tberpriift. Diese Vor-
untersuchungen ergaben, daB eine Ubertragbarkeit der Ergebnisse von Laboruntersuchungen auf
die realen Endlagerverhiltnisse nur dann sinnvoll ist, wenn der verwendete Salzgrus das gleiche
Kornspektrum besitzt wie das fiir die Verfiillung der untertidgigen Hohlrdume vorgesehene
Material. Ein Absieben der groBeren Aggregate ist dabei zuldssig. Resultierend aus diesen
Ergebnissen und um eine Ubertragbarkeit der Ergebnisse vom Labor auf das anstehende Gebirge
zu gewihrleisten, wurden die Hauptuntersuchungen nur mit Original Versatzmaterial und bei in -
situ relevanten Gebirgsdriicken durchgefuhrt. Um Vergleiche mit gewachsenem Steinsalz zu
ermoglichen, wurden auch Bohrkerne aus gewachsenem Steinsalz untersucht.

Ergebnisse der Permeabilitidtsuntersuchungen

Die Untersuchungen wurden mit Salzgrus aus dem ehemaligen Salzbergwerk Asse aus unter-
schiedlichen Teufen (StaBfurt- und Leine-Serie) und aus dem Grubenfeld Bernburg (Leine-
Steinsalz) durchgefiihrt. Die Kompaktion des Salzes erfolgte als Vorkompaktion in einer Presse
unter endlagertypischen Temperatur- und Feuchtebedingungen (LAW: 30 °C, 35 % rel Lufi-
feuchte; HAW: 150 °C). Die Endkompaktion wurde in den MeBzellen unter allseitigem Uberlage-
rungsdruck erreicht. Die untersuchten Bohrkerne stammten vorwiegend aus dem Steinsalz-
bergwerk Asse, Staf3furt-Serie. In Bild 1 sind die gemessenen Permeabilitaten als Funktion der
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Bild 1: Permeabilitit in Abhéingigkeit von der totalen Porositit
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totalen Porositit fiir die aus kompaktierten Salzgrus hergestellten Proben zusammengefaBt. Die
Probenbezeichnung “A” steht fiir Asse-Salz; die Zahl fiir die Teufe, in der das Salz gewonnen
wurde; die Bezeichnungen “f, “ff” bzw. “h” stehen fiir die Bedingungen unter denen das
Versatzmaterial gelagert bzw. kompaktiert wurde (“f” entspricht Lagerbedingungen 30 °C; 35 %
rel. Feuchte und Kompaktion bei Raumtemperatur; “ff” entspricht Lagerbedingungen 30 °C;
75 % rel. Feuchte und Kompaktion bei Raumtemperatur; “h” entspricht Lagerbedingungen 30
°C; 35 % rel. Feuchte und Kompaktion bei 150 °C).

Der experimentell nachgewiesene Zusammenhang zwischen Porositit und Permeabilitit 148t zwei
Bereiche erkennen. Im Bereich der totalen Porositét von ca. 7 % bis 1,5 % fillt die Permeabilitit
exponentiell von ca. 1-10™"® m? auf ca. 5-10"7 m? ab. Sowohl der EinfluB der Salzart als auch die
Salzfeuchte und die Herstellungsart (kalt oder hei3 kompaktiert) haben in diesem Bereich nahezu
keinen EinfluB auf die Permeabilitit. Lediglich einige Proben aus den hygroskopischen Salzen aus
490 m und 700 m Teufe zeigten im Porosititsbereich zwischen 1,5 % und 5 % innerhalb weniger
Tage einen zeitlichen Permeabilititsabfall von bis zu 4 Zehnerpotenzen, bis auf die untere
PermeabilititsmefBgrenze. Die Probenporositit nach der Messung betrug dabei noch bis zu 2 %.

Ab Porosititen < 1,5 % sind Abhédngigkeiten von 0.g. Parametern bei allen Salzarten nicht mehr
zu vernachlédssigen. Besonders die aus feuchtem Salz geprefiten Proben sowie die Proben aus
dem polyhalithaltigen Salz aus 700 m Teufe sind deutlich geringer durchlissig. Die Permeabilitit
fallt unterhalb dieser Porositit bei vielen Proben bis auf die untere MeBgrenze von k = 5102 m?
steil ab.
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Bild 2: Einflull der Feuchte auf den Permeabilitatsverlauf
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Bild 3: Zeitliche Lingeninderung der Probe bei einem Uberlagerungsdruck von
200 bar :

Der Einflul der Feuchte auf das Permeabilitits-und das Nachkompaktionsverhalten der Modell-
salzkerne ist exemplarisch in den Bildern 2 und 3 dargestellt. Die mit 200 bar Uberlagerungs-
druck belastete Probe wurde anfanglich mit trockenen und ab einer Versuchszeit von 450 h mit
befeuchtetem Stickstoff durchstrémt. Die Permeabilitdt nimmt wihrend der Messungen mit dem
trockenen Stickstoff nur geringfiigig ab. Die Probenldnge dndert sich nach einem Sprung infolge
des aufgebrachten Uberlagerungsdruckes nur noch gering. Das anschlieBende Durchstromen mit
befeuchtetem Stickstoff fithrt zu einer weiteren drastischen Abnahme der Permeabilitét iber
mehrere Zehnerpotenzen und zu einer merklichen Léngeninderung. Diese Langendnderung zeigt
deutlich, daB durch die Beaufschlagung der Probe mit Feuchtigkeit sich die Permeabilitét nicht
nur dadurch verringert, dal der Porenraum mit Feuchte beladen wird, sondern dal3 auch die
Kriechkompaktion beschleunigt wird.

Entscheidend fiir die Permeabilitit eines pordsen Stoffes ist die fiir das Strémungsmedium
zugangliche Porositit. Zu ihrer Bestimmung wurden verschiedene Methoden untersucht. Die
Bestimmung der zuginglichen und der Vergleich mit der totalen Porositit zeigte, daB die
Kompaktionsdauer und der Kompaktionsdruck den entscheidenden EinfluB3 auf das Verhaltnis
dieser beiden Hohlraumanteile im kompaktierten Salzgrus haben. Bei Proben, die mit niedrigem
Kompaktionsdruck und langer Kompaktionszeit hergestellt wurden, ist der Unterschied zwischen
totaler und zuginglicher Porositit deutlich geringer als bei den mit hohem Druck kompaktierten
Proben, Bild 4.
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Bild 4: Vergleich der totalen Porositiit vor und nach Belastung mit einem Uberla-

gerungsdruck mit der zuginglichen Porositiit bei Uberlagerungsdruck.
Proben wurden mit 1500 bar 10 min (I43), 30 min (I44) und 60 min (I45) lang
kompaktiert. -

Der EinfluB des Uberlagerungsdruckes auf das Permeabilitétsverhalten ist in Bild 5 dargestellt.
Bei Langzeituntersuchungen mit einem Uberlagerungsdruck von 200 bar (Kriechkompaktion) ist
zwischen Proben mit groBerer (k > 10" m?) und geringerer Anfangspermeabilitat zu unter-
scheiden. Bei groBBer Anfangspermeabilitit (geringe Kompaktionsdichte bzw. groBe Porositit) ist
- unabhingig von der Salzart - der EinfluB des Uberlagerungsdruckes auf die zeitliche Permeabili-
titsabnahme gering. Je kleiner jedoch die Anfangspermeabilitit, desto groBer die zeitliche
Permeabilititsabnahme, wobei diese von der Salzart und von der Salzfeuchte abhingig ist. Bei
intensiv getrockneten Salzkernen ist auch bei kleiner Initialpermeabilitat der EinfluB des Uberla-
gerungsdruckes auf die zeitliche Permeabilititsabnahme vernachlassigbar.

Im Rahmen der Permeabilititsmessungen wurden auch die aus dem Auswerteverfahren (Darcy-
Gleichung) resultierenden Einfliisse wie Gleitstromung, Turbulenzeffekte sowie Porenstruktur
und deren EinfluB auf die Genauigkeit der Permeabilititsmessung untersucht. Die aus dem
Auswerteverfahren resultierenden Abweichungen zwischen der gemessenen "scheinbaren" und
der "wahren" Permeabilitit sind zwar durch entsprechende Messungen nachweisbar, jedoch
spielen sie im Vergleich zu den oben genannten Einflissen eine untergeordnete Rolle.

Die dargestellten Ergebnisse resultieren aus Permeabilitdtsmessungen an tber 400 Salzkern-
proben.
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FlieBibild der Diffusionsanlage mit vier Stringen

Bild 6
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Ergebnisse der Diffusionsuntersuchungen

Die Untersuchungen zur Diffusion erfolgten an Apparaturen mit offenem, halboffenem und
geschlossenem System mit Stickstoff und Wasserstoff als Meflgase. Die Systemunterschiede
beziehen sich auf die Bewegungszustinde der beidseitig des Salzprobenkerns befindlichen
Gasvolumina in der Wasserstoff- und Stickstoffschleife. Bild 6 zeigt das FlieBbild der Diffusions-
meBanlage “offenes System” mit vier Stringen.

Die Auswertung der Messungen ergab, dal3 der diffusive Stoffstrom durch den kompaktierten
Salzgrus mit steigendem Gasdruck nur geringfligig zunimmt, Bild 7. Diese geringe Druck-
abhingigkeit des Stoffstroms infolge eines Konzentrationsgradienten deutet darauf hin, daf3 der
Stofftransport im Grenzbereich von Ubergangsgebiet zum Kontinuumsgebiet erfolgt. Der EinfluB
der Molekularbewegung nach Knudsen ist sehr klein. In Bild 8 sind die aus dem gemessenen
Diffusionsstrom berechneten effektiven Diffusionskoeffizienten D, in Abhangigkeit vom Gas-
druck aufgetragen. Die Druckabhingigkeit der Diffusionskoeffizienten ist deutlich erkennbar. Ab
einem Absolutdruck von p = 1,2 bar fallt der effektive Diffusionskoeffizient mit steigendem
Gasdruck fast hyperbolisch ab.
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Bild 7: Wasserstoffdiffusionsstrome durch Salzproben bei unterschiedlichen

Druckstufen (bei Raumtemperatur)
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Bild 8: ~ Effektive Diffusionskoeffizienten als Funktion des Gasdruckes (bei Raum-
temperatur) :

In Bild 9 sind die mit dem Gasdruck multiplizierten effektiven binaren Diffusionskoeffizienten
tiber der wahren Permeabilitit aufgetragen. Aus dem Bild ist ersichtlich, da3 mit abnehmender
Permeabilitit auch der Diffusionskoeffizient abnimmt. Die Ergebnisse zeigen aber auch, da3 das
Diffusionsverhalten der Salzproben trotz gleicher Permeabilitit sehr unterschiedlich sein kann.
Verifiziert man die Salzkerne nach ihrer Vorgeschichte, so stellt man fest, daf3 die heifl kompak-
tierten Proben (HAW- typisch), bei gleicher Permeabilitit, einen groBeren Diffusionskoeffizienten
besitzen als die kalt kompaktierten (LAW-typisch). Wie die Analyse der Porenstruktur ergab,
erfolgt bei den heill kompaktierten Proben der Stofftransport durch viele kleine Poren, wihrend
er bei den kalt kompaktierten durch wenige grof3e Poren erfolgt. Das zugingliche Porenvolumen
ist bei den heil kompaktierten ebenfalls deutlich groBer als bei den kalt kompaktierten. Bei
gleicher Permeabilitit kann der Diffusionsstrom durch eine Probe mit vielen kleinen Poren um
mehr als eine Zehnerpotenz grofer sein als durch eine Probe mit wenigen grofien Poren. Die
Porenstruktur ist entscheidend fir die GroBe des diffusiven Stoffstroms.
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Mit Gasdruck multiplizierter effektiver bindrer Diffusionskoeffizient als

Funktion von der Permeabilitiit (bei Raumtemperatur)

Bild 9:
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AuBlerdem wurde untersucht, welcher Transportmechanismus dominiert, und ab welchem
Druckgradienten der Stofftransport durch Permeation den durch Diffusion iiberwiegt. In Bild 10
ist der tiberlagerte Wasserstoffstrom infolge von Diffusion und Permeation durch zwei Salzkerne
mit nahezu gleicher Permeabilitit, aber unterschiedlichen Klinkenbergfaktoren in Abhingigkeit
vom Differenzdruck gezeigt. Bei der Probe A8f-I10 dominiert ab einem Druckgefille von p, - p,
= 0,2 bar der Permeationsstrom am Gesamtstrom, und der Diffusionsanteil ist vernachlassigbar.
Bei der Probe A8h-125¢ wird dagegen ein groflerer Differenzdruck (p, - p, = 0,6 bar) benétigt,
bis-der Anteil des Diffusionsstromes am Gesamtstrom vernachlissigbar ist. Dieser Unterschied
im Diffusionsverhalten, bei gleicher Permeabilitit der Proben ist wieder auf die unterschiedliche

1.5E-01 v v .
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11 --= Permeation : .
— ]
6 1O0E=014 - - - - s S
g ]
. ]
— ]
k) ]
o 5.0E—02—:
]
0.0E+OO | R AL L AL B ) T L T i T T T T T T L] T 1 i' lllllll T L i T 1 ¢ 1 1T 7 T T
—-0.40 —~0.20 0.00 0.20 0.40
p.—p. [bar]
Bild 10: Vergleich zwischen iiberlagertem Stoffstrom (Diffusion und Permeation)

und reinem Permeationsstrom

Porenstruktur der Proben zuriickzufiihren. Fur Abschéitzungen kann man in der Praxis davon
ausgehen, daB ab einem Druckgefille von p, - p, > 1 bar bei Permeabilititen > 10™® m?* der
diffusive Anteil am gesamten Stoffstrom vernachlissigt werden kann.

Die Ergebnisse der Diffusionsmessungen resultieren aus der Untersuchung von ca. 150 Salz-
proben.

Wie die Untersuchungen zeigten, sind im Labor gewonnene Durchlissigkeitskennwerte nur dann
aussagefahig, wenn die Randbedingungen der Messungen exakt angegeben werden.
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GRS-Workshop "Erzeugung und Verbleib von Gasen im Endlager"
- 30./31.05.1996 in Braunschwelg

, Geomechanische Konsequenzen der Gasbildung im Endlager
Otto Schulze, BGR - Hannover (Aufzeichnungen zu Vortragsunterlagen)

Einleitung

Gase im "Poren"-Raum des Wirtsgesteins verdndern die Druckverhéltnisse und wirken damit
unmittelbar auf die geomechanischen Eigenschaften (z.B.: Ultraschall-Laufzeiten, elastische
Eigenschaften) sowie auf das geomechanische Verhalten (z.B.: Bruchfestigkeit, Auflockerung).
Der Begriff "Poren' wird nachfolgend im allgemeinen Sinne gebraucht - also fiir intrakristalline
Einschliisse, transkristalline und interkristalline Risse, interkristalline Korngrenzensiume,
inkohérente oder aufgelockerte Korn- und Phasengrenzen etc. .

Uber die Wirkung von Gasen auf phys1kahsche Gesteinseigenschaften (Kohdsionsminderung
infolge Spannungs-Ri-Korrosion) wie auch auf die chemischen (Mineralumwandlung infolge
Uml6sung zwischen meta-stabilen Mineral-Phasen) kommt eine indirekte Beeinflussung der
geomechanischen Eigenschaften hinzu. Die Vielzahl der Effekte wird nicht in jedem Einzelfall fiir -
die Beschreibung und Vorhersage des geomechanischen Verhaltens von Bedeutung sein. Die

- Erfahrung im Bergbau und bei ingenieur-geologischen Fragestellungen hat jedoch gezeigt, dafl
insbesondere Aspekte wie Herkunft der Gase, Verteilung im Gestein und Bindungsform, Art und
Menge bedeutsam werden konnen.

Literatur:
Herrmann, A.G. (1988): Gase in marinen Evaporiten.- PTB informiert, No. 2/88.

NEA/OECD (1991): Gas generation and release from radioactive waste repositories.- Proc. Workshop
NEA/ANDRA, Aix-en-Provence, 23-26 September 1991.

siehe dort:

Brewitz, W. & J. Momg Sources and migration pathways of gases in rock salt with respect to h1gh—1evel
waste disposal, p.41 ff.

Jockwer, N., J. Monig, U. Hunsche & O. Schulze: Gas release from rock salt, p. 215 ff.

Fiir die (stoffgeSetzliche) Beschreibung und Vorhersage der geomechanischen Konsequenzen ist der
"Gas'"-Druck der Aspekt mit der zentralen Bedeutung. Das soll Gegenstand der Erérterung in
diesem Beitrag sein.

Der Begriff "Gas" umfaf3t notwendig reale Gase und Kondensate (und damit deren nicht-ideales
Gasverhalten unter verénderlichen p,T-Bedingungen). In diesem Zusammenhang sei zum Thema
"Geomechanische Konsequenzen' nur am Rande erwéhnt, daf3 das Auftreten von Blisern an das
Auftreten von Kondensaten gekoppelt ist (Markgraf, 1971).

Der "Gas"-Druck im Porenraum kann im Falle des sogenannten "Unverritzten' noch einfach
elngegrenzt Werden (auf Griinde zu Ausnahmen wird hier mcht emgegangen, siche dazu Herrmann (1988)):
p-pore < p_litho = p_max

p* =.p_pore * Porendruck ‘
po = p_litho = p-g-h lithostatischer Druck der auflastenden Gesteinsséule
p mittlere Gesteinsdichte

Dies Symbole werden nachfolgend hiufig verwendet.
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Im Falle der Endlagerung von Abfallbehéltern kommt Gas durch Prozesse wie Radiolyse,
Korrosion, mikrobakterielle Umsetzung hinzu. Die Druckentw1ck1ung in einem Endlager ist damit
eine komplexe Funktion vieler Prozesse: Druck =f (... ,t).

Die Diskussion dieses Aspekts ist aber nicht Gegenstand dieses Beitrags.

Bei der Diskussion der geomechanischen Konsequenzen der Gasbildung kann nach zwei, ihrem
Wesen nach verschiedenen Beanspruchungsarten unterschieden werden:

Festigkeit: entsprechende Stoffgesetze behandeln die Festigkeit als zeit-unabhéngige Eigenschaft;
dies wird durch experimentelle Befunde gut bestétigt; ‘
bei Bruch gilt: AV >0, das Volumen nimmt zu und damit auch die Auflockerung.

Kriechen: entsprechende Stoffgesetze behandeln Kriechen als zeit-abhéngige Eigenschaft;
beim Langzeit-Kriechen gilt (beim stationéren Kriechen per Definition): AV = 0.

Festigkeitsverhalten von Salzgesteinen

Zum Festigkeitsverhalten von Salzgesteinen gibt es viele Untersuchungen. Im Experiment wird

- dehnungs-geregelt (Stauchrate Ag/At = const.) oder spannungs-geregelt (Rate der Differenzspannung
Ao/At = const.) belastet. Als Bruchfestigkeit wird in der Regel der "peak-point" im Spannungs-
Verformungs-Diagramm definiert. Dieser Punkt erweist sich bei Steinsalz in der Tat als wenig
abhéngig von der Belastungsrate (d.h.: wenn bei Kurzzeit-Belastung der Bruch innerhalb von
Minuten bis zu weniger als ca. einem Tag erfolgt), vergl. Abb. 1.

Die bei der BGR ermittelte nachstehende empirische Beziehung fiir die Bruchfestigkeit wird durch
viele Untersuchungsergebnisse bestétigt, vergl. Abb. 2 (geschlossene Symbole):

Tos = 2.7 ((70/0*)0'65

Tog Schubfestigkeit bei Bruch | <
mit Oy =1/3 - (01 + Oy + O3) mittlere Normalspannung
To =1/3 - [(O] - G2)? + (O3 - 03)* + (O3 - 01)?]">  Schubspannung
o* =1 MPa Normierung ~
Oo Hauptspannungen‘ mit 01 2 0, 2.03

Bei dieser und gleichwertigen Formeln zur Bruchfestigkeit ist der EinfluB eines Porendruckes nicht
~ berticksichtigt. : '

Anmerkung: Die obige Formel fiir die Bruchfestigkeit ist insoweit konservativ, als mehr als 90 % der
Untersuchungsergebnisse eine hohere Bruchfestigkeit liefern. Die Formel hat daher die Bedeutung eines
konservativen Festigkeitskriteriums, da bei hoherer Schubspannung (oder geringerer Normalspannung)
spontaner Bruch erwartet werden muf.
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Einfluf} des Porendrucks auf die Festigkeit

Die mitt,lere.Normalspannung im Gestein folgt aﬁs_dem lithostatischen Druck:
Op = p_litho = p-g-h =po .

Die Annahme, Op = const., ist innerhalb eines Gesteinsbereiches und iiber lange Zeiten sicher
zutreffend. , _ '

Unter Einflu3 eines Porendrucks kann die lokal wirkende, effektive Normalsparinung davon
verschieden sein. Wie diese zu ermitteln bzw. anzusetzen ist, hingt von der Fragestellung ab
(MaBstab). '

Das nachfolgend diskutierte Konzept eines mittleren effektiven Druckes wird in der Regel unzu-
reichend sein fiir die Beschreibung des Spannungszustands an der Spitze eines Mikrorisses, das
Konzept ist jedoch fiir die Fragestellungen in der Ingenieurs-Geologie in der Regel angemessen:

Pe= Po-S-p*

 Pe mittlerer effektiver ﬁberlagerungsdruck oder effektive Normalspannung

po lithostatischer Uberlagerungsdruck oder mittlere Normalspannung (Gy)
p*  mittlerer Porendruck
S Wichtungs-Faktor (Walsh - Parameter)

Das Konzept und der Wichtungs-Faktor sind von Walsh (1981) eingehend diskutiert worden:
s =1 —Vp-Bs/(Avp/Ap)

. Vp  Poren-Volumen
Bs Kompressibilitit des Poren behafteten Gesteins

Fiir lediglich elastisch reagierendes Gestein (V Poisson-Zahl) wird als Losung angegeben:

s = [2(1+2v)]/(5-2v) firv=0.27 (Steinsalz) wiirde folgen s =0.7;
bei duktilem Gestein (v = 0.5 mit AV = 0) folgt: s=1
und beiv=0 folgt s=0.4.

Die Anwendbarkeit des Konzeptes eines mittleren effektiven Druckes ist von Walsh (1981)
insbesondere im Hinblick auf die Permeabilitét von Gesteinen theoretisch und experimentell
tiberpriift worden. Dort ist auch das Verfahren zur Bestimmung von § auf Grundlage von
experimentellen Befunden diskutiert (Walsh, 1981; Fig. 3).

Peach (1991; p. 51 ff) hat dieses Verfahren auf seine Befunde zur Permeabilitét von Steinsalz (Asse,
Speisesalz und synthetische Prefllinge) angewendet und nachgewiesen, dafl der Walsh-Parameter
's =1 zutreffend ist.

Das Konzept eines mittleren effektiven Druckes ist mit Pe= po-S:-p* und s=1

bei der Vorhersage der Gesteinspermeabilitét allerdings nur dann anwendbar, wenn die Abhén-
gigkeit der Permeabilitéit von der Porenstruktur wie von Walsh (1981) begriindet angesetzt werden
kann:
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k /ko = [1- (2 h/ ag) - In(pe/Pe0)® - [1+ £(b, pe)]

k Permeabilitat - _

h  mittlere Oberfléchenrauhigkeit der Risse (Poren)

ap  mittlere RiBweite (Porengrofie)

b = da/dp. mit o = (RiBoberflache im Kontakt) / (Gesamt-RiBoberfléiche)
Kos Peo Referenzparameter '

Der erste Term beschreibt die Abhéngigkeit der Permeabilitét von der Rigeometrie und vom
Porendruck, der zweite die Abhéngigkeit von der sogenannten Tortuositét o , die selbst auch wieder
vom Druck abhéngen kann. :

Nach Ausweis der Befunde von Peach (1991; p. 52) wird die im ersten Term beschriebene Abhén-
gigkeit bestitigt und fiir den zweiten Term gilt die Naherung b = do/dpe = 0; das heift: das Ver-
hiltnis von geschlossener Rifloberfléche (Kontaktfléiche) zu Gesamt-RiBoberfléche ist vernach-
lassigbar druckabhéngig - daraus folgt: f(b, p) = 0. Damit wird insgesamt die Voraussetzung
bestétigt, dal wihrend eines Durchstrémungsexperimentes die Porenstruktur zeitlich stabil bleibt
und vernachléssigbar schwach und dabei elastisch reversibel vom Porendruck p* bzw. vom mitt-
leren effektiven Uberlagerungsdruck pe abhéngt.

Wird durch Belastung eine Gefiigeverinderung erzeugt (Auflockerung oder Verdichtung), wird sich
auch die Permeabilitét verdndern. Die Ursache fiir die verédnderte Permeabilitét liegt in einer veran-
derten Porositét (d.h.: als Funktion von Porendichte, -form und -groe - oder direkt dem von Poren
eingenommenen Volumenbruchteil gleichgesetzt). Das Konzept des mittleren effektiven Poren-
druckes ist auch dann als weiterhin zutreffend bestétigt worden (s = 1). Die Verdnderung in der
Porositét wird tiber einen entsprecht angepafiten Referenzparameter ko berticksichtigt. Die Ermitt-
lung von ko bzw. die Abhéngigkeit der Permeabilitit von der Porositit wird u.a. von Stormont &
Daemen (1992) eingehend diskutiert.

Nach dieser Diskussion des Konzeptes eines mittleren effektiven Porendrucks im Hinblick auf die
Permeabilitét ist aber noch nicht nachgewiesen, ob fiir die Vorhersage der Festigkeit von Salzge-

~ steinen und insbesondere von Steinsalz das Konzept mit s = 1 ebenfalls zutrifft - ob also die mikro-

strukturelle Wechselwirkung zwischen Gestein und Poren, die mit ""Gas" gefiillt sind, bei der Rif3-

bildung, dem RiBfortschritt und dem makroskopischen Bruch mit diesem Konzept ausreichend

zutreffend beriicksichtigt wird.

Im folgenden wird zunéchst davon ausgegangen, dal das Konzept auch hierfir zutrifft (s=1).

Fir die Bruchfestigkeit Top gilt das bereits weiter oben erwahnte, experimentell ermittelte (konser-
vative) Festigkeitskriterium:

Top = 2.7 (0/0*)*%

Wird das Konzept des mittleren effektiven Druckes auch hier angewendet, folgt fiir die Schub-
spannung To definitionsgemaB:

To =1/3 - [(O1 - G2)% + (O3 - O3)% + (O3 - 012112

und mit Berticksichtigung von p*




A115

T*(p*) = 1/3 - [{(O1 - p¥) - (G2 - p¥)¥ + {(C2 - p*) - (O3 - p¥) ¥ + {(03 - p*) - (01 - p¥) 7]
=T

Die Schubspahnung ist also vom Porendruck p* unabhingig.

Die mittlere Normalspannung Oy = 1/3 - (O + G5 + O3) wird bei Bériicksichtigung des Poren-
druckes p* zu o

OO*=GO -p*.

Die Abb. 2 zeigt den Verlauf des Festigkeitskriteriums ohne (1) und mit (2) Berticksichtigung eines
mittleren Poréndruckes p* = p_pore. In das Diagramm ist fiir einige Beispiele der zu erwartende
Festigkeitsverlust eingetragen, wenn sich in Poren ein Druck von p* = 5 MPa aufbaut. Mit abneh-
mender Normalspannung wird das Uberschreiten des Festigkeitskriteriums also wahrscheinlicher
erreicht.

Es sei nochmals erwihnt, da bei dieser Betrachtungsweise das Gestein als "undurchléssig"
angenommen wird. Der Poreninhalt und der Porendruck muB in den Einschliissen, Bohrlchern,
Kavernen ... also erhalten bleiben und das Poren-""Gas" darf die Kohésion an geschlossenen Grenz-
flachen nicht herabsetzen. Diese Voraussetzungen sind auch in "unverritztem" Steinsalz nicht
selbstverstandlich erfiillt. '

Im Gegensatz dazu sind in der Bodenmechanik oft "Lockergesteine" Gegenstand der Erorterung.
Die Randbedingungen sind in Abb. 3 skizziert. Die Gesteinssdule produziere wieder den litho- '
statischen Druck: :

Op = p_litho = p-g-h =po .

Wird. zum Zeitpunkt t = 0 in einem durchgéngig offenen (drainierten) Porensystem ein Porendruck
aufgebaut, erfolgt die Lastaufnahme tiber den "hydrostatischen' Porendruck (Terzaghi-Effekt):
t=0_: Pe=0 p* =po

Nur wenn die Moglichkeit besteht, in dem durchgéingig offenen Porensystem den Porendruck

abzubauen, wird mit der Zeit der Lastabtrag auf das Korngertist erfolgen:

t—>0w: pe—po p*¥—0.

Zu diesem Modell ist folgendes anzumerken: ‘

Im Salzgestein wird der Terzaghi-Effekt erst beim Auftreten von Dilatanz erwartet - wenn also bei
der Belastung die Grenze vom kompressiven Gesteinsverhalten (AV < 0) zum dilatanten Gesteins-
verhalten (AV > 0) iiberschritten worden ist. Und selbst wenn mit Uberschreiten der Dilatanzgrenze
(sie ist also als ein auf den Spannungszustand bezogenes Kriterium definiert) die Bedingung fiir
Entfestigung erfiillt ist, tritt daraufhin nicht unmittelbar der makroskopische Bruch auf. Dafiir ist
noch hinreichend Verformung unter diesem Spannungszustand erforderlich (Energiekriterium auf
Grundlage der irreversiblen Verformungsarbeit und der irreversiblen Auflockerungsarbeit). Dieses
Konzept wird von Cristescu & Hunsche (1996) diskutiert.

Immerhin wird aber uninittelbar mit Uberschreiten der Dilatanzgrenze schon ein Anstieg in der
Permeabilitit sowie Auflockerung beobachtet (Peach, 1991).

Darauf soll nachfolgend néher eingegangen werden.




A-116

Hydro-Frac-Versuche

‘Die Spannungsverteilung um ein offenes (Innendruck: p; = 0) vertikales Bohrloch gibt Abb. 4
wieder. Zum Zeitpunkt t = O (elastischer Grenzfall) gilt direkt an der Bohrlochwand (Langer,
Wallner & Wassmann, 1984; siehe auch: Prij, 1991; p. 104ff):

o, (r=0) = po = p_lithostatisch
0, (1=0)=2-0, | tangentiale Umfangsspannung

o; (1=0) =0 Radialspannung

Als kritischer Frac-Druck in einem abgepackerten Bohrloch (Salzgestein ohne Zugfestigkeit) wird -
erwartet (sieche Abb. 4): wenn pi— 2-0,, damn (6, -p) 0.

Bei Frac-Versuchen in Steinsalz wird der (elastische) Erwartungswert in keinem Fall erreicht.
Wird beriicksichtigt, daf} Steinsalz auf Grund seiner Kriechfdhigkeit Spannungen umlagert und
abbaut - und damit die Umfangsspannung o, auf Werte von anndhernd gleicher GréBe wie den

" lythostatischen Druck absinken 148t, so wird der stets unter dem Erwartungswert liegende Frac-
Druck plausibel.

Das "Konzept" hitte demnach weiterhin Bestand.

Eine davon abweichende Interpretation kann-aus der Arbeit von Fokker (1995) abgelesen werden.
Danach ist der unter dem Erwartungswert liegende Frac-Druck mit dem Wirken des Terzaghi-
Effektes auch beim Steinsa}'z verbunden. Wenn also ein Porendruck aufgebaut wird, setzt dieser
nicht nur die Wirkung des Uberlagerungsdruckes po herab, sondern reduziert die Kohédsion im von
Poren freien Gesteinsverbund. Entsprechende experimentelle Hinweise gibt die Abb. 5 wieder.
Zylindrische Priifk6rper sind unter einem allseitigen Druck (po = 30 MPa oder po = 10 MPa)
hinsichtlich ihrer Durchléssigkeit untersucht worden. Sobald der zur Durchstrémung aufgewendete
Druck (d.h. der Porendruck p*) den I"Jberlagerungsdruck Po erreicht (Ap = p* - po — 0), steigt die
Durchléssigkeit sprunghaft an. Dieser Befund ist notwendig mit der spontanen Auflockerung des
Gesteins infolge Terzaghi-Durchléssigkeit verbunden.

In Abb. 6 sind Ergebnisse aus triaxialen Festigkeitsuntersuchungen dargestellt. Bei einem wéhrend
des Versuches konstanten Manteldruck ist die axiale Spannung o in Schritten von 0,1 bis 1 MPa so

erhoht worden, daB die Verformungsrate € < 107 ! bis zur Entfestigung infolge makroskopischen
Bruches eingehalten wurde. Die Spannung o, bei der Entfestigung und Bruch auftrat, ist in Abb. 6
in Abhingigkeit vom Uberlagerungsdruck po fiir zwei verschiedene Steinsalztypen aufgetragen. Bei
uniaxialer Belastung (po = 0) liegt die uniaxiale Bruchfestigkeit 0,5 zwischen ca. 20 bis 40 MPa,
bei hoherem Druck py steigt die erreichbare Bruchfestigkeit wie dargestellt an. Bei einigen Proben,
die nicht ummantelt worden waren oder bei denen wihrend der Belastungssteigerung ein Ventil im
Mantel gedffnet worden ist, wurde sowohl fiir Ol, N,-Gas als auch Lauge als Druckmedium stets
nur die uniaxiale Festigkeitsmarke erreicht - dann setzte Entfestigung ein. Der Bruch erfolgte bei

der dann konstant gehaltenen axialen Spannung G; = Gy binnen 2-6 Tagen.

Fokker (1995) weist darauf hin, daB bei seinen Versuchen an Steinsalz das Auftreten des Terzaghi-
Effektes ein Artefakt sein kann. An Proben, die unter allseitigem Druck von pg ~ 20-30 MPa unter
einer Differenzspannung von Ac = 40 MPa um ca. 6-10 % verformt worden waren, hat es bei
nachfolgender Belastung mit Oymax < 40 MPa trotz direkter Einwirkung von Durchstrémungsmedien
(d.h. offene Ummantelung) keine Entfestigung wéihrend des Versuches mehr gegeben.
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Offenbar waren die Proben durch die Vorbehandlung so verdichtet und so verfestigt, daB3 auch unter
quasi-uniaxialer Belastung sehr wohl das Dilatanzkriterium erfiillt war, aber keine Verfomung fiir
fortschreitende Auflockerung mehr hinzukam und so das fiir das Durchstrémungsmedium zugéng-
liche Porensystem als gegen den Terzaghi-Effekt unempfindlich geschlossen blieb.

Zusammenfassung und Bewertung der bisherigen Diskussion

Beides 148t sich am geeignetsten anhand von Abb. 7 beginnen (Hunsche, 1994). In Abhéngigkeit
vom lithostatischen Druck bzw. dem mittleren effektiven Uberlagerungsdruck wird unterhalb der
Dilatanzgrenze kein Bruch auftreten - Auflockerung und Kriech-Bruch werden ebenfalls nicht
erwartet. Dies gilt auch, wenn Gas oder Kondensat in Poren unter Druck steht oder sich ein Poren-
druck durch Gasbildung aufbaut. Allerdings ist im Hinblick auf den Porendruck die in Abb. 2 fiir
die Grenze die Kurzzeit-Festigkeitsgrenze gefiihrte Argumentation analog anzuwenden. Die Ver-
schiebung der Dilatanzgrenze durch den Einflu des Porendrucks bleibt jedoch gering, da die
Dilatanzgrenze weniger steil als die Festigkeitsgrenze mit ansteigendem Uberlagerungsdruck
ansteigt (bei Anwendung der Kriterien a und e in Abb. 7). Bei einer Belastung unterhalb der
Dilatanzgrenze wird mit AV < 0 auch iiber lange Zeiten eine konstante oder - im Falle bereits
aufgelockerte Gesteins - eine abnehmende Permeabilitit erwartet.

Bei einem Belastungszustand oberhalb der Dilatanzgrenze - aber noch unterhalb der Festigkeits-
grenze - ist fiir das Gestein Auflockerung und letztlich (Kriech-)Bruch sowie ein Anstieg der Per-
meabilitdt zu erwarten. Fiir die Bewertung der Barrierenfunktion eines Wirtsgesteins fiir ein End-
lager muB die Zeitfunktion fiir den Dilatanzfortschritt modelliert werden. Meines Wissens liegt
hierzu noch kein geschlossenes Modell vor, welches die beobachteten Phinomene erfaft. Einen
Ansatz liefern wie erwihnt die Arbeiten von Cristescu & Hunsche (1996).

Bei der Abb. 7 féllt auf, dal selbst das als spannungsabhéngig definierte Dilatanzkriterium noch
nicht sehr genau bekannt ist. Skrotzki (1984) hat eine theoretisch fundierte Diskussion des Uber-
gangs vom duktilen Verhalten zum mit Dilatanz behafteten sproden Verhalten vorgelegt. Grund-
gedanke ist, da mit anwachsender aufgezwungener Verformungsrate die mikroskopischen Defor-
mationsprozesse vom homogenen Versetzungsgleiten und - klettern durch Quergleitprozesse, denen
die "einfachen" Gleitsystem-Familien nicht mehr zur Verfiigung stehen, abgeldst werden. Das Quer-
gleiten hat den Aufbau von lokalen Spannungskonzentrationen zur Folge. Die Abhangigkeit dieser
Mechanismen vom drei-dimensionalen Spannungszustand ist meines Wissens nicht bekannt, so da
die im Experiment und auch die in situ beobachteten Phanomene und somit auch das Dilatanz-
kriterium noch nicht auf dieser Grundlage diskutiert werden kdnnen.

In Abb. 8 ist skizziert, welche physikalischen Effekte sensibel mit dem "Gefiigezustand" gekoppelt
sind und daher empirisch zum '"Monitoring" genutzt werden kdnnen (Popp, 1994 u. 1990). Das Dia-
gramm steht fiir die Vorgénge in carnallitischem Salzgestein. Dort wird erwartet, da3 bei Auflocke-
rung das Mineral in den Porenraum entwéssert, wodurch sich die elektrische Leitfahigkeit erhoht.
Im Falle von Steinsalz wird mit Auflockerung der Porenraum relativ trockener, wodurch die elek-
trische Leitfdhigkiet abnimmt. '

Von Peach (1991) und Stormont & Daemen (1992) sind die meines Wissens fundiertesten Unter-
suchungen zur Dilatanzentwicklung von Salzgestein in Abhéngigkeit vom "Belastungszustand"
vorgelegt worden - wie auch Messungen zur davon abhéngigen Permeabilitét. "Belastungszustand” -
d.h.: hydrostatische und deviatorische Belastung bei unterschiedlichen Uberlagerungs- und Poren-
driicken durch das Durchstrémungsmedium.
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In Abb. 9 (Peach, 1991; siehe dort Figure 3.15 & 3.16) wird nachgewiesen, da nach nur ca. 2%
Verformung und nach nur ca. 0,1% Volumenzunahem die Durchlassigkeit bereits um drei GroBen-
“ordnungen zugenommen hat. Stormont & Daemen (1992) legen gleichartige Befunde vor. Diese
empfindliche Abhéngigkeit der Permeabilitéit von der Volumenénderung bzw. integralen
"Porositét" skizziert die Abb. 10. Nach Stormont & Daemen (1992) bewirkt ein geringer Anstieg
in der '"Porositét" in einem anfangs "undurchlédssigen" Gestein einen drastischen Anstieg in der
Permeabilitit, weil in der Umgebung von Einschliissen, Korngrenzen, geschlossenen Mikroporen
etc. bereits geringe Verformungen zu Spannungskonzentrationen mit spontaner Mikrori3bildung
fiihren, welche verbindende Wegsamkeiten zwischen noch nicht von Anbeginn zugénglichen Poren
schaffen. Sobald die ""Verbindungen' bestehen, bewirkt die weitere Zunahme der "Porositét" u.a.
aufgrund des abnehmenden Verhaltnisses von Stromungsquerschnittsfliche zu Porenvolumen einen
abklingenden Permeabilititszuwachs.

. Trotz der guten Ubereinstimmung in den Ergebnissen der genannten Autoren muB auf folgendes
hingewiesen werden. Die zur Erzeugung von Dilatanz durchgefiihrten Deformationsexperimente
sind dehnungs-geregelt erfolgt, wobei die Stauchrate Ag/At = const. in der GréBenordnung von
Ae/At = 107 s gelegen hat. Dadurch wird nach relativ kurzer Verfomung eine hohe Deviator-
Spannung erzeugt (Ac = 30 MPa nach 2% axialer Verformung) und die Verformung wird somit fast
von Anbegiin im Dilatanz-Regime ablaufen. Bei Kriechversuchen (Ac = const. , wobei in der Regel

gilt: Ao « 30 MPa) werden Verformungen von mehr als 10 % erreicht, ohne daB die Volumen-
zunahme zu Versuchsende 1% erreicht hat. Dieser Zusammenhang ist sehr anschaulich in Abb.1
ablesbar (untere Bildhélfte, Figure 3.3 b). Obwohl dort nur die Bruch-(::renzlinie eingezeichnet ist,
gilt der Zusammenhang zwischen Differenzspannung, Stauchrate und Uberlagerungsdruck in
analoger Weise fiir die Dilatanzgrenze. :

Bei der Diskussion der Langzeit-Barrierenwirkung des Wirtsgesteins Steinsalz ist ein weiter Aspekt
zu diskutieren: der zur Dilatanz gegenldufige Effekt der Verheilung. Im Gegensatz zu elastisch
reagierenden Gesteinen findet bei Steinsalz unter erneut kompressiver Belastung nicht nur die
Volumenreduktion durch elastisch reversible Kompression statt, sondern die irreversible Konsoli-
dation durch Volumenkriechen kommt hinzu.

In Abb. 11 (Stormont & Daemen, 1992) ist ablesbar, daf3 die Permeabilitit mit gesteigertem
allseitigem Druck wie bei elastisch reagierendem Material spontan abnimmt. Die spontane
Abnahme (bis zu einer Groenordnung) bleibt gegeniiber der irreversiblen Permeabiltts-
abnahme gering. Im dargestellten Beispiel nimmt die Permeabilitét durch Volumenkriechen um
mehrere GroB3enordnungen ab und erreicht den "undurchléssigen" Ausgangszustand. Die
Konsolidation wird durch geringe Mengen von Wasserdampf im Porenraum aufgelockerten
Salzgesteins drastisch beschleunigt. Ein Beispiel dafiir zeigt Abb. 12 (Borgmeier, 1992). Dieser
Effekt ist ausfithrlich bei Peach (1991; p. 88, Figure 3.32) diskutiert.

Mit Blick auf diesen Befund ist die Diskussion des in Salzgesteinen allgegenwértigen "Gases"
Wasserdampf zu fithren. Dazu sind in der BGR zahlreiche Untersuchungen durchgefiihrt worden.
An dieser Stelle soll aber nicht mehr darauf eingegangen werden, eine Zusammenstellung und
Bewertung dieser Untersuchungen ist bei Hunsche & Schulze (1996) zu finden.
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Figure 3.3a: Strength of rock salt from the Asse mine (Northern Germany) determined
from triaxial compression tests on cylindrical specimens at a great number of
confining pressures p and deformation rates € at room temperature (BGR). The line
denoted with "creep law" represents the ¢ - T conditions for steady state creep.
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Figure 3.3b: Strain at failure for the same tests as shown in figure 3.3a, which were
performed on virgin samples. There was practically no failure above the line denoted
with "maximum failure deformation".
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Figure : Collection of dilatancy boundaries for rock salt (boundary between the
dllatant and compressible domains).

a

"o 0o o

: Cristescu & Hunsche (1993a,b),

+ : corresponding measured values (Hunsche 1992).

: Spiers et al. (1989),

: Van Sambeck et al. (1993), d : Thorel & Ghoreychi (1993),

: nonlinear fit of the data of Van Sambeck et al. (1993) by Hunsche.

: failure surface for rock salt determined by Cristescu & Hunsche (1993b).
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Abb. 2: Qualitatives Verhalten der physikalischen Gesteinseigenschaften (Permeabilitit; FlieB-
spannung Op;sr = A; elekir. Leitfahigkeit ogy ; Ultraschallgeschwindigkeit vp; Volumen des
Priifkorpers; akustische Emissionsrate) als Funktion der plastischen Verformung (Versuchs-

filhrung mit € = constant). (Popp, 1990)
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Abb.3: Qualitatives Verhalten der Permeabilitit als Fﬁnktion der Porositit.
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Region I: spontaner Anstieg der Permeabilitat wegen spontaner Verbindung von "Poren"
durch Mikrorisse mit Einsetzen dilatanter Verformung.
Region II: abklingender Anstieg der Permeabilitiit sobald Mikrori8netzwerk besteht.
(Stormont & Daemen, 1992)
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Abb. 4: Permeabilitit als Funktion eines allseitigen hydrostatischen Druckes.
Die spontane Abnahme der Permeabilitit durch Drucksteigerung (elastische Reaktion) wird
von der durch irreversible Konsolidation (Verheilen von Rissen infolge Volumenkriechens)
um mehrere GréBenordnungen (ibertroffen. (Stormont & Daemen, 1992)
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Praktische Erfahrungen
bei der Auslegung und dem Betrieb von
Hochdruck - Gasspeicherkavernen

O. Rolfs
Kavernen Bau- und Betriebs-GmbH (KBB), Hannover
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Kriterien zur Festlegung
des minimalen Innendruckes
= Konturstabilitiat (keine Abschalungen)

= langfristige Betriebssicherheit

o Grenzwert fiir die Beanspruchung
am Hohlraumrand (Standzeiten)

e Begrenzung der effektiven Verzerrungen

e Beanspruchung im Pfeilerkernbereich
kleiner als Dauerfestigkeit

KBB




log Permeabilitat, m?

EINFLUR NIEDRIGER BETRIEBSDRUCKE
AUFPERMEABwHﬁT
IM HOHLRAUMRANDBEREICH

1,0E-13 —
é 4,// Hoh!riaumrand
1 OE-15 1 Pi/PO = _ 0.0
| 0.1 pi : Kaverneninnendruck
0.2 N pO : primérer Gebirgsdruck
1,0E-17 « 0.3 r : Abstand von Kavernenachse
F o4 \\\\ R : Kavernenradius
y .
1,0E-19 4 A\
1,0E-21 <
; O\
1,0E-23 +
0,0 . 1,0 2,0 3,0 4,0 5,0

KBB

r/R

vel-v



A-135

Kriterien zur Festlegung
des maximalen Innendruckes

= keine Zugspannungen bzw.
kein AufreiRen
infolge des Druckanstiegs

= keine weitreichende Infiltration
des Gebirges durch das
Speichermedium
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Konsequenzen der Gasbildung auf Transportvorgange

in einem laugegefiillten Endlager

Th. Kihle

Gesellschaft fiir Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) mbH

Fachbereich Endlagersicherheitsforschung

Als Konsequenzen der Gasbildung in einem Endlager in tiefen geologischen Formatio-

nen sind unter anderem folgende Vorgange denkbar:

- Offnen von Wegsamkeiten durch Uberdruck

- Explosionen voh zundfahigen Gemischen

- Antrieb von Konvektionswalzen

- Zusatzliches Auspressen von Lauge bei instantaner Flutung

- Behinderung des Zulaufs von Lauge in einzelne Feldesteile

In diesem Vortrag werden nur die letzten beiden Punkte behandelt. Zusétzlich wird ein

kurzer Uberblick {iber das geplante weitere Vorgehen gegeben.

1 Zusatzliches Auspressen von Lauge bei instantaner Flutung

In einem Endlager fiir radioaktive Abfélle im Steinsalz kann es bei einem Stoérfall zu
einem Zutritt von Lauge in das Endlager kommen. Im weiteren Verlauf eines solchen
Szenarios kommt es nach dem Vollaufen des Endlagers durch die Konvergenz des
Salzgesteins zu einem Auspressen der Lauge in die Geosphéare. Findet nach dem Voll-
laufen Gasproduktion statt, kann neben der Konvergenz auch das sich bildende Gas ein
zusatzliches Auspressen der Lauge bewirken. Das so verstarkte Auspressen kann zu

héheren Dosisbelastungen in der Biosphére fuhren.
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Zur Untersuchung dieses Effektes wird ein Modellansatz zur Beschribung des zusatzli-
chen Auspressens von Lauge durch gebildetes Gas in das Grubengebaudemodul
REPOS des Rechenprogramms EMOS zur Langzeitsicherheitsanalyse integriert. Hier-
bei liegt eine vereinfachte Modellvorstellung zugrunde, bei der folgende Annahmen

gemacht werden:

- Instantane Flutung der Grube
- Jedes Segment enthalt einen Volumenanteil (z. B. in der Firste), der mit Gas
gefullt werden kann (im nachfolgenden Beispiel 10%)
» |Ist dieses Volumen noch nicht mit Gas gefullt, wird das produzierte oder ein-
stromende Gas ein entsprechendes Volumen an Lauge verdrangen
¢ Wenn dieses Volumen bereits mit Gas gefullt ist, kommt es zu einer Zweipha-
senstrémung
Als Vereinfachung dieser Zweiphasenstromung wird angenommen:
Die ausstromende Laugenmenge setzt sich zusammen aus der einstromenden
Laugenmenge und dem Anteil aus der Konvergenz, der dem Laugenanteil im
Segment entspricht (hier 90%)
Die ausstrémende Gasmenge setzt sich zusammen aus dem konvergenzbe-
dingten Anteil am Gasvolumen und der zusétzlich produzierten sowie der
zustromenden Gasmenge
- In dieser vereinfachten Modellierung wird die Volumenédnderung des Gases durch

Druckanderung nicht bertcksichtigt

Das beschriebene Modell wird auf eine vereinfachte Grubengebaudestruktur angewen-
det. Sie besteht aus einem Einlagerungsort mit Abféllen und einer Strecke. Beide Berei-

che sind durch Verschlisse abgeteilt (siehe Bild 1.1).
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VerschiuB3

/ \
BEE f T

Geosphare

Kammer Strecke

Bild 1.1: Vereinfachte Grubengebaudestruktur

Die sich mittels der oben beschriebenen Annahmen ergebenden Fluidstréme sind in
Bild 1.2 dargestellt. Man erkennt, dal3 etwa 100 Jahre lang das produzierte Gas Lauge
aus den Segmenten verdrangt, wodurch der Laugenstrom um den Faktor 200 vergrd-
Bert ist. Danach entweicht auch das gebildete Gas. Nach 1600 Jahren'ist die Gaspro-
duktion beendet, so daf3 Lauge und Gas nur noch durch den KonvergenzprozeB freige-

setzt werden.

Die Auswirkungen dieses erhdhten Laugenstroms auf die Nuklidfreisetzung in die Geo-
sphére sind in Bild 1.3 fur das Beispiel Tc-99 mit der Nuklidfreisetzung ohne Gasbildung
verglichen. FUr frihe Zeiten erkennt man eine um mehrere Zehnerpotenzen erhdhte
Freisetzung. Fir kurzlebige Radionuklide, wie z. B. C-14, kann es dadurch zu einer dra-

matischen Erhéhung der Dosisbelastung in der Biosphare kommen.
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2 Behinderung des Zulaufs von Lauge in einzelne Feldesteile

Erfolgt der Zutritt von Lauge ausreichend langsam, so kann produziertes Gas ein Pol-
ster bilden, das den Zulauf von Lauge z. B. in die Einlagerungsorte behindert. Dadurch
kénnte es im Extremfall dazu kommen, daf3 der Zutritt von Lauge zu den Abféllen weit-

gehend verhindert wird und es nicht zu einer Mobilisierung von Radionukliden kommt.

Fur eine erste Untersuchung dieses Effekts wird ein Modell erstellt, das einen Uberblick
Ober den zeitlichen Ablauf des Zutritts in einen Einlagerungsort erlaubt. Es wird eine
Einlagerungskammer mit einer vorgeschalteten Zugangsstrecke modelliert. Als
Zugangsstrecke wird eine mit DYWIDAG versetzté Strecke angenommen. Diese besitzt
eine sehr geringe Permeabilitat, so daf3 von einem langsamen ZufluB3 ausgegangen

werden kann. Es werden folgende Effekte beriicksichtigt:

- Zu- bzw. Abfluf3 bei konstantem AufBendruck
- Gebirgskonvergenz

- Gasproduktion durch Korrosion

- Laugenverbrauch durch Korrosion

- Druckaufbau durch Gasproduktion

- Behinderung der Gebirgskonvergenz durch den Gasdruck
Flr den Zu- bzw. AbfluB3 werden folgende vereinfachende Annahmen getroffen:

- Liegt der Innendruck unter dem AuBendruck, so erfolgt ein ZufluB nach dem
Darcy-Gesetz

- Wenn der Innendruck Uber dem AuBendruck liegt, die Druckdifferenz aber noch
nicht den kritischen Druck Uberschreitet und Lauge in der Kammer vorhanden ist,
so wird Lauge entsprechend dem Darcy-Gesetz ausgepreBt.

- Wenn keine Lauge in der Kammer vorhanden ist oder die Druckdifferenz den kriti-

schen Druck Ubersteigt, wird Gas ausgepre3t
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Wenn ausreichend Lauge vorhanden ist, wird eine Korrosionsrate von 1 um pro Jahr
angesetzt. Anderfalls wird eine komplette Umsetzung der vorhandenen Lauge mit Eisen
angenommen. Bei der Korrosion von einem kg Eisen werden 0,474 | Lauge verbraucht
und es entstehen 47,7 g Wasserstoff. Der Gasdruck wird nach dem Gesetz fur ideale

Gase berechnet.

Zur Untersuchung des grundlegenden Verhaltens eines Systems aus Einlagerungskam-
mer und Strecke, wié es in dem beschriebenen Modell behandelt ist, werden drei Vari-
anten gerechnet. In einem ersten Rechenlauf wird die Korrosion véllig unterbunden.
Dadurch wird auch im Modell ein Druckaufbau verhindert. Der zeitliche Verlauf von
Porenvolumen und Laugenvolumen in der Eihlagerungskammer wird in Bild 2.1 darge-
stellt. Man erkennt die wegen des nicht entstehenden Gasdrucks relativ schnelle
Gebirgskonvergenz. Das Laugenvolumen steigt in dem einfachen Modell auch nach der
vollstdndigen Flutung noch weiter an, was aber ohne Belang ist. Der Verlauf von Poren-
volumen und Laugenvolumen ist bis zur Flutung praktisch identisch mit den Ergebnis-
sen eines entsprechenden Laufs mit dem Programm EMOS. Danach ist die mit EMOS
errechnete Kohvergenz deutlich langsamer, weil sie in der EMOS-Modellierung vom
hydrostatischen Gegendruck behindert wird.

e e .

———  Porenvolumen in m® -
T Laugenvolumen in m® I

2.0+10*

T T T T T T 1 7 I T T T T T T 1 1 ] T T T T T T 1 T

10° 10 10° 10
Zeitin Jahren

Bild 2.1: Verlauf von Porenvolumen und Laugenvolumen bei vollstandiger

Unterdriickung der Korrosion
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In einer zweiten Variante ist der Fall behandelt, bei dem die Korrosionsgeschwindigkeit
den Referenzwert von 0,001 mm/ a annimmt. Verlauf von Porenvolumen und Druck sind
in Bild 2.2 dargestellt. Der Zufiuf3 ist verglichen mit der Korrosionsgeschwindigkeit so
langsam, daf3 die zuflieBende Lauge sofort vollstandig zur Korrosion verbraucht wird.
Durch das gebildete Wasserstoffgas steigt der Druck nach etwa 30 000 Jahren auf
5,0 MPa an. Zu diesem Zeitpunkt ist der Innendruck gleich dem AufBendruck und der
Laugenstrom in die Einlagerungskammer versiegt. Das in der Kammer vorhandene Gas
wird langsam durch die Konvergenz ausgepref3t. Durch den Gasdruck in der Kammer ist
die Konvergenz gegeniber dem vorigen Beispiel deutlich verlangsamt. Da zu keiner
Zeit grof3e Laugenmengen in der Kammer auftreten, wird es nicht zu einer Mobilisierung

von Radionukliden kommen.

1 1 1 1 1 1 i 31 I 1 1. 1 A 1 1 - ] i1 L 1 L L ) W N 3
———  Porenvolumen in m® B
e Laugenvolumen in m* L

_ - - - Druck in kPa B

2.0¢10*

T T T T T T I T T T T T T T 1 ] T T T T T T T T
10° 10* 10° 10°
Zeit in Jahren :

Bild 2.2: Verlauf von Porenvolumen und Druck bei normaler Korrosionsrate

Da die Festlegung der Korrosionsrate aus vielen Grinden &uBerst problematisch ist,
wird noch eine dritte Variante gerechnet, bei der die Korrosionsrate gegenliber dem
Referenzfall um den Faktor 250 verlangsamt war. Die Ergebnisse sind in Bild 2.3 darge-
stellt. Bei dieser geringen Korrosionsrate ist die ZufluBgeschwindigkeit ausreichend fir

eine unbehinderte Korrosion. Bis zum Anstieg des Innendrucks auf den AuBendruck
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sammelt sich in der Kammer eine Laugenmenge an, die jedoch geringer ist, als bei der
im Programm EMOS verwendeten Modellierung. Wenn der Innendruck héher ist als die
Summe aus AuBendruck und kritischem Druck, wird der Zuflu3 von Lauge aufhéren und
die zugeflossene Lauge wird durch den Korrosionsprozef3 verbraucht werden. Auch in
einem solchen Fall wird es nur in einem sehr geringen Maf3e zum Auspressen kontami-
nierter Lauge kommen.

J ~——— Porenvolumen in m® L

4 e Laugenvolumen in m®
4 - = = Druck in kPa

2.0¢10%

= T T T T T ‘l“!‘ T T T T T

103 10* 10° 10°
Zeitin Jahren

Bild 2.3: Verlauf von Porenvolumen, Laugenvolumen und Druck bei einer um

den Faktor 250 verkleinerten Korrosionsrate.
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3 Zusammenfassung und weiteres Vorgehen

Aus den beiden vorangegangenen Kapiteln wird deutlich, daB die Auswirkungen von
Gasen in Endlagern fiir radioaktive Abfalle kompliziert sind und stark von den gegebe-

nen Randbedingungen abhéngen.

In Abhéangigkeit von der Zulaufgeschwindigkeit der Lauge bei einem potentiellen Storfall
kénnen sich vollig gegensétzliche Konsequenzen ergeben. So kann es nach einer sehr
schnellen Fiutung des Grubengebaudes durch die Gasbildung zu einem beschleunigten
Auspressen von kontaminierter Lauge und damit zu einer erhéhten Dosisbelastung
kommen. Bei einem eher langsamen Laugenzutritt kdnnen dagegen gebildete Gase ein
Polster bilden, das den Zugang von Lauge zu den Abfallen behindert bzw. in Extremféal-
len vollstandig verhindert und damit die Nuklidfreisetzung reduziert oder sogar ganz

verhindert.

Es ist daher notwendig diesen Effekt genauer zu untersuchen. Das generelle Verhalten
von Zweiphasenstromungen soll in einem vom BMBF gef6érderten Vorhaben mit einem
Zweiphasenstréomungsprogramm erforscht werden. Es sollen Prinzipmodelle untersucht
werden, die die Auswirkung von Gasen auf die Laugenbewegung flr charakteristische
Anordnungen, wie Einlagerungsstrecke, Einlagerungskammer oder Bohrloch, erschdp-
fend behandeln. Die Ergebnisse solcher Modellierungen sollen dann in die Effektpro-

gramme der Modelle zur Langzeitsicherheitsanalyse einflie3en.
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Anforderungen an Abschluflbauwerke auf Grund der
Gasproduktion im ERAM

Mai 1996
Georg Arens

Bundesamt fiir Strahlenschutz

Seit 1981 wird das ehemalige Salzbergwerk Morsleben (ERAM) als
Endlager fiir schwach- und mittelradioaktive Abf&lle betrieben. Das
Endlager hat eine befristete Dauerbetriebsgenehmigung bis zum Jahr
2000. Im Rahmen des Planfeststellungsverfahrens fiir den Weiterbe-
trieb bzw. die Stillegung des Endlagers nach -dem Jahr 2000
entwickelt das BfS ein Verfiill- und VerschlieBkonzept.

Das Stillegungskonzept sieht eine dichte Einkapselung der Einlage-
rungskammern mit bentonithaltigen Abdichtbauwerken vor. In einer
Variante sollen kompakte Dammbauwerke aus hochverdichtetem Bento-
‘nit errichtet werden, in einer anderen Variante werden die Verbin-
dungen zum Grubengebdude mit einem Bentonit-Kies-Sandgemisch ver-
fiillt.

Die Verfiillmaterialien in den Einlagerungskammern und die Abfdlle
im ERAM enthalten geringe Wassermengen, auch geringe Zutritte von
Losungen in der Nachbetriebsphase iiber die StdBe der Kammern sind
nicht auszuschlieBen. Die Korrosion von Metallen, der mikrobielle
Abbau von organischen Materialien und die Radiolyse kénnen somit
zu einer Gasproduktion in .den Einlagerungskammern fiihren.

.Eine Gasproduktion innerhalb der dicht verschlossenen Einlage-
rungskammern kann zu einem Druckaufbau fiihren, der die Integritét
des umliegenden Gebirges gefdhrdet. Auch kann die Gasproduktion in
den Kammern zu einem Auspressen von kontaminierter Lauge fiihren.
Kemakta hat im Auftrag des BfS untersucht, welche Anforderungen an
‘das Design der AbschluBbauwerke bzw. der Einlagerungstechnik zu
stellen sind, damit es zu keiner Gefdhrdung der Integritdt des Ge-
birges bzw. der. Dichtbauwerke kommt. :

Wichtigste Grundlage fiir die Untersuchungen ist es, die mogliche
Gasproduktionsrate in den Einlagerungskammern einzuschdtzen. Aus
der Zusammensetzung und der Aktivitat des Abfalls ergibt sich, daB
die Gasproduktion bestimmt wird durch die Wasserstoffbildung aus
der anaeroben Korrosion von Metallen. Fiir diese Abschdtzung wurden
Abfallangaben verwendet, die sich in erster Linie auf die noch zu
Zeiten der DDR im Westfeld eingelagerten Abfdlle beziehen. Die
jetzt eingelagerten Abf&lle weisen glinstigere Eigenschaften ‘auf,
da sie weniger Restfeuchtigkeit enthalten.
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Abfallzusammensetzung Vol- %
Metall (Fe) 20
Laborabfalle 5
verfestigte Abfédlle 10
CaSO4-verf. Abfalle 10
zementierte Abfédlle 25
PVC und andere Kunststoffe 3
aktivierter Kohlenstoff 2
Epoxyharz 2
Organische Materialien 23
Abfallaktivitit < 4.1010 Bg/m3

Tab. 1: Abfallzusammensetzung im Westfeld

Wahrend die Gesamtmenge an produziertem Gas durch die Gesamtme-
tallmenge begrenzt ist, h&ngt die Gasproduktionsrate stark von der
verfiliigbaren Wassermenge und den chemischen und physikalischen Ver-
hdltnissen ab. Da zur Zeit noch keine belastbaren standortspezifi-
schen Daten vorliegen, wurden Gasproduktionsraten aus Literaturda-
ten filir den Temperaturbereich von 0 - 60 °C und einige neuere MeB-
daten fiir die Abschdtzung herangezogen. Hiernach ist mit einer
langfristigen Gasproduktionsrate zwischen 0,1 und 10 pm/a zu rech-
nen. Als Referenzwert fiir die Modellrechnungen wird eine Korrosi-
onsrate von 1 jm/a gewdhlt. Unter Berilicksichtigung der verfiigbaren
Metalloberfldchen wurde daraus der zeitliche Verlauf der Wasser-
stoffbildung als feste Eingangsgrdfle filir die Modellrechnungen ab-
geleitet (Abb. 1). ‘

m3/a

e e S - S C— —— t— — — — — —— —

.15000 +

10000 -+
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S
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] - — et —

100000

Zeit in Jahren

Abb. 1: Wasserstoffbildung unter Normalbedingungen
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Die Modellrechnungen wurden von Kemakta mit dem Rechenprogramm
TOUGH durchgefiihrt. Es wird der gekoppelte Transport von Gas und
Lauge modelliert. Das Rechenprogramm wurde fiir die Modellrechnun-
gen so ertiichtigt, daB es die Konvergenz der Grubenhohlrdume im
Verlaufe der Zeit beriicksichtigt. Die Konvergenzrate wird von au-
Ben vorgegeben. Die Riickwirkung des Gas- und Laugendrucks auf die
Konvergenz wird nicht modelliert. Die Modellrechnungen wurden mit
einem groben zweidimensionalen, einem feinen eindimensionalen und
einem groben eindimensionalen Gitter durchgefiihrt. Die grundsdtz-
lich eindimensionale Natur des Problems wurde dadurch bestdtigt,
dafl die unterschiedliche Art der Modellierung keinen wesentlichen
EinfluB auf die Ergebnisse hatte. In Abb. 2 ist das Modell schema-

tisch dargestellt.

Auflockerungszone

: Einlagerungs-
Wider- Wider- 1(v kammer
lager Dichtbauwerk lager 4i? Bié

Auflockerungszone

_— em wm e e mm em ey emm em e ea em e em e et we e e e mm me mm e em emm em  em mm e e

Abb. 2: schematische Darstellung des Modells

In den Modellrechnungen wurde ein Referenzszenarium filir die Nach-
betriebsphase angenommen. Es bezieht sich auf das Westfeld im End-
lager Morsleben, das aufgrund seiner geometrischen Abmessungen und
seinem hohen Befiillungsgrad im Hinblick auf die Gasbildung die un-
glinstigsten Eigenschaften aufweist. .

Im Referenzszenarium sind zu Beginn der Naghbetriebsphase die
40000 m” Hohlraum des Westfeldes mit 16500 m” gemischtem Abfall
gefiillt. Der Hohlraum zwischen den:Abf&llen ist mit Braunkohlefil-
terasche verfiillt. Etwa 2 % der Restporositdt sind wassergesdt-
tigt, und etwa 2 m”/a LOsungen sickern iiber die St6Be in das West-
feld. Dieser Zuflufl reicht aus, um langfristig eine Korrosionsrate
von 1 pm/a zu erhalten. Ein LOsungszufluBf in dieser GréBenordnung
ist fir das Westfeld wahrscheinlich nicht ausschliefbar, und rgrdg
noch durch eine Permeabilitdt des Wirtsgesteins von etwa 107 m
erméglicht. Die Eigenschaften einer solchen hypothetischen
Losungswegsamkeit sind nicht eingrenzbar. Im Hinblick auf einen
moglichen Druckaufbau in der Einlagerungskammer wird deshalb die
konservative Annahme getroffen, daB das Wirtsgestein fiir das pro-
duzierte Gas undurchlédssig ist. Der Da aqf hochverdichtetem Ben-
tonit hat eine Permeabilitdt von 1071%® m? und einen kritischen
Gasdruck von 1,5 MPa. Die Auflockerungszone wird in dieser Vari-
ante nicht betrachtet. Das Dichtbauwerk aus einem Bentonit-Kies-
Sandgemisch hat eine Permeabilitdt wvon 10~ m“ und einen kriti-
schen Gasdruck von 50 kPaT Bie Auflockerungszone hat ebenfalls
eine Permeabilit&t von 10~17 m?.

Die Berechnungen zeigen, daB insgesamt etwa 8 Millionen Kubikmeter
Gas unter Normalbedinungen gebildet werden k&énnen. Bei einer Kor-
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rosionsrate von 1 pm/a dauert dieser Vorgang etwa 5000 Jahre, ho6-
here Korrosionsraten verkiirzen entsprechend den Zeitraum. Ohne
einen LOsungszutritt {iber die StdBe der Einlagerungskammer kdme
die Gasproduktion bei einer Korrosionsrate von 1 jm/a schon nach
500 - 600 Jahren zum erliegen.

In den Modellrechnungen wurden die Permeabilitdten der Dichtbau-
werke und der Auflockerungszone, der Metallanteil in den Abf&dllen,
die Korrosionsrate, die kritischen Gasdriicke, die Konvergenz und
die Funktionen fiir die relativen Permeabilitdten variiert. Als Er-
gebnis kann bisher festgehalten werden:

- Die Konvergenz der Hohlrdume hat keinen wesentlichen Einfluf3
auf die Ergebnisse.

-  Der kritische Gasdruck, die relative Permeabilit&dt und die
absolute Permeabilitdt sind voneinander abhdngig und ihre
Kombination bestimmt das Ergebnis.

- In den Referenzfillen wird ein maximaler Gasdruck von etwa
10 MPa erreicht und liegt damit unterhalb des Gebirgdrucks.

- In allen Rechnungen werden Mengen von weniger als 500 m3 kon-
taminierter Lauge iiber einen Zeitraum von 10000 Jahren aus
dem Einlagerungsfeld gepreBt.

- Permeabilitéten der Dichtbauwerke unterhalb 10~17 lOf18 m?
k6nnen in Kombination mit Korrosionsraten grdfer alsl pm/a
ohne entsprechende GegenmaBnahmen zu gefdhrdenden Gasdriicken
fuhren

- Die Auflockerungszone ist von entscheidender Bedeutung,
sowohl fiir den Druckaufbau, als auch fiir die ausgepreBten
Laugenmengen.

SchluBfogerung

Die Ergebnisse der Rechnungen sind im Hinblick auf einen mdglichen
Druckaufbau noch nicht geeignet, konkrete Anforderungen an die
Verschlufimafnahmen zu stellen. Die Unsicherheiten in wesentlichen
Eingangsgréflen miissen durch die z. Zeit stattfindenden Untersu-
chungsprogramme noch erheblich reduziert werden. Auch die kombina-
torische Wirkung der verschiedenen Parameter auf das Ergebnis ist
mit den bisher durchgefiihrten Parametervariationen noch nicht
vollstdndig erfaBt. Die bisherigen Rechnungen werden deshalb durch
~eine statistische Unsicherheitsanalyse mit vereinfachten Modellan-
~ sadtzen unterstiitzt.

Anmerkung:

Die hier wvorgestellten Ergebnisse basieren auf Vorléufigen Unter-
suchungsergebnissen und Verfiillkonzepten. Die konkreten Berechnun-
gen werden deshalb noch nicht verdffentlicht werden.
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KONSEQUENZEN DER GASBILDUNG AUF GEOCHEMISCHE VOR-
GANGE IM ENDLAGER UND IHRE BERUCKSICHTIGUNG BEI DER
MODELLIERUNG.

B. Kienzler

Institut fur Nukleare Entsorgungstechnik (INE)
Forschungszentrum Karlsruhe

ZUSAMMENFASSUNG

Es werden die Auswirkung von verschiedenen natiirlichen Gasen, Radiolysegasen, Korrosionswasser-
stoff und von Wasserdampf auf ein Endlager in einer Steinsalzformation betrachtet. Uber die Gasphase
kann ein Wassertransport stattfinden. Im Gleichgewicht mit einer wéBrigen Phase, kénnen sich Auswir-
kungen auf den pH und die Zusammensetzung der Losungen ergeben. Gase, wie CO,, stehen in Wech-
selwirkung mit der Karbonat/Hydrogenkarbonatkonzentration und diese kénnen einerseits die Korrosion
von Betonbauwerken begiinstigen, andererseits mehr oder weniger mobile (16slicher) Aktinidenspezies
bilden. Auch die Bildung fester Phasen, die mit dem CO, Partialdruck im Gleichgewicht stehen, kann
erfolgen. Redoxzustinden werden durch Erzeugung und Verbrauch von O, bestimmt. Wichtig in diesem
Zusammenhang ist die Radiolyse und der Gasaustausch im Endlager. Am Beispiel des Eb-pH Dia-
gramms von Neptunium werden diese Mechanismen diskutiert.

EINLEITUNG.

In einen Endlager fiir radioaktive Abfille konnen verschiedene Gasphasen auftreten, die einerseits wie
Luft und Wasserdampf unvermeidlich sind, andererseits von der Art und den lokalen Eigenschaften der
Endlagerformation abhingen kénnen und schlieflich solche, die durch die Abfille selbst gebildet wer-
den. Tab. I gibt einen Uberblick iiber die zu verschiedenen Zeiten zu erwartende Gase in einem Endla-
ger. In den folgenden Ausfithrungen wird eine Auswahl dieser Gase in unterschiedlichem Detaillie-
rungsgrad diskutiert.

Tab I: Wesentliche Gasphasen in einem Endlager.

"Natirliche” und Gas aus der Endlager- | Gase aus den

betriebsbedingte |formation Abfallen
Gase

Betriebsphase Luft H,S Methan
Wasserdampf CcO, H-,
CcO, Kohlenwasserstoffe Radon, Tritium,
NO, (Edelgase)
(Abgase von Fahr- NO,

zeugen)

Nachbetriebs-
phase

(Luft)
Wasserdampf

H,S
CO,
Kohlenwasserstoffe

Helium (o-Zerfall)
Radon, Tritium, Kr, Xe
Wasserstoff aus Korro-
sion

H,, O,, Cl, aus
Radiolyse

HCI (Temperatur)
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Abschitzungen iiber die Mengen dieser Gase, ihre Auswirkungen auf das mechanische Verhalten des
Grubengebiudes und ihr Einflufl auf das Transportverhalten von Radionukliden wird im Rahmen dieses
Seminars diskutiert. Frither wurden bereits die Aufnahmefahigkeit des Steinsalzes fiir Wasserstoffgas
untersucht [1]. Der Aspekt, der in diesem Beitrag besonders untersucht werden soll, bezieht sich auf die
Beeinflussung von Radionuklidspezies durch Gase. Es ist allgemein bekannt, dal nur diejenigen Radio-
nuklide zu einer Freisetzung beitragen, die als ionische und komplexierte Spezies oder in kolloidaler
Form in Losung gehen und somit transportiert werden konnen. Deshalb wird im folgenden versucht den
Einfluf} unterschiedlicher Gasatmosphiren auf die méglichen Speziesverteilungen und somit auf die
Radionuklidmigration bzw. -riickhaltung zu untersuchen. Diese Betrachtungen bezichen sich aus-
schlieBlich auf die Gase, die in der Nachbetriebsphase eines Endlagers zu erwarten sind.

Es liegt auf der Hand, daB nicht alle Radionuklide durch Gase in ihrer Speziation beeinfluBt werden.
Relevant sind hier im wesentlichen redoxsensitive Elemente wie Technetium und die Aktiniden und sol-
che, die mit bestimmten anionischen Spezies, die mit Gasen im Gleichgewicht stehen, stabile Komplexe
bilden.

Ein weiterer Aspekt dieser Arbeit bezieht auf Wasserdampf, der in Verbindung mit verschiedenen Salz-
arten oder eines Temperaturgradienten einen Wassertransport bewirken kann. Der Einfluff des Wasser-
dampfes auf ein Endlager im Salinar soll nicht dramatisiert werden, doch sollten die Auswirkungen im
Sinne einer vollstindigen Beschreibung des Systems beriicksichtigt werden.

GASDRUCKE

Je nach dem, ob ein Endlager in der Nachbetriebsphase als offenes oder geschlossenes System anzuse-
hen ist, miissen unterschiedliche Gasgleichgewichte unterstellt werden. Auch hingt der EinfluB der im
Grubengebiude vorhandenen Gasen auf die Losungsspezies stark von der hydrostatischen Druckbela-
stung und der Temperatur ab. Hier sei die altbekannte Zustandsgleichung (1)

p-V=nRT )

fiir ideale Gase erwihnt und das Henry'sche Gesetz (2), welches die Gasloslichkeit in Wasser be-
schreibt. Fiir maBige Driicke bis ca. 5 bar ist der Molanteil X des gelosten Gases

X = p/H(T) @

wobei die Henry Konstante H stark von der Temperatur T abhingt. Diese Bezichung wurde von Dalton
auf Gasmischungen erweitert. Das sog. Henry-Daltonsche Gesetz besagt, daB die Loslichkeit der Kom-

ponenten einer Gasmischung bei gegebener Temperatur direkt proportional dem Partialdruck der betref-
fenden Komponente in der Gasphase ist.

Maximaldriicke im Endlager hiangen wesentlich vom seinem Zustand (offen - geschlossen) ab. Im ge-
schlossenen System wird sich ein Gasdruck ausbilden, der vom freien Volumen abhéngt. Die Par-
tialdriicke der einzelnen Komponenten hiangen auch von der Verfiigbarkeit, d. h. der Erzeugung bzw.
dem Verbrauch des jeweiligen Gases ab. Im offenen System ist der Gesamtdruck durch die Hydrostatik
bestimmt. Der Partialdruck der einzelnen Gaskomponenten wird durch Austauschprozesse (kinetisch)
kontrolliert. Diese Austauschprozesse finden auch in der unmittelbaren Umgebung der Abfille statt.

WIRKUNGEN VERSCHIEDENER GASE IM GRUBENGEBAUDE.

Luft

Waihrend der Betriebsphase gelangt Luft in die Hohlrdume eines Endlagers. Im Rahmen der geochemi-
schen Modellierung spielen Sauerstoff und CO, eine wesentliche Rolle. In einem geschlossenem System
findet kein Austausch der Grubenatmosphére mit der Luft statt, in einem offenen System ist der Aus-
tausch durch die Verschliisse der Endlagerbereiche kinetisch kontrolliert. FlieBt Wasser in das Endlager,
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baut sich ein hydrostatischer Druck auf. Sauerstoff 16st sich entsprechend dem Henry'schen Gesetz. Fiir
CO, gilt das Henrysche Gesetz unter Beriicksichtigung des Gleichgewichts mit HCOs™.

Bei Anwesenheit von Metallen (Fe) und Feuchtigkeit wird im geschlossenen System der Luftsauerstoff
durch Korrosionsvorgénge rasch verbraucht.

Wasserdampf

Der Wasserdampfpartialdruck iiber Salzlosungen héngt stark von der Temperatur der Lésungszusam-

mensetzung ab. Er kann berechnet werden aus dem Dampfdruck des reinen Wassers und der Wasserak-

tivitéit der betrachteten Losung. Er betrdgt bei 200°C ca. 9 bar fiir Q-Losung und ca. 12 bar fiir gesat-

tigte NaCl Losung. Eine Dampfphase kann sich also nur dann bilden, wenn ein freier Gasraum vorhan-

den ist. Wasserdampf mub} in diesem Zusammenhang erwéhnt werden, weil er verschiedene Vorgénge

beeinfluft, die Auswirkungen auf das Endlager haben konnen.

» Wassertransport iiber die Gasphase auf Grund unterschiedlicher Wasseraktivitéten.
Diese Vorginge bilden das Prinzip zur Bestimmung des osmotischen Koeffizienten, der zur Berech-
nung von Pitzerkoeffizienten herangezogen wird [2]. Der Vorgang l4uft solange, bis sich iiber allen
beteiligten Losungen der gleiche Wasserdampfpartialdruck eingestellt hat. Stehen allerdings in einem
Grubengebiude unterschiedliche Salze in Kontakt mit Losungen, fithrt die Verdiinnung durch Was-
sertransport zur fortgesetzten Geometriednderung von Hohlrdaumen durch Umldsung. Dieser Prozef
ist nur lokal fiir bestimmte Geometrien und Salze quantifizierbar.

e Wasserdampfkondensation infolge eines Temperaturgradienten.
Dieses ist ein Spezialfall des oben angefithrten Gleichgewichts. Wasserdampf kondensiert an kiihle-
ren Bereichen und dort kann Salz gelost werden. Rechnungen hierzu wurden bereits in den 70er Jah-
ren von Battelle fir LAW/MAW durchgefiihrt [3]. Hohlrdume wandern, wenn eine Gasphase vor-
handen ist von der Warmequelle weg. Dieser Mechanismus wurde zur Beschreibung der Migrati-
onsphidnomene von Laugenbldschen verwendet.

e Dampfkorrosion.
Arbeiten hierzu wurden im INE durchgefiihrt, es ergab sich fiir Stihle eine geringere Korrosionsrate
als in den Losungen, die aber nicht vernachlissigbar ist [4].

¢ Spannungsabbau durch Umloseprozesse.

CO,, H,S, Kohlenwasserstoffe.

Uber die Mengen dieser Gase in Salzformationen liegen zahlreiche Informationen vor. Am Beispiel des
CO, wird eine geochemische Modellierung vorgestellt und sein Einflu} auf eine "Q-Lésung" diskutiert.
Es wurde die Q-Losung entsprechend ihrer Zusammensetzung mittels EQ3NR (Rel 7.2a [5]) berechnet.
Zur Beschreibung der konzentrierten Lésungen wurden die Pitzerkoeffizienten aus der Datenbank von
Harvey-Moller-Weare (Rel 22a) verwendet, die auch die entsprechenden Carbonatspezies enthélt. Al-
lerdings stellt diese Datenbasis die Pitzerkoeffizienten nur fiir 25°C zur Verfiigung. Aus diesem Grund
beziehen sich die folgenden Ergebnisse auf diese Temperatur. Mit dem berechneten pickup File wurde
anschliefend mittels EQ6 das System ins Gleichgewicht mit unterschiedlichen CO, Partialdriicken ge-
bracht, wobei ein hinreichender CO, Uberschuf in der Gasphase unterstellt wurde. Zunichst wurde die
reine Q-Lauge betrachtet, bei folgenden Rechnungen wurde das Vorhandensein von Magnesite betrach-
tet, welches z.B. im Anhydrit vorliegt. Die Rechnungen erfolgten fiir ein geschlossenes System. Die
Ergebnisse der Rechnungen sind in der Abbildung 1 dargestellt. In diesen Fall entspricht der pH fiir
geringe CO, Fugazititen dem Eingabewert. (pH Skala: -log [H'])

Es zeigt sich, daB wie erwartet, mit zunchmendem CO, Partialdruck die Konzentration des HCOs und
des gelosten CO, zunimmt und der pH Wert etwas ab. Freies Carbonat bleibt konstant bei einer gerin-
gen Konzentration. Magnesite MgCOj bleibt untersattigt. Im Gleichgewicht mit Magnesite (gering-
figige Beimischung im Anhydrit) liegt die pH Kurve um etwa 1.5 Einheiten hoher als in Abb.1, der
Séttigungs Index von Magnesite liegt bei 1. Die Carbonatkonzentration nimmt um etwa 2 GroBenord-
nungen zu, die Hydrogencarbonatkonzentrationen in Abhéngigkeit vom CO, Partialdruck. Rechnungen
wurden auch fiir Polyhalite (K;MgCa,(S0.),-2H,0) Sittigung durchgefiihrt. In diesem Fall gelangt Ca**
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EinfluB des CO; Partialdrucks auf die Q-Lauge
EQ3/6, geschlossenes System, HMW Datensatz, 25°C

6
4
T —pH
- ~=n=— S| (Magnesite)
2 = [HCO3] =
— [CO2(aq)] S
- - [CO3-] ®
=
] =
g 3
8 =k
= r
7]
=]
2
-6
-10 -4 2 0 2
log f(CO2(g))

Abb. 1 Berechneter Einflufl des CO, Partialdrucks auf Q-Lauge.
x-Achse: Logarithmus der CO, Fugazitit
Rechte Achse: Konzentration in mol/L
Linke untere Achse: Logarithmus des Sattigungs Index fiir Magnesite
Linke obere Achse: pH

zusitzlich in die Losung (0.001 mol/kg), der Anhydrit Sattigungsindex ist nahezu 1. Die berechneten pH
Werte liegen etwas hoher als die oben genannten bei Magnesite Sattigung.

Daten iiber H,S Spezies bzw. Kohlenwasserstoffgase liegen in den verwendeten Pitzerdatenbasen nicht
vor. Man kann jedoch davon ausgehen, daB diese Gase reduzierend auf Losungen wirken.

Es ist klar, daB auch Versatzstoffe, die in das Endlager eingebracht wurden, mit den Losungen reagieren
kénnen und auf die Carbonat Verfiigbarkeit EinfluB nehmen. Hier sei besonders auf die grofie Menge

von Calzium aus Zementphasen hingewiesen und die Bildung von Calzit, die zum Verbrauch von CO,
fithrt.

Helium und Radon

Tab. II: Gesamte o-Aktivitit und *’Radonaktivitit pro Tonne Schwermetall (Spent Fuel) als
Funktion der Zeit fiir einen Abbrand von 36000 MWd/t.

Zeit/ a 5 500 1000 5000 10000 50000 100000

‘(’g';‘)k“"”ét 587E+14| 1.47E+14| 8.48E+13| 2.86E+13| 2.04E+13| 3.99E+12| 1.43E+12

(BS“'Akt'V'tat 148E+09| 243E+07| 3.54E+05| 1.58E+05| 1.57E+05| 1.62E+05| 1.78E+05

Man entnimmt dieser Tabelle, daB nach 5 Jahren etwa 3.0-10? mol Helium/a-t gebildet werden. Die
Rate nimmt entsprechend dem radioaktiven Zerfall ab. Die Aufintegration ergibt akkumuliert ca. 31.6

mol He pro t Schwermetall innerhalb von 100000 Jahren. Durch Vergleich der totalen a-Aktivitit mit
der Radonaktivitat folgt, daB *’Rn nur radiologisch interessant ist.
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Korrosionswasserstoff
Die aktive Korrosion von Eisen lauft, wenn kein Sauerstoff verfiigbar ist (d.h. anaerobe Korrosion),
nach folgender Summenformel ab:

3Fe + 4H20 = F6304 + 4H2 (3)
Diese Reaktion wird beobachtet, und Magnetite wurde als Korrosionsprodukt gefunden, auch wenn sich
unter bestimmten Bedingungen, wie in Q-Laugen hoher Temperatur, kompliziertere magnesiumhaltige
Korrosionsprodukte bilden. Legt man Korrosionsraten in Q-Lauge von etwa 100 pum/a zugrunde [6]
ergibt sich bei einen Polluxbehalten mit 1.5 m Durchmesser und 5.5 m Lénge ein Massenabtrag von 23
kg/a. Diese Eisenmenge liefert gemafl Reaktion (3) eine Wasserstoffmenge von 550 mol/Jahr.
Die Wasserstoffentstehung ist proportional zur Korrosionsrate und abhéngig von der Korrosionsreakti-
on [7]. Ausfithrliche Angaben kénnen z.B. aus den Arbeiten von E. Smailos entnommen werden.

H,, O,, Cl, aus Radiolyse
Zur Gasentwicklung .infolge y-Radiolyse von Salz Lésungen werden im Rahmen dieses Seminars meh-
rere Vortrige gehalten, so daB hierauf verwiesen werden kann. Zur Untersuchung der Auswirkung von
Radiolyse Spezies auf die Radionuklidmobilisierung ist jedoch besonders die a-Radiolyse wichtig, da
diese direkt am Kontakt zwischen der festen Abfallphase und der Losung wirksam wird. Diese Gas-
komponenten stehen im Gleichgewicht mit reduzierenden und oxidierenden Spezies. Abhédngig davon,
wie schnell die Gaskomponenten das System verlassen kénnen, stellen sich unterschiedliche Redoxzu-
stdnde ein. Im Falle eines geschlossenen Systems [8] sollten sich oxidierende (O,, HyO, bzw. in chlorid-
haltigen Losungen C10O) und reduzierende Spezies (H;) ausgleichen. Kann der Wasserstoff das System
verlassen, dominieren die oxidierenden Spezies, wie in den Experimenten von Pashalidis und Kim [9,10]
gezeigt wurde. C10™ steht im Gleichgewicht HCIO , mit Cl,, das geldst ist und demjenigen in der Gasat-
mosphére, wobei fiir NaCl Losungen mit M>2 mol/L. und im basischen pH unter Beriicksichtigung die-
ser Gleichgewichte die Bezichung gilt: '

log [C10} =-12.22 + 2-pH - [CI'] + log pciz + log H,O 6]

HCl

Besonders bei hohen Temperaturen steht die Q-Lauge mit gasférmigen HC1 im Gleichgewicht. Im
EQ3NR/EQ6 "Pitzer Daten File" existieren fiir diese Reaktion bis 100°C die erforderlichen log K Werte
und es ergibt sich fiir 100°C eine berechnete HCI(g) Fugazitit von 5-10. Fiir den Gasdruck spielt HCI
keine Rolle, sicher aber bei Korrosionsprozessen.

EINFLUS DER GASPHASEN AUF RADIONUKLIDE.

Karbonatkomplexierung

0 _ Fiir deterministische Sicherheitsanalysen eines Endla-
3 : gers ist die Radionuklidkonzentration in der waBrigen
] R Phase von wesentlicher Bedeutung. Die maximalen
- 27 Am(OH), Konzentrationen der Aktinidenelemente héngen von
P ~ |amonco,| der Zusammensetzung des Wa'Brigen Systems, z...B.
B .4 . | Am,(COs), dem pH Wert, dem Redoxpotentlal, .der Tonenstarke
E 1 und der Verfiigbarkeit von komplexierenden Substan-
— zen wie Carbonat oder Huminstoffen im Grundwasser
= g ‘ ab. Mittels eines thermodynamischen Ansatzes kann
‘:‘ die Bildung von stabilen festen Phasen vorhergesagt
e 1 '
T .8 Am(il) (aq)
1 Abb. 2:
Y N —— Gleichgewichtsphasen von Am(III) bei pH = 7
0.001 0.01 0.1 1 10 100 ;01 MNaClO,. (Kim, J.L etal 1992 [11])

Pcos / %
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werden, in welche Spaltprodukte und Aktiniden eingebaut werden konnen. Die Stabilitédt der aktiniden-
beladenen Phasen und ihre Loslichkeiten héngt von der Grundwasserzusammensetzung ab. Je nach Sau-
erstoffverfiigbarkeit konnen Aktinide in fast allen Valenzzustanden zwischen III-wertig und VI-wertig
vorliegen, die verschiedenen festen Phasen entsprechen, die jeweils unterschiedlichen Loslichkeiten auf-
weisen /12/. Im Allgemeinen sind die Loslichkeiten unter reduzierenden Bedingungen kleiner als unter
oxidierenden.

Fir Aktinidenclemente wurden umfangreiche Untersuchungen zur Carbonatkomplexierung durchge-
fithrt. Es zeigt sich, daB Aktinide stabile Carbonatkomplexe bilden. Bei Anwesenheit von hinreichend
Carbonat dominieren 1.A. Carbonatkomplexe gegeniiber Hydrolysespezies. Fiir Americium, Curium,
etc. wurden die Carbonatkomplexierung als Funktion des CO, Partialdrucks aus Léslichkeitdaten unter-
sucht, die verschiedenen Spezies identifiziert und ihre Stabilitatskonstanten bestimmt. Als Beispiel sind
die Gleichgewichtsphasen von Am(III) bei pH = 7 als Funktion der CO, Partialdrucks in Abbildung 2
dargestellt. Im Rahmen dieser Zusammenfassung sei auf die umfangreiche Literatur verwiesen. Diesem
Diagramm liegt eine geringe Ionenstirke zugrunde. Unterhalb einem CO, Parialdruck von 0.02% wird
die Americiumléslichkeit durch Am(OH); bestimmt. In 5 M NaCl Losung konnte bei pcoz > 0.8 %
NaAm(COs), als loslichkeitsbestimmende Phase nachgewiesen werden.

Redoxfront

Eh-pH Diagramme sind auch unter der Bezeichnung "Pourbaix Diagramme" bekannt. Diese konnen
immer dann angewandt werden, wenn Oxidations- oder Reduktionsprozesse bei einer Reaktion ablaufen.
Oxidation bedeutet hier den Verlust von Elektronen (Zunahme der Oxidationszahl), Reduktion bedeutet

Eh [V
1.5
0,(ain) 7/ NpO,2+
\ NpOQ(OH)z
14 ‘
\ NN \///, NpO,(OH)g* Abb. 3:
0.5 - \ 7 Eh - pH Diagramm fiir
NpO OH% Neptumum
0 7 NplOHIg*
H,(1000 hPa)/ Np{OH)4
Npa+ e S
NpOH2+
-1.5 < < f T | T
0] 2 4 6 8 10 12 14

pH

umgekehrt den Gewinn von Elektronen. Fiir die Abbildung 3 wurden die festen Neptunium Spezies mit
der Aktivitit 1, die gelosten Species mit der Aktivitit 10 mol/L eingesetzt. Die Linien in Abb.3 be-
schreiben die jeweilige gleichgewichtige Koexistenz der angrenzenden Spezies. Die Aktivitit der gelo-
sten Spezies ist zwar willkiirlich, sollte aber unterhalb der Léslichkeiten des Np liegen. Das "minor"
Aktinidenelement Neptunium existiert in natiirlichen aquatischen Systemen hauptsachlich in den IV- und
V-wertigen Oxidationszustinden. Besonders der V-wertige zeigt eine hohe Loslichkeit des NpO,' Ions
[13]. Bei Anwesenheit von Karbonat bildet dieses Ton anionische Spezies, die kaum mit mineralischen
Oberflachen reagieren und daher nur beschrénkt in geologischen Barrieren zuriickgehalten werden[14].

Mit Hilfe dieser Diagramme kann abgeschétzt werden, welche Spezies unter bestimmten pH und Re-
doxbedingungen auftreten kénnen. Findet Radiolyse im offenen System statt und der erzeugte Wasser-
stoff verschwindet aus dem System, werden die moglichen Redoxzustande fiir das Neptunium durch die
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oxidierenden Radiolysespezies bestimmt. Abb. 4 zeigt das Eh-pH Diagramm fiir die Radiolysespezies.
Vergleicht man Abb. 3 und 4, stellt man fest, daB bei vorliegen von CIO™ in der Lésung Neptunium als
fiinf bzw. sechswertige Spezies in Losung geht. Diese weisen eine hohe Loslichkeiten auf. In Experi-
menten ermittelte maximale Np(V) Konzentrationen lagen zwischen

107 und 10°° mol/l, abhéngig von der Karbonatkonzentration im Wasser [15, 16]

Eh [V]

Abb. 4:

Eh - pH Diagramm fiir
Chlor.

In dieser Abbildung ist
zusitzlich der Bereich der
natiirlichen Grundwiésser
eingezeichnet.

Im geschlossenen System,
wo reduzierende Spezies
nicht entweichen kénnen,
14 stellen sich infolgedessen
pH keine oxidierenden Bedin-

gungen ein. Befindet sich

im Endlager auBerdem ein
Behilter aus Stahl (metal-lisches Eisen), werden die Redoxeigenschaften der Losung durch Eisen bzw.
das Korrosionsprodukt Magnetit bestimmt. Dieses konnte im Rahmen von Brennsstoffauslaugexperi-
menten im INE gezeigt werden, wo bei Anwesenheit von Eisen im geschlossenem System Potentiale im
reduzierenden Bereich gemessen wurden [17].

In reduzierenden Wissern, wie sie allgemein fur tiefe geologische Formationen relevant sind, dominieren
im Falle des Neptuniums vierwertige Spezies und es wurden Loslichkeiten im Bereich der Nachweis-
grenze von 10*? mol/l bei mittleren pH Werten gefunden. Erst bei hoheren Carbonatkonzentrationen im
Bereich > 10”° mol/l bilden sich auch negativ geladene Np(CO3),.*** Spezies, die zum Anstieg der Los-
lichkeit fithren.. Diese
Eh M Carbonatkonzentration

1.5 I liegt allerdings deutlich
OZ(L”“) hoher als diejenige, die im
1 Fosrtag - S Gleichgewicht mit CO, -
T - Gas in einem Endlager zu
os5d  >~_ T erwarten ist. (Siche Abb.
FeOglc) 1) Zur Einordnung der
ot Foz+(ag) eiserikont'roll.ierten Redox-
s N zustinde ist in Abb. 5 das
--------- N, Pourbaix Diagramm des
-0.5 i ’ Eisens dargestellt.
-1
Abb. 5.
-1.5 ) : .
: 7 7 | ! . A > Eh - pH Diagramm fiir das

pH “ System Eisen-Wasser [18].
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DISKUSSION

Das Neptuniumbeispiel zeigt, daB die Konzentration an gel6sten Aktinidenspezies und damit ihre Frei-
setzung aus einem Endlager hauptséchlich von den geochemischen Bedingungen abhéngt. Das geoche-
mische Milieu wird durch die Anwesenheit von verschiedenen Gasen im Grubengebéiude beeinflufit.
Einerseits kénnen sich je nach Bedingungen reduzierende oder oxidierende Zustinde einstellen. Fir
Elemente wie z.B. Cisium, die weder zur Komplexierung neigen, noch durch die Anderung von Redox-
bedingungen ist keine Beeinflussung ihrer Mobilisierungseigenschaften durch Gase zu erwarten.

Folgende Punkte miissen also bei der geochemischen Modellierung beriicksichtigt werden:

e Ist das Endlager ein offenes oder geschlossenes System?

Sowohl experimentell als auch seitens der geochemischen Modellierung ist ein geschlossense Endla-
ger wesentlich einfacher zu handhaben. In diesem Fall kénnen thermodynamische Ansitze, ohne Be-
riicksichtigung von kinetisch kontrollierten Prozessen unterstelit werden. Im geschlossenen System
liegen in der Summe reduzierende Bedingungen vor, unter denen Aktinide schr geringe Loslichkeiten
aufweisen. Allerdings muf} hierbei die Moglichkeit der Kolloidbildung beriicksichtigt werden, zu der
die vierwertigen Aktiniden neigen.

o Es ist sicher unrealistisch ein Endlager als vollig offenes System zu beschreiben. Gebirgskonvergenz,
Versatzstoffe, Damme, usw. sowie die Gesteinsformation selbst, fithren dazu, dall Austauschprozes-
se "langsam" ablaufen. Was in diesem Zusammenhang der Begriff "langsam" bedeutet, kann viel-
leicht anhand einer einfachen Abschitzung gezeigt werden:

Betrachtet man den Abtransport von Gasen aus einer mit einem Damm verschlossenen Strecke, so
kann mittels der aufgebauten Druckdifferenz und der Permeabilitit des Dammes der Gasaustausch
berechnet werden. Dieser liegt bei einer Permeabilitit von 107® m’, einer Dammliéinge von 100 m bei
40 m* Querschnittfliche und einer Druckdifferenz von 1 bar bei etwa 1.3 m’/a. Der Gastransport ist
proportional zur Druckdifferenz. Unter Normalbedingungen entspréche dieses Volumen etwa 10%
des pro Polluxbehilters gebildeten Korrosionswasserstoffes.

e Der Aufbau eines Gasraums aufgrund von Korrosions- und Radiolyseprozessen ist moglich. Zwar
liegt der Gleichgewichtsdruck fiir Radiolyse um 100 bar, der Gleichgewichtsdruck der Korrosions-
vorgéngen an Eisen nach Gleichung (4) liegt aber im Bereich von tiber 800 bar [19].

e Wenn z.B. infolge von Korrosionsvorgéinge ein Gasraum im Grubengebidude erhalten bleibt, werden
sich dort alle thermodynamisch stabilen Gasphasen entsprechend ihrem Gleichgewichtsdruck ein-
stellen. Im Rahmen dieser Arbeit wurden einige wesentliche Punkte aufgezeigt, die weiterer Bear-
beitung bediirfen. Besonders erwahnt werden muf} der

— Wassertransport durch die Dampfphase und die daraus resultierenden Verdnderungen,

— Thermodynamische Beschreibung der mit den genannten Gasen im Gleichgewicht stehenden
geldsten Spezies bei endlagerrelevanten Temperaturen.

— Herkunft, Art und Menge der Gasphasen und der

— gekoppelte Gas und Fliissigkeitstransport insbesondere zum Nachweis, ob das Endlager als of-
fenes oder geschlossenes System anzusehen ist.

AbschlieBend muB auf die Notwendigkeit zur Erweiterung der thermodynamischen Datenbasen fiir gels-
ste und feste Radionuklidspezies im endlagerrelevanten Temperatur und Ionenstirkebereich hingewiesen
werden, da mittels diese Modellierung zwischen mobilen und immobilen Radionuklidspezies unterschie-
den werden kann und dadurch die Konservativitit einer Langzeitsicherheitsanalyse nachgewiesen wer-
den kann.
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Orientierende Analysen zum Gas- und Stofftransport in einem Endlager im
Salinar

V. Javeri
Gesellschaft fiir Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) mbH, 50667 Kdln

1 Einleitung

Im Rahmen von Analysen zur Langzeitsicherheit eines Endlagers fir radioaktive Ab-
falle in einem Salzstock wird u. a. ein Stérfall postuliert, bei dem Salzlauge in das Gru-
bengebaude eindringt. Dabei sind Strdémungen u. a. infolge der Gesteinskonvergenz
zu erwarten, wodurch radioaktive Substanzen nach Eindringen in die Flissigkeitspha-
se im Endlagerbergwerk transportiert und umverteilt werden kénnen. Die Strémung
bzw. der Nuklidtransport kann durch Gase, vorwiegend Wasserstoff, verstarkt werden,
die infolge der chemischen Wechselwirkungen zwischen den Abfallgebinden und der
Flissigkeitsphase entstehen.

Zur Beschreibung der Transportvorgange in pordsen Medien kann das Rechenpro-
gramm TOUGH2 verwendet werden. Es wird am Lawrence Berkeley Laboratory, USA
zur Analyse der Zweiphasenstrémung und des Warmetransports in porésen Medien
entwickelt. Da die Basisversion von TOUGH2 kein Modell fiir den Nuklidtransport er-
halt, hat die GRS sie zur Beschreibung der Gesteinskonvergenz, der zeitabhangigen
Randbedingungen, des radioaktiven Zerfalls, der molekularen Diffusion und der hy-
drodynamischen Dispersion erweitert. In der GRS wurde bereits mit TOUGH2 der
Gas- und Stoff- bzw. Nuklidtransport unter Ber(licksichtigung der Naturkonvektion, der
Gesteinskonvergenz, der Gasbildung, der molekularen Diffusion und der hydrodyna-
mischen Dispersion bei unterschiedlichen Bedingungen untersucht. In /JAV 92/ wurde
der Wasserstoff- und Grundwassertransport im Gebirge des Endlagers Konrad und in
/JAV 96/ der Gas- und Stofftransport in einem vereinfachten Grubengebaude unter
Berlcksichtigung einer konstanten Porositadtsanderungsrate [(1/n) (dn/dt) = konstant]
und eines Fluidgemisches aus drei Komponenten (Wasser, Tracer in der Fliissigkeits-
phase und Luft) mit TOUGH2 behandelt. In Ergédnzung dazu wird in der vorliegenden
Arbeit der Gas- und Stofftransport in einem vereinfachten Grubengeb&ude unter Be-
ricksichtigung der variablen Porositdtsédnderungsrate und eines Fluidgemisches be-
stehend aus Salzlauge, Tracer und Wasserstoff analysiert.
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2 Rechenprogramm TOUGH2

Da TOUGH2 vornehmlich zur Berechnung der Zweiphasenstrémung und des Warme-
transports konzipiert ist, enthalt die Basisversion gemaB /PRU 91/ keine Modelle zur
Gasbildung und zum radioaktiven Zerfall. In der Basisversion von TOUGHZ2 werden
zwei Phasen und drei Komponenten (Stoffe) betrachtet /JAV 92/

- Flossigkeitsphase, die aus Wasser (Primarkomponente), Tracer (Sekundarkompo-
nente) und aus einer im Wasser gelsten Gaskomponente bestent;

- Gasphase, die aus Wasserdampf und einer Gaskomponente besteht.

In der Basisversion von TOUGH2 werden vier Erhaltungsgleichungen fir eine porése

ein- bis dreidimensionale Konfiguration geldst:

- Massenerhaltung fiir Primar-, Sekundéar- und Gaskomponente,

- eine gemeinsame Energieerhaltung mit dem thermischen Gleichgewicht zwischen
allen Komponenten.

Zur Beschreibung der Strémung werden zwei Darcy-Gleichungen geldst:

- Separate Darcy-Gleichung fiir die Flissigkeitsphase und flir die Gasphase,

- Kapillardruck py,, = (pg - Pe) = f (Phasenanteil),

- Permeabilitat der Fliissigkeitsphase = f (Richtung, Phasenanteil),

- Permeabilitat der Gasphase = f (Richtung, Phasenanteil).

Da die Basisversion von TOUGH2 /PRU 87, PRU 91, PRU 91A/ kein Modell zur Simu-

lation des Nuklidtransports enthalt, wurde sie durch die GRS erweitert zur Berlicksich-
tigung /JAV 95, JAV 95A, JAV 95B, JAV 96, JAV 96A/:

- der Konvergenz des Gesteins, die zu einem Austreiben der Fluidmasse und einer
zeitabhangigen Porositat und Permeabilitét flinren kann;

- der zeitabhangigen Randbedingung erster Art [p (1), T (1), X (1)];
- des radioaktiven Zerfalls des Tracers,

- des Stofftransports infolge der richtungsabhéngigen molekuiaren Diffusion und
hydrodynamischen Dispersion zwischen den Fliissigkeitskomponenten.




A-171

Die Vergleichsrechnungen mit TOUGH2 zu verschiedenen Beispielen haben gezeigt,
daB TOUGH2 mit den eingefiihrten Modellerweiterungen zur Erfassung der Gesteins-
konvergenz, der zeitabhangigen Randbedingungen, des radioaktiven Zerfalls, der Dif-
fusion und der Dispersion die analytischen Ergebnisse zufriedenstellend wiedergibt,
wobei jedoch die beobachteten Abweichungen zu den analytischen Lésungen haupt-
sdchlich auf die numerische Vermischung und weniger auf die Modellerweiterungen
zurlickzufiihren sind. Nach /JAV 96A/ wird die Porositdt eines komprimierbaren Ver-
satzes wie folgt bestimmt:

n=n(, T, )= VionamVeesams N = Npin» N = (1/n) (dn/dt) = C,/n,
G = Cget fy (P) £, (M) 5 (T),
Cres : Referenzkonvergenzrate des Gesteins = konstant,

f,=(1-Pe/ Pgep)™ Ny = 1-N/Ng, 0, = (nn,)"™, f, =1 bei T = konstant,
f,=1bein>n.,f,=nn, (n®, +n,)"bein<ng, C =0bein<n,,.

Die zeitliche Porositatsanderung verursacht einen zusatzlichen Massenstrom. Bei der
Euler-Darstellung, die in TOUGHZ2 verwendet wird und bei der das gesamte Volumen
konstant bleibt, lautet der Massenstrom infolge der Porositatsabnahme:

St = VeilVionraums Sa = Vo/Vionraums

QF,1,por = nVGesamt nt pF SF X1’ QF,2,por = Ir]VGesamt r'|t pF SF X2’ QG. por = nVGesamt nt pG SG'

In TOUGH2 hangt die Permeabilitdt nur von der Strdmungsrichtung ab. Da die Porosi-
tat auch von der Zeit abhangen kann, ist es sinnvoll, die Permeabilitat als eine Funkti-
on der Porositét darzustellen. Die neuen Eingabefunktionen d (Richtung) und n, (n, p,
tund T) und k (n, Richtung) hdngen vom Material ab und miissen vom Anwender se-
parat formuliert werden. Zur Uberpriifung bzw. Anwendung der obigen Erweiterung
wurden verschiedene Beispiele fiir eine einphasige Flissigkeitsstrémung in /JAV 95,
JAV 95A, JAV 95B/ betrachtet. Sie zeigen, daB die Modellerweiterung zur Beschrei-
bung der Gesteinskonvergenz ausreichend genaue Ergebnisse liefert.

3 Rechenmodell und -falle

Bei der nachfolgenden zweidimensionalen Analyse des Gas- und Stofftransports in ei-
nem Grubengeb&ude wird angenommen, daB am unteren Ende eines 40 m tiefen
Schachts eine 100 m lange Strecke liegt. Am linken Ende der Strecke sind in einer
Kammer Abfélle vorhanden, die nach Eindringen in die Salzlauge durch die
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Gesteinskonvergenz, die Gasbildung, die molekulare Diffusion und durch die hydrody-

namische Dispersion in die Strecke bzw. in die ihr angrenzende Auflockerungszone

im Salzgestein und danach in den Schacht transportiert werden kénnen. Der Abfall

wird durch einen stabilen Tracer dargestellt und nur durch die Flissigkeitsphase

transportiert. Von Anfang an sind der Schacht, die Strecke und die Auflockerungszo-

ne vollstandig und die Kammer teilweise laugengesattigt und der Tracer ist beweglich.

Die wesentlichen Merkmale des Modells sind (Bild 1):

Das Kammervolumen betragt 24000 m®, enthilt 10000 kg Abfall und sei in zwei
Gebiete aufgeteilt. Das untere Gebiet hat konstante Stoffdaten (Materialgebiet =
13, Hohe = 1,5 m) und eine Gasquelle. Das obere Gebiet (Materialgebiet = 1, H6-
he = 13,5 m) hat keine Gasquelle und ist mit Salzgrus versetzt. Die Porositat des
Salzgrus wird gemaB dem obigen Konvergenz-Ansatz ermittelt, wobei p,,, = 107
bar, ng, = 0,3, n,;, = 0,005, m = 4, C., = - 5 - 10®° pro Jahr. Die Strecke hat einen
Querschnitt von 18 m? und ist mit einem nicht komprimierbaren Mineralgemisch
(Materialgebiet = 8) versetzt. Die Auflockerungszone hat einen Querschnitt von 36
m? und konstante Stoffeigenschaften (Materialgebiet = 9). Der Schacht hat einen
Querschnitt von 24 m? und ist mit einem nicht komprimierbaren Versatz (Material-
gebiet = 4) versetzt.

Das Tragermedium und der Tracer haben die Stoffeigenschaften der geséattigten
Salzlauge: pe = 1.2 * pyasser (P T)s e = 2,0 * pyaseer (P> T). Die Gasphase besteht
aus Wasserstoff. Aus den Referenzdaten flir die Wasserstoffbildung 6,68 - 10° kg
fiir ein Kammervolumen von 40726 m® aus /HOG 94/ wird fiir das vorliegende
Kammervolumen von 24000 m® eine Wasserstoffbildung von 3,94 - 10° kg in einer
vorgeschriebenen Zeitspanne angenommen. Fir den Wasserstoff gilt: Gaskon-
stante = 4124 J/(kg - K); p; = 8,95 - 10 Pa - sec.

Die relativen Permeabilitaten und der Kapillardruck werden geman den Brooks-
Corey-Beziehungen beschrieben:

Sterr = (S¢ - Sr) / (1 - S, - Skr). Peap = Prcapmin / (S Feff)05

Ke ot = (Srem®s Kare = (1~ Seen)® (1 - S ey {Ke = Kk Ko = kg s

Sr.r- effektive Flissigkeitsséattigung (zwischen 0 und 1),

SGr residuelle bzw. zuriickbleibende Gassattigung (hier: 0,02),

S, residuelle bzw. zuriickbleibende Fliissigkeitssattigung (hier: 0,1),

Piap. mn- Minimaler Kapillardruck bei einer vollsténdigen Fliissigkeitssattigung.




A-173

- Der Diffusionskoeffizient betragt 10° m? und die Dispersionslange 0,1 m. Die
Querdiffusion bzw. -dispersion wird in der Auflockerungszone vernachlassigt.

Ausgehend von obigen Modellannahmen werden Rechenfélle betrachtet, bei denen
Schliisselparameter wie Gasbildungsrate und Fllssigkeitssattigung in der Kammer
und der Kapillardruck und die Diskretisierung variiert werden:
Fall HT1:  ZufluBphase ohne Gasquelle, S (t=0) = 0,2 in der Kammer, p,,, = 0.
Fall HT2: Wie HT1, jedoch mit einer zeitlich konstanten Wasserstoffquelle von

3,94 - 10° kg innerhalb 5000 J im Materialgebiet 13.
Fall HT3: Wie HT2, wobei jedoch die gleiche Gasmenge innerhalb‘2500 J entsteht.
Fall HT4: Wie HT2, wobei jedoch die gleiche Gasmenge innerhalb 1250 J entsteht.
Fall HT5: Wie HT2, wobei jedoch S; (t=0) = 0,4 in der Kammer.
Fall HT6: Wie HT2, aber p,,, = (1 bar) / (S¢.,)*® in den Materialgebieten 8 und 9.
FallHT7: Wie HT2, aber ohne Auflockerungszone.
Fall HT8: Wie HT2, aber 20 stait 8 vertikale Elemente in unteren 15 m.

4 Ergebnisse

Die Rechnungen zu diesen Fallen wurden mit der Basisversion von TOUGH2 /PRU
91, PRU 91A/ und mit den Modellerweiterungen /JAV 96, JAV 96A/ bis zu t = 10* Jah-
re durchgefiinrt. Die Bilder 2 bis 5 zeigen den Druck und die Porositat in der Kammer
sowie den Gas- und Fliissigkeit-Massenstrom am oberen Schachtende flr die Félle
HT1 bis HT4. Im Faﬂ HT1 nimmt der Druck in der Kammer sehr langsam zu und er-
reicht erst am Ende der ZufluBphase gegen t = 8000 Jahre den Gleichgewichtsdruck
von 54,5 bar. In den Fallen HT2 bis HT4 und HT8 nimmt der Druck in der Kammer er-
wartungsgemas mit zunehmender Gasbildungsrate schneller zu und ist die ZufluB-
phase friiher bendet. Im Fall HT4 mit der schnellsten Gasbildungsrate betragt der ma-
ximale Druck 105 bar bei t = 500 Jahre. GemaB der Druckentwicklung bleibt die Poro-
sitat in der Kammer etwa konstant in den Fallen HT2 bis HT4 und nimmt schneller im
Fall HT1 ab. Die feinere Diskretisierung im Fall HT8 ergibt praktisch die gleichen Er-
gebnisse wie im Fall HT2 (Tabelle 1). In allen Féllen erreicht der Gasmassenstrom am
oberen Schachtende die Gasquellstérke deutlich innerhalb der Gasbildungszeit in der
Kammer und nimmt nach dieser Zeit rapide ab (Bild 4). Die Gasquelle erhéht das trei-
bende Druckgefélle und bewirkt damit einen friiheren und schnelleren Laugen-Ab-
strom am oberen Schachtende, der jedoch schnell abfallt, sobald das Gas nicht mehr
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entsteht (Bild 5). Die Gas- und Geschwindigkeitsverteilungen in den Bildern 6 bis 8 bei
t = 1000 Jahre fiir den Fall HT8 zeigen eine weitgehende Phasentrennung. Wegen
des Auftriebs stromt die Gasphase (iberwiegend im oberen Teil (Auflockerungszone)
und die Flissigkeitsphase im unteren Teil (Mineralgemisch).

in den Bildern 9 bis 11 werden der Kammerdruck sowie der Laugen- und Tracerstrom
am oberen Schachtende fir die Falle HT5 bis HT7 mit dem Bezugsfall HT2 vergli-
chen. Bei der Erhéhung des anfanglichen Laugenanteils in der Kammer nimmt der
Druck zu, weil der kompressible Fluidanteil in der Kammer abnimmt. Bei Ber{icksichti-
gung des Kapillardrucks in der Auflockerungszone und im Mineralgemi'sch nimmt der
Kammerdruck zu, weil der Gastransport in diesen Gebieten erst beim Uberschreiten
des Kapillardrucks beginnt. Im Fall HT7 ohne Auflockerungszone ist der Druck deut-
lich héher, weil ein wirksamer Entlastungspfad fehlt. Der maximale Druck von 154 bar
tritt im Fall HT7 bei t = 2000 Jahre auf. Mit zunehméndem Kammerdruck nimmt der
Laugen- und Tracer-AbfluB nicht unbedingt'zu. Die zugehérige Erklarung ist im unter-
schiedlichen EinfluB der Gasbildung auf den Laugentransport zu suchen. Ist die Gas-
bzw. Druckquelle ausreichend stark, so kann sie den Laugenstrom verstarken. [st
aber der Gasphasenanteil ausreichend groB, so kann er die relative Permeabilitat der
flissigen Phase und damit den Laugentransport abschwéachen.

Zu einem integralen Vergleich der Auswirkungen der Gasquelle sind der maximale
Druck und die Tracermasse in der Tabelle 1 angegeben. In den Fallen HT1 bis HT5
und HT8 ist keine Stoffaustragung aus dem Schacht zu beobachten. Die maximale
Stoffaustragung von 21,6 % ist im Fall HT6 festzustellen. Daraus folgt, daB die Gasbil-
dung die Stoffaustragung verstarken kann. Insgesamt kann man anhand der bisheri-
gen Analysen folgendes folgern: TOUGH2 mit den Modellerweiterungen zur Gesteins-
konvergenz bei Zweiphasenstrdémung beschreibt den Gas- und Stofftransport in ei-
nem Fluidgemisch aus Salzlauge, Tracer und Gas zufriedenstellend. Daher kann
TOUGH2 zur Analyse des Gas- und Stofftransports fiir eine konkrete Anlage als ge-
eignet angesehen werden.
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6 Symbole

d: molekularer Diffusionskoeffizient [m?/sec], g: Erdbeschleunigung [m/sec?]

k: Permeabilitat [m?], m: Masse [kg] bzw. Spannungsexponent, n: Porositat

p: Druck [N/m?], t: Zeit [sec], x: horizontale Koordinate [m], z: vertikale Koordinate [m]
C: Konvergenzrate [1/sec], Q: Volumen- bzw. Massestrom [m®/sec bzw. kg/sec]

S: Sattigung, T: Temperatur [grad]

V: Volumen [m?], X: Massenanteil in der fllissigen Phase

u: Dynamische Zahigkeit [kg/(m - sec)], p: Dichte [kg/m?]

Index

F: Fliissigkeitsgemisch bzw. Fliissigkeitsphase, G: Gasphase

1: Flissigkeitskomponente 1 (Tragermedium), 2: Fliissigkeitskomponente 2 (Tracer)

Randbedingung:
X2=0, p=50 bar,SF =1
z = E
® 2
0
EE
O, -
Auflockerungszone
1
do/dt=C, £ (p) f,(n) | n = 0,004, |

_ 45 2 n=0,3,
k=2.00E-091° uf | k =1.00 E-17 m |

\ | k =1.00 E-10 m

! 1EL l 4 Elemente je 1,5m IZ El je
6m

e =05, =1, %=0| =
ﬁ :(l)’zar [_ Mineralgemisch 4] £
| | 4
______ __‘ n=02, k =100E-17 m | _
) |
| -t
|

|
t=0: S_=0,2 ]
l

3 Elemente je 10 m; 30m 10 Elemente je 10 m; 100m [ 1Element vond4 m .

Materialgebiet 1: Kammer ohne Gasquelle, variable Porositit; Materialgebiet 13: Kammer mit Gasquelle, konstante Porositiit

Anfingliche Tracermasse in "1" und "13" = 10000 kg ; T = 25 °C; Alle Réinder ohne das obere Ende des Schachts: undurchlissig

Bild 1 : Zweidimensionales Modell zum Gas- und Stofftransport




Gas- und Stofftransport in einem Strecke~-Schacht-Modell
{Druck in der Kammer, x = O bis 30 m, z = untere 1,5 m)
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Gas- und Stofftransport in einem Strecke-Schacht-Modell
(Porositaet in der Kammer, x = O bis 30 m, z = obere 13,5 m)
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Bild 3

Gas- und Stofftransport in einem Strecke-Schacht-Modell
{(Abfluss {positivi am oberen Schachtende)
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Bild 7

Bild 8
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Gas- und Stofftransport in einem Strecke-Schacht-Modell
(Druck in der Kammer, x = O bis 30 m, z = untere 1,5 m)
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Bild 8

Gas~ und Stofftransport in einem Strecke-Schacht-Modell
(Abfluss {positivi am oberen Schachtende)
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Bild 11

Gas- und Stofftransport in einem Strecke-Schacht-Modell
{Abfluss {positivi am oberen Schachtends)
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Bild 10
Tracermasse in kg bei t = 10000 Jahre | - max. Kammer-
Rechenfall Kammer Modellgebiet druck, bar

t=0" 10 000 10 000
HTH 9 956 10 000 55,9
HT2 9564 10 000 70,4
HT3 9608 10 000 83,2
HT4 9662 10 000 104,6
HT5 9109 9 867 79,6
HT6 5943 7 845 130,4
HT7 8 188 9759 153,2
HT8 9489 10 000 70

Tabelle 1: Tracermasse und maximaler Kammerdruck

8.L-v
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Vergleichende Rechnungen zum Gastransport im Endlager
mit verschiedenen Rechencodes (EVEGAS Projekt)

D.Thelen, W. Miiller

Institut fiir Sicherheitstechnologie ISTec GmbH - KéIn

1 Einleitung

Zur Untersuchung des Einflusses der Gasbildung auf die Ergebnisse von Sicherheitsa-
nalysen wurde ein Code GABI entwickelt, der es gestattet, zeitabhéngige Quellterme
der Gasbildung in einem salinaren Endlager zu berechnen [1]. Dem EinfluB eines re-
sultierenden Druckaufbaus und der Ausbildung einer zweiten Phase infolge von Lau-
genzustrom muf bei der Berechnung des Stoff- und Aktivitatstransportes Rechnung
getragen werden. Hierzu wurden verschiedene Codes untersucht [2,3], wobei sich der
TOUGH2-Code [4,5] als geeignet zur Beschreibung der Zweiphasenstrémung in poré-
sen Medien im Temperaturfeld warmeentwickelnder Abfalle herausgestellt hat. Der
TOUGH2-Code wurde auf die Anwendung der Verhaltnisse, wie sie bei einem Endla-
ger im Salinar zu erwarten sind, angepaft. Dazu zahlt u.a. die Berucksichtigung der
Wechselwirkung zwischen Gasbildung, Warmeproduktion der Abfalle sowie Transport
im Nahfeld durch eine Kopplung der beiden Codes. Das derart bereitgestellie Instru-
mentarium wurde bzw. wird auf vielfaltige Fragestellungen im Rahmen von Sicher-
heitsanalysen angewandt. Daher stellt sich das Problem der Qualifizierung der hierbei

erzielten Ergebnisse.

2 EVEGAS Projekt

Das bereitgestellt Instrumentarium zur Modellierung der gekoppelten Gas- und Lau-
genstromung wurde in das europédische EVEGAS Projekt (European validation exerci-
se of GAS migration models through geological media) eingebracht. Das Ziel des Pro-
jektes war der Vergleich und die Bewertung verschiedener numerischer Rechenverfah-

ren zur Beschreibung der Zweiphasenstrdomung in porésen Medien anhand
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ausgewahlter identischer Testfalle. Die weiteren an dem Projekt beteiligten Partner

sind in der nachfolgenden Tabelle zusammengefaBt.

Tabelle 1 Partner des EVEGAS Projektes

Geostock Frankreich (Koordinator)
ANDRA (Rechnungen: COSEREP) [Frankreich TOUGH2
SCK/CEN Belgien PORFLOW
INTERA GrofB3britannien |ECLIPSE

SMC GroBbritannien |GENESYS
DIT-UPC- Universitat Barcelona Spanien CODE_BRIGHT
CIG- Ecole des Mines de Paris Frankreich SUNIDJ
AEA-Technology GroB3britannien |(Beobachter)

Im Rahmen des EVEGAS Projektes wurden drei Testfalle behandelt: (1) Nachrech-
nung des Buckley-Leverett-Problems, (2) Vorausrechnung eines Laborexperimentes

und (3) Simulation einer 2D- Endlagergeometri'e.

2.1 Erster Testfall: Buckley-Leverett-Problem

Bei dem ersten Testfall handelt es sich um die Nachrechnung der analytischen Lésung
des Buckley-Leverett-Problems [6]. Es beschreibt eine eindimensionale Verdrangung
eines Fluids (n: non-wetting phase) durch ein weiteres Fluid (w: wetting phase) mit den
Annahmen nicht mischbare Fluide und einheitlicher und konstanter Dichten. Zur Nach-
rechnung wurden verschiedene gleichméafig und ungleichméaBig parallel orthogonale
2D - Gitternetze definiert (Tabelle 2).

Es handelt sich um ein eindimensionales Problem, das zweidimensional gerechnet
wird, wobei die Stromung in x-Richtung von x = 0 nach x = L erfolgt. Die Ausdehnung
in y-Richtung betragt ebenfalls L. Im Anfangszustand ist das gesamte System geséttigt
mit der n-Phase und besitzt eine homogene Geschwindigkeit von 1.0 E-8 m/s in x-
Richtung. An den Randern y = -L/2 und y = +L/2 ist der Stoffstrom aus dem System
gleich null. Bei x = L ist die Sattigung der w-Phase gleich null. Die Injektion der w-Pha-
se erfolgt mit konstanter Geschwindigkeit von 1.0 E-8 m/s bei x = 0. Als Stoffsystem
wurde fir TOUGH2 Luft (n-Phase) und Wasser (w-Phase) gewahit.
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Tabelle 2 Gitternetze fiir den ersten Testfall

1 |dx=L/10 dy = L/10

2 |dx=L/20 dy = L/20

3 |dx=L40 dy = L/40

4  |dx = L/10 fir x=0 bis 0.4L |dy = L/20
dx = L/40 ab x=0.4L

In der Tab. 3 sind die der Modellierung zugrundegelegten Strémungs- und Fluidpara-

meter zusammengefaft.

Tabelle 3 Stréomungs- und Fluidparameter fir den ersten Testfall
Permeabilitat k 3E-12 m?
Porositat ® 0.02
relative Permeabilitaten |k =(1-Sw)*

k,=0.5 S}
mit S,: Gasséttigung
Kapillardruckfunktion (1): P=0; (2) dP/dS,=-0.5/S

Eine Nachrechnung der analytischen Lsung ergibt eine Kurve, die folgende Charakte-
ristika aufweist [7]: Ausbreitung einer w-Phase in x-Richtung mit einer konstanten Séat-
tigungsfront von ca. 95%; vor der Front ist die Wassersattigung gleich 0% (Diskontinui-
tat im Gassattigungsprofil); konstante Geschwindigkeit der Front von ca. 16 m/a. In der
Abb. 1 sind die Sattigungsverlaufe in der Konfiguration flr unterschiedliche Rechenlau-
fe mit TOUGHZ2, die sich aus der vorgegebenen Kombination unterschiedlicher Gitter-
netze, Zeitschritte und Berlcksichtigung des Kapillardruckes ergeben, zusammenge-
faBt. Das Profil der Ausbreitungsfront weist flr feinere Gitternetze einen starkeren Gra-
dienten auf als fir Rechnungen mit gréberen Netzen. Die Festlegung unterschiedlicher
Zeitschritttingen hat auf den Séttigungsverlauf keinen signifikanten EinfluB. Die
Fluidsattigung der Wasserphase bis zur Ausbreitungsfront liegt zwischen 94% bis 96%
und unterscheidet sich quantitativ nur unwesentlich in Abhangigkeit vom Gitternetz und

vom Zeitschritt.
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Abbildung 1

TOUGH2-Results of the Buckley Leverett Problem
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Wenn auch ein direkter Vergleich der TOUGH2-Lésung mit der analytischen L&sung
nur eingeschrankt moglich ist, da das dem TOUGH2-Code zugrundegelegte physikali-
~ sche Modell weitere Effekte, wie z.B. Kompressibilitat, Gasldslichkeit und unterschiedli-
che Dichten der Fluide, zulaf3t, so zeigt sich doch eine qualitative und quantitative gute
Ubereinstimmung zu der analytischen Lésung des Buckley-Leverett-Problems.

Ein Vergleich der Ergebnisse der verschiedenen Rechencodes ergibt, daB nur
TOUGH2 und GENESYS fiir alle Testfille Ubereinstimmungen mit der analytischen
Lésung liefern. ECLIPSE und SUNIDJ liefern befriedigende Resultate nur fir einige
Falle, wobei teils offen blieb, ob die Abweichungen durch Fehler in der Eingabe oder
durch numerische Effekte bedingt sind. CODE_BRIGHT erzeugt ausschlieBlich fiir Fal-
le mit Kapillardruck Ubereinstimmung mit der analytischen Lésung, wahrend POR-
FLOW aufgrund fehlerhafter Eingabe keine Resultate erzeugt, die vergleichbar mit der

analytischen L&sung sind.

2.2 Zweiter Testfall: Vorausrechnung eines Laborexperimentes

Als zweiter Testfall wurde die Vorausrechnungen eines Laborexperimentes des BEI-
CIP-FRANLAB (French Laboratory for core testing) ausgewéhlt [8]. Es handelt sich da-
bei um eine Gasinjektion von oben in eine vertikale und anfanglich wassergesattigte

Zylinderprobe mit einer konstanten Gasstrémungsrate (Abb. 2). An dem unteren Ende
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der Probe wurde ein konstanter Druck von 20 bar gehalten. Als MeBgro3e wurde u.a.

das am unteren Probenende freigesetzte Wasservolumen aufgezeichnet.

Abbildung 2 Prinzipskizze des Experimentes

Die Zylinderprobe ist aus 8 unterschiedlichen Schiéhten aufgebaut, deren Charakteti-
stika in der 'f'ab. 4 zusammengefaft ist. Zur Nachrechnung des Testfalles wurden wei-
terhin umfangreiche experimentelle Daten in Tabellenform zur Charakterisierung der
einzelnen Schichten (relative Permeabilitdten und Kapillardri]cké in Abhangigkeit von
der Wasserséttigung), sowie der injizierte Luftvolumenstrom vorgegeben. Die experi-
mentellen Resultate wurden nicht bekanntgegeben.

Zur Durchfuhrung der Rechnungen wurden seitens des Koordinators vier eindimensio-
nale Gitternetze vordefiniert: Gitter 1 mit dx=Li/20; Gitter 2 mit dx=Li/10; Gitter 3 mit
dx=Li/5 und Gitter 4 mit dx=Li, wobei Li die Lange einer jeden der 8 Zylinderscheiben
ist. Die Rechnungen wurden bis zu einer Simulationszeit von 10 h bei einer vorgegebe-
hen Zeitschrittlange von 1 s und automatischer Zeitschrittlangenanpassung
durchgefiihrt.
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Tabelle 4 - Charakterisierung der Probe

1 4,2 903 714 32
2 5 598 465 30,7
3 7,2 543 221 28,4
4 4,3 516 495 31
5 4,5 500 388 30,1
6 4,5 502 335 31,8
7 5,1 406 268 32,2
8 3 257 201 30
Tabelle 5 Experimentelle Bedingungen
Gaskomponente Luft
Flissigkomponente Wasser
Stopfendurchmesser 4 cm
Gasstromungsrate am oberen Teil des Stopfens 150 cm*h
Stopfenhdhe (alle 8 Schichten zusammen) 37.8cm
Versuchstemperatur 20°C
Anféngliche Wasserséattigung S,=100%

Stopfenorientierung

Vertikal nach unten

Gasinjektion

oben

In der Abb. 3 sind die mit TOUGHZ2 errechneten freigesetzten Wasservolumina darge-
stellt. Es ist ersichtlich, da3 die Abweichung der freigesetzten Wasservolumina fir die
einzelnen Testfélle von den experimentellen Werten zwischen +5% bis +15% je nach
Gitternetzweite betragt und somit die Vorausrechnungen mit TOUGH2 das reale Ver-
halten des heterogenen Stopfens sehr gut beschreiben. In der Abb. 4 sind die mit

TOUGH2 bestimmten Durchbruchszeiten den experimentell bestimmten Wert

gegenlbergestellt
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Abbildung 3 Gegenuberstellung der TOUGH2-Ergebnisse mit den

experimentellen Werten
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Abbildung 4 Vergleich der errechneten Durchbruchszeiten mit den

experimentellen Resultaten
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Die Durchbruchszeit der Gasphase wurde demnach mit befriedigender Genauigkeit
von TOUGH2 vorhergesagt. Da der Gasdurchbruch in einem vollstédndig wassergesat-

tigtem Medium erfolgt, sind Abweichungen zwischen den experimentellen und
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rechnerischen Werten primar in der Art der Beriicksichtigung der relativen Permeabili-
taten der Gasphase zu finden.

Die Durchbruchszeit wurde am besten von TOUGH2, CODE_BRIGHT und GENESYS
bestimmt. Demgegeniber weichen die Ergebnisse der Codes PORFLOW und ECLIP-
SE am weitesten von den experimentellen Werten ab. Ein Vergleich der Ergebnisse
des SUNIDJ-Codes mit denen anderer Codes ist nur eingeschrénkt méglich, da in dem
Modell nicht mit einer heterogenen Zylinderzusammensetzung gerechnet wurde, son-
dern die heterogenen Charakteristika auf effektive Porositdten und effektive Permeabi-
lititen umgerechnet und deshalb nur eine Kapillaritdts- und eine relative Permeabili-

tatsfunktion ausgewahit wurden.

23 Dritter Testfall: 2D-Endlagergeometrie

Bei dém dritten Testfall handelt es sich um die Simulation eines 2D-Modells einer vor-
gegebenen fiktiven Endlagergeometrie. Die Modellgeometrie ist aus den Bereichen
"host rock”, "backfilling” und "waste" zusammengesetzt und stellt einen vertikalen
Schnitt durch 5 Einlagerungsstrecken mit einer Querschnittsflaiche von 10x10 m? dar
[9]. Die Ausdehnung der gesamten Konfiguration betragt 400 m in horizontaler und
250 m in vertikaler Richtung. Fir die Bereiche "host rock" und "backfilling" werden cha-
rakteristische Parameter vorgegeben. Der Abfall (“waste") ist impermeabel. Die Gasbil-

~ dung wurde mit einem Wert von 3.17 102 kg/a/m vorgegeben.

Tabelle 6 Strémungsparameter fir den 3 Testfall

"host rock" "packfilling"
Permeabilitat 1 E-17 m? 1E-11m?
Porositat 0.1 0.25
Relative k=S 2
Permeabilitatsfunktion k=(1-S,)% (1-8, &™)

mit S,;:=(S,-S,,))/(1-S,-S,,)
S, residuale Wasserséttigung
S, : residuale Gassattigung

S,,=0.35, S =0 S,,=0.20, S =0
Kapillardruck P=P/S,"*
P,.=1E4 Pa P,=1.5 E3 Pa




A-187

Das Gassattigungsprofil in der gesamten Konfiguration (ca. 5000 Elemente) nach 200
Jahren ist der Abb. 5 dargestellit.

Abbildung § Gasséttigungsprofil in der gesamten Konfiguration nach 200 Jahren
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Aus der Abb. 5 wird deutlich, daB es zu einer Ausstrémung von Gas aus der Einlage-
rungsstrecke kommt, wobei die Ausstromung Uberwiegend in vertikaler Richtung er-
folgt. Die Gasblase oberhalb der Einlagérungsstrecken wird infolge der Gasbildung
leicht nach auf’en abgedréangt. Fast das gesamte Verfullmaterial weist nach 200 Jah-
ren aufgrund der relativ hohen Permeabilitat ein Zweiphasengemisch auf, wobei die
Gassattigung an der Firste am gréRten ist.

Die Ergebnisse der Codes wurden Plausibilitatsbetrachtungen unterzogen und unter-
einander verglichen. So zeigt ein Vergleich der TOUGH2-Ergebnisse mit denen ande-
rer Codes, daR nur CODE_BRIGHT und GENESYS vergleichbare Ergebnisse liefern,
wobei die Ubereinstimmung der Ergebnisse zwischen TOUGH2 und GENESYS bes-
ser ist als zu CODE_BRIGHT. Die Unterschiede zwischen TOUGH2/GENESYS und
CODE_BRIGHT kommen aus einer unterschiedlichen Definition der Randbedingun-
gen zustande. Die Rechnung von TOUGH2 wurde nach einer Simulationszeit von 200
Jahren aufgrund der hohen Rechenzeit abgebrochen. Bei ECLIPSE wurde durch die
Wah! der Randbedingungen verglichen zu TOUGHZ2 ein vollstdndig anderes Stro-

mungsprofil erhalten.
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3 SchluBfolgerung

Als Ergebnis des EVEGAS-Projektes kann das bisher in den TOUGH2-Code gesetzte
Vertrauen zur Vorhersage der Zweiphasenstromungsvorgange in Endlagern als ver-
~ starkt angesehen werden. Unterschiede bei den Resultaten unterschiedliche Code fir
einzelne Testfélle lassen sich teils auf die Strategien der Modellierer bei der Umset-
zung der Testfallspezifikationen, wie z.B. bei der Definition der Randbedingungen und
der Handhabung experimentell bestimmter Parameter, zur(ickfiihren. Eine detaillierte
Analyse und Bewertung der numerischen Ursachen, die zu unterschiedlichen Resulta-
ten verschiedener Rechencodes fiihrten, wurde im Rahmen dieses Projektes nicht
durchgefiihrt. Ein Vergleich zeigt, daB sich fur die drei ausgewahlten Testfalle kein Re-

chencode gegenliber TOUGH2 als prinzipiell geeigneter herausgestellt hat.
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