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1 Einleitung

Eine Option fur die Endlagerung wéarmeerzeugender radioaktiver Abfélle ist die Einbrin-
gung von Pollux-Behaltern in Einlagerungsstrecken im Steinsalz. Die verbliebenen Hohl-
rAume zwischen den Behaltern werden mit Salzgrus versetzt. Bei einem derartigen
System wird eine schnelle Versatzkompaktion, insbesondere in den hei3en Bereichen,
aufgrund der Gebirgskonvergenz erwartet. Dadurch soll es zum dichten Einschluf3 der
Behalter und somit zur sicheren und dauerhaften Abkapselung von der Biosphéare kom-

men.

Experimentelle Untersuchungen [13] und Modellrechnungen [6] zeigen, daf3 - bei unge-
storter Entwicklung - dieser Zustand innerhalb von mehreren Jahrzehnten nach Ende der
Betriebsphase erreicht wird. Flr eine belastbare Aussage Uber die Langzeitsicherheit ei-
nes Endlagers missen jedoch auch Stdrfallszenarien betrachtet werden. So sind insbe-
sondere die Konsequenzen eines Laugenzutritts in die Einlagerungsbereiche wéhrend

der frihen Nachbetriebsphase zu untersuchen.

In zahlreichen Modellrechnungen mit dem Programmpaket EMOS [5] wurden derartige
Szenarien ausfihrlich betrachtet [6]. Dabei wurde stets davon ausgegangen, daf3 die Ei-
genschaften des Versatzes priméar durch die konvergenzbedingte Kompaktion verandert
werden, andere Effekte wurden nicht betrachtet. In der Realitat ist aber davon auszuge-
hen, daB3 Verdnderungen der Versatzeigenschaften auch durch die zutretende Lauge
hervorgerufen werden. So kann es beim Laugenzutritt in heiBe Bereiche unter bestimm-
ten Voraussetzungen zu Verdunstungs-/Verdampfungsvorgdngen und damit verbunden

zur Auskristallisation von Salz kommen.

Auf diese Weise kdnnte sich eine Art Schutzschicht in der Nahe der Behalter bilden, die
die Laugenbewegung behindert. Andererseits kann durch Kondensation Salz aufgelést
werden, so daf3 Bereiche erhéhter Permeabilitat entstehen. Derartige Effekte wurden bis-
lang aber als wenig relevant betrachtet und ihre Vernachlassigung in Langzeitsicherheits-
analysen als konservativ angesehen. Eine ndhere Untersuchung der Vorgange beim
Laugenzufluf3 erscheint jedoch sinnvoll, um die Konservativitdtsannahme zu untermau-
ern oder ggf. durch eine verfeinerte Modellierung zum Abbau von Konservativitaten bei-

tragen zu kénnen.



Im einzelnen sind dabei folgende Fragestellungen von Interesse:

- Werden die Temperaturverhaltnisse im Nahbereich der Einlagerungsstrecke durch
den Laugenzutritt nennenswert verandert?

- Kommt es zu Konvektionsvorgédngen und welche Konsequenzen ergeben sich dar-
aus?

- Welche Umldsevorgange spielen eine Rolle?

- Bildet sich eine Schutzschicht am Behélter durch Ausféallung von Salz?

- Wie besténdig ist gegebenenfalls die entstandene Schutzschicht?

- Bei welchen Zulaufraten sind welche Effekte zu erwarten?

Antworten auf die genannten Fragen erfordern ein tiefgehendes Verstandnis des Zusam-
menspiels verschiedener physikalischer und chemischer Effekte wie Warmeleitung, Sik-
kerstromung, Verdunstung/Verdampfung, Kondensation, Konvektion, Salzauflésung und
Kristallisation. Um dieses Versténdnis zu erlangen, erscheint es sinnvoll, Einzeleffekte
bzw. eng begrenzte Effektbereiche moglichst isoliert experimentell darzustellen und mit
Hilfe theoretischer Modelle nachzurechnen. Damit kbnnen einerseits diese Modelle vali-
diert werden, andererseits ist von den Ergebnissen der Rechnungen Nutzen bei der In-
terpretation der Experimente zu erwarten. Auf diesem zweigleisigen Ansatz beruhte das

Projekt, das dem vorliegenden Bericht zugrunde liegt.

Zielsetzung war es, die Vorgange beim Laugenzutritt in warmebeeinfluBte Einlagerungs-
bereiche anhand einer Reihe von speziell konzipierten Experimenten sowie darauf ab-
gestimmten Modellrechnungen zu verstehen. Aus den so gewonnenen Erkenntnissen
waren Aussagen Uber die in der realen Strecke zu erwartenden ProzeBablaufe und die

daraus resultierenden Konsequenzen abzuleiten.

Beim Ziehen von derartigen SchluB3folgerungen war jedoch mit Vorsicht vorzugehen.
Zum einen kénnen die Ergebnisse von Kurzzeitexperimenten grundséatzlich nur in be-
schranktem Umfang auf die Langzeitablaufe in der Realitdt Gbertragen werden. Zum
anderen wurden bei den Modellrechnungen notwendigerweise stark vereinfachte Model-
lannahmen zugrunde gelegt, die den komplexen, durch zahlreiche Wechselwirkungsme-
chanismen gekoppelten realen Systemen nur sehr eingeschrankt gerecht werden

kdénnen.



2 ProzelRablaufe beim Laugenzutritt

Far den Laugenzutritt in eine Einlagerungsstrecke sind unterschiedliche Szenarien vor-
stellbar. So kann die Lauge aus dem Deckgebirge kommen, wobei nach bergméannischer
Erfahrung Zulaufraten von einigen Kubikmetern pro Tag nicht auszuschlief3en sind. An-
dererseits sind konvergenzgetriebene Zuflisse aus Laugeneinschlissen im Steinsalz
von typischerweise einigen hundert bis tausend Kubikmetern Inhalt méglich. In solchen
Fallen betragt die Zulaufrate (bei einer Konvergenzrate von einigen Prozent pro Jahr) bis
zu ca. 0,1 Kubikmeter pro Tag. Abhangig von der Zulaufrate und anderen Nebenbedin-
gungen sind unterschiedliche ProzeBablaufe zu erwarten. Im folgenden wird far fanf ver-
schiedene vereinfachte Szenarien dargelegt, welche physikalisch-chemischen Vorgénge

erwartet werden:

Hohe Zulaufrate, dichter Verschluf3 (Luftkompression vernachlassigt),

- hohe Zulaufrate, dichter Verschluf3 (mit Berlcksichtigung der Luftkompression),

geringe Zulaufrate, dichter Verschluf3,
- hohe Zulaufrate, durchléassiger Verschluf3,

- geringe Zulaufrate, durchlassiger Verschluf3.

" Verschlu3
2
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Abb. 2.1: Muster flr eine Einlagerungsstrecke



Dabei wird - in Anlehnung an SAM [6] - jeweils eine Einlagerungsstrecke gemaf Abb. 2.1
mit einem Porenvolumen von 800 m3 angenommen, in der 17 Polluxbehé&lter mit einer
thermischen Leistung von jeweils 7,5 kw' eingelagert sind. Diese wird als isolierte Strek-
ke betrachtet, d. h. Wechselwirkungen (insbesondere thermischer Art) mit anderen Ein-
lagerungsstrecken werden nicht bertcksichtigt. Weiterhin wird die Gebirgskonvergenz
auBer acht gelassen, obwohl diese, gerade angesichts der hohen Temperaturen in den
Einlagerungsbereichen, tatsachlich bedeutsam sein wird, zumal bei Anwesenheit von
Feuchtigkeit deutlich erh6hte Konvergenzraten auftreten. Man kann allgemein feststellen,
daf die Konvergenz abdichtende Schichten weiter verdichtet und daher auf die beschrie-

benen Vorgénge beschleunigenden Einflul3 hat.

Die betrachteten Szenarien sind als idealisierte Grenzfalle zu sehen und dienen der Ver-

stdndnisbildung. In der Realitat sind die Proze3abléufe sicherlich komplizierter.

2.1 Anfangszustand

Vor Zutrittsbeginn befindet sich das System im Gleichgewichtszustand (Abb. 2.2). Auf-
grund der Warmeleitung im trockenen Salz stellt sich an den Behéltern eine Oberflachen-
temperatur von ca. 190 °C ein, die StoBtemperatur wird zu 100 °C angenommen. Diese
Werte sind durch eine theoretische Abschatzung (Kap.4.1) begriindet und durch Ergeb-

nisse des TSS-Versuches [13] bestétigt. Ein Polluxbehélter besteht aus ca. 60 t Eisen mit

p = 10° Pa /
V, =800 m° Tg =190°C T =100°C —
Q=17x3GJ Q=17x 7,5 kW Tg =108°C

Q
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Abb. 2.2: Gleichgewichtszustand der Einlagerungsstrecke vor ZufluBbeginn

einer Warmekapazitat von 460 J/(kg K). Daraus errechnet sich die Gesamtwarme, die

Dabei wurde bereits eine gewisse Zwischenlagerzeit berlcksichtigt. Unmittelbar nach Befillung kann ein
Polluxbehélter bis zu 9 kW entwickeln.



zur Abklhlung des Behalters auf Siedetemperatur (108 °C fir NaCl-Lauge) abgeflhrt
werden muf3, zu 2 GJ. Weiterhin ist eine gewisse Warmemenge im Versatz gespeichert.
Diese wird mit der Warmekapazitat des Steinsalzes von 860 J/(kg K) zu knapp 1 GJ je
Behélter (bezogen auf die Siedetemperatur) abgeschéatzt. Die Verdampfungsenthalpie
von NaCl-Lauge betragt 2,36-1 0° J/kg. Daraus folgt, daf zur Verdampfung von 1 m? Lau-
ge etwa 3 GJ erforderlich sind. Somit kann die gespeicherte Warme bei Laugenzutritt
insgesamt ca. 17 m® Lauge verdampfen, dadurch fallen ca. 5600 kg Salz aus (1 m® ge-

sattigte NaCl-Lauge bei 100°C enthalt 328,5 kg Salz, s. Datensammlung Kap. 7.1).

2.2 Hohe Zulaufrate, dichter Verschlul3 (ohne Luftkompression)

Bei diesem Szenario wird angenommen, der Streckenverschluf3 sei absolut dicht. Die in
diesem Fall zu erwartende Kompression der Restluft durch den Anstieg des Laugenspie-
gels soll jedoch im ersten Schritt vernachlassigt werden. Im Porenraum der Strecke
herrscht also ein Luft(partial)druck von 1,0~1O5 Pa. Die Zulaufrate betrage konstant
5 m3/Tag, damit liegt sie deutlich Gber der Laugenmenge von 3,9 m3/Tag, die verdampft
werden kdnnte, wenn die gesamte Warmeleistung der 17 Behdlter hierfar zur Verfigung

stiinde.

Zunéachst verdampfen die oben abgeschéatzten 17 m> Lauge unter Zurlicklassung von
5,6 t Salz. Durch die Verdampfung steigt der Druck in der Strecke an, und zwar soweit,
bis der Partialdruck des Dampfes den Dampfdruck der StoBtemperatur, ca. O,7~1O5 Pa
(s. Dampfdrucktabelle Kap. 7.4), erreicht hat. Aufgrund von Kondensation am Verschluf3
und an den Wanden bleibt dieser Wert bestehen, der Gesamtdruck stellt sich also auf
1,71 0° Pa ein. Damit steigt die Siedetemperatur der Lauge auf 125 °C, so daf3 die Ober-
flachentemperatur diesen Wert annimmt. Aufgrund der Feuchtigkeit erhoht sich die Wér-
meleitfahigkeit des Versatzes durch Verbesserung des Wéarmelbergangs zwischen den
Kdérnern. Die im Rahmen des Projekts durchgefihrten Warmeleitfahigkeitsmessungen
(MeBbericht [B-2] auf der Begleit-CD) ergaben fir feuchten Salzgrus Werte in der Gré-
Benordnung von 2 W/(m K). Daher sei angenommen, die Warmeleitfahigkeit des Salz-

grus steige von 0,75 auf 2,0 W/(m K)2. Zugleich sinkt die Temperaturdifferenz AT zwi-

2 zum Vergleich: die Warmeleitfahigkeit von kompaktem Steinsalz liegt bei 5,0, diejenige von trockenem,

lockerem Salzgrus ebenso wie die von Lauge bei 0,5 W/(m K)



schen Behalteroberflache und Streckenwand von 90 auf 25 K. Das Produkt AAT ist ein
Man3 fur den konduktiven Warmestrom, welcher somit auf (2,0-25)/(0,75-90) oder ca.

75 % abnimmt. Der Rest der Warmeleistung steht fur die Verdampfung zur Verfugung

5 m3/Tag ‘-----------------------------------5-->
'|_'B =Tg=125°C p=1710" Pa
Qy =17x 1,87 kW

1,0 mslTag

Abb. 2.3: Verdampfungsphase bei hoher Zulaufrate und dichtem Verschluf3

(Abb. 2.3). Das sind 2,75 GJ pro Tag, was eine tagliche Verdampfung von knapp 1 m3
Lauge bedeutet, welche jedoch am Stof3 vollstdndig kondensiert. Bis zur vollstdndigen
Streckenflutung nach 160 Tagen fallen dann noch einmal ca. 50 t, insgesamt also etwa
56 t oder 25 m® Salz aus. Das bedeutet (bei 30 % Porositéat) die Auffallung der Versatz-

poren an der Behélteroberflache (17 x 32 m2) Uber eine Schichtdicke von ungeféhr 15 cm.

2.3 Hohe Zulaufrate, dichter Verschluf3 (mit Luftkompression)

Durch die Zunahme der Laugenmenge in der Strecke wird, sofern der Verschluf3 absolut
dicht ist, die Porenluft komprimiert. Dadurch kommt es zu einem Anstieg des Luftdrucks
und somit auch der Siedetemperatur. Wenn diese ca. 135°C betragt, d.h. bei einem Ge-
samtdruck von etwa 2,4-10° Pa, kommt die Verdampfung komplett zum Stillstand, weil
dann die gesamte von den Behéltern produzierte Warme konduktiv abgefiihrt wird (diese
Abschéatzung beruht wiederum auf der Annahme, daf3 die Warmeleitfahigkeit des feuch-
ten Salzes 2,0 W/(m K) betragt und das Produkt AAT bei 67,5 W/m bleibt). Dieser Zustand
wird bei ca. 40%-iger Streckenflutung, im Beispiel also nach etwa 65 Tagen erreicht
(Abb. 2.4). Die fur die Verdampfung verfligbare Wéarmeleistung nimmt wahrend dieser
Phase stetig ab. Somit sinkt auch die Laugenverdampfung gleichmaBig von 1,0 m3/Tag

auf null, so daf3 in 65 Tagen 32,5 m> Lauge verdampfen und gut 10 t Salz ausfallen. Die



5 m3/Tag Tg = Tg = 135°C p =2,4-10° Pa

Abb. 2.4: Ende der Verdampfungsphase aufgrund des Druckanstiegs

Salzschicht an der Behalteroberflache wird dann eine Starke von ungefahr 3 cm haben.
Nach Ende der Verdampfungsphase erfolgt weiterer Laugenzufluf3 bis zur ca. 90%-igen

Streckenflutung, denn dann ist der Luftdruck gleich dem Gebirgsdruck.

2.4 Geringe Zulaufrate, dichter Verschluf3

Bei einer geringen Zulaufrate, z. B. aus einem begrenzten Laugeneinschluf3, sind z. T.
deutlich andere Effekte zu erwarten. Es sei eine Zulaufrate von 0,1 m3/Tag angenom-
men, dieser Wert ist realistisch und liegt deutlich unter der Menge, die durch die verfug-
bare Wéarmeleistung verdampft werden kénnte. Die Zeitdauer bis zur Streckenflutung be-
tréagt dann - bei Vernachlassigung der Konvergenz - 22 Jahre. Bei ZufluBbeginn erfolgt
die vollstandige Verdampfung der zutretenden Lauge ohne starke AbkuUhlung, denn fur
die Verdampfung der geringen Menge wird mit 3,2 kW nur ein sehr kleiner Teil der Ge-
samtwéarmeleistung verbraucht. Die Verdampfung erfolgt an einer Siedelinie im Versatz
in einer gewissen Entfernung von der Behélteroberflache, dort bildet sich eine Kruste von
ausgefalltem Salz. Am Streckensto3 und an den Wéanden bildet sich Kondensat, dieses
lauft unter Salzauflésung zurtick in die heiBeren Bereiche und kann erneut verdampfen.
Da kein Dampf entweichen kann und der Dampfdruck durch die Temperatur an der kuihl-

sten Stelle festgelegt ist, sammelt sich jedoch flussige Lauge in der Strecke an (Abb. 2.5).

Die Siedelinie verschiebt sich mit der Zeit auf die Behalteroberflache zu. Sofern die Salz-
schicht hinreichend durchléssig bleibt, kommt es friiher oder spater zum Kontakt mit den
Behaltern. Sobald sich Verhaltnisse eingestellt haben, die denen aus dem zweiten Sze-
nario vergleichbar sind, wird anfangs insgesamt bis zu 1 m® Lauge pro Tag verdampft.
Mit zunehmender Gesamtlaugenmenge in der Strecke steigt sowohl der Druck der Po-

renluft als auch die Warmeleitfahigkeit des Versatzes an; entsprechend nimmt die Ver-



* |
4
o
H
=
:w
o
Q@

| |
|

| |

|

|

|

| |
-mmd
|

|

|

| |

| |

|

|

|

| |

|

|

|

| |
>
|
-mmd
| |

|

|

|

1 |

| |

|

|

\

|
|
5

&8
&8
KL

Abb. 2.5: Verdampfungsphase bei geringer Zulaufrate und dichtem Verschluf3

dampfungsleistung ab. Bei ca. 40%-iger Streckenflutung, d.h. nach etwa 10 Jahren,
kommt der Verdampfungsprozef3 zum Erliegen. Bis dahin sind ca. 600 t Salz ausgefallen,

das entspricht einer Porenraumauffillung von 270 m® oder ca. 1 m Schichtdicke.

3

&

. 3 XKD
*.. 0,1 m"/Ta ° &
g Tg = Tg = 135°C p=2410°Pa  [XX

. XKD

Abb. 2.6: Ende der Verdampfungsphase bei geringer Zulaufrate

Da der langsame Laugenzutritt an einer bestimmten Stelle in der Strecke erfolgt, ist mit
lokalen Stérungen oder Inhomogenitaten des ProzeBablaufes zu rechnen. Erfolgt der Zu-
lauf an einer Stelle, an der die Temperatur deutlich oberhalb der Siedetemperatur liegt,
so verdampft die zutretende Lauge sofort und es kommt zu Salzabscheidung unmittelbar
an der Zulaufstelle. Der Dampf kondensiert dann in kiihleren Bereichen und lauft als Flus-

sigkeit zuriick, so daf3 sich auch in diesem Fall eine Siedelinie ausbildet.

2.5 Hohe Zulaufrate, durchlassiger Verschlul3

Es sei nun angenommen, der Verschluf3 sei so stark geschéadigt, dal3 er der Laugen- und
Dampfausbreitung keinen wesentlich hdheren Widerstand entgegensetzt als der normale
Versatz. Wie dieser wird er im folgenden vernachlassigt, so daf sich der verfligbare Hohl-
raum um den Porenraum der Richtstrecke, welcher zu 2000 m3 angenommen wird, er-

héht. Als Zulaufrate wird wieder ein Wert von 5 m3/Tag zugrunde gelegt. Der Anfangszu-



stand entspricht - abgesehen vom dort nicht vorhandenen Verschlu3 - demjenigen aus
Kapitel 2.1. Bei ZufluBbeginn erfolgt zun&chst die Abkuhlung bis zur Siedetemperatur von
108°C. Dabei werden wieder ca. 3 GJ gespeicherter Warme je Behélter verbraucht. Ins-
gesamt verdampfen dadurch 17 m> Lauge. Zu einer wesentlichen Druckerhéhung kommt
es anfangs weder durch Luftkompression noch durch Verdampfung, weil Gber den Ver-
schluf3 ein Druckausgleich mit der Richtstrecke stattfindet. Somit bleibt auch die Siede-
temperatur bei 108 °C. Unter der Annahme, daf3 die Warmeleitfahigkeit unter dem Ein-
fluB der Feuchtigkeit wieder von 0,75 auf 2,0 W/(m K) steigt, ergibt sich ein konduktiver
Anteil am Warmetransport von 25 %, der Rest steht flr die Verdampfung von etwa 2,9 m3
Lauge pro Tag zur Verfigung. Die Lauge sammelt sich in der Einlagerungsstrecke und

flieBt Uber den Verschluf@ auch in die Richtstrecke ab.

(A A A R R AR AR R AR RIRIERIERIERIERIEERIERIERIER] ] 1 ’
Avp =800 m® Ty = T = 108°C T=100°C

Q, =17 x 5,6 kW b =1,0-10° Pa

V/,= 2000 m

L]

Abb. 2.7: Verdampfungsphase bei durchldssigem VerschluB3. Die vertikal einge-

zeichnete Richtstrecke verlauft in der Realitat horizontal

Der Dampf kondensiert zum Teil in der Einlagerungs- und zum Teil in der Richtstrecke.
Die Flutung des Gesamtsystems nimmt ca. 560 Tage in Anspruch, wéhrend dieser Zeit
steigen Druck und Behaltertemperatur kontinuierlich an und die Verdampfungsleistung
nimmt ab. Die Verdampfungsphase endet wiederum bei etwa 40%-iger Flutung, also
nach 220 Tagen. Dann ist von einer Gesamtverdampfung in der Gré3enordnung von
320 m® auszugehen, das entspricht einer ausgefallten Salzmenge von 120 t bzw. einer

Schichtdicke von etwa 30 cm.



2.6 Geringe Zulaufrate, durchlassiger Verschluf3

Bereits in Kapitel 2.4 wurde deutlich, daf3 bei einer geringen Zulaufrate mit erheblich mehr
Salzausféllung zu rechnen ist als bei massivem Laugenzutritt. Dieser Effekt tritt noch
starker hervor, wenn der Verschluf3 keine Dichtwirkung besitzt und somit der Porenraum
der Richtstrecke den Druckaufbau verlangsamt. Das Szenario verlauft &hnlich wie beim
dichten VerschluB3 (Kap. 2.4), allerdings steht ein wesentlich h6heres Gesamtvolumen fir
die Auffillung mit Dampf und Lauge zur Verfliigung. Es bildet sich eine Siedelinie im Ver-
satz aus, an der die Kristallisation erfolgt. Die Verdampfung kann in der Anfangsphase
bis zu 2,9 m3/Tag betragen, soweit diese Laugenmenge in flissiger Form verflgbar ist.
Kondensation erfolgt am Streckenstof3 und in der Richtstrecke. Mit vollstandiger Flutung
des Gesamtsystems ist nach ca. 75 Jahren zu rechnen. Die Verdampfungsphase endet
bei 40%-iger Flutung, also nach ungefahr 30 Jahren; da mit dem Druckanstieg die Ver-
dunstungsleistung abnimmt, sind bis dahin knapp 16000 m® Lauge verdampft, was einer
Ausféllung von ca. 5000 t oder 2200 m® Salz entspricht. Das genugt theoretisch zum drei-
fachen Auffullen des gesamten anfénglich in der Einlagerungsstrecke vorhandenen Po-
renraums. Dieses Salz wird allerdings bei der Kondensation, z. B. an den Streckenwan-

den, aufgeldst.

el

....~~ |T = 1O8OC : T = 1800C‘A . T = 1000C
3 'S B . '
0,1 m°/Tag\; y v p =1,0.10° Pa!

Abb. 2.8: Verdampfungsphase bei geringer Zulaufrate und durchldssigem Ver-
schluf3
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2.7 Zusammenfassung

Die dargestellten Szenarien geben einen ersten Eindruck von den sich Uberlagernden
Vorgangen, die beim Laugenzutritt in eine Einlagerungsstrecke zu erwarten sind. Tabelle

2.1 enthélt einen vergleichenden Uberblick (iber die wichtigsten Erkenntnisse. In der Rea-

Tabelle 2.1:  Vergleichende Gegenuberstellung der Zulaufszenarien

Zulaufrate Verschluf3 Verdampfungsphase Salzabscheidung

hoch dicht 65 Tage 10t (3 cm Schichtdicke)
gering dicht 10 Jahre 600 t (270 m®)

hoch durchlassig 160 Tage 120t (30 cm Schichtdicke)
gering durchlassig 30 Jahre 5000 t (2200 m3)

litdt kbnnen durchaus erhebliche Abweichungen von den hier abgeschéatzten Zahlenwer-
ten auftreten, da diese Abschéatzungen in zum Teil empfindlicher Weise von Daten ab-
hangen, die entweder groBen Schwankungen unterliegen kénnen (wie z. B. die Zulauf-
rate) oder mit einiger Unsicherheit behaftet sind (wie die Feuchteabhéngigkeit der
Warmeleitfahigkeit). Insgesamt 1a6t sich aber feststellen, daB mit Salzabscheidung in
nennenswertem Ausmalf3 nur dann zu rechnen ist, wenn die Zulaufrate gering ist, d. h.
vornehmlich bei Laugenzutritten aus Einschlissen im Steinsalz. Weiterhin laufen die
salzabscheidenden Prozesse umso langer, je langsamer sich der Druck aufbaut, je
durchlassiger also der Streckenverschluf3 und das gesamte Grubengebdude sind. Die
hier angestellten Betrachtungen beruhen allerdings auf stark vereinfachten Modellvor-
stellungen. Anzunehmende konvektionsbedingte Umlésevorgédnge bleiben z. B. véllig
unbericksichtigt, auBerdem sei noch einmal erwahnt, daB die Gebirgskonvergenz voll-

standig auBer acht gelassen wurde.
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3 Einzeleffekte beim Laugenzutritt

Der Vorgang eines Laugenzutritts in eine Einlagerungsstrecke mit warmeerzeugenden
Abfallen wird bestimmt durch das Zusammenspiel einer Vielzahl von physikalischen und
chemischen Effekten. Unter dem Aspekt einer mdglichen Selbsteinkapselung der hei3en
Behalter erscheinen vornehmlich diejenigen Effekte bedeutsam, die unmittelbar mit Auf-
I6sung oder Ausfallung von Salz verbunden sind. In diesem Kapitel soll ein Uberblick iiber
die wichtigsten Effekte und EinfluBparameter gegeben und versucht werden, ihr Zusam-

menwirken in Form eines konzeptionellen Gesamtmodells darzustellen.

3.1 Warmeleitung

Warmeleitung ist ausgleichsbedingter Transport von thermischer Energie, der nicht von
Materiestromen getragen wird. Die lokale Warmestromdichte ist negativ proportional
zum jeweiligen Wert des Temperaturgradienten, der materialabhangige Proportionalitats-
faktor A hei3t Warmeleitféahigkeit. Im allgemeinen Fall ist A eine tensorielle GroR3e, fir iso-
trope Medien wie Steinsalz oder Salzgrus jedoch ein Skalar. In diesem Fall gilt fir das

Temperaturfeld T die Warmeleitungsgleichung

pcpa—-[ — div(AgradT) = 0. (1)

Die Warmeleitfahigkeit ist eine wichtige Grée bei der Beschreibung von Vorgédngen, wie
sie hier untersucht werden sollen, weil sie dartiber entscheidet, welcher Anteil der ther-
mischen Leistung einer Warmequelle bereits allein durch Leitung abgefihrt wird und wie-
viel fir andere Effekte zur Verfligung steht. Beim Salzgrus hangt inr Wert in starkem Maf3
vom Kompaktionsgrad und von der Feuchtigkeit ab. Neben der Warmeleitfahigkeit spie-

len auch die Materialdichte p und die Warmekapazitat ¢, eine Rolle.
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3.2 Advektion und Konvektion

Druckgetriebene Fluidstromungen werden als Advektion bezeichnet, wenn der Druckgra-
dient durch auBere Gegebenheiten bestimmt ist, und als Konvektion, wenn er allein auf
temperaturbedingten Dichtedifferenzen im Gravitationsfeld beruht. Im fluidgeséttigten
porésen Medium wird zur Beschreibung der Strémung Ublicherweise das Darcy-Gesetz
angenommen, bei dem die vektorielle Laugenstromdichte S negativ proportional zum

Druckgradienten ist:

s = —Egradp (2)
n

Der Proportionalitatsfaktor k ist die Permeabilitat, n bedeutet die dynamische Viskositét
des Fluids. Bei Salzgrus héngt die Permeabilitét in starkem Maf von der effektiven Po-

rositat, aber auch von der KorngréBenverteilung und der Kompaktierungsart ab [12].

Im teilgesattigten porésen Medium sind die Verhaltnisse komplizierter. Hier missen im
allgemeinen Zweiphasen-Strémungsprobleme behandelt werden, wobei eine von der

Fluidséttigung abhangige relative Permeabilitat verwendet wird.

Advektions- und Konvektionsvorgange sind immer auch mit Warmetransport verbunden.

3.3 Verdampfung, Verdunstung und Kondensation

Die massive Dampfproduktion beim Sieden wird als Verdampfung bezeichnet, Phasen-
Ubergangsprozesse unterhalb der Siedetemperatur als Verdunstung bzw. Kondensation.
Im Gasraum Uber einer Flussigkeit stellt sich als Gleichgewicht der temperaturabhéangige
Sattigungsdampfdruck als Partialdruck des Dampfes ein. Wird dieser Wert durch laufen-
den Dampfabtransport unterschritten, verdunstet die Flissigkeit, bei Dampfzustrom
kommt es zu Kondensation. Diejenige Temperatur, bei der der Sattigungsdampfdruck
dem Umgebungsdruck entspricht, ist die Siedetemperatur. Diese steigt daher mit dem

Druck an.
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Der Sattigungsdampfdruck Uber einer waBrigen Lésung ist aufgrund der Bindungskréfte
zwischen den Wassermolekulen und den geldsten Teilchen etwas geringer als bei glei-
cher Temperatur uber reinem Wasser. Dadurch erhdht sich die Siedetemperatur. So liegt

sie fur gesattigte NaCl-Lésung unter Normaldruck bei ca. 108 °C.

3.4 Salzausfallung und -auflésung

Wenn eine Lésung verdunstet oder verdampft, bleiben die geldsten Stoffe in fester Form
zurtick. Umgekehrt entsteht bei Kondensation zunéchst SuBwasser, welches eine gewis-
se Menge Salz auflésen kann. Daher sind alle Phasenubergangsprozesse im Idslichen
pordsen Medium mit erheblichen lokalen Verdnderungen desselben verbunden. Aber
auch ohne Phasenlbergange kann es zu Ausfallung oder Aufldésung kommen, wenn die
Lésung sich zwischen Bereichen unterschiedlicher Temperatur bewegt. Im Fall von Na-
triumchlorid und Wasser steigt die Léslichkeit mit der Temperatur an. Daher 18st sich dort,
wo die Strémung in Richtung des Temperaturgradienten erfolgt (also von niedrigeren zu
héheren Temperaturen) Salz auf, wo die Lauge gegen den Temperaturgradienten stromt,
fallt Salz aus. Porositdtsdanderungen durch Salzumlagerung wirken auf die Warmeleitung

sowie die Advektion/Konvektion zurlick.

3.5 Konvergenz

Aufgrund der Kriechféhigkeit von Steinsalz verschlieBen sich Hohlrdume mit der Zeit un-
ter auBerem Druck. Das gilt auch fir die Versatzporen, so daf3 sich die Porositat des Ver-
satzes in einer Einlagerungsstrecke unter dem Gebirgsdruck standig verringert. Eine
mathematische Beschreibung solcher Vorgange ist aufgrund der komplizierten Kriechei-
genschaften von Steinsalz nicht einfach. Vereinfachend kann man eine Konvergenzrate

K annehmen, die die relative Verkleinerung eines Hohlraumes V pro Jahr angibt:

dv

5 - —KV. (3)
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Die Konvergenzrate hangt au3er von den lokalen geologischen Gegebenheiten am End-
lagerort stark von der Temperatur ab, Hohlrdume in heiBen Bereichen verschlieBen sich
meist schon innerhalb einiger Jahre. Mit dem Verschwinden der Porositdt kommen
schlieBlich alle Strdmungsprozesse zum Stillstand, daher bedeutet die Vernachlassigung

der Konvergenz bei den hier untersuchten Vorgédngen Konservativitat.

3.6 Konzeptionelles Gesamtmodell

Abbildung 3.1 soll das Zusammenwirken der wichtigsten ModellgréBen (dunkle runde
Késten), Effekte (eckige Kéasten) und Parameter (helle runde Késten) beim Laugenzutritt
in eine Einlagerungsstrecke grafisch veranschaulichen. Eine zentrale Rolle spielt das
Temperaturfeld, welches einerseits von nahezu allen Effekten beeinfluBt wird und ande-
rerseits Uber verschiedene Parameter auf diese zurtickwirkt. Die letztlich entscheidende

FeldgréRe ist die Porositat, welche direkt oder indirekt durch alle Effekte beeinflu3t wird.
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4 Theoretische Abschatzungen

Zur ersten Orientierung und als Grundlage fir die Konzeption von Experimenten ist es
sinnvoll, zunachst einige einfache Abschatzungen durchzufihren, die Aufschlul3 iber die

GréBenordnungen der zu erwartenden Effekte liefern sollen.

4.1 Temperaturfeld

Das Temperaturfeld einer Warmequelle von gegebener Heizleistung ist von der Warme-
leitfahigkeit der Umgebung abhéngig. Da die Warmeleitfahigkeit von Salzgrus eine starke
Abhé&ngigkeit von den unzureichend bekannten GréBen Porositdt und Feuchtegehalt
zeigt, ist die Frage von Interesse, inwieweit sich Variationen in der Warmeleitféahigkeit des

Versatzes auf das Temperaturfeld auswirken.

4.1.1 Temperaturfeld einer kugelsymmetrischen Anordnung mit abgestufter
Warmeleitfahigkeit

Im folgenden wird zundchst das stationére Temperaturfeld einer kugelférmigen Wéarme-

quelle mit dem Radius R unter der Annahme radialsymmetrischer Versatzeigenschaften

berechnet. Die Warmeleitungsgleichung fur diesen Fall lautet

T .19, 20Ty _
aﬁwbr—za(r ﬁ) = 0 (4)

mit der allgemeinen Lésung

C
T(r) = jz—ldr +C,. (5)
r- - A(r)
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Um die Verhaltnisse in einer Einlagerungsstrecke zu simulieren, sei angenommen, A
habe bis zum Abstand rg einen fir Salzgrus typischen Wert und dariiber den Wert von

Steinsalz:

klfurr <rg

A(r) = i . (6)
xzfurr >Tg

Durch Einsetzen in (5 ) unter Beriicksichtigung der Randbedingungen T(R) = Ty (Heiz-
temperatur) und T(e) = T (Gebirgstemperatur) ergibt sich

O lEoy
T. -7 7»1 R r
T(r) = T+ c H . (7)
D A
MAR rg) Ayrg A \R g A\rg r

Die Warmeleistung Py entspricht dem gesamten Wéarmestrom durch eine beliebige

Kugelschale:

Wenn die Heizleistung vorgegeben ist, 143t sich umgekehrt aus dieser Gleichung die
Oberflachentemperatur T bestimmen. Dazu ein Zahlenbeispiel mit Werten, die einem
Polluxbehélter in einer Einlagerungsstrecke entsprechen: Py, = 7,5 kW, R= 1,6 m (dies
ergibt fur eine Kugel die Oberflache eines realen Pollux), rg=2,5m, Tg = 35°C, A4 =
2 W/mK, A, = 5 W/mK. Damit errechnet sich als Oberflachentemperatur Ty = 150°C.
Dieser Wert hangt allerdings empfindlich von A4, d.h. der Warmeleitfahigkeit des Salz-
grus ab, die ihrerseits von der Porositat und der Feuchte beeinfluBt wird (Abb. 4.1). Eine
sichere Aussage Uber die Temperatur an der Oberflache eines eingelagerten Polluxbe-

hélters ist daher nicht mdglich.
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Abb. 4.1: Abhangigkeit der Oberflachentemperatur einer kugelférmigen Warme-

quelle von der Warmeleitfahigkeit des Salzgruses

4.1.2 Temperaturfeld einer zylindersymmetrischen Anordnung

Das Temperaturfeld einer linienférmigen Warmequelle erhélt man durch Uberlagerung
einer Reihe von infinitesimalen Punktquellen (s. modelltheoretischer Bericht [B-1] auf
der Begleit-CD). Betrachtet man eine Quelle der Lange 2a, deren Mitte im Ursprung
eines zylindrischen Koordinatensystems liegt, und nimmt die Warmeleitfahigkeit A sowie
die Umgebungstemperatur T, als konstant an, so ist die Temperatur im Abstand r von

der Zentralachse bei der axialen Koordinate z

] 2 _ 2_ _
T(z 1) = W In «/r + (X —a) (x —a)

+T
8nia

U- (9)

«/r2+(x+a)2—(x+a)
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Unter der Annahme, daf3 17 Behalter von 6 m Lange mit jeweils 5 m Abstand eingelagert
werden, errechnet sich eine Quellenlange von 182 m. Fur Warmeleitféhigkeiten zwischen
3,0 und 4,5 W/(m K),einer Gesamtleistung von 127,5 kW und der Gebirgstemperatur
40°C ergibt sich der Temperaturverlauf nach Abb. 4.2 im Abstand von 0,75 m von der

Zentralachse (d. h. an der Polluxoberflache).

240 - =
220 - =
O 200 - =
5 ] -
s 180 — —
S 160 :
e 160~ -
2 1 B
$ 140 - —
5 z :
icEU 120 — —— A=3.0W/(mK) =
2 100 — — — — = A=35W/(mK) o
O ] —_—— A =4.0 W/(m K) C
60 — =
-100 0 100
Abstand von der Streckenmitte [m]
Abb. 4.2: Theoretischer Temperaturverlauf an der Oberflache einer zylindrischen

Warmequelle (schwarzer Bereich)

Am Streckensto3 5 m hinter dem letzten Behalter betragt die Temperatur knapp 100 °C.
Der Temperaturverlauf in radialer Richtung in der Mitte der Strecke ist in Abb. 4.3 darge-

stellt.

4.2 Zeitentwicklung des Temperaturfeldes
Die obigen Abschatzungen beziehen sich auf das stationare Temperaturfeld. Dieses

stellt sich jedoch erst nach einer gewissen Zeit ein. Die Verhéaltnisse komplizieren sich,

wenn die Strecke dem Konvergenzprozef3 unterliegt. Die Konvergenzrate héngt von der
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Abb. 4.3: Theoretischer radialer Temperaturverlauf in der Streckenmitte

Temperatur, die Warmeleitfahigkeit von der Porositat und damit vom erreichten Kompak-
tionsgrad ab. Die Wéarmeleitungsgleichung und die Konvergenzgleichung sind somit

nichtlinear verkoppelt.

Berechnungen zu diesem Problem wurden von Breidenich [4] durchgeflhrt. Die Ergeb-

nisse werden im folgenden kurz dargestellt.

Das Problem wurde zweidimensional modelliert und mit der FE-Methode behandelt. Es
wurde ein zylindrischer Bereich von 400 m Radius in 800 m Teufe betrachtet. In der Mitte
dieses Bereiches befindet sich eine quadratische Einlagerungsstrecke mit Salzgrusver-
satz von 30 x 30 m, in deren Mitte der runde Pollux-Behélter (Radius 0,8 m) liegt. Als
Randbedingung wurde die Temperatur am AuBenrand des Zylinders, also in 400 m Ab-
stand von der Zentralachse, auf den Wert des ungestérten Temperaturfeldes gesetzt1.
Dabei wurde fur den geothermischen Gradienten ein Wert von 0,0192 K/m angenom-

men. Weiterhin wurde der geostatische Druck am Zylinderrand vorgegeben.
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Die Warmeproduktion des Pollux-Behélters wurde durch vier Pseudonuklide mit unter-
schiedlichen Warmeleistungen und Halbwertszeiten dargestellt. Fir die bendtigten phy-
sikalischen Konstanten wurden gangige Literaturwerte verwendet. Zur Darstellung der
Warmeleitfahigkeit in Abh&ngigkeit von Temperatur und Porositat wurde der Ansatz von
Breidenich (s. Kap. 7.2) benutzt.

An den Ergebnissen dieser Berechnungen erkennt man, daB die Porositat in der An-
fangsphase schnell abnimmt und dementsprechend auch die Temperatur nach einer kur-
zen Aufbauphase - das Maximum wird nach etwa 12,5 Jahren erreicht - sinkt. Nach ca.
200 Jahren haben sich Verhéltnisse eingestellt, die sich nur noch wenig von denen im
ungestdrten Steinsalzgebirge unterscheiden und sich in der Folgezeit auch nur noch ge-

ringfugig &ndern.

4.3 Zulaufrate

Ein Laugenzutritt kann auf verschiedenen Wegen und Uber verschiedene Mechanismen
erfolgen. Dementsprechend ist mit stark unterschiedlichen Zulaufraten zu rechnen. So
wird die Zulaufrate beim Zutritt aus einer Laugentasche von ca. tausend m® Inhalt und
einer Konvergenzrate von einigen Prozent pro Jahr in der GréBenordnung von 0,1 m°® pro
Tag liegen. Bei einem LaugenzufluB3 Uber den Streckenverschluf3 ist mit einer vergleich-
baren Zulaufrate zu rechnen, jedoch ist der Zulauf in diesem Fall prinzipiell unbegrenzt.
Im Fall eines - ebenfalls unbegrenzten - direkten Laugenzutritts aus dem Deckgebirge ist
dagegen nach bergméannischen Erfahrungen eine deutlich héhere Zulaufrate von meh-
reren m> pro Tag zu erwarten. Damit es zu einer Abscheidung von Salz in Behélterndhe
und damit zu einer Art Selbstabdichtung kommen kann, missen Verdunstungs- und/oder
Verdampfungsvorgénge uber einen langeren Zeitraum ablaufen kénnen. Zu gro3e Zu-
laufraten kénnen dies jedoch verhindern. Im folgenden werden verschiedene Effekte ab-

geschétzt, die Uber die Zulaufrate Einflu3 auf den Kristallisationsvorgang haben.

! Anmerkung: Ein solches Randwertproblem ist physikalisch bedenklich, da der willklrlich festgelegte Au-

Benradius explizit in die Ldsung einflieBt. Bei dem vereinfachten Problem einer unendlich langen zylin-
drischen Warmegquelle in einer Umgebung von konstanter Warmeleitfahigkeit wirde sich als stationére
Lésung eine logarithmische Temperaturverteilung einstellen. Diese nimmt ,im Unendlichen® keinen
Grenzwert an, sie ist nur durch eine aufgepragte Randtemperatur an einer definierten Stelle zu verwirk-
lichen. Zur Darstellung zeitabhangiger Effekte in der Anfangsphase dirfte das Modell jedoch geeignet
sein.
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Zundachst soll untersucht werden, wieviel Lauge kontinuierlich verdampft werden kann,
d.h., wieviel Flussigkeit zutreten kann, ohne sich in der Einlagerungsstrecke zu sam-
meln. Dazu werden isotrope Verhéltnisse angenommen. Die Energie, die zur Erwar-
mung und Verdampfung von 1 kg Salzlauge erforderlich ist, betragt ca. 2,7-106 J =
0,75 kWh. Bei einer Wéarmeleistung von 7,5 kW bedeutet das eine Verdampfung von
10 kg Lauge pro Stunde. Diese kann aber nur dann wirksam werden, wenn die Lauge
gleichméBig aus allen Richtungen zutritt. Tatséchlich wird sie aber lokal sehr begrenzt
zutreten, ohne daB3 sich dadurch der gesamte Warmestrom auf diese Stelle konzen-
triert. 10 kg gesattigte Lauge entsprechen etwa 8,3 Liter. Die Oberflache einer Kugel
von 1,6 m Radius betragt 32,2 m2 und entspricht damit derjenigen eines Pollux-Behal-
ters, die Warmeleistungsdichte ist also 0,23 kW/m?. Daraus errechnet sich die maximal
verdampfbare Laugenmenge an der Polluxoberflache zu 0,26 I/(m2h) oder ca. 6,24 Liter
Lauge pro Tag und Quadratmeter oder 200 Liter pro Tag und Pollux, sofern dieser voll-
stdndig von Lauge umgeben ist. Tatsachlich ist die Verdampfungsleistung aber noch
wesentlich geringer, weil ein erheblicher Teil durch Wéarmeleitung abgefihrt wird.
Kommt es an der Behalteroberflache zum Siedeprozef3, so kihlt sich diese auf die Sie-
detemperatur Tg ab. Fur den Fall eines kugelférmigen Heizkdrpers vom Radius R in
homogener Umgebung (Temperatur im Unendlichen Ty;) ergibt sich aus ( 5) die radiale

Temperaturverteilung

T(r)y = T, + ———. (10)
Durch eine Kugelflache im Radialabstand r flie3t dann der konduktive Warmestrom

2 dT
P = 4nur '(_7”5) = 4nAR(Tg - T). (11)

FirR=1,6m,A=2W/(mK), Tg=108 °Cund T|; =35 °Cist P = 2936 W, also ca. 40 %
der Gesamtwarmeleistung. Steigt die Siedetemperatur aufgrund eines erhéhten Druk-
kes, nimmt dieser Anteil weiter zu. Lediglich der Rest steht fir Verdampfungsvorgange

zur Verfugung. Diese einfachen Abschatzungen zeigen bereits, daf3 nur bei sehr geringen
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Zulaufraten Verdampfungs- und Kristallisationsprozesse auftreten kénnen. Fr eine Ein-
lagerungsstrecke mit 17 Polluxgebinden, die vollstandig umflutet sind, liegt die Obergren-

ze der Verdampfung bei ca. 1,6 m3 pro Tag.
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5 Experimentelle und modelltheoretische Darstellung von

Einzeleffekten

Die Vorgénge in einer realen Einlagerungsstrecke wéhrend der Zulaufphase entziehen
sich aufgrund der rAumlichen und zeitlichen Dimensionen einer direkten experimentellen
Untersuchung im Mafstab 1:1. Eine umfassende theoretische Modellierung dieser kom-
plizierten gekoppelten Vorgénge ist aber ebenso wenig oder noch weniger méglich. Ein
erweitertes Verstandnis flr das Zusammenspiel der in einer Strecke wahrend der Zuflu3-
phase unter Warmeeinflu3 ablaufenden Prozesse kann vielmehr nur entwickelt werden,
indem die wichtigsten Einzeleffekte identifiziert und durch gezielt konzipierte Experimen-
te moglichst isoliert erfaBt werden. Nur fur solche Einzeleffekte oder aber sehr eng be-
grenzte Effektgruppen lassen sich theoretische Modelle formulieren, deren Ergebnisse
dann Uber die Experimente zu validieren sind. Auf diese Weise kann ein Verstandnisgrad
erreicht werden, der Aussagen zu einzelnen, genau umrissenen Fragestellungen tber

die realen Ablaufe erlaubt.

Im Rahmen des hier beschriebenen Projektes wurden unter diesen Gesichtspunkten ins-
gesamt sechs Experimenttypen konzipiert. Diese wurden zumeist, zum Teil um deutlich
gewordene Unzulénglichkeiten zu korrigieren, zum Teil um verschiedene Parameterbe-
reiche zu berucksichtigen, in mehreren Varianten durchgefihrt. Parallel dazu wurden im
Rahmen der jeweiligen Mdglichkeiten Modellrechnungen durchgefiihrt. Im folgenden
wird jeder Experimenttyp mit seinen Ergebnissen und den Modellvorstellungen ausfuhr-

lich beschrieben und ausgewertet.

51 Kristallisation beim Sieden im laugegefillten Porenraum

5.1.1 Motivation und Zielsetzung

Wenn laugegesattigter Salzgrus Uber die Siedetemperatur erhitzt wird, scheidet sich im
Siedebereich Salz ab. Dadurch entsteht eine Verdichtungszone, welche zum einen das
Temperaturfeld beeinfluBt und zum anderen das Eindringen von weiterer Lauge behin-

dert. FUr die Einlagerungsstrecke erhofft man von diesem Effekt eine Art Selbstabkap-
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selung der heiBen Abfallbehalter gegen die korrosionsférdernde Lauge. Dabei ist die Fra-
ge von Bedeutung, inwieweit eine solche Abkapselung tatsachlich stattfindet, ob sich also
in kurzer Zeit eine Schicht entwickelt, die den direkten Kontakt von Lauge mit dem Be-
halter dauerhaft unterbindet, und zwar auch dann noch, wenn die Behéltertemperatur un-

ter den Siedepunkt abfallt.

Diese Frage, welche Eigenschaften eine derartige Schicht gegebenenfalls besitzt, soll
durch ein Experiment geklart werden, bei dem ein Siedeprozel3 im geséttigten Salzgrus
Uber einen gewissen Zeitraum aufrechterhalten wird; der dabei entstehende Salzkern

wird anschlieBend auf seine hydraulischen Eigenschaften untersucht. Im einzelnen wird

Kondensation
@
©
C
:©
o
(0]
<
(6]
Q2
©
o Verdampfung
3
©

Heizung

Abb. 5.1: Physikalische Effekte und Randbedingungen beim Experiment |

Aufschlu3 Uber folgende Punkte erwartet:
- Zeitliche Entwicklung des Temperaturfeldes, Verschiebung der Siedelinie,

- Dichteverteilung nach Versuchsende,

- Permeabilitat und Porositat der dichtesten Schicht.
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5.1.2 Experimentelle Randbedingungen

Das Experiment wurde so konzipiert, daf3 es die Prozesse in einer teilgefluteten Strecke
mit Siedevorgédngen ohne Druckaufbau darstellt. Die Eigenschaften des Salzkérpers
nach dem Eindampfen der Lauge entsprechen dann weitgehend denjenigen des Versat-

zes in den verdichteten Bereichen der Strecke.

5.1.3  Versuchsaufbau

Das Experiment wurde in einer mit einem offenen Deckel versehenen zylindrischen Saule
von 8 cm Durchmesser und 12 cm Héhe durchgefihrt, welche mit einer regelbaren La-
borheizplatte von unten beheizt wurde (Abb. 5.2). Um Randeffekte weitestgehend zu ver-
meiden, wurde die Sdule in ein gréBeres AuBenrohr gestellt, das ebenfalls mit Salzgrus
gefullt war. Dadurch sollte ein weitgehend homogenes Temperaturfeld im Innenrohr er-
zeugt werden. An der AuBBenseite des Innenrohrs waren auf finf Ebenen Thermoelemen-
te angebracht, deren Daten automatisch aufgezeichnet wurden. Um Uber die gesamte
Versuchsdauer eine vollstdndige Flissigkeitssattigung zu gewahrleisten, wurde ein Re-

servoir zur Nachfuhrung von Lauge vorgesehen.

5.1.4  Versuchsdurchfihrung und Ablauf

Fir das Experiment |-1 wurde trockener Steinsalzgrus bis 1 cm unter der Saulenober-
kante eingefillt und der Porenraum bis zur gleichen Héhe mit geséttigter NaCl-Lauge
aufgefullt. Die Heiztemperatur wurde auf 150 °C eingestellt. Bereits nach 35 Minuten
Heizzeit wurde ein Ansteigen des Laugenspiegels Uber die Oberkante des Versatzes be-
obachtet. An der Laugenoberflache bildete sich eine Kristallhaut. Nach 161 Minuten Ver-
suchszeit muBten 30 cm® Lauge entnommen werden, um ein Uberlaufen zu verhindern.
Im weiteren Versuchsverlauf wuchs die Salzschicht weiter nach oben, der Laugenspiegel
sank dagegen ab. Nach 13 Stunden wurden langsam 30 cm?® Lauge zugefugt, die sofort

versickerte. Nach 24 Stunden Versuchsdauer wurden nochmals 9,5 cm?® Lauge zugege-
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Abb. 5.2: Schema des Versuchsaufbaus fur Experiment |

ben, das Salz hatte zu diesem Zeitpunkt bereits die Deckelunterkante erreicht. Eine wei-
tere Laugenzugabe erfolgte daher nicht. Nach 167 Stunden wurde die Heizung ausge-

schaltet und der Versuch beendet.

Mit den Erfahrungen des ersten Versuchs wurde das Experiment ein zweites Mal durch-
gefiihrt (I-2). Um das Uberlaufen der Lauge beim Erhitzen zu verhindern, wurde die Saule
nur bis zur Héhe von 8 cm, d. h. 4 cm unter Saulenoberkante, mit Salzgrus und gesattig-
ter NaCl-Lauge aufgefullt. Im Gbrigen entsprachen die experimentellen Randbedingun-
gen denen vom Experiment I-1. Es wurde beobachtet, daf3 das Laugenniveau wahrend
der ersten drei Stunden gleichméBig anstieg und dann wieder abfiel. Das ist dadurch zu
begrinden, daf3 der massiv entstehende Dampf Lauge verdrangt und nach oben drickt,
mit der Zeit nimmt die Gesamtlaugenmenge jedoch aufgrund der Verdampfungsverluste
ab. Nach 17 Stunden begann die oberste Salzschicht auszutrocknen, ab diesem Zeit-
punkt wurden tagslber alle zwei Stunden 10 ml Lauge zugefugt. Nach insgesamt 137
Stunden (entsprechend 670 ml Lauge) wurde die Laugenzugabe beendet, die Heizung

blieb noch weitere 98 Stunden eingeschaltet.
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5.1.5 Ergebnisse

Da im Experiment I-1 die Laugenzugabe vorzeitig abgebrochen werden muf3te, kann da-
von ausgegangen werden, daf3 ein Endzustand, wenn Uberhaupt, héchstens im Experi-
ment |-2 erreicht wurde. Die Probe aus diesem Versuch wird daher als représentativ
betrachtet, diejenige aus I-1 wird lediglich fir Vergleichszwecke herangezogen. Die fol-

genden Ausflhrungen beziehen sich auf das Experiment I-2.

Das Temperaturfeld (Abb. 5.3) blieb nach einer kurzen Einstellungsphase Uber die Ver-
suchslaufzeit, abgesehen von durch die Laugenzugabe verursachten kurzfristigen

Schwankungen, nahezu unverandert.

Gegen Versuchsende waren die unteren Bereiche trocken, in den heiBen Porenraum
dringt offenbar keine Lauge mehr ein. Es wird angenommen, daB damit das Ende des
Verdichtungsprozesses erreicht war. Die computertomographisch ermittelten Dichtever-
teilungen (Abb 5.4 und 5.5)1 zeigen eine nach oben hin abnehmende Verdichtung bei-
derseits der Siedelinie (bei 45 mm). Oberhalb von ca. 70 mm geht die Verdichtung in eine

Auflockerung Uber. Diese Befunde werden folgendermaf3en interpretiert:

- Im untersten Bereich der Probe liegen die Temperaturen oberhalb der Siedetem-
peratur. Diese Region ist durch schnelle Dampfbildung gegen Eindringen von Lau-

ge geschutzt, so daB nur eine mafRige Verdichtung beobachtet wird.

- Im oberen Bereich liegen die Temperaturen unter der Siedetemperatur. Diese Zone

ist durch Dampfkondensation und damit verbundene Salzauflésung aufgelockert.

- Im Bereich knapp unterhalb der Siedelinie ist die Verdichtung am starksten. Hier

finden die Siedevorgange und damit die Salzausféllung statt.

Permeabilitdtsbestimmungen wurden nach Versuchsende jeweils nur fir die unteren
bzw. mittleren Bereiche durchgefiihrt, da die dichtesten Zonen die Gesamtdurchlassig-

keit festlegen. In Tabelle 5.1 sind fur die Probenkérper der beiden Teilexperimente die

T Alle Computertomogramme in diesem Bericht sind als Positive dargestellt, d. h. helle Graustufen bedeu-

ten eine geringe, dunkle eine héhere Dichte
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aus der jeweiligen Laugenzugabe und der beobachteten Zunahme des Versatzvolumens
theoretisch resultierenden Verdichtungen (1 | geséttigte NaCl-Lauge von 25 °C enthalt
ca. 144 cm® Salz) sowie die experimentell ermittelten Porositdten und Permeabilitaten
aufgelistet. Vom Salzkérper des Experiments |-1 wurde der untere (0 bis 40 mm, Probe
1b) und der mittlere Teil (40 bis 70 mm, Probe 1a) ausgemessen, von dem aus |-2 nur

der untere Bereich (8 bis 53 mm, Probe 2). Es erfolgt danach jeweils eine Permeabilitats-

Tabelle 5.1:  Untersuchungsergebnisse der Probenkdrper vom Experiment |

Probe 1a Probe 1b Probe 2
Hohe [mm] 110 80
Durchmesser [mm] 80 80
Versatzvolumen [cm3] 550 402
Porenvolumen [cm3] 187 136
Gesamt-Laugenzugabe [ml] 212 670
zugegebene Salzmenge [cm3] 30 95
Volumenzunahme [cm3] 50 120
theoretische mittlere Porositat  [%] 34 31
Hbhenbereich [mm] 40-70 0-40 8-53
Porositat [%] 20 25 16
Permeabilitat [m?] 3,3-1073 1,8.10™" 1,0.1073

abnahme bis in die GréBenordnung von 1078 m2. Eine Einstellung noch geringerer Per-
meabilitdten kann durch diese Experimente nicht belegt werden, daher mul3 davon aus-
gegangen werden, daf3 dieser Wert auch bei vergleichbaren Vorgangen in der Strecke

nicht wesentlich unterschritten wird.

5.1.6  Schlu3folgerung

Durch Verdampfungsvorgénge im laugegesattigten Salzgrus ist mit einer lokalen Verdich-

tung auf Permeabilitaten bis in die Gré3enordnung von 10"® m? und Porositaten von 16

bis 20 % zu rechnen. Dadurch wird die Konvektion der Lauge deutlich behindert, aber
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Abb. 5.5: Vertikalschnitte der Probenkérper beider Teilexperimente vom Typ |

nicht vollstandig ausgeschlossen. Diffusive Transportvorgadnge werden durch die Porosi-
tatsabnahme geringfugig reduziert. Ein nennenswerter Einflu3 der Verdichtung auf das

Temperaturfeld ist nicht zu erwarten.

52 Umlésungen beim Laugenzufluf in den luftgefullten Porenraum

5.2.1  Motivation und Zielsetzung

Wenn es zu einem massiven Laugeneinbruch in eine Einlagerungsstrecke kommt, wird
diese in kurzer Zeit ganz oder teilweise geflutet, und die Behélter geraten unweigerlich
in Kontakt mit der Lauge [14]. Die dabei auftretenden Siedeprozesse wurden im Experi-
ment | untersucht. Véllig andere Ablaufe sind jedoch zu erwarten, wenn die Lauge so
langsam zul&uft, daf3 sie durch die verfigbare Warmestromdichte schon wéhrend der Zu-
laufphase ganz oder zu einem wesentlichen Teil in die Dampfphase Uberfiihrt werden

kann, das entspricht einer Zulaufrate von einige Kubikmetern pro Jahr. In solchen Fallen
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ist mit Salzumlagerungen aufgrund von thermisch induzierter Konvektion der feuchten
Luft zu rechnen. Diese Vorgange werden bei einer sehr geringen Zulaufrate durch Ver-
dunstung, bei einer etwas héheren durch Verdampfung dominiert. Zur Simulation derar-
tiger Vorgange wurde das Experiment Il konzipiert. Die erwarteten physikalischen Ablau-
fe und Randbedingungen sind in Abb. 5.6 schematisch dargestellt. Von der Auswertung
des Versuchs werden Erkenntnisse Gber GroBe, Form und Lage der Verdichtungsberei-

che sowie Uber die erreichten Porositaten und Permeabilitdten erwartet.

Laugenzulauf

Verdunstung

Kondensation

Sickerstrdomung

Verdampfung

adiabatische Rander

Heizung

Abb. 5.6: Physikalische Effekte und Randbedingungen beim Experiment I

5.2.2 Experimentelle Randbedingungen

Das Experiment wurde mit den Zulaufraten 4 ml/d und 24 mi/d durchgefiihrt. Diese Werte
wurden nach einer Abschatzungsrechnung zur Einstellung von Verdunstungs- bzw. Ver-
dampfungsbedingungen gewéhlt [B-1]. Bei diesen Zutrittsraten kann eine merkliche St6-
rung des Temperaturfeldes durch den Laugenzufluf3 ausgeschlossen werden. Die hdhere
Zulaufrate reprasentiert einen Laugenzuflu3 in der GréBenordnung von einigen Kubik-

metern pro Jahr in der Strecke. Der Temperaturgradient ist im Experiment etwa um einen
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Faktor 30 gréBer als in der Strecke, weshalb zum einen ein beschleunigter Ablauf der
Prozesse im Experiment zu erwarten ist; andererseits folgt, daf die Grenze zwischen ver-
dunstungs- und verdampfungsdominierten Verhéaltnissen in der Realitat bei noch gerin-

geren Zulaufraten liegen wird.

5.2.3  Versuchsaufbau

Der Aufbau (Abb. 5.7) entspricht weitgehend demjenigen vom Experiment [, fir die Lau-
genzugabe wurde jedoch eine Dosierpumpe benutzt. Die Spitze der Zulaufburette lag 1

bzw. 2,5 cm unterhalb der Salzoberflache. Der Salzgrus war bei Versuchsbeginn trok-

ken.
Datenaufzeichnung
GOSN | RBBIRIR 50p PR BRI [ —]
R Segarerasdialliid : 2 213y
g 3 1
c i
2 ‘.'q ATR
g =3 fﬁmfg' “.,;%2?‘. >Tuste?
T Salzgrus = e
o :« ' Tap D
£ Ebene 3
(] N
e
-
T il L o Ebene 1
SIS SeTebte Mpe Tst
Heizplaite
Abb. 5.7: Schema des Versuchsaufbaus fur Experiment Il
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5.2.4  Versuchsdurchfihrung und -ablauf

Im ersten Teilexperiment (II-1) wurde die Zulaufrate auf 4 ml/d eingestellt. Es wurde bei
25 °C gesattigte NaCl-Lauge zugefugt. Die Laugenzugabe erfolgte dabei diskontinuier-
lich einmal pro Tag. Nach 28 Tagen fuhrte ein Stromausfall zu einer kurzzeitigen Abkuh-
lung des Systems, da hierdurch jedoch kein nennenswerter stérender EinfluB auf das
Experiment erwartet wurde, wurde es bis zur Gesamtversuchsdauer von 56 Tagen fort-

gesetzt.

Im Experiment 11-2 wurde die Zulaufrate bei ansonsten unveréandertem Versuchsaufbau
auf 24 ml/d (kontinuierlich) eingestellt. Nach 14 Tagen bzw. einer Gesamtzugabe von

312 ml Lauge wurde der Versuch beendet.

5.2.5 Modellierung

Zu den physikalischen Vorgédngen im verdunstungsdominierten Fall wurde ein numeri-
sches Modell entwickelt. Die Flissigkeitsbewegung wird darin durch die sogenannte
Richards-Gleichung, also eine Zweiphasen-Strémungsgleichung, in der die Gasphase
vernachlassigt wird, dargestellt [11]. Diese Gleichung wird h&dufig zur Beschreibung von
Sikkervorgéangen verwendet. Die Dampfbewegung wird als molekulare Diffusion von
Dampf in Luft beschrieben; der antreibende Konzentrationsgradient ist dabei durch den
temperaturabhangigen Sattigungsdampfdruck bestimmt. Diese Technik bedeutet die Ver-
nachlassigung der Verdunstungs- und Kondensationskinetik sowie der druckgetriebenen
Gasstromung, die Dampferzeugungsrate ist allein durch die Diffusionsgeschwindigkeit
festgelegt. Die Dampfquellrate impliziert zugleich eine ortsabhéngige Kristallisationsrate,
welche die Salzumlagerung beschreibt. Das Modell ist im modelltheoretischen Bericht

[B-1] genauer beschrieben.
Zur Modellierung der Kapillardruck-Sattigungs-Beziehung sowie der Abhéngigkeit der

relativen Permeabilitdt von der Sattigung wurden Standard-Funktionen nach Corey ver-

wendet. Eine bessere Anpassung an die tatsachlichen Verhaltnisse durfte mit denjeni-
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gen Funktionen mdéglich werden, die von Nitsche speziell flr Salzgrus bestimmt wurden
[B-3]. Diese Ergebnisse lagen bei Durchfihrung der Rechnungen noch nicht vor und

konnten daher nicht mehr bericksichtigt werden.

5.2.6  Ergebnisse

Bezlglich des Versuchsergebnisses gibt es erhebliche Unterschiede zwischen dem ver-
dampfungs- und dem verdunstungsdominierten Experiment. Bei geringer Zulaufrate ver-
dunstet die Flussigkeit bereits im Umfeld der Zutrittsstelle. Dort bildet sich eine kegelfor-
mige Verdichtungszone aus, in der die Porositat bis auf Werte um 17% reduziert ist.
Etwas unterhalb dieses Kegels ist eine scheibenférmige, weniger stark ausgepréagte Ver-
dichtungszone zu beobachten (Abb. 5.12). Beide Bereiche werden durch die Modellrech-
nungen qualitativ bestéatigt. Letztere zeigen, daf sich die obere Verdichtungszone im Zeit-
verlauf vergréBert, die untere dagegen mit fast gleichbleibender Dicke allméhlich nach
unten wandert (vgl. die MPEG-Animationen auf der Begleit-CD). Das bedeutet, daf3 es
in bestimmten Bereichen zunéachst zu einer Verdichtung kommt, die sich spéater wieder
auflockert. Dieser Effekt kann durch Kondensation von sich abkihlendem, aufwarts stro-
mendem Wasserdampf erklart werden. Die quantitativen Unterschiede zwischen Modell
und Experiment werden auf die nur unzureichend genau bekannten Stoffgesetze sowie

die vereinfachte Modellierung zurtckgefuhrt.

Bei der hdheren Zulaufrate findet Verdunstung nur in der Anfangsphase des Experiments
statt. Bereits nach kurzer Zeit erreicht die Laugenfront die Siedelinie und es kommt zu
Verdampfungsvorgéngen. Der dabei massiv entstehende Dampf wird durch den Druck-
gradienten nach oben getrieben und fuhrt dort zu einer Dampflbersattigung des Poren-
raumes, wodurch jegliche Verdunstung unterbunden wird. Demzufolge ist das oben be-
schriebene Modell hier nicht anwendbar. Im Experiment wird erwartungsgemaf eine
starke Verdichtung im Siedebereich beobachtet, die allerdings durch einige Kanéle und
Randlaufigkeiten unterbrochen ist. Weiterhin ist um die Zutrittsstelle herum ein offener
Hohlraum entstanden. Dies kann als Nachlésung durch die sich beim Eintritt in den Salz-
grus erwarmende Lauge interpretiert werden, jedoch erklart dieser Effekt nur ca. ein Vier-

tel des Hohlraumvolumens (Abschéatzung dazu in [B-1]). Daher ist davon auszugehen,
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daf3 an dessen Wanden Dampf kondensiert und weiteres Salz auflést. Die Ablaufe bei
der Verdampfung sind schwer modellierbar und daher nicht durch Modellrechnungen

nachvollzogen.

Die Temperaturverlaufe aus den beiden Teilexperimenten sind in den Abbildungen 5.8
bis 5.10 dargestellt. Bei lI-2 erfolgt die Einstellung eines quasistationdren Zustandes in
der relativ kurzen Zeit von ca. 5 Tagen, danach hat offenbar die Laugenfront die Siedelinie
erreicht und Laugenzulauf und Verdampfung halten sich die Waage. Bei II-1 dagegen
entwickelt sich das Temperaturfeld gleichmafig Uber die gesamte Versuchslaufzeit, was
im Einklang mit der theoretischen Vorhersage eines stetigen Vordringens der Laugen-
front steht. Insgesamt ist die Gradientenanderung hier auch weniger ausgepragt als bei
-2.

Computertomographische Aufnahmen sind in den Abbildungen 5.11 bis 5.12 dargestellt.
Abbildung 5.11 zeigt eine Gegenuberstellung der Computertomographie von 1l-1 mit der
modelltheoretisch ermittelten Dichteverteilung. Man erkennt in beiden Bildern die obere
kegelférmige und die untere scheibenférmige Verdichtungszone. Die quantitativen Un-
terschiede beziglich der Ausbildung der beiden Zonen sowie des Zeitmal3stabs (das Ex-
periment lief 60 Tage, wahrend die Modellzeit lediglich 16 Tage betrug) sind auf die Un-
sicherheit der Stoffgesetze sowie der oberen Randbedingung zuriickzufihren. Qualitativ
kann von einer guten Ubereinstimmung gesprochen werden, was belegt, daB die vorherr-

schenden Prozesse verstanden sind.

5.2.7  Schlu3folgerungen

Wahrend der ZufluBphase ist im Versatz mit Verdichtungen und Auflockerungen zu rech-
nen. Bei hinreichend geringen Zulaufraten sind die Prozesse verdunstungsdominiert und
die Verdichtungen finden in Bereichen mit Temperaturen unterhalb der Siedetemperatur
statt. Bei hdheren Zulaufraten kommt es zu Verdampfungsprozessen; Verdichtungszo-
nen sind dann in Bereichen mit Temperaturen um die und oberhalb der Siedetemperatur
zu erwarten. In diesem Fall fihren die Auflockerungen zu stark heterogenen Zonen mit

lokal hoher Durchlassigkeit, deren Anordnung nicht prognostizierbar ist.
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Abb.5.12:  Computertomographische Schnittbilder der Probe 11-2

5.3 Umldsungen beim Zweiphasenflul3 im teilgefillten Porenraum

5.3.1 Motivation und Zielsetzung

Wenn die Gesamtmenge der in die Einlagerungsstrecke zugetretenen Lauge nicht aus-
reicht, um den Porenraum vollsténdig aufzufullen, stellt sich aufgrund der Kapillarkréafte
im Versatz ein teilgesattigter Zustand ein, in dem es zu thermisch induzierten Zweipha-
sen-Strémungsvorgdngen kommen kann. Im Salzgrus sind alle Phasentibergange mit
Salzauflésungs- bzw. -abscheidungsprozessen verbunden, so daf mit deutlichen Umla-
gerungen zu rechnen ist. Die Bildung von abdichtenden Schutzschichten kénnte dadurch
unterstitzt oder behindert werden. Zur Klarung derartiger Vorgdnge wurde das Experi-
ment lll konzipiert. Sofern im Experiment die Siedetemperatur Gberschritten wird, ist ahn-

lich wie im Experiment 11-2 mit massiver Dampfproduktion zu rechnen, wodurch es wie
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dort zu kaum vorhersagbaren Salzumlagerungen kommen wiirde. Zur Verstandnisbil-
dung wurde der Versuch daher in einem Temperaturbereich unterhalb der Siedetempe-

ratur durchgeflhrt.

Abbildung 5.13 gibt einen Uberblick tber die Randbedingungen und die erwarteten Ef-
fekte. Von dem Experiment wird neben einer Bestatigung der Modellvorstellungen in
erster Linie Aufschluf3 Gber die durch Zweiphasenprozesse unterhalb der Siedetempera-

tur erreichbare Versatzverdichtung erwartet.

Verdunstung / Kristallisation

Kondensation / Salzauflésung

Heizung

Abb. 5.13: Randbedingungen und physikalische Effekte beim Experiment Il

5.3.2 Experimentelle Randbedingungen

Das Experiment stellt die Vorgénge in einer Einlagerungsstrecke mit feuchtem, aber nicht
laugegesattigtem Versatz ohne Siedeprozesse dar, wie sie in der Realitat z. B. auftreten
kénnten, wenn sich bereits eine Schutzschicht gebildet hat, die das Vordringen von Lau-

ge in die heiBesten Bereiche soweit verhindert, dal3 es nicht zu nennenswerten Siede-
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prozessen kommt. In diesem Fall ware mit Warmestromdichten zu rechnen, die um einen
Faktor in der GréBenordnung von 10 unterhalb des im Experiment erwarteten Wertes von
ca. 700 W/m? liegen.

5.3.3  Versuchsaufbau

Das Experiment wurde zun&chst zweimal mit einem Aufbau durchgefihrt, der demjeni-
gen der Experimente | und Il sehr &hnlich war. Es wurde lediglich der offene Deckel durch
einen Temperieraufsatz ersetzt, um einerseits ein materiell abgeschlossenes System zu
erhalten und andererseits eine definierte Temperaturrandbedingung an der Oberseite zu
erreichen. Die Innensdule wurde mit befeuchtetem Salzgrus (Feuchtegehalt 15 Ge-
wichts-%, entsprechend einer Porenraumsattigung von ca. 53 %) geflillt. Es stellte sich
jedoch heraus, daf3 der Versuch durch am Temperieraufsatz anfallendes und mittig her-
abtropfendes SuBwasserkondensat so stark gestért wurde, daf3 aufgrund von Kanalbil-
dung eine sinnvolle Auswertung nicht méglich schien. Daher wurde ein weiteres Experi-
ment (l11-3) mit modifiziertem Aufbau (Abb. 5.14) durchgefihrt, bei dem sich im oberen
Bereich der Saule ein massiver Steinsalzblock befand. Dadurch sollte das Kondensat zur
sofortigen Nachlésung von Salz gebracht und somit das lokale Abtropfen von Su3wasser
verhindert werden. Aufgrund der gréBeren Sdulenhéhe wurde die Zahl der Temperatur-
meRebenen auf acht erhéht, ein zuséatzliches Thermoelement wurde direkt mittig in den
Salzblock eingebracht. Die Heiztemperatur wurde auf 105 °C, die Kuhltemperatur auf
25 °C eingestellt.

5.3.4  Versuchsdurchfiihrung und -ablauf

Die Experimente Ill-1 und I1l-2 wurden nach 36 bzw. 45 Tagen Versuchslaufzeit beendet.
Die Salzkérper wiesen nach diesen Zeiten groB3e rohrenférmige Hohlrdume im Bereich
der Mittelachse auf, die sich offenbar durch herabtropfendes StBwasserkondensat ge-
bildet hatten. Beim Experiment I1I-3 war dieser Effekt dagegen durch den im Deckelbe-
reich angebrachten Salzblock unterbunden, dementsprechend ergab sich auch ein véllig
anderes Bild. Das Experiment lief 2077 Stunden, also ca. 87 Tage. Bereits nach drei Ta-

gen wurde Kondensat im Spalt zwischen dem Salzblock und der Glaswand beobachtet.
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Ab ca. 500 Stunden nach Versuchsbeginn wurde ein Temperaturanstieg auf allen Ebenen
beobachtet, der zunéchst als systembedingter Effekt gedeutet wurde. Tatséchlich lag die
Ursache jedoch in einem Verstopfen der Kihlwasserpumpe. Nach Behebung des Pro-
blems wurde der Versuch normal fortgesetzt, weil kein signifikanter Einflu3 auf das Ver-

suchsergebnis von dieser Stérung zu erwarten war.
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Abb. 5.14:  Versuchsaufbau Experiment IlI-3
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5.3.5 Modellierung

Das Experiment Il wird von Mehrphaseneffekten beherrscht. Das System Salzgrus -
Lauge - Wasserdampf - Luft ist ein Dreiphasen-Dreikomponenten-System, in dem Pha-
sentbergange nicht nur zwischen der flissigen und der Gasphase méglich sind, sondern
aufgrund von Auflésungs- und Ausféllungseffekten auch zwischen der festen und der
flussigen Phase. Ein derartiges System ist modelltheoretisch zwar beschreibbar, nume-
risch aber wegen seiner Komplexitat kaum zu handhaben. Flr die Modellierung wurde
daher ein vereinfachtes System mit einer chemisch inaktiven und unbeweglichen festen
Phase gewahlt. Selbstverstandlich kann ein solches Modell nur die Anfangsphase des

Experiments darstellen, in der noch keine wesentlichen Salzumlagerungen erfolgt sind.

Da die stabile numerische Modellierung von Mehrphasenstrémungen nicht einfach ist,
wurde von einer Eigenentwicklung abgesehen und stattdessen auf das existierende, va-
lidierte Programm MUFTE [8] zurlickgegriffen, welches Wasser-Dampf-Systeme berech-
net. Weil ohnehin nur eine Tendenzaussage zu erwarten war, wurde anstelle des im
Experiment untersuchten Salzgruses ein Mittelsand und anstelle der Lauge Wasser an-
genommen. Dementsprechend wurde die Heiztemperatur auf 98 °C reduziert, um Sie-
devorgange auszuschlieBen. Das System wurde sowohl eindimensional als auch platten-
férmig-zweidimensional mit einer aufgepragten horizontalen Inhomogenitat modelliert
(Abb 5.15). Die Rechnungen wurden jeweils bis zur Einstellung eines stationéren
Zustandes ausgefuhrt, der nach Modellzeiten von einigen Stunden bis zu etwa einem Tag
erreicht wurde. Aus den vom Programm berechneten Massenstrémen wurden im Nach-
hinein Phasenilbergangsraten und daraus wiederum hypothetische Salzauflésungs-/kri-
stallisationsraten bestimmt. Diese Raten dirfen jedoch nur als Schatzwerte in der An-
fangsphase verstanden werden. Das Modell ist nur eingeschrankt auf die Verhaltnisse
des Experiments Ubertragbar. Insbesondere von der zweidimensionalen Modellierung
war lediglich eine qualitative Aussage dartber zu erwarten, ob die experimentellen Be-

obachtungen grundsétzlich allein durch Zweiphasenprozesse erklarbar sind.
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Abb. 5.15:  Anfangs- und Randbedingungen fur die eindimensionale (links) und zwei-

dimensionale (rechts) Modellierung far Experiment Ill

5.3.6  Ergebnisse

Im Experiment wurde im unteren Bereich eine Verdichtung aufgrund von Verdunstung
und im oberen kihleren Bereich eine Auflockerung durch Dampfkondensation und damit
verbundene Auflésungen festgestellt. Der Steinsalzkern war nach Versuchsende bereits
zu einem erheblichen Teil aufgeldst. Diese Beobachtungen werden in ihrer Tendenz

durch die Modellrechnungen bestatigt.

Die Porositat des verdichteten Bereiches wurde zu 14 % ermittelt, fur die Permeabilitat
wurde ein Wert von 2,4-1 015 m? gemessen. Dieser ist geringer als im Experiment |, was
darauf zurtickgefuhrt wird, daf3 die langsamere Verdunstung bei insgesamt langerer Ver-

suchsdauer eine vollstédndigere Porenraumfullung durch Salz bewirkt.
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Die computertomographische Untersuchung der Probe (Abb. 5.19) zeigt, daB im Experi-
ment offenbar asymmetrische Vorgange zu einem Salztransport in horizontaler Richtung
gefuhrt haben. Um derartige Prozesse modelltheoretisch zu erfassen, wurde die zweidi-
mensionale Modellierung durchgeflihrt, wobei aus technischen Grinden eine flache
Quadergeometrie angenommen wurde. Diese Modellrechnungen ergaben jedoch keinen

Hinweis auf nennenswerte horizontal gerichtete Massenstréme.

In Abb. 5.16 ist der zeitliche Temperaturverlauf dargestellt. Abgesehen von der erwahn-
ten Stérung zwischen 500 und 750 Stunden sind kaum Schwankungen erkennbar.
Lediglich die Temperatur im Steinsalzdeckel nimmt gleichméafig ab, was auf eine Verrin-
gerung der Warmeleitfahigkeit unterhalb des Deckels durch Hohlraumbildung bei gleich-

bleibend gutem Wé&rmekontakt mit dem Kihlkérper hindeutet. Der vertikale Temperatur-
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Abb. 5.16:  Zeitlicher Temperaturverlauf im Experiment 111-3

verlauf (Abb. 5.17) zeigt einen rdumlich und zeitlich praktisch konstanten Gradienten im
gesamten Salzgrusbereich. Dies bestatigt zum einen die gute experimentelle Realisie-
rung adiabatischer Wande (andernfalls wirde sich ein gekrimmter Temperaturverlauf

einstellen) und zeigt zum anderen, daf3 Porositatsdnderungen im feuchten Salzgrus
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kaum Einflu3 auf die Warmeleitfahigkeit haben (allerdings ist zu beachten, daf3 réumliche
und zeitliche Temperaturschwankungen durch die Messung am AuBenrand des Glaszy-

linders gegléattet werden).

In Abb. 5.18 ist die vertikale Dichteverteilung dargestellt, wie sie aus der Computertomo-
graphie ermittelt wurde. Dabei sind die Messungen von zwei gegeniberliegenden Mef3-
positionen (s. Abb. 5.20) im Probenquerschnitt gegentbergestellt. Die Anfangsdichte ist
zum Vergleich ebenfalls eingetragen. Man erkennt die Tendenz einer Dichteabnahme
nach oben sowie die Auflésung des Steinsalzblocks von unten her. Die Tatsache, dai3 die
beiden MefRkurven sich schneiden, deutet auf eine asymmetrische Verteilung von ver-
dichteten und aufgelockerten Zonen hin. Dies wird auch durch die optische Ansicht der
Computertomogramme (Abb. 5.19 und 5.20) bestatigt.

24 —

22 —
Einbaubereich

20 — Steinsalzblock

18 — —
16 —
14 —

12 —

Abb.5.19:  Computertomographischer Vertikalschnitt der Probe I1I-3

Durch den optischen Eindruck motivierte mikroskopische Untersuchungen des Proben-
kdrpers vom Experiment IlI-3 zeigen, dal3 es im Versuchsverlauf zu einem Wachstum der
Kristallite, vornehmlich im unteren hei3en Bereich, gekommen ist. Dies wird vornehmlich

auf den Effekt der Ostwald-Reifung zurickgefihrt, d. h. groBe Kristalle wachsen auf Ko-
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Abb. 5.20:  Computertomographische Horizontalschnitte der Probe I1I-3

sten kleinerer. Dieser Prozef3 wird angetrieben durch die energetisch bedingte Tendenz
des Systems, die Gesamtoberflache der Kristalle zu minimieren. Derartige Vorgange be-
wirken lokale Salzumlagerungen. Sie beeinflussen damit zwar nicht direkt die Porositéat,
kénnen aber Uber die Korngré3enverteilung die Permeabilitat verdndern. N&here Ausfuh-
rungen und Abbildungen zu diesen Untersuchungen sind im experimentellen Bericht [B-

5] enthalten.
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Durch die eindimensionalen Modellrechnungen wurde die vertikale Salzumschichtung im
wesentlichen bestatigt. Abhéngig von der Laugenmobilitét (diese hédngt von der Versatz-
permeabilitdt sowie der Anfangssattigung ab) wurden zwei unterschiedliche Ablaufe er-
mittelt:

- Bei hoher Mobilitat erreicht die Flissigkeit schnell den unteren Modellrand, bei
Nichtberlcksichtigung der Umldsungsprozesse stellt sich ein stationarer Zustand
bezuglich der Zweiphasenstrdmung ein. Die Verdunstung findet dabei in einem
sehr schmalen Bereich direkt am Boden statt, dartber gibt es nur noch Kondensa-
tion.

- Bei geringerer Laugenmobilitat bildet sich dagegen im unteren Modellbereich eine
Austrocknungszone, die sich mit der Zeit nach oben hin ausbreitet. Der abwérts ge-
richtete Laugenstrom reicht in diesem Fall nicht aus, die Verdunstung zu kompen-

sieren.

Betrachtet man die aus den Phasenlbergangsraten berechneten hypothetischen Salz-
auflésungs-/abscheidungsraten, so ergibt sich im ersten Fall eine rasche Porositatsab-
nahme am Boden, verbunden mit einer Auflockerung im gesamten Ubrigen Bereich. Im
zweiten Fall wandert der Verdichtungsbereich mit der Grenze der Austrocknungszone
nach oben; je langsamer dies geschieht, desto starker ist die Verdichtung. Es stellt sich
ein Endzustand ein, in dem die Verdichtung etwas oberhalb des Bodens ein Maximum
annimmt. Diese Aussagen sind allerdings lineare Extrapolationen der Umldseraten im
Anfangszustand und kénnen somit nur die Anfangstendenz beschreiben. Flr weiterge-
hende Aussagen wére eine gekoppelte Berechnung erforderlich, die das verfigbare Mo-

dell nicht zu leisten vermag.

Mit Anfangsbedingungen, die in bestmdglicher Weise denen des Experiments entspre-
chen, stellt sich die Dynamik entsprechend einer hohen Mobilitat ein. Dies andert sich
jedoch bereits bei einer Verringerung der Anfangsséattigung um 6 % oder der Versatzper-
meabilitdt um eine GréBenordnung. Angesichts der Unsicherheiten, insbesondere bei
den fur Zweiphasenstréomungen relevanten Stoffgesetzen fir Salzgrus, kann hierzu keine

eindeutige Aussage getroffen werden.
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Die zweidimensionalen Rechnungen ergaben keine Hinweise auf nennenswerte Stré-
mungs- und Salzumlagerungsprozesse in horizontaler Richtung. Vielmehr stellen sich in
den beiden Bereichen weitgehend unabhéangig voneinander dhnliche Verhéltnisse wie im
eindimensionalen Fall ein. Es kommt lediglich zu einem allm&hlichen horizontalen Aus-
gleich der Feuchte, so daB die vorgegebene horizontale Schichtung in eine vertikale

Ubergeht.

Abbildung 5.21 zeigt die h6henabhangige Verteilung der vom Modell berechneten Was-
sermassenstréme in der gasférmigen und der flissigen Phase nach einem Tag. Erwar-
tungsgeman verlaufen die Kurven im Gleichgewicht spiegelbildlich beziglich der x-Ach-
se, der abwérts gerichtete Wasserstrom wird also an jeder Stelle durch den aufwérts
gerichteten Dampfstrom kompensiert. Man erkennt, daf3 sich die Zweiphasenprozesse
im wesentlichen im Bereich der unteren 5 cm des Modellgebiets abspielen. Darlber sind
nur noch geringe Massenstréme zu verzeichnen. Die kleine Abweichung zwischen Auf-
und Abstrom am oberen Modellrand ist auf die Tatsache zurlickzufiihren, daf3 dieser aus
technischen Grinden offen modelliert wurde, d. h. ein Dampfaustritt mdglich ist. Die Gro-
Be desselben ist jedoch offensichtlich vernachlassigbar, wodurch diese Art der Modellie-

rung nachtraglich gerechtfertigt erscheint.

5.3.7 SchlufZfolgerungen

Zweiphasenvorgange bewirken einen Salztransport von den kuhleren in die warmeren
Bereiche. Dort kommt es zur Verdichtung des Versatzes bis zu Permeabilitaten in der
GréBenordnung von 10" m2. Horizontale Salzumlagerungen, d. h. Transportprozesse
quer zur Hauptstrémungsrichtung, sind offenbar mdglich, aber theoretisch nicht zu erfas-

sen. Eventuell sind die im Versuch beobachteten Umlagerungen auch reine Laboreffekte.

Im Experiment wurde eine teilweise Aufldésung des Salzdeckels durch kondensierendes
Wasser beobachtet. Ubertragen auf die Realitit bedeutet dies, daB Vorgénge der hier
untersuchten Art zu Salzauflésungen von erheblichem Umfang an der Streckenfirste fiih-

ren kébnnen.
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Abb.5.21:  Berechnete Wassermassenstrome im Experiment 111-3

Verénderungen der Kornstruktur, wie sie im Experiment beobachtet wurden, kénnen in
einer realen Einlagerungsstrecke z. B. Auswirkungen auf die Permeabilitat haben und da-
mit die ProzeRBabldufe beeinflussen. Derartige Konsequenzen wurden jedoch nicht weiter

untersucht.

5.4 Umldésungen bei Konvektion im laugegefilliten Porenraum

5.4.1 Motivation und Zielsetzung

Wenn die Zulaufrate hinreichend hoch ist, wird der gesamte Porenraum mit Lauge auf-
geflllt. Die Restluft wird durch den Druck, der in einem solchen Fall ansteht, so stark kom-
primiert, daf3 sie keine Rolle mehr spielt. Aufgrund der durch den Temperaturgradienten
bedingten Ortsabhéngigkeit der Laugendichte kann es dann zu Konvektionsbewegungen

kommen. Da die Salzléslichkeit ebenfalls von der Temperatur abhéngt, bewirken solche
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Konvektionswalzen Salzumlagerungen, durch die eine evtl. bestehende verdichtete Salz-
schicht weiter verstarkt oder aber auch abgebaut werden kénnte. Diese Effekte zu unter-
suchen, war die Zielsetzung des Experiments IV. Darin wurde eine laugegesattigte
Salzgrusschuttung einem inhomogenen Temperaturfeld unterhalb der Siedetemperatur
ausgesetzt, um eine thermische Konvektionsbewegung zu erzwingen. Von dem Versuch
werden Erkenntnisse Uber Lage und GréBe der sich bildenden Verdichtungs- und Auflok-
kerungsbereiche sowie Uber deren Porositat und Permeabilitdt erwartet. Abbildung 5.22

zeigt ein Schema der Randbedingungen und physikalischen Effekte.

7
é
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/
/
-
-
-
2
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Abb. 5.22: Randbedingungen und physikalische Effekte beim Experiment IV

5.4.2 Experimentelle Randbedingungen

Eine Abschéatzung Uber die Raleigh-Zahl [B-1] ergab, daf3 der vertikale Temperaturgradi-
ent allein nicht zu einer Konvektionsbewegung fuhrt. Daher wurde im Experiment, analog
den Verhéltnissen, die in einer realen Einlagerungsstrecke erwartet werden, zusatzlich
ein horizontaler Gradient aufgepragt, der um einen Faktor 2 - 3 geringer als der vertikale

Gradient war. Die daraus resultierende Wéarmestromdichte im Experiment ist um einen
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Faktor in der GréBenordnung von 10 gréBer, als sie in einer realen Strecke zu erwarten
ist. Demzufolge ist dort mit einem entsprechend langsameren Ablauf der Konvektions-

und Umlagerungsvorgéange zu rechnen.

5.4.3 Versuchsaufbau

Das Experiment wurde in einer Apparatur durchgefuhrt, die sich vom Versuchsaufbau der
Experimente | bis Il in einem wesentlichen Punkt unterschied. Wéhrend dort jeweils eine
mdglichst adiabatische Sdulenwandung angestrebt wurde, war hier ein definierter War-
meabfluB3 nach auBen zur Einstellung des horizontalen Temperaturgradienten erforder-
lich. Zur Realisierung desselben wurde die Sdule mit einem Mantel aus einer Kunststoff-
VerguBmasse von bekannter Warmeleitfahigkeit (0,4 W/(m K)) umgeben, welcher von
auBen auf 25 °C gekihlt wurde. Die Heiztemperatur wurde analog zu Experiment Il auf
105 °C eingestellt.

Da es sich in vorausgegangenen Versuchen als problematisch erwiesen hatte, den inne-
ren Salzkérper gegen den Einbruch von Kuhlwasser zu schiitzen, wurde im Experiment
[11-3 schlieBlich eine Schlauchkihlung realisiert. Der Aufbau ist schematisch in Abb. 5.23

dargestellt.

5.4.4  Versuchsdurchfuhrung und -ablauf

Im ersten Versuch war der AuBBenraum mit auf 25 °C temperiertem Kuhlwasser gefullt.
Aufgrund der hohen Temperaturdifferenzen im unteren Bereich konnte jedoch nicht ver-
hindert werden, dal3 es nach einer Versuchslaufzeit von 420 Stunden zu einem Durch-
brechen des Kihlwassers in den Probenraum und damit zu massiver Salzauflésung von
auBen her kam. Dieser Versuch war daher nicht sinnvoll auszuwerten. Auch beim Expe-
riment V-2 kam es zu Stérungen. Erst im dritten Versuch wurde ein stérungsfreier Ablauf
erreicht. Dabei wurde zur Kiihlung eine Schlauchwicklung verwendet. Kurzzeitige, lokal
begrenzte Temperaturerhbhungen wahrend des Versuchs lieBen darauf schlieBen, dal3
es zeitweilig zu einseitigen MeBstérungen gekommen war. Der Versuch wurde nach ca.

18 Tagen beendet.
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Abb. 5.23:  Versuchsaufbau fir Experiment V-3

5.45 Modellierung

Thermische Einphasenkonvektion von Flissigkeiten in geséttigten porésen Medien ist
ein gut verstandenes, theoretisch faBbares Phdnomen [11, 9, 15]. Hierzu existieren veri-
fizierte und validierte numerische Codes, so daf fur die Modellierung des Experimentes
IV eine spezielle Eigenentwicklung nicht erforderlich war. Stattdessen wurde auf das in
dieser Beziehung bewé&hrte Programm SWIFT (Simulator for Waste Injection, Flow and
Transport) [9, 3] in der Version GSF-2 zurilickgegriffen, das ab 1975 von der amerikani-
schen Firma INTERA, spéter an der TU Berlin und schlieBlich am Institut fur Tieflagerung
der GSF in Braunschweig, dem Vorlaufer des heutigen Fachbereichs Endlagersicherheit
der GRS, entwickelt und gepflegt wurde. Die im vorliegenden Fall bedeutsamen Effekte
der Salzumlagerung aufgrund der Temperaturabhangigkeit der Loslichkeit gehdren aller-

dings nicht zum Leistungsumfang des Programms. Weil es sich dabei aber um gegen-
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Uber der Konvektion langsam ablaufende Vorgange handelt, war es méglich, sie um den
bestehenden Code sozusagen herumzuprogrammieren, ohne diesen zu veréndern.
Dazu wurde ein Steuercode erstellt, der periodisch das Programm SWIFT aufruft und an-
schlieBend unter Annahme konstanter Konvektionsverhéltnisse fir eine gewisse Zeit die
Umlagerungen berechnet, die dann in den folgenden SWIFT-Lauf Eingang finden. Auf
diese Weise konnten die Zeitentwicklungen von Temperatur- und Strémungsfeld sowie

der Porositatsverteilung bestimmt werden [B-1].

Die Warmeleitfahigkeit im Modellgebiet wurde konstant mit 2,0 W/(m K) angesetzt. Die-
ser Wert ist durch die Warmeleitfahigkeitsmessungen an feuchtem Salzgrus [B-2] be-
grindet. Die Variabilitdt der Warmeleitfahigkeit in Abhangigkeit von der Porositat wurde
aus programmtechnischen Grinden nicht beriicksichtigt, sie durfte jedoch bei feuchtem

Salzgrus hinreichend gering ausfallen, um ihre Vernachlassigung zu rechtfertigen. Um

Achse T=25°C

Temperaturrand

A =2W/(mK) 1 [A,=04
- 1 =02

|Dg =25 % S

Tko =210-12 m?7

0I

CDO=0
k0=0

0,9 (DO =0 kO

A

T120x(20+3+10) Bldcke

Tir=6,6cm
M h=12cm
(11
T=105°C

Abb. 5.24:  Modellierung von Experiment [V-3

der Temperaturmessung an der AuBenwand des Glaszylinders Rechnung zu tragen, wur-
de dieser mitmodelliert, wobei die Warmeleitfahigkeit gemani der Herstellerangabe mit

0,9 W/(m K) eingesetzt wurde. Die VerguBmasse wurde entsprechend der Herstelleran-
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gabe mit einer Warmeleitfahigkeit von 0,4 W/(m K) modelliert. Zur besseren Anpassung
an die experimentellen Ergebnisse wurde dieser Wert als Variation auf die Halfte redu-
ziert. Die Konzeption der Modellierung ist in Abb. 5.24 dargestellt. Die Rotationssymme-

trie wurde durch eine zylindrische Modellierung bertcksichtigt.

5.4.6 Ergebnisse

Sowohl die Experimente als auch die Modellrechnungen zeigen, daf sich das Tempera-
turfeld nach einer kurzen Einstellungsphase zeitlich kaum verandert. Es ist somit davon
auszugehen, daf3 dieses praktisch allein durch die Wé&rmeleitung bestimmt wird und
durch andere Prozesse nicht wesentlich beeinflut wird. Die Temperaturmessungen im
Experiment V-3 (Abb. 5.25) zeigen zeitweilige, lokal begrenzte Abweichungen vom kon-
tinuierlichen Verlauf, die offenbar auf unbeabsichtigte Nebeneffekte zuriickzufiihren sind.
Es ist anzunehmen, daB3 hierfir eine zeitweilige Stérung des Warmekontakts zwischen
den Thermoelementen und der Glaswand (z.B. aufgrund thermischer Spannungen) ver-
antwortlich ist. In Abbildung 5.26 sind die am AuBenrand des Glaszylinders sowie an zwei
MeBstellen entlang der Zentralachse im Modellgebiet gemessenen Temperaturen den
berechneten Temperaturkurven gegeniibergestellt. Die Ubereinstimmung am AuBenrand
ist zufriedenstellend, wenn eine verringerte Warmeableitung durch den Kunststoffmantel
unterstellt wird. Die Temperaturen im Innern sind dagegen - insbesondere im oberen
Bereich - etwas héher, als die Modellrechnungen erwarten lassen. Eine zufriedenstellen-

de Erklarung fur diese Abweichungen kann derzeit nicht gegeben werden.

Die Modellrechnungen zeigen in der unteren Halfte der Probe einen Salztransport vom
Rand in die Mitte, d. h. am &uBBersten Rand kommt es zu Auflockerungen bis hin zu offe-
nen Hohlrdumen (nach langerer Modellzeit), wogegen in einem gréBeren Bereich im Zen-
trum eine Verdichtungszone prognostiziert wird. Diese Prozesse sind so zu verstehen,
daf3 dort, wo die thermische Konvektion eine Strémung in Richtung des Temperaturgra-
dienten erzeugt, Salzauflésung erfolgt, wahrend dort, wo die Stromung dem Gradienten
entgegengesetzt ist, Abscheidung stattfindet. Aufgrund der dort abnehmenden Permea-
bilitat wird die Strémung mit der Zeit aus dem verdichteten Bereich herausgedrangt, so
daf dieser sich nach auBen hin ausdehnt. Abb. 5.27 zeigt die Porositatsverteilung und

das Strémungsfeld nach einer dem Experiment entsprechenden Modellzeit von 20 Ta-
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gen, wobei im rechten Teilbild die Annahme einer um den Faktor 2 reduzierten Warme-
leitfahigkeit im VerguBmantel bertcksichtigt wurde. Die verdichteten und aufgelockerten

Bereiche sind dann schwécher ausgepragt.

Die vorhergesagten Umldseprozesse konnten im Experiment nicht nachgewiesen wer-
den. Stattdessen wurde eine radial nahezu homogene Verdichtung in der unteren Pro-
benhélfte und eine Auflockerung in der oberen sowie eine schmale Verdichtungszone am
oberen Rand beobachtet (Abb. 5.28 bis 5.30)2. Fir den Probenabschnitt von 0-50 mm

wurde eine Porositat von 22 % und eine Permeabilitat von 2,3-10° 12 M2 ermittelt.

Fur diese experimentellen Ergebnisse konnte keine plausible physikalische Interpretation

gefunden werden.

2 Die Computertomogramme sind kontrastverstérkt dargestellt, damit die relativ geringen Dichteunter-

schiede besser sichtbar werden. Die im Vertikalschnitt erkennbare helle kreuzférmige Struktur kann nicht
als reale Dichtevariation interpretiert werden, da sie in den horizontalen Aufnahmen nicht erkennbar ist.
Sie wird als Reflexionsstérung durch den Alublock gedeutet.
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Abb. 5.28:  Computertomographische Horizontalschnitte des Probenkérpers 1V-3
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Abb. 5.29:  Computertomographischer Vertikalschnitt des Probenkdrpers 1V-3
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vom Experimentl V-3

5.4.7 Ubertragung des Modells auf die Geometrie einer realen Strecke

Da konvektionsbedingte Umldseprozesse mit dem fir das Experiment IV entwickelten
gekoppelten Rechenmodell sehr gut zweidimensional bestimmt werden kdénnen, lag der
Gedanke nahe, derartige Rechnungen auch fir eine der realen Strecke ndherkommende
Modellgeometrie, die sich dem Laborexperiment entzieht, durchzufiihren. Dies wurde ge-
man Abbildung 5.31 unter Ausnutzung der Symmetrie des Streckenquerschnitts reali-
siert. Der Polluxbehélter wurde dabei durch eine treppenartige Struktur angenéhert, weil
das Programm SWIFT nur Rechteckgitter zulaBt. Zur Darstellung der Randbedingung

wurde ein weiter Bereich des umgebenden Steinsalzes mitmodelliert.

Die Anfangsporositat wurde mit 34 % angenommen. Um eine realistische Anfangstem-
peraturverteilung zu erhalten, wurde Uber einen Modellzeitraum von drei Jahren nur die
Warmeleitung berechnet und angenommen, daf3 es danach zu einer instantanen voll-

standigen Laugenflutung der Strecke kommt.
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Abb.5.31:  Modellgeometrie zur Darstellung einer realen Strecke

In Abbildung 5.32 sind die resultierenden Porositatsverteilungen und Strémungsfelder fur
50 bzw. 250 Tage nach diesem Zeitpunkt gegenibergestellt. Man sieht, dal3 es an den
Streckenwanden, vornehmlich im unteren Bereich, bis an den Polluxbehéalter heran zu
Versatzaufldésung kommt, wéhrend sich an der Oberseite des Behélters eine Verdich-
tungszone ausbildet. Diese erscheint durch einen schmalen Kanal unterbrochen, es kann
jedoch nicht ausgeschlossen werden, daf3 es sich dabei um ein numerisches Artefakt
handelt.

Aus diesen Rechnungen kann geschlossen werden, daf3 es unter realen Bedingungen
konvektionsbedingt zwar zu verdichteten Schichten in Behalterndhe kommen kann; das
hierfir benétigte Salz wird aber in anderen Bereichen aufgeldst, so daf3 die Strémung in
diese abgedrangt wird. Der Kontakt von Lauge mit dem Behélter kann durch diese Vor-

gange nicht unterbunden werden.
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Abb. 5.32: Berechnete Porositatsverteilung und Stromungsfeld im realen Strecken-

querschnitt nach 50 (links) bzw. 250 (rechts) Tagen

55 Umlésungen beim LaugenzuflulR in eine grofRe Saule

5.5.1 Motivation und Zielsetzung

Das Experiment Il hat bereits einen Eindruck von den Vorgéngen geliefert, die im unmit-
telbaren Zusammenhang mit dem Laugenzufluf3 in den thermisch beeinfluBten Versatz
stehen. Diese Vorgange sollten in einem weiteren Experiment in gréBerer Geometrie und
unter Einsatz erweiterter MeBtechnik noch eingehender untersucht werden. Dabei soll-
ten auch die zeitlichen Abldufe der Transportprozesse von Dampf und Lauge sowie der
Dichteveranderung registriert werden. Hierfur wurde das Experiment V konzipiert, wobei

eine noch vom Vorlauferprojekt vorhandene Saule verwendet werden konnte. Da das
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Experiment von vornherein auf verdampfungsdominierte Verhaltnise ausgelegt war und
sich beim Experiment Il bereits gezeigt hatte, daB dieser Fall modelltheoretisch kaum zu

erfassen ist, wurde auf eine Modellierung des Experimentes V ganz verzichtet.

Von dem Experiment wurden folgende Erkenntnisse erwartet:

- eine prinzipielle Bestatigung der Ablaufe des Experiments II-2,

- detailliertere Einsicht in die Vorgénge,

- Aussagen Uber mégliche maBstabsbedingte Unterschiede zum Experiment 11-2,
- Aussagen Uber die zeitliche Entwicklung der Dichte- und Feuchteverteilung,

- Aussagen Uber die Porositat und Permeabilitét der dichtesten Schichten.

5.5.2 Experimentelle Randbedingungen

Das Experiment wurde mit seitlicher Beheizung durchgefiihrt, so daf3 das Temperaturfeld
praktisch unverénderlich aufgepragt war. Der Temperaturgradient wurde dabei auf ca.
100 K/m eingestellt, was die Verhaltnisse in einer realen Einlagerungsstrecke oberhalb
des Behélters ungefahr um einen Faktor 5 Ubertrifft. Die rAumlichen und zeitlichen Tem-
peraturverldufe sind in den Abbildungen 5.33 und 5.34 dargestellt. Um die Versuchslauf-
zeit in einem akzeptablen Rahmen zu halten, wurde eine Zulaufrate von 24 ml/d gewabhlt,
was auf die Querschnittsflache bezogen einem Laugenzutritt von ca. 4,8 1/(d m2) ent-
spricht. Verglichen mit tatsachlich zu erwartenden Zulaufraten ist dieser Wert gering, er
liegt jedoch bereits deutlich oberhalb der Grenze zwischen verdunstungs- und verdamp-
fungsdominierten Verhéltnissen. Die Zulaufrate war identisch mit derjenigen vom Expe-
riment 11-2, die gesamte Versuchslaufzeit jedoch etwa um einen Faktor 10 héher und der

Temperaturgradient etwa um die Halfte kleiner.

- 66 -



130 -

120 — - _ -

] Beginn -

110 4 > — — — — Ende -

. 100 — =
o ] :
5 90 =
I . B
[} L
g %0 :
2 ] -
70 — —

60 — —

50 — —

40 ] T ‘ T T T T ‘ T T ‘ T N

\
0 0.2 0.4 0.6 0.8
Hohe Uber Saulenboden [m]
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5.5.3 Versuchsaufbau

Das Experiment wurde in einer salzgrusgefullten Glasséule von 1 m H6he und einem

Durchmesser von 8 cm durchgefiihrt. Die Beheizung erfolgte von der Seite durch zwei

Heizmanschetten, dadurch wurde ein weitgehend konstanter Temperaturgradient Uber

die Versuchslaufzeit erreicht (Abb. 5.33). Die Saule besal3 auf 16 Ebenen Durchfihrun-

gen fur MeBvorrichtungen. Es kamen vier MeBverfahren zum Einsatz:

- Temperaturmessung:
Mittels auf allen MeBebenen angebrachter Thermoelemente konnte die Tempera-
tur entlang der Zentralachse orts- und zeitabhangig registriert werden.

- Elektrische Leitfahigkeitsmessung:
Durch jeweils zwei Paare von gegenuberliegenden Elektroden auf jeder Mef3ebene
wurde orts- und zeitabhangig die elektrische Leitfahigkeit bestimmt. Aus diesen
MeBwerten kann auf den Feuchtigkeitsgehalt geschlossen werden. Technisch be-
dingt handelt es sich dabei um Mittelwerte Uber jeweils einen zylindrischen Bereich
von 8 cm Durchmesser und 2-3 cm Hohe. Das Verfahren liefert nur oberhalb ca.
15 % Porenraumsattigung verlaBliche Feuchtewerte.

- Time-Domain-Reflektometrie (TDR):
Dieses MeBverfahren nutzt die Abhangigkeit der Ausbreitungsgeschwindigkeit
elektromagnetischer Wellen von der Dielektrizitdtskonstante aus. Da diese stark
vom Wassergehalt des Versatzes abhangt, kann ebenfalls auf die Feuchtigkeit ge-
schlossen werden. Als MeBsonden dienen dreifach gegabelte Wellenleiter, die im
Experiment auf jeder zweiten MeBebene angebracht waren. Jede dieser Sonden
erfaBte einen zylindrischen Bereich von ca. 5 cm Durchmesser mit horizontaler
Achse. Mit der TDR sind Wassergehalte zwischen 0 und ca. 77 % des Porenrau-
mes mefbar.

- Gamma-Absorptionsmessung:
Die Absorption von Gammastrahlen ist proportional zur Dichte des durchstrahlten
Mediums. Dieser Effekt erlaubt eine Messung der Gesamtdichte (Salz und Lauge)
wahrend des Versuchs. Die eingesetzte MeBanlage erfaBt Dichteschwankungen
zwischen ca. 1,2 und 2,2 g/cm3 bei einer Empfindlichkeit von 0,04 g/cm3, gemittelt
uber einen raumlichen MeBbereich von 40 mm Breite und 4 mm Hbhe. Mittels einer
computergesteuerten Vorrichtung wurde die MeBeinrichtung im Lauf von 4,5 Stun-
den an der Saule entlanggefahren und damit der gesamte salzgrusgefulite Bereich
erfaf3t.
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Beide Saulenenden wurden dampfdurchlassig ausgelegt, der austretende Dampf wurde
kondensiert und gesammelt. Abbildung 5.35 zeigt ein Schema des Mef3aufbaus. Dieser
und die eingesetzten MeBverfahren sind im experimentellen Bericht [B-5] ausfuhrlich be-

schrieben.
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Abb. 5.35:  Versuchsaufbau Experiment V
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5.5.4  Versuchsdurchfihrung und -ablauf

Die Laugenzugabe erfolgte mit einer Zulaufrate von 24 ml/Tag Uber einen Zeitraum von
insgesamt 908 Stunden. Zu diesem Zeitpunkt war der Porenraum gefillt, weitere Lau-
genzugabe héatte zum Uberlaufen gefiihrt. Der Versuch wurde jedoch ohne Zulauf noch
bis zum Zeitpunkt t = 3740 h fortgesetzt. Zwischen der 200. und der 460. Versuchsstunde
wurde am unteren S4ulenende eine Gesamtmenge von 65 ml Fllssigkeit aufgefangen,
in den folgenden 46 Stunden fielen 97 ml an. Die Flissigkeit wurde durch ihren extrem
geringen Salzgehalt als kondensierter Dampf identifiziert. Danach war nur noch gering-
fugiger Dampfaustritt nachweisbar, bis zum Versuchsende wurden weitere 15 ml Kon-

densat aufgefangen.

Unmittelbar nach dem Entfernen der Heizmanschetten wurde im mittleren Sdulenbereich
ein laugegefllter Hohlraum sichtbar, der etwa ein Viertel des S&ulenquerschnitts ein-
nahm. Die dort befindliche Lauge befand sich noch im Siedeprozef3. Dieser Hohlraum

befand sich genau in dem Bereich, in dem mit 108 °C die Siedetemperatur herrschte.

55,5 Ergebnisse

Die Gesamtsaule wurde nach Versuchsende computertomographisch untersucht. Auf-
grund der Abmessungen waren dabei jedoch nur Horizontalschnitte mdglich, abgesehen
von einer vertikalen Gesamtdurchleuchtung (Abb. 5.36, links). Dort ist zu erkennen, daf3
es im Zutrittsbereich zur Bildung eines Lésungskanals aufgrund der Nachlésung durch
die sich erwdrmende Lauge gekommen ist. Ahnliches war schon im Experiment -2 be-

obachtet worden.

Abbildung 5.37 zeigt die vertikale Dichteverteilung nach Versuchsende als Gegenlber-
stellung der MeBwerte des Computertomographen mit denen der Gamma-Absorptions-
messung. Die Einbaudichte lag bei 1,44 g/cms. Die lokalen Abweichungen zwischen
beiden Kurven sind auf die unterschiedlich groBen Bereiche zurtickzufihren, die mit den
beiden Verfahren jeweils fiir einen MeBwert erfaBt werden. In der Nahe der Siedelinie
(bei 400 mm Hdhe) ist diese Abweichung besonders augenfallig: hier befindet sich eine

stark verdichtete Zone (Porositat ca. 8 %) unmittelbar neben dem schon optisch beob-
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achteten offenen Hohlraum; letzterer dominiert die Gamma-Messung, wahrend der CT-

MeBwert aus dem Verdichtungsbereich stammt. Aus den gleichen Grinden ist die ,Lau-

genzulaufkaverne® bei ca. 775 mm an der Gamma-MeBkurve deutlich erkennbar, wéah-

rend sie bei der CT-Messung nicht ins Gewicht fallt. Beide MeBverfahren zeigen aber

Ubereinstimmend eine Verdichtung unterhalb der Siedelinie (d. h. oberhalb der Siede-

temperatur) auf ca. 1,85 g/cm3, entsprechend etwa 20 % Porositét. Die erhdhte Dichte

unterhalb von 200 mm ist auf Restlauge zurtickzufihren, die sich nach dem Abschalten

der Heizung dort angesammelt hat.
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In Abbildung 5.38 ist die Zeitentwicklung der Feuchteverteilung nach den Leitféahigkeits-

meBdaten dargestellt. Dabei wurde aus Griinden der besseren Auflésung in der Anfangs-

phase ein logarithmischer ZeitmaBstab gewahlt. Zur besseren Ubersichtlichkeit wurden

die Kurven numerisch geglattet. Man erkennt ein von Me3ebene zu MeBebene verzéger-

tes Ansteigen der Feuchte bis jeweils ein anndhernd konstanter Wert angenommen wird.

Lediglich knapp Uber dem Siedebereich (500 mm) steigt der Feuchtegehalt weiterhin

gleichmaBig an. An der Siedelinie selbst (400 mm) zeigen die MeBwerte erwartungsge-

man einen extrem unregelméaiigen Verlauf (die scheinbare Schwingung ist ein Effekt der
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numerischen Glattung, tatsachlich registrierte MeBwerte Uber 1 lassen auf ein Versagen
des MeBverfahrens unter Siedebedingungen schlieBen). Unterhalb der Siedelinie ist nur
sehr geringe Feuchtigkeit nachweisbar, die auf kondensierenden Dampf zuriickzufihren
ist. Nach Ende der Zulaufphase (900 h) nimmt der Feuchtegehalt in allen Bereichen ober-
halb der Siedelinie Uberall ungefahr denselben gleichbleibenden Wert (ca. 0,24) an. Dies

deutet auf die Einstellung eines Zweiphasen-Gleichgewichts hin.
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Abb.5.38:  Zeitentwicklung der Feuchteverteilung im Experiment V (aus Leitfahig-

keitsmessung)

5.6 Umldésungen und Transport von Fremdmineralien im laugegefillten Poren-

raum bei hohen Temperaturen

5.6.1 Motivation und Zielsetzung

Im Salzversatz einer realen Einlagerungsstrecke ist ein gewisser Anteil von Fremdmine-

ralien, insbesondere Sulfaten enthalten. Prinzipiell erscheint es méglich, da3 derartige

Bestandteile aufgrund ihrer von denen des NaCl-Salzes verschiedenen Lésungseigen-
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Abb.5.36:  Computertomogramme vom Experiment V
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schaften die Transport- und Umldéseprozesse im thermisch beeinfluBten Salzversatz in
signifikanter Weise beeinflussen. Um dies zu untersuchen, wurde ein spezielles Experi-
ment geplant, bei dem in mehreren Teilversuchen neben gezielten Salzverunreinigungen
auch hdéhere Temperaturen zu betrachten waren. Das Experiment wurde in Form eines
Unterauftrages durchgefiihrt und gesondert dokumentiert [B-4]. Eine Modellierung war
fur diese Prozesse nicht vorgesehen und aufgrund der schwer darstellbaren Randbedin-

gungen im Experiment auch nicht méglich.

Das Experiment sollte neben einer Aussage Uber den Einflu3 von Fremdmineralien auf
die Prozesse auch Erkenntnisse Uber diffusive Salzumlagerungen liefern. Derartige Vor-
gange werden einerseits durch die hohen Temperaturgradienten begulnstigt, andererseits
war Konvektion im Experiment aufgrund der geringen Ampullendurchmesser ausge-
schlossen, so daf fur die beobachtbaren Transportprozesse nur der Diffusionseffekt ver-

antwortlich sein kann.

5.6.2 Experimentelle Randbedingungen

Die verwendeten Salzmischungen mit 2 % Anhydrit (CaSQO,) bzw. Kieserit (MgSQO,) stel-
len realitdtsnahe Mischungsverhaltnisse dar. Die Prozesse wurden durch die Vorgabe
auBerst geringer Querschnitte (ca. 1 cm2) bei einer L4nge von ca. 60 cm gewissermal3en
in eine Dimension gezwungen, woraus einerseits eindeutigere Ergebnisse resultierten,
andererseits aber auch eine eingeschréankte Ubertragbarkeit auf mehrdimensionale und

groBréaumige Streckengeometrien folgt.

5.6.3 Versuchsaufbau

Es wurde eine Reihe von Teilexperimenten mit jeweils etwas unterschiedlichen Versuchs-
bedingungen durchgefihrt. Die laugegeséattigten Salzgrusproben mit jeweils etwas un-
terschiedlichen Kornspektren sowie verschiedenen Sulfatbeigaben (2 % Anhydrit oder
Kieserit homogen verteilt bzw. in Form einer Schicht) wurden weitgehend restluftfrei in
dinne Glasampullen mit Innendurchmessern zwischen 3,5 und 17 mm und Langen bis

zu 60 cm eingeschmolzen. Diese wurden in speziell konstruierten Ofen jeweils einem
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Temperaturgradienten zwischen ca. 100 und 200 °C ausgesetzt, wobei zwei verschiede-
ne Ofentypen zum Einsatz kamen. Fur die meisten Teilexperimente wurde ein vertikal
oder horizontal orientierter Zweizonenofen verwendet, der jedoch keine Beobachtung
wéahrend des Versuchs zulie3. Zwei Teilversuche wurden in einem vertikalen Glasofen
durchgefiihrt, bei dem eine visuelle Versuchsverfolgung méglich war. Da die Ergebnisse
der einzelnen Teilversuche sich nur in Details unterschieden, soll an dieser Stelle lediglich
auf die Glasofenexperimente Uberblickartig eingegangen werden, fir weitere Details sei

auf den auf der Begleit-CD enthaltenen MefRbericht [B-4] verwiesen.

Koptheizung;

kann zur zusitzlichen Beheizung
des oberen Bereiches der Ampulle
genutzt werden
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Abbildung 5.39 zeigt die Konstruktion des Glasofens. Um im oberen Bereich der Ampulle
Siedevorgange zu unterbinden, wurde in einem Teilversuch eine Kopfheizung verwendet,

die fur den Aufbau eines hinreichend hohen Druckes im Kopfbereich sorgte.

5.6.4  Versuchsdurchfiihrung

Das Glasofenexperiment wurde zunachst ohne Kopfheizung durchgefiihrt, wobei eine
9-mm-Ampulle mit Salzgrus und homogener Anhydritbeimischung von 2 % verwendet
wurde. Zur besseren Sichtbarkeit war der Lauge ein chemisch inerter Farbstoff zuge-
setzt. Wahrend des Versuchs wurden deutliche Siedeerscheinungen im oberen Bereich
beobachtet. Da von diesem Effekt erhebliche Einflisse auf das Experiment zu erwarten
waren, wurde der Versuch nach einer Laufzeit von 3 1/2 Wochen abgebrochen und die
Ampulle entnommen. Beim Wiederholungsversuch wurde das Sieden durch Einsatz der
Kopfheizung verhindert, auBerdem wurde anstelle von Anhydrit Kieserit eingesetzt. Die-
ser Teilversuch lief Gber einen Zeitraum von 3 Monaten. Fir einen Zeitraum von 6 Tagen
wurde zwischendurch die Kopfheizung abgeschaltet, um den Einflu3 dieser MaBnahme

zu beurteilen.

Nach der Entnahme wurden die Ampullen zunachst auf Raumtemperatur abgekuhlt und
anschlieBend bei -20 °C eingefroren. Auf diese Weise konnten die Proben in ca. 2 cm
lange Stlcke zerschnitten werden. Nach dem Auftauen wurde die Flissigkeit vorsichtig
abgesaugt und die Restfeuchte im Exsikkator entfernt. Die Probenstlicke wurden einer

réntgenographischen halbquantitativen Bestimmung des Sulfatgehalts unterzogen.

5.6.5 Ergebnisse

Abbildung 5.40 zeigt den Verlauf der Temperatur und der damit korrelierten Dichte der
gesattigten NaCl-Lésung im Experiment VI-G14, d. h. in dem Teilversuch mit Kopfhei-
zung. Im oberen und unteren Bereich der Ampulle gibt es jeweils einen starken Tempe-
raturgradienten. Im Zeitverlauf wurde in diesen beiden Zonen jeweils zunachst eine Salz-

auflésung beobachtet. Spater kristallisiert der untere Bereich wieder zu. Im mittleren
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Bereich, Uber den die Temperatur wéhrend des Versuchs ungefahr konstant war, wurde
eine deutliche Kornvergréberung beobachtet, welche auf den Effekt der Ostwald-Reifung

(groBBe Kristalle wachsen auf Kosten kleinerer) zurlickzufiihren ist.
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Abb. 5.40:  Temperatur- und Laugendichte im Glasofenexperiment mit Kopfheizung

44 % 10% 44% 10% 100% 10%

Korn unverindert gewachsenes Salz Kornvergrberung gewach- vollstindig mit gewachsenes
infolge einer senes Lauge erfiillter Salz
Ostwald-Reifung Salz Raum
< 28,4 cm |

Abb.5.41:  Schematische Darstellung der Salzumlagerungen nach Versuchsende

beim Glasofenexperiment mit Kopfheizung
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In Abbildung 5.41 ist schematisch die Porositatsverteilung im mittleren Ampullenbereich
nach Versuchsende dargestellt. In einem gewissen Bereich unmittelbar unterhalb der
Kopfheizung wurde die vollstandige Auflésung des Salzes festgestellt, beiderseits davon
wurde gewachsenes Salz festgestellt, dessen Porositat zu 10 % abgeschatzt wurde. Die-
se Beobachtung bestatigt den Effekt der Salzauflésung bei Laugenbewegung in heil3ere
Bereiche und der Ausféllung bei Bewegung in kiihlere Bereiche. Diffusionsvorgange fih-
ren zu einer Wanderung des Salzes von hei3eren in kéltere Zonen. Da die Experimente
im Horizontalofen ohne Gravitationseinflu3 vergleichbare Ergebnisse geliefert haben, ist
davon auszugehen, daf3 dieser Effekt vorrangig flr die Salzumlagerungen verantwortlich

ist.

Sulfatverkrustungen konnten visuell nicht festgestellt werden. Lediglich am Boden des
vollstdndig ausgelésten Bereiches wurde eine lockere Sulfatschicht beobachtet, die of-
fenbar durch Sedimentierung aus der dartiberliegenden Lauge entstanden ist. Allgemein
kann - auch aufgrund der Ergebnisse der anderen Teilexperimente - festgestellt werden,

daf3 die Sulfatanteile keinen wesentlichen EinfluB3 auf die Umldseerscheinungen haben.

5.6.6  SchlulZfolgerungen

Die Experimentgruppe VI wurde so konzipiert, daf3 bestimmte Einzeleffekte unter extre-
men Temperaturgradienten besonders stark hervortreten, die Proze3abldufe wurden da-
bei durch den Einsatz von Ampullen mit sehr geringen Durchmessern gewissermaf3en in
eine Dimension gezwungen. Die Ergebnisse sind daher auf die Verhaltnisse in einer rea-
len Einlagerungsstrecke nicht direkt Gbertragbar. Es kann jedoch gefolgert werden, daf3
Sulfatverunreinigungen im Versatz auch dort keine Rolle spielen werden und bei der Pro-
gnose und Bewertung der Vorgdnge wéhrend und nach einem Laugenzutritt nicht bertck-
sichtigt werden missen. Weiterhin wird bestatigt, da3 sich das Salz im Temperaturgra-

dienten durch Diffusion in kiihlere Bereiche bewegt und dort abscheidet.
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5.7 Vergleich der Porositaten und Permeabilitaten

An den Probenkérpern der Experimente | bis IV wurden Porositéats- und Permeabilitats-
messungen durchgefihrt [B-5, B-3]. In Abbildung 5.42 sind diese MeBwerte in doppel-
logarithmischer Darstellung zwei Regressionskurven gegenlbergestellt, die aus einer
grofBen Zahl von Porositats-Permeabilitdts-Messungen an Salzgrusproben als beste Be-
schreibungen des Zusammenhanges abgeleitet wurden. Dabei ist zwischen trocken und
feucht kompaktiertem Salzgrus unterschieden worden, weil die Funktionsparameter fir

diese beiden Falle signifikant voneinander abweichen [12].
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Abb.5.42:  Gegenlberstellung der Porositats-Permeabilitats-MeBwerte aus den Ex-

perimenten | bis IV mit statistischen Bestwerten.

Die MeBwerte, die einer dritten Kompaktionsart ,Kompaktion durch Kristallisation“ zuzu-
ordnen waren, fugen sich recht gut in dieses Bild ein. Sie scheinen um eine Gerade zu
streuen, deren Steilheit diejenige fir feuchte Kompaktion noch etwas Ubertrifft, jedoch ist

ihre Gesamtzahl zu gering, um hierzu eine definitive Aussage zu machen.
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6 Schluf3folgerungen

Zum Abschluf3 sollen die Ergebnisse der Experimente und Modellrechnungen hinsicht-
lich der Bildung isolierender Schutzschichten zusammenfassend beurteilt werden. Dabei
ist, wie bereits in der Einleitung erwéhnt wurde, mit Zuriickhaltung vorzugehen, da die
Ubertragbarkeit der Ergebnisse von kurzzeitigen Experimenten im LabormaBstab sowie

von stark vereinfachten Modellrechnungen auf die Realitat eingeschrankt ist.

Es wurde festgestellt, daf3 sich unter spezifischen Bedingungen Verdichtungen des Ver-
satzes ausbilden kdénnen, die zu einer zuséatzlichen Barrierenwirkung flhren. Die daftr
verantwortlichen Vorgdnge hédngen empfindlich von den Rand- und Nebenbedingungen
ab. Am Experiment Il wurde deutlich, daB3 z. B. die GréBe der Zulaufrate einen erhebli-

chen EinfluB auf die ProzeBablaufe und die Ausbildung von Verdichtungsbereichen hat.

Aufgrund der Komplexizitat der Zusammenhéange ist es nicht mdglich, diejenigen Bedin-
gungen, unter denen ausgedehnte Verdichtungsbereiche mit Barrierenwirkung entste-
hen kdnnen, genau zu spezifizieren. Im Experiment Ill wurden Salzumlagerungen beob-
achtet, die mit validierten physikalischen Theorien nicht zu erfassen und damit auch nicht

auf reale Verhéltnisse Ubertragbar sind.

Einmal entstandene Verdichtungen sind nicht notwendigerweise stabil. Die Modellierung
zum Experiment IV sowie das Experiment VI haben gezeigt, dal3 sowohl konvektive als
auch diffusive Effekte, sofern sie tber langere Zeitrdume laufen, zu erheblichen Umlage-
rungen fuhren. Konvektive Effekte bewirken vorrangig einen Salztransport zur Warme-
quelle hin, diffusive in die entgegengesetzte Richtung. Somit ist nicht auszuschlieBen,
daf3 auch einmal entstandene Verdichtungen im laugegesattigten Versatz wieder abge-

baut werden kénnen.

Die experimentellen und theoretischen Untersuchungen haben keine Hinweise darauf er-
geben, dal von den verdichteten Bereichen eine starke Barrierenwirkung zu erwarten
ist. Abgesehen von lokalen Effekten wurde die stérkste groBrdumigere Verdichtung im
Experiment Ill gemessen. Dort betrug die Porositat ca. 14 % und die Permeabilitat
210715 m2, Derartige Werte lassen nur eine eingeschrankte zusatzliche Barrierenwir-

kung erwarten. Hierbei ist allerdings zu beachten, dafl3 ausschlieBlich Kurzzeitexperimen-
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te durchgefiihrt wurden. Es besteht die Mdglichkeit, daB3 die in der Realitat langsamer
und wesentlich langer laufenden Prozesse dort starkere Verdichtungen bewirken; eine
eindeutige Aussage hierzu kann aus den Projektergebnissen jedoch nicht abgeleitet wer-
den. In einigen Experimenten wurden in der Nahe der Warmequelle erhebliche lokale
Versatzauflockerungen bis hin zur Ausbildung offener HohlrAume beobachtet. Solche
Hohlrdume kdnnten in der Realitat sogar zur Beschleunigung der Schadstofffreisetzung

fUhren.

Die durchgefihrten Experimente haben in Wechselwirkung mit der theoretischen Model-
lierung das Versténdnis flr die Vorgénge, die beim Laugenzutritt in eine thermisch beein-
fluBte Einlagerungsstrecke ablaufen, vertieft und erweitert. Es bleibt allerdings festzustel-

len, daf3 viele Einzeleffekte noch nicht ausreichend verstanden sind.

In bisherigen Langzeitsicherheitsanalysen wurden zusatzliche Barrierenwirkungen durch
Auf- und Umlésungseffekte in der ZufluBphase nicht berlicksichtigt. Dies bedeutet die An-
nahme eines sofortigen Kontakts zutretender Lauge mit den Abfallbehéltern sowie der
instantanen Ausbreitung mobilisierter Nuklide im gesamten Einlagerungsbereich. Inso-
fern ist diese Vorgehensweise als konservativ einzustufen. Aus den hier dargelegten Pro-
jektergebnissen kénnen keine Erkenntnisse gefolgert werden, die diese Konservativitat
als Ubertrieben erscheinen lassen. Die Vernachlédssigung der Bildung zuséatzlicher Bar-

rieren im Versatz ist als konservative Annahme daher auch weiterhin vertretbar.
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7 Anhang: Physikalische und chemische Daten

Fur die Abschatzungen und Modellrechnungen war eine dokumentierte Basis von rele-
vanten Daten erforderlich. Ein Grofteil dieser Daten konnte aus der Literatur entnommen
werden. Zur Porositatsabhangigkeit der Warmeleitfahigkeit von Salzgrus, insbesondere
unter Feuchteeinfluf3, sind in der Literatur jedoch kaum MeBdaten zu finden. Fir den trok-
kenen Fall konnte auf eine Mef3reihe der GSF aus dem Jahr 1990 zurlckgegriffen wer-
den. Zur Untersuchung der Warmeleitfahigkeit von feuchtem Salzgrus wurde eine spezi-

elle MefRreihe konzipiert, die an der TU Dresden ausgefuhrt wurde [B-2].

Die flr die einzelnen Untersuchungen wichtigen Daten sind im folgenden Ubersichtsartig

zusammengestellt.

7.1 Laugendichte und Léslichkeit

Die Laugendichte hangt von der Temperatur ab. Da die Salzléslichkeit ebenfalls tempe-
raturabhangig ist, ergibt sich fir gesattigte NaCl-Losung eine andere Funktion p (T) als
fir eine Lésung mit fester Konzentration. Messungen aus verschiedenen Quellen zur
Konzentration und Dichte gesattigter Losungen wurden von D’Ans [1] zusammenge-
stellt. Diese Daten sind in Abbildung 7.1 dargestellt. Sie wurden unter uneinheitlichen
Laborbedingungen bestimmt. Unter diesem Aspekt erscheint es wenig sinnvoll, eine for-
male Interpolationskurve nach der Methode der kleinsten Fehlerquadrate zu bestimmen
und dabei offensichtliche ,AusreiBer® genau so zu werten wie andere Messungen.
Ebensowenig kann aus den Daten ein signifikantes quadratisches Glied abgelesen wer-
den. Die Genauigkeit der bei D’Ans angegebenen Interpolationsformel erscheint daher

nicht angebracht. Stattdessen sollte die subjektiv bestimmte Gerade
pL / [kg/l] = 1,209 - 4,29-10* T/ [°C] (12)

genugen. Sie ist in Abbildung 7.1 eingezeichnet.
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Abb. 7.1: Dichte gesattigter NaCl-Lésungen. Die Kreuze sind die Daten aus der
Zusammenstellung von D’Ans, die durchgezogene Linie ist eine subjek-

tive Regressionsgerade.

Die Temperaturabhangigkeit der Loslichkeit von NaCl ist ebenfalls in der Datensamm-
lung von D’Ans enthalten. Dort wird folgende Interpolationsformel angegeben, die Uber

einen weiten Temperaturbereich Gultigkeit besitzen soll:

L / [mol NayCl, /1000 mol H,0] = 54,95 + 0,0012 T/ [°C] + 0,00195 (T /[°C])""?
(13)

Bei der Umrechnung der Léslichkeit auf die Einheit mol/l muf3 die temperaturabhéangige

Dichte p berlcksichtigt werden. Weiter ist zu beachten, daf3 1 mol Na,Cl, 2 mol NacCl,
also 0,11692 kg und 1000 mol H,O 18,015 kg entsprechen:
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K
2p / [F]
L/ [moll] = (14)
0,11692 + 18,015
[ mol NaZCI2 }
1000 mol H2O

7.2 Warmeleitfahigkeit

7.2.1  Steinsalz und trockener Salzgrus

Zur Wéarmeleitféahigkeit von Steinsalz steht eine Reihe von Literaturwerten zur Verfu-
gung. Zur Wéarmeleitféahigkeit von Salzgrus bei verschiedenen Porositaten und Tempe-
raturen ist nur eine bisher unveréffentlichte MeBreihe von Walter, GSF aus dem Jahr
1990 bekannt (Tabelle 7.1) [16]. Weitere Werte wurden im Rahmen des hier beschrie-
benen Projekts an der TU Dresden im Temperaturbereich zwischen ca. 20 und 70 °C
und far Porositaten zwischen 26 und 43 % gemessen [B-2]. Diese liegen in der GréBen-
ordnung von 0,5 W/(m K) und damit im Uberschneidungsbereich etwa um einen Faktor
3 unter denen von Walter. Dies diirfte darauf zurlickzufiihren sein, daf3 bei den Dresde-
ner Messungen Salzgrus von gréberer Kérnung verwendet wurde. Schon diese Abwei-
chungen zeigen, dal3 die Porositat allein kein ausreichendes Charakteristikum far die

Beschreibung der Warmeleitfahigkeit von Salzgrus ist.

Ein phdnomenologisch-theoretischer Ansatz zur Beschreibung der Porositatsabh&ngig-

keit der Warmeleitféahigkeit von Salzgrus wurde von Breidenich [4] entwickelt. Danach

gilt

1 -
Ayt = Ag L9 . (15)
ho(1=(1 = 0)°) + (1 - ¢)

mit
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Tabelle 7.1:

Warmeleitfahigkeit in W / (m K) nach Walter, 1990

Temp. °C

o =31,2%

¢ = 20,0%

o =16,2%

0 =14,3%

¢ = 6,3%

¢ =0,0%

55,70

1,5931

56,76

2,7523

57,50

2,7090

5,2572

57,68

3,2120

57,86

4,0332

57,92

3,3197

93,10

1,4183

94,23

2,4335

95,00

4,5807

96,00

2,3992

97,29

2,9200

97,35

3,6507

100,48

2,8848

133,10

1,2311

135,40

2,1194

138,00

4,1886

138,50

2,0718

140,30

2,4565

141,39

2,4656

141,87

3,1563

156,62

1,1645

158,12

1,9414

162,00

4,0189

164,61

2,3101

165,67

2,3295

166,63

2,9807

168,18

1,9534

187,80

1,0787

189,89

1,8212

197,00

3,7271

198,54

2,0847

200,12

2,0574

201,93

2,6950

203,50

1,7551

-86 -




2
In 3
= ——— , g = Anfangsporositat,

In(1 - ¢g)
ho = Materialkonstante,
Ag = Warmeleitfahigkeit von Steinsalz,

Aesf = effektive Warmeleitfahigkeit von Salzgrus.

Zur Eichung des Modells wurden die MeBwerte von Walter verwendet. Dabei wurden
zur Darstellung von Ag(T) die Werte fiir ¢ = O durch ein Polynom interpoliert. Als An-
fangsporositat wurde 38% angenommen. Die Konstante hy wurde nach der Methode

der kleinsten Fehlerquadrate zu 4,56 bestimmt.

7.2.2 Feuchter Salzgrus

Zur Warmeleitfahigkeit von feuchtem Salzgrus gibt es offenbar keine Literaturwerte. Aus
diesem Grund wurden Messungen an der TU Dresden durchgefiihrt, deren Ergebnisse
auf der Begleit-CD enthalten sind [B-2]. In Abbildung 7.2 sind die MeBwerte zusammen-
gestellt, fur Details sei auf den erwdhnten Bericht verwiesen. Aufgrund dieser Messun-
gen kann man davon ausgehen, daf3 anndhernd laugegeséttigter Salzgrus mit einer

Warmeleitfahigkeit von 2,0 W/(m K) einigermaBen korrekt beschrieben wird.

7.2.3 Lauge

Zur Wéarmeleitfahigkeit von NaCl-Lésungen verschiedener Konzentrationen bei ver-

schiedenen Temperaturen finden sich Daten bei D’Ans-Lax’ [21:

Diese Werte variieren nur wenig und liegen um eine Gré3enordnung unter denen von
Steinsalz. Daraus ist zu folgern, daf3 die Warmeleitung in der Lauge gegenuber der im

Salz keinen wesentlichen Einfluf3 hat. Diese Daten sind daher von geringerer Wichtigkeit.

' Bei der dort angegebenen Einheit pyW/(m K) diirfte es sich um einen Fehler handeln. Ein Vergleich mit

ahnlichen Daten aus anderen Quellen (auch aus demselben Tabellenwerk) legt nahe, dafl mW/(m K) ge-
meint ist. Dies wurde in Tabelle 7.2 bericksichtigt.
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Abb. 7.2: Warmeleitfahigkeit von Salzgrusproben unterschiedlicher Feuchte.
(Feuchteangaben in Gewichts-%)
Tabelle 7.2:  Warmeleitfahigkeit von NaCl-Lésung in W / (m K)
Konzentration in Massen-%
Temp. °C 0 5 10 15 20 25
1,5 0.563 0.559 0.556 0.552 0.549 0.545
20 0.599 0.595 0.590 0.585 0.579 0.572
25 0.608 0.605 0.600 0.594 0.588 0.582
30 0.618 0.611 0.604 0.597 0.590 0.583

7.2.4  Dampf

Wasserdampf hat wie alle Gase eine sehr geringe Warmeleitfahigkeit. Sie hangt von der
Temperatur und vom Druck ab, die Werte (nach D’Ans-Lax) liegen noch einmal um
einen Faktor 20 - 30 unter denen von Wasser. Dies rechtfertigt die komplette Vernach-

lassigung konduktiver Effekte im Dampf.
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7.3 Viskositat

7.3.1  Wasserdampf

Die dynamische Viskositat des Dampfes héangt von der Temperatur und in geringem

Maf3 vom Druck ab. Bei D’Ans-Lax finden sich folgende Werte fir Normaldruck (1 0° Pa):

Tabelle 7.3: Dampfviskositat in 10 kg/(m s)

Temp. °C 100 125 150 175 200 225

Viskositéat 12,3 13,2 14,2 15,2 16,2 17,2

Die Temperaturabhangigkeit ist in diesem Bereich offensichtlich anndhernd linear:

n/[10°® kg/(m s)] = 12,2 + 0,04 (T/[°C] - 100). (16)

Die Druckabhé&ngigkeit der Dampfviskositéat braucht nicht berlcksichtigt zu werden.

7.3.2 Lauge

Die dynamische Viskositat von Lauge héngt ebenso wie die von Wasser in starkem Maf3
von der Temperatur ab. Detaillierte Werte sind bei D’Ans-Lax nur fir Wasser zu finden,
in der folgenden Tabelle sind zum Vergleich Werte aus dem Handbook of Electrolyte
Solutions [10}, S.1603, sowie aus dem Handbook of Chemistry and Physics [17],
S.F-37, angegeben.

Tabelle 7.4: Dynamische Viskositat von Wasser in 10® kg/(m s)

T/ °C 0 10 15 18 20 30 40
D’Ans-Lax 1792 1308 1003 797,7 653,1
HES 1794 1309 1143 1060 1009 802 657

HCP 1787 1307 1139 1053 1002 797,5 652,9
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Tabelle 7.4: Dynamische Viskositdt von Wasser in 10°® kg/(m s)

T/ °C 50 60 70 80 90 100
D’Ans-Lax 547,1 466,8 404,5 355,0 315,0

HES 5563 472 407 358 316 285

HCP 546,8 466,5 404,2 354,7 314,7 281,8

Diese Werte sind in Abbildung 7.3 als In 11/[10'6 kg/(m s)] Uber [K]/T aufgetragen. Die
dort eingezeichnete Regressionskurve ist ein quadratisches Polynom, welches nach der
Methode der kleinsten Fehlerquadrate flr die arithmetischen Mittelwerte der drei Mef3-

reihen bestimmt wurde:

- K KT 2
Inn/[10°® kg/(m s)] = 5,81 - 1,459-10° ¥ +5,227.10° ([T—]) . (17)
7.6 ] ‘ | | -
7.4 -
X 72— N
@ ] -
£ 7 =
2 ] -
© 68 - £
o b C
— 6.6 -
S ] -
7 64— =
g ] C
R 6.2 - —
2 E O D’Ans-Lax F
>  6- & HES -
— ] A HCP =
58 E ————— berechnet a2
5.6 — -
T T T T ‘ T T T ‘ T T T ‘ T T T T ‘ T T T T ‘ T T
0.0026 0.0028 0.003 0.0032 0.0034 0.0036

[K)/Temperatur

Abb. 7.3: Viskositat von Wasser

Im HES, S. 1622, finden sich MeBwerte fir die relative, d. h. auf Wasser bezogene Vis-

kositat n, von gesattigter NaCl-Lésung bei verschiedenen Temperaturen:
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Tabelle 7.5: Relative Viskositat von gesattigter Kochsalzlésung

T/ °C 10 20 25 30 40 50 60
uft 1,979 1,982 1,984 1,985 1,989 1,991 1,993

Die Viskositat der Lauge ist damit Giber den ganzen Temperaturbereich etwa doppelt so
grol3 wie die von Wasser. Es ist schwierig, diese Daten zu extrapolieren, da nicht klar

ist, ob die Abflachung der Kurve bei héheren Temperaturen real ist.

Im Rahmen des hier beschriebenen Projekts wurden von Nitsche Messungen der dyna-
mischen Viskositat von gesattigter NaCl-Lauge flr die Permeabilitatsbestimmung von

Salzproben durchgefuhrt [3]. Die MeBwerte sind in Tabelle 7.6 augelistet.

Tabelle 7.6: Dynamische Viskostat geséttigter NaCl-Lauge nach Nitsche

T/°C 20 40 60 80
n/10-6kg/(ms)| 2150/2120 1430 1120 870

7.4 Dampfdruck

Die Dampfdruckkurve von Flussigkeiten, deren Verdampfungsenthalpie A nur wenig von

der Temperatur abhangt, wird durch ein Gesetz der Form

RT
e

beschrieben [7]. Fur geséattigte NaCl-Lésung gelten folgende Werte [2]:

Tabelle 7.7: Dampfdruck-Temperatur-Werte fur geséattigte NaCl-Lésung

T/°Cl p/Pa] [KYT I (P/Prorm)
26,82 2666,45 3,33-10° -3,64

34,2 3999,67 3,2510° -3,23
43,71 6666,12 3,16-10° -2,72
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Tabelle 7.7:

Dampfdruck-Temperatur-Werte fir gesattigte NaCl-Lésung

T/[°C] p/[Pa] [KVT In (P/Prorm)
57,49 13332,24 3,02.10°3 -2,03

96,8 66661,20 2,70-10° -0,418
108,8 101325,0 2,62.10° 0

Die Werte in den beiden letzten Spalten liegen in guter Naherung auf einer Geraden,
wodurch ( 18 ) bestatigt ist. Anhand der Ausgleichsgeraden kénnen folgende Werte

ermittelt werden:

a=6,52310"" Pa AR=5104,5K — A = 42,42 kJ/mol

entspricht 2,36-10° J/kg.

7.5 Warmekapazitat

7.5.1 Steinsalz

Fir die spezifische Warmekapazitat von Salz stehen bei d’Ans-Lax (3.Aufl.) folgende
Werte:

Tabelle 7.8: spezifische Warmekapazitat von NaCl
T/°C -73,15 25 126,85 226,85
Cy/ J/(mol K) 47,00 50,79 52,47 54,10
7.5.2 Dampf

Die Wéarmekapazitat des Wasserdampfes hangt geringfligig vom Druck und in etwas
starkerem Maf von der Temperatur ab. Die Werte, die bei d’Ans-Lax in J/(g K) angege-
ben sind, wurden in Tabelle 7.9 durch Multiplikation mit 18,015 auf J/(mol K) umgerech-

net. Sie beziehen sich auf Normaldruck.
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Tabelle 7.9:  spezifische Warmekapazitat von Wasserdampf

T/°C 100 125 150 175 200 225
Cy/ J/(mol K) 36,444 35,958 35,652 35,544 35,562 35,670

7.5.3 Lauge

Die temperaturabhangige spezifische Warmekapazitat von geséattigter Salzlauge wurde
im Rahmen des an der TU Dresden durchgefihrten MeBprogramms bestimmt. Die
genauen Ergebnisse sind im MeBbericht [B-2] enthalten. Dort wird als Bestapproxima-

tion die Berechnungsvorschrift

C _ T . T 2
__P - 33046 + 95911 - 10 "—— — 25021 - 10 | — | (19)
[J(gK)] 1°c] 1°C]

angegeben.

7.6 Permeabilitat

Die Permeabilitdt von Salzgrus wird in den Nahbereichsmodulen von EMOS nach der

Formel

(20)

berechnet. Fur die phdnomenologischen Parameter ¢ und q werden z. B. die Werte C =

2-10'9 m2 und g = 4,5 verwendet, die Porositat ist als Absolutzahl zu lesen.
Eine ausfuhrliche Zusammenstellung und Aufarbeitung des heute verfugbaren Daten-

materials zur Permeabilitdt von Salzgrus, einschlieBlich statistischer Analysen, ist ent-

halten in [12]. Dadurch wird die Beziehung ( 20 ) im wesentlichen bestéatigt, die Parame-

-03 -



ter c und q variieren allerdings zwischen verschiedenen MeBreihen und insbesondere
Kompaktionsverfahren (feucht - trocken). Als statistische Bestwerte Uber alle akzeptier-

ten MeBdaten werden die Werte ¢ = 6,237-10""° m? und g = 4,497 angegeben.
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Bitte schicken Sie mir ein Exemplar der CD-ROM:
Experimentelle und theoretische Untersuchung physikalisch-chemischer Vor-

gange beim Laugenzutritt in Einlagerungsstrecken

1= 227
T =
StraBe, NUMME: .o it e e e e et e e e e e e e e e e e eeeeaeaannn

PLZ, Ort: e eaeaaaaaaaaa

Unterschrift:




Gesellschaft fir Anlagen-
und Reaktorsicherheit
(GRS) mbH

Schwertnergasse 1

50667 Koln

Telefon (02 21) 20 68 -0
Telefax (02 21) 20 68 -888

Forschungsgelédnde

85748 Garching b.Minchen
Telefon (089) 32004 -0
Telefax (0 89) 32004 -599

Kurflirstendamm 200
10719 Berlin

Telefon (0 30) 8 85 89 -0
Telefax (0 30) 8 85 89 -111

Theodor-Heuss-StraBe 4
38122 Braunschweig
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Telefax (05 31) 80 12 -200






