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Kurzfassung

Intensive langjahrige Forschungsarbeiten auf nationaler und internationaler Ebene
haben die prinzipielle Eignung toniger Gesteine und Sedimente als Wirtsgesteine flr
die Endlagerung radioaktiver Abfalle aufgezeigt. Da in Deutschland die Mdglichkeit der
Endlagerung in tonigen Gesteinen erst seit kurzer Zeit betrachtet wird, besteht hier
Bedarf an einer Zusammenfassung des internationalen Standes von Wissenschaft und
Technik. Dies wird im vorliegenden Bericht vorgenommen. Die Darstellung erfolgt
anhand von Prozessen, die bei der Entwicklung eines Endlagers erwartet werden,
dessen Barrierenintegritat nicht durch disruptive Ereignisse gestért wird. AbschlieRend
wird der derzeitige Forschungsbedarf umrissen und eine Charakterisierung und

Bewertung der Barriereeigenschaften toniger Wirtsgesteine durchgefuhrt.



Abstract

Intensive and long lasting studies both at national and international level have shown
that argillaceous rocks are suitable as host rocks for the disposal of radioactive wastes
in principle. Since in Germany the option of disposing of radioactive waste in
argillaceous rocks has been considered for only a short time there is a need to
summarise the international state of the art in science and technology, which will be
undertaken in this report. The presentation will be oriented on processes which are
expected to occur during the evolution of a repository whose barrier integrity is not
disturbed by disruptive events. Topics of further research are outlined and barrier

properties of argillaceous host rocks are characterised and evaluated.
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1 Einleitung

1.1 Zielsetzung

International werden Tone und Tonsteine seit Jahren als potenzielle Wirtsgesteine fir
radioaktive Abfalle erforscht. Bis zur Vereinbarung der Bundesregierung mit den
Energieversorgungsunternehmen vom 14. Juni 2000 /BMU 00/ wurde in Deutschland
lediglich eine Endlagerung wéarmeentwickelnder Abfélle in Salzgesteinen in Betracht
gezogen. In der Vereinbarung mit den Energieversorgungsunternehmen erklarte die
Bundesregierung die Notwendigkeit, die Eignungskriterien fir ein Endlager fortzu-
entwickeln und die Konzeption fir die Endlagerung radioaktiver Abfélle zu Uber-

arbeiten. Dabei ist u.a. auch die Eignung von Ton als Wirtsgestein zu prifen.

Das Bundesministerium fur Umwelt, Naturschutz und Reaktorsicherheit (BMU) hat die
GRS Kdln im Rahmen des Vertrages SR 2451 beauftragt, die Vorgehensweise bei der
Nachweisfiihrung der Sicherheit von Endlagern fir radioaktive Abfélle in der Nach-
betriebsphase (Langzeitsicherheitsnachweis) zu bewerten und diesbeziglich Sachver-
standigenkapazitat zu entwickeln. Dieser Zielsetzung folgend, wird im vorliegenden
Bericht der internationale Stand von Wissenschaft und Technik bezuglich der End-
lagerung radioaktiver Abfélle in tonige Wirtsgesteine zusammengefasst und eine

Bewertung dieses Wirtsgesteinstyps vorgenommen.

Die Darstellung des internationalen Kenntnisstandes erfolgt im Bericht anhand einer
Charakterisierung und Bewertung von Prozessen, die bei der Entwicklung eines
Endlagers erwartet werden, dessen Barrierenintegritét nicht durch disruptive Ereignisse
gestort wird. Natirliche und anthropogene Ereignisse, die von auflen auf das
Barrierensystem einwirken und seine Integritat verletzen kénnen (Vulkanismus, starke
tektonische Stoérungsbildung, menschliches Eindringen etc.), werden demnach nicht
betrachtet. Ausgeklammert werden auch Aspekte der technischen Machbarkeit von
Endlagerkomponenten. Es wird davon ausgegangen, dass das Endlagerkonzept eine

technische Barriere aus Bentonit vorsieht.

Zwischen den Prozessen, die in einem Endlagersystem ablaufen, bestehen vielfaltige

Wechselwirkungen. Um die komplexen Prozesszusammenhange wahrend der Ent-



wicklung eines Endlagersystems Ubersichtlich zu strukturieren, werden Prozesse, die
zusammen gehdrig erscheinen in dem Sinne, dass sie entweder stark gekoppelt sind,
zeitgleich ablaufen oder ahnliche Ursachen oder Wirkungen besitzen, vereinfachend
zu Prozessgruppen zusammengefasst. Es wird aufgezeigt, welche Stérungen der geo-

logischen und technischen Barriere von den jeweiligen Prozessgruppen ausgehen.

Fir jeden betrachteten Prozess erfolgt
— eine Prozessbeschreibung,
— eine Zusammenstellung wichtiger Befunde,

— eine Zusammenstellung des Standes der Wissenschaft, wobei schwerpunkt-
mafRig auf Probleme des Prozessverstindnisses und der Prozessquantifi-

zZierung eingegangen wird,

— eine Diskussion der Mdglichkeiten, den Prozess in Sicherheitsanalysen zu

behandeln,

— und eine Auswabhl relevanter Projekte (Schwerpunkt auf EC-Projekten).

Der Bericht schlie3t mit einer Zusammenfassung und Bewertung charakteristischer

Eigenschaften toniger Wirtsgesteine.

1.2 Informationsquellen

1.2.1 Bisherige Untersuchungen im Rahmen nationaler

Entsorgungsprogramme

Wichtige Informationsquellen fur den vorliegenden Bericht sind die zahlreichen
Berichte, wissenschaftlichen Veroffentlichungen und Reviews im Rahmen von
nationalen Entsorgungsprogrammen. In Belgien, Frankreich und der Schweiz sind die
Untersuchungsprogramme fiir tonige Wirtsgesteine bereits sehr weit fortgeschritten.
Ein Grof3teil der Forschungsaktivitaten fand dabei in Zusammenhang mit Untertagefor-
schungslaboratorien, im Folgenden URL (underground research laboratories) genannt,
statt. Weitere Studien zu tonigen Wirtsgesteinen wurden auch in Spanien, Ungarn und

Japan durchgefihrt.



Belgien. Im belgischen URL HADES, nahe der Stadt Mol, werden in ca. 220 m Tiefe
Experimente im plastischen Boom Clay durchgefihrt, der das belgische Referenz-
gestein fur die Endlagerung langlebiger mittelaktiver und hochaktiver Abfalle ist. Als
alternatives Wirtsgestein zum Boom Clay wurden durch Ondraf/Niras und SCKeCEN

anhand von Bohrungen die Tone des Ypresian am Standort Doel untersucht.

Die Arbeiten am URL HADES reichen bis ins Jahr 1975 zurtck. Ziel war u.A. der
Nachweis, dass die Errichtung eines Endlagers in plastischem Ton auch in gréf3eren
Tiefen moglich ist. Das URL HADES wird von internationalen Projektgruppen genutzt,
vor allem jedoch von Ondraf/Niras und SCKeCEN. Eine Synthese der Untersuchungen
im Boom Clay hat Ondraf/Niras mit dem Zwischenbericht SAFIR-2 /NIR 01/ vorgelegt,

fur den ein internationales Peer-Review durchgefiihrt wurde /NEA 03b/.

Schweiz. Die 1993 begonnenen Untersuchungen der tonig-mergeligen Palfris Forma-
tion bei Wellenberg als Wirtsgestein fir die Endlagerung kurzlebiger radioaktiver
Abfalle wurden 2002 aufgrund der Ablehnung der dortigen Bevdlkerung gestoppt.
Derzeitig wird von der NAGRA im Zircher Weinland der Opalinuston, ein verfestigter
Tonstein, als potenzielles Wirtsgestein fur die Endlagerung hochaktiver und langlebiger
mittelaktiver Abfalle betrachtet. Die Untersuchungen dienen in erster Linie der
Erbringung des Entsorgungsnachweises und sind nicht Ausgangspunkt fir ein
Bewilligungsverfahren. Konzipiert ist ein Endlager in 600 m bis 700 m Tiefe. Die von
der NAGRA durchgefuhrten Arbeiten umfassen seismische Messungen im Zircher
Weinland, eine Sondierungsbohrung bei Benken sowie Untersuchungen und Experi-
mente im Felslabor Mont Terri, an denen internationale Projektgruppen mitwirken. Die
NAGRA hat im Dezember 2002 den Sicherheitsbericht ,Projekt Entsorgungsnachweis"
zum Opalinuston veroffentlicht /INAG 02b/, fir den die OECD/NEA ein Peer-Review
durchgefuhrt hat /NEA 04/.

Frankreich. In Frankreich wurden jurassische und kretazische Tonsteine an ver-
schiedenen Standorten untersucht. 1990 griindete die IRSN in Sudfrankreich das URL
Tournemire, das durch den Ausbau eines alten Eisenbahntunnels entstand. Im URL
Tournemire sind verfestigte Tonsteine und Mergel des unteren Jura (Domerian und
Toarcian) aufgeschlossen. Seit 1993 wurden durch die ANDRA zunéchst die kreta-
zischen Ton- und Siltsteine (,Couche silteuse”) bei Marcule (Gard) untersucht, bis die
Entscheidung schlie3lich auf den Standort Bure fiel. Die Gesteine am Standort ,Site de
Bure®, der auch ,Site Meuse-Haute Marne* und ,Site de P'Est“ genannt wird, sind

verfestigte Tonsteine des mittleren und oberen Jura (Callovian bis unteres Oxfordian;
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daher oft COx-Tone genannt). Nach umfangreichen Bohrungsanalysen werden derzeit
Schachte zur Errichtung eines URL abgeteuft. Angestrebt wird eine Tiefe von
ca. 500 m. Die ANDRA hat fur den Standort Bure den vorlaufigen Sicherheitsbericht
.Dossier 2001 Argile” /AND 01/ verdffentlicht, zu dem ein internationales Peer-Review
durchgefiihrt wurde /NEA 03c/.

Spanien: In Spanien werden sowohl Granit als auch Ton als Wirtsgesteine in Betracht
gezogen /ENR 99/. Als Referenzton wurde durch die ENRESA eine kontinentale,
oligozane bis miozane Tonablagerung mit einer Machtigkeit von 300 m und einer Tiefe

Uber 80 m ausgewahlt.

Ungarn: Westlich der Stadt Pécs wurde der unter oxidierenden Bedingungen abge-
lagerte permische Boda Ton in einer Tiefe von ca. 1050 m in einem ehemaligen
Bergwerk untersucht. Die Arbeiten wurden durch Mecsec Ore Environment und Puram
zwischen 1993 und 1999 durchgefiihrt /KOV 03/. Danach wurde die Grube geflutet.

Japan: Im Zuge der Uran-Exploration fand eine Analyse der miozédnen Tone und
Tonsteine der Mizunami Group von Tono statt. Die Arbeiten wurden durch JNC und
Mizunami Fossil Museum durchgefihrt und sind in den Sicherheitsbericht H12
eingeflossen /JNC 00/, der einem internationalen Peer-Review unterzogen wurde
INEA 99/.

1.2.2 Arbeitsgruppe , Clay Club“ der OECD/NEA

Wichtige Arbeiten zum Stand von Wissenschaft und Technik auf dem Gebiet der
Endlagerung im Ton verdffentlicht die ,Working Group on the Characterisation, the
Understanding and the Performance of Argillaceous Rocks as Repository Host
Formations” der NEA (kurz ,Clay Club®).

Die Veroffentlichung des Clay Clubs umfassen u.A. die Themen Transportprozesse
/HOR 96/, Porenwasser-Extraktion /NEA 00/ und Selbstheilung /NEA 01/. Ende 2003
publizierte der Clay Club den ,Features, Events and Processes Evaluation Catalogue
for Argillaceous Media* (FEPCAT), der einen Uberblick tiber den Stand von
Wissenschaft und Technik zu einzelnen FEPs gibt und eine wichtige Informations-

quelle fur den vorliegenden Bericht darstellt /MAZ 03/. Aus diesem Grund wird ihm ein



gesonderter Abschnitt gewidmet (Abschnitt 1.3). Die Veroffentlichung des ,Catalogue

of Characteristics* war fur Anfang 2005 geplant.

Auf seinem 13. Treffen im Oktober 2003 in Paris stellte der Clay Club seine aktuellen

Themenschwerpunkte vor. Diese umfassen die Gebiete
e Selbstheilung,
e Natirliche Tracer zur Untersuchung langfristiger Vorgange,

e Organische Substanzen und mikrobiologische Aktivitat.

Auf der Tagung ,Stability and Bufferung Capacity of the Geosphere for Long-term
Isolation of Radioactive Waste: Application to Argillaceous Media“ im Dezember 2003
in Braunschweig gab der Clay Club einen Uberblick tiber den Stand von Wissenschaft
und Technik zum Thema Selbstheilung /NEA 03/.

1.2.3 Internationale Workshops und Tagungen

Im Jahr 2002 richtete die ANDRA in Reims eine internationale Tagung zum Thema
»Clays in Natural and Engineered Barriers for Radioactive Waste Confinement" aus.
Fur den vorliegenden Bericht erfolgte eine Auswertung des umfangreichen Abstract-
Bandes /AND 02/.

Im September 2003 fand in Gyenongju, Korea die Tagung MIGRATION ’'03 statt, bei
der verschiedene Arbeiten mit Relevanz fir die Endlagerung in tonigen Wirtsgesteinen
vorgestellt wurden /KAE 03/.

Die Bedeutung der bergbaulich bedingten Auflockerungszone (EDZ) fir die Endlager-
sicherheit war Thema einer internationalen CLUSTER-Konferenz der Europaischen

Kommission, die im November 2003 in Luxemburg abgehalten wurde /EUR 03c/.

Auf der bereits oben erwédhnten internationalen Tagung ,Stability and Bufferung
Capacity of the Geosphere for Long-term Isolation of Radioactive Waste: Application to
Argillaceous Media“ im Dezember 2003 in Braunschweig wurden verschiedene

Aspekte der Endlagerung in tonigen Wirtsgesteinen betrachtet und diskutiert /NEA 03/.



Im Januar 2004 richtete die SCKeCEN einen Workshop zu den experimentellen
Programmen im URL HADES aus, bei dem aktuelle Experimente vorgestellt und
Moglichkeiten fur zukinftige internationale Gemeinschaftsprojekte im Rahmen des
PRACLAY-Projektes diskutiert wurden /EUR 04/.

Auf der Tagung ,Euradwaste '04, Radioactive waste management Community policy
and research initiatives, die Ende Marz 2004 in Luxemburg stattfand, wurde der Stand

aktueller EC-Projekte u.A. zum Thema der Endlagerung im Ton vorgestellt /EUR 04/.

Im Oktober 2004 fand in Mol, Belgien, das SELFRAC Exchange Meeting statt. Es
wurden die Ergebnisse des EU-SELFRAC-Projektes vorgestellt, dass sich mit Selbst-

heilungsprozessen in Tonen beschéttigte.

1.3 Das FEPCAT-Projekt

Das FEPCAT-Projekt stellt eine wichtige Informationsquelle fir den vorliegenden

Bericht dar und wird daher ausfuhrlicher beschrieben.

Das FEPCAT-Projekt wurde 1998 initiiert und von den Organisationen Andra (FR),
Enresa (ES), IRSN (FR), JNC (JA), Nagra (CH), Nirex (GB), Ondraf/Niras (BE) und
SCKeCEN (BE) finanziert. Es wurde eine Lenkungsgruppe (Steering Group) aus
Vertretern dieser Organisationen und eine Expertengruppe (Expert Group) aus
Vertretern der Institutionen Q+S Consult (DE), Institute of Geological Sciences,
University of Bern (CH), Ground-Water Geochemistry, New Bern, North Carolina (USA)
und SCKeCEN (BE) fur die fachlichen Arbeiten gebildet. Daneben wurden externe

Experten mit speziellen Fragestellungen betraut.

Die Zielsetzungen des FEPCAT-Projekts umfassen:

e Ableitung einer Liste von FEPs, die spezifisch fur tonige Medien sind. Es wurden

nur relevant erscheinende FEPs betrachtet.
e Uberblick Uiber vergangene, aktuelle und geplante in-situ- und Laborexperimente.

e Verknupfung von Standortuntersuchungen mit ihrer Anwendung in Sicherheits-
nachweisen. Bereitstellung einer wissenschaftlichen Grundlage zur Bewertung der

Geospharenfunktion (geosphere performance).



o Definition zukinftiger Prioritatsfelder, um ein besseres Verstandnis toniger Medien

Zu erzielen.

o Definition von Begriffen, deren Bedeutung zwischen verschiedenen Landern oder
wissenschaftlichen Disziplinen variiert. Verbindung der Terminologie aus dem

Entsorgungsbereich mit dem allgemeinen wissenschaftlichen Gebrauch.

Die Ergebnisse des FEPCAT-Projektes wurden im Jahre 2003 mit dem Bericht
.Features, Events and Processes Evaluation Catalogue for Argillaceous Media“
vorgestellt /IMAZ 03/. Ein wichtiges Ergebnis des FEPCAT-Projekts ist die Bewertung
von FEPs hinsichtlich ihrer Sicherheitsrelevanz und dem derzeitigen Kenntnisstand,
wodurch Prioritatsfelder fir zuklnftige Forschungsschwerpunkte aufzeigt werden.
Dartber hinaus werden Themenfelder identifiziert, die derzeit von internationalem

Interesse sind.

Die im FEPCAT zusammengetragenen Befunde zu den einzelnen FEPs enthalten zu
einem grof3en Anteil Forschungsergebnisse, die im Rahmen nationaler Entsorgungs-
programme erzielt wurden, und beziehen insbesondere auch aktuelle Untersuchungen
zum Boom Clay im URL HADES (BE), zum Opalinuston im Zurcher Weinland und im
Felslabor Mont Terri (CH) und zum Collovo-Oxfordischen Tonstein der Site de Bure
(FR) mit ein. Informationen zu den einzelnen FEPs wurden mit Hilfe eines allgemeinen

Fragebogens zusammengetragen, in dem u.A. folgende Themen abgefragt werden:

Skalenproblematik,
e Grad des wissenschaftlichen Verstandnisses,

e Grad des Verstandnisses aus der Sicht der Sicherheitsanalyse und Behandlung in

Sicherheitsanalysen,

e Gesamtbewertung.

Der Fragebogen versucht damit, der Zielsetzung entsprechend, die Befunde, die zu
einzelnen FEPs vorliegen, aufzuarbeiten und in Hinsicht auf die Sicherheitsanalyse zu
bewerten. Allerdings wird auch im FEPCAT-Bericht die allgemeine Schwierigkeit
deutlich, die in Sicherheitsanalysen ublichen Methoden und Konzepte vor dem Hinter-
grund einer begrenzten Datenverfligbarkeit und Prozesskenntnis zu rechtfertigen. So
wird unter dem Punkt ,Grad des Verstédndnisses aus der Sicht der Sicherheitsanalyse

und Behandlung in Sicherheitsanalysen* des Fragebogens oftmals nicht diskutiert,



warum die beschriebenen Methoden der Sicherheitsanalyse adaquat bzw. konservativ
sind, insbesondere hinsichtlich der Problembereiche, die unter den Punkten ,Skalen-

problematik® und ,derzeitiges wissenschaftliches Verstandnis* aufgezeigt werden.

Die im FEPCAT-Bericht dokumentierte FEP-Liste ist mit 59 Eintragen zwar kompakt,
aber dennoch umfassend. Die FEP-Liste wurde in mehreren Schritten erstellt. Zu-
nachst erfolgte eine Zusammenstellung von FEPs aus nationalen FEP-Listen (Belgien,
Spanien, Schweiz), die um Beitrdge verschiedener Experten erganzt wurde. Die
resultierende FEP-Liste umfasste 526 Eintrage. Es erfolgte eine Reduktion der FEPs

anhand folgender Anforderungen:

e FEP im Rahmen der Zielsetzung des FEPCAT-Projektes
e FEP im Zeitrahmen von 1 Ma

¢ FEP wird nicht durch anderen FEP abgedeckt

e FEP spezifisch fur tonige Medien

e FEP bezieht sich auf Geosphére

e FEP relevant fur aktuelle Endlagerkonzeptionen

e FEP erscheint relevant

Die verbleibenden FEPs wurden thematisch geordnet. Ein zweiter Selektionsvorgang
reduzierte die FEP-Liste auf 93 Elemente, wobei auf Vermeidung von Redundanzen
und Uberschneidungen sowie auf einen konsistenten Detaillierungsgrad der FEPs
geachtet wurde. Abschliel3end wurde eine hierarchische Gliederung der FEPs anhand

des folgenden Gliederungsschemas durchgefihrt:



A. Ungestortes System (Fernfeld)
Transportmechanismen
Retardationsmechanismen

Systemverstandnis und unabhangige Methoden und Werkzeuge zur

Vertrauensbildung in pradiktive Modelle

B. Endlagerbedingte Stérungen (EDZ und beeinflusster Bereich)
Chemische Stérungen
Thermische Stérungen
Geomechanische Stérungen
Hydraulische Stérungen
Stérungen durch gekoppelte Prozesse
Storungen durch Endlagergase

Mikrobielle Stérungen

C. Externe Storungen (geologische Langzeitentwicklung im weiteren Sinne)
Diagenese
Deformationsereignisse

Erosion und Versenkung

Durch die Einordnung der FEPs in dieses Schema wurden weitere Uberschneidungen
sichtbar, so dass weitere 19 FEPs eliminiert werden konnten. Wahrend der Bearbei-
tung der einzelnen FEPs durch die Expertengruppe ergab sich die Notwendigkeit,
FEPs, die zwar relevant erschienen, zu denen aber nur wenige Informationen vorlagen,
mit anderen FEPs zu verschmelzen. Hieraus resultierte die endgultige FEP-Liste mit 59

Eintragen.

Es kann als eine wichtige Leistung des FEPCAT-Projektes angesehen werden, die
umfangreichen Informationen zu Ton-spezifischen FEPs in Ubersichtlicher Weise zu-
sammengetragen und in Hinblick auf die Sicherheitsanalyse bewertet zu haben.
Licken lasst der FEPCAT hinsichtlich der Diskussion, welche Konsequenzen die z.T.
mangelhafte Datenverfligbarkeit und Prozesskenntnis fir die Durchfihrung der Sicher-

heitsanalyse haben. Dies vergrofRert den Bewertungsspielraum bei der Beantwortung
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der Frage, welche Methoden und Konzepte in Sicherheitsanalysen angewendet
werden kdnnen oder sollten, und rechtfertigt die erneute Betrachtung Ton-spezifischer

Prozesse z.B. durch den vorliegenden Bericht.
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2 Definitionen

2.1 Ton

Der Begriff ,Ton* taucht in verschiedenen Gesteins- und Sedimentklassifikationen mit
unterschiedlichen Bedeutungen auf. Meist gibt er Auskunft Uber ein Korngrél3en-
spektrum, einen Verfestigungsgrad oder eine mineralogische Zusammensetzung. Im
Kontext der Endlagerung wird oft vom “Wirtsgestein Ton“ gesprochen. Ton als
Wirtsgestein umfasst alle Sedimente und Sedimentgesteine mit einem hohen Anteil an
Tonmineralen, da diese Mineralgruppe die besonderen Barriereeigenschaften dieses
Wirtsgesteins bedingt. In dieser Bedeutung entspricht der Begriff ,Ton* dem Begriff
.argillaceous rock" aus dem englischen Sprachraum. Im vorliegenden Bericht wird der
Begriff ,Ton" in dieser Weise gebraucht, um nicht durch eine starkere Differenzierung

die Lesbarkeit zu beeintrachtigen.

2.2 Bergbaulich beeinflusste Zone (EDZ)

Die durch die bergbaulichen Tatigkeiten gestérte Gebirgszone wird Ublicherweise in
eine ,excavation disturbed zone" und eine ,excavation damaged zone" unterteilt,
jedoch fehlt ein allgemeiner Konsens beziiglich der Definitionen. In der Regel fallen die
Definitionen fir kristalline, salinare und tonige Wirtsgesteine unterschiedlich aus
/EUR 03c, EUR 04b/. Auf dem Workshop des SELFRAC-Projektes im Oktober 2004
wurde versucht, Ubergeordnete Definitionen zu finden, die fur alle Wirtsgesteine an-

wendbar und praktikabel sind, wobei folgender Vorschlag gemacht wurde /EUR 04b/:

e Die ,excavation disturbed zone" (vorgeschlagene Abkiirzung ,EdZ*) wird als die
Zone definiert, in der hydromechanische und geochemische Modifikationen auf-
treten, ohne dass wesentliche Anderungen der FlieR- und Transporteigenschaften

auftreten.

e Die ,excavation damaged zone" (vorgeschlagene Abkirzung ,EDZ") wird als die
Zone definiert, in der hydromechanische und geochemische Modifikationen auf-
treten, die wesentliche Anderungen der FlieR- und Transporteigenschaften hervor-

rufen.
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Wegen der starken hydromechanischen Kopplungen in Tonen ist eine mechanisch
gestorte Zone immer auch eine hydraulisch gestdrte Zone und umgekehrt. Trotzdem
kann die Zone, in welcher der hydraulische Aspekt der bergbaulichen Stdrung sichtbar
wird (z.B. durch eine Anderung der Porenwasserdriicke), sich von derjenigen Zone
unterscheiden, in welcher sich der mechanische Aspekt der Stérungen aufert (z.B.
durch Verformung oder Rissbildung). Aus diesem Grund wird abweichend von der

letztgenannten Definition oft folgende phanomenologische Unterscheidung getroffen:

e Die ,hydraulically disturbed zone" (HDZ) ist die bergbaulich gestorte Zone, die eine

storungsbedingte Anderung der hydraulischen Eigenschaften aufweist.

¢ Die ,excavation disturbed zone" (EDZ) ist die bergbaulich gestdrte Zone, die eine

stérungsbedingte Anderung der mechanischen Eigenschaften aufweist.

e Die ,excavation damaged zone* bezeichnet den Teil der ,excavation disturbed

zone", in dem Bruchbildung auftritt.

Diese Definitionen fur die ,excavation disturbed zone" und die ,excavation damaged
zone" werden u.A. im schweizerischen und schwedischen Entsorgungsprogramm ver-
wendet /EUR 03c/. Auch im vorliegenden Bericht sollen diese Definitionen benutzt
werden, da sie sich fur eine interpretationsfreie Beschreibung der Phdnomene besser

eignen als die oben genannten Definitionen des SELFRAC-Projektes.

2.3 Selbstheilung

Durch die Spannungsumverteilung wird wahrend der Endlagerkonstruktion eine
bruchhafte Auflockerungzone mit erhéhten Durchlassigkeiten fir den Fluid- und
Gastransport gebildet. Auch erhdhte Gasdrucke im Endlager kdnnen zur Ausbildung
von Wegsamkeiten fir Fluide und Gase fiihren. Als Selbstheilung bezeichnet man die
allméahliche Wiederherstellung der urspriinglichen hydraulischen und/oder mechanisch-
en Eigenschaften des Gebirges. Im englischen Sprachraum wird zwischen ,self-
healing” und ,self-sealing” unterschieden. Durch den NEA-Clay Club wurden diese
Begriffe wie folgt definiert /NEA 01/:

o ,Self-healing” ist die Wiederherstellung der hydraulischen Eigenschaften und der
Transporteigenschaften durch hydromechanische und/oder geochemische Pro-

Z€esse.
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o Self-sealing” ist die Wiederherstellung der hydraulischen Eigenschaften und der

Transporteigenschaften allein durch hydromechanische Prozesse.

Im Rahmen des SELFRAC-Projektes wurde eine abweichende Definition dieser beiden

Begriffe vorgeschlagen:

e Self-healing” ist die Wiederherstellung der hydraulischen und mechanischen
Eigenschaften des Tones durch hydromechanische und/oder geochemische Pro-

Zesse.

e Self-sealing” ist die Wiederherstellung nur der hydraulischen Eigenschaften des

Tones durch hydromechanische und/oder geochemische Prozesse.

Die experimentellen Befunde am Boom Clay im Rahmen des SELFRAC-Projektes
haben jedoch gezeigt, dass diese Definitionen nur beschrankt auf Ton anwendbar sind,
da es i.d.R. nicht zu einer Wiederherstellung der mechanischen Eigenschaften kommt.
Ursache hierfirr ist die Orientiertheit der Tonminerale, die Informationen tber den
gestorten Zustand konserviert und die mechanischen Eigenschaften des Tones
beeinflusst. Aus diesem Grund kdme es in Ton nur zum ,self-sealing”“, nicht zum ,self-

healing” im Sinne der Definitionen des SELFRAC-Projektes.

Im vorliegenden Bericht wird lediglich die Selbstheilung aufgrund hydromechanischer
Prozesse behandelt, da dies derzeit als der wichtigste Selbstheilungsprozess ange-
sehen wird. Der im Bericht verwendete Begriff der Selbstheilung stimmt damit mit dem

englischen Begriff ,self-sealing” im Sinne der Definition des NEA-Clay Club Uberein.

2.4 Diffusionskoeffizienten

Diffusion gehort zu den wichtigsten Transportprozessen in tonigen Gesteinen. Zur
Beschreibung der Diffusionseigenschaften sind verschiedene Diffusionskoeffizienten
gebréauchlich. Ihre Bedeutungen sind zum Teil sehr unterschiedlich, weshalb sie dieser

Stelle dargestellt werden sollen.

In freiem Wasser findet eine Diffusion der Lésungsbestandteile aufgrund Brownscher
Molekularbewegungen statt. In porésen Medien interagieren die diffundierenden

Partikel mit der Festkdrpermatrix, so dass sich im makroskopischen Phanomen des
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diffusiven Transports die integrale Wirkung verschiedener Prozesse aufRert. Zu diesen

zahlen insbesondere:

Die Sorption und Desorption der Lésungsbestandteile. (Dieser Effekt wird i.d.R.

durch den Retardationsfaktor R quantifiziert).

Die Verkleinerung des Fluidvolumens, das den geldsten diffundierenden Partikeln
zur Verfugung steht, durch die Festkorpermatrix und durch elektrostatische Felder
der Festkdrperoberflachen. (Dieser Effekt wird durch die diffusionswirksame Poro-
sitdt ng quantifiziert). Von der Einschrankung des Porenraums durch elektro-
statische Felder sind i.W. negativ geladene Spezies betroffen (sog. Anionenaus-

schluss).

Die Behinderung des Partikeltransports durch die rdumliche Verteilung der
Festkorpermatrix (Porenraumgeometrie) und abstol3ender elektrostatischer Felder.
Dieser Effekt zwingt diffundierende Partikel auf gewundene Pfade, was zu einer
Verlangsamung des makroskopischen Partikeltransports fuhrt. (Der Effekt wird
durch den Geometriefaktor G quantifiziert. Er ist streng genommen eine tensorielle
GroRe, wodurch sich die Wirkung anisotroper Porenraumgeometrien bertck-

sichtigen lasst).

Um diese Prozesse zu erfassen, werden gemald Tab. 2-1 effektive, scheinbare und

Poren-Diffusionskoeffizienten definiert. Hierbei wird davon ausgegangen, dass ihre

Wirkung adaquat durch eine Adaption des 1. Fickschen Gesetzes fur die Diffusion

beschrieben werden kann (s. FlieRBgesetze in Tab. 2-1). Es ist anzumerken, dass diese

Annahme ist nicht immer berechtigt ist. So beschreibt z.B. der scheinbare Diffusions-

koeffizient die Wirkung der Sorption im instationdren Fall nur dann korrekt, wenn

lineare Gleichgewichtssorption vorliegt (Henry-Sorptionsisotherme, K4-Konzept).

Wie die in Tab. 2-1 dargestellten postulierten Abhangigkeiten der Diffusionskoef-

fizienten D, D, und D, vom Diffusionskoeffizienten in freiem Wasser D, zeigen,

bertcksichtigen erstere jeweils nur eine Auswahl der oben genannten Prozesse:

Der effektive Diffusionskoeffizient D, berlcksichtigt die Behinderung des Partikel-
transports durch die Geometrie des diffusiv zugénglichen Porenraums anhand des
Geometriefaktors G, sowie die Einschrankung des Fluidvolumens durch die
Festkorpermatrix und elektrostatische Felder anhand der diffusionswirksamen

Porositét ng.
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— Der scheinbare Diffusionskoeffizient D, bericksichtigt die Behinderung des
Partikeltransports durch die Geometrie des diffusiv zugdnglichen Porenraums
anhand des Geometriefaktors G, sowie die Wirkung linearer Gleichgewichts-

sorption anhand des Retardationsfaktors R.

— Der Porendiffusionskoeffizient D, beriicksichtigt lediglich die Behinderung des
Partikeltransports durch die Geometrie des diffusiv zugénglichen Porenraums

anhand des Geometriefaktors G.

Geometriefaktor, diffusionswirksame Porositat und Retardationsfaktor werden von der
GrofRe und Ladung der diffundierenden Partikel beeinflusst und sind daher spezies-
abhangige GrolRen. Die unterschiedliche Bertcksichtigung der diffusionswirksamen
Porositat in den verschiedenen Diffusionskoeffizienten erscheint etwas inkonsistent,
erklart sich aber mdglicherweise dartiber, ob das zugehdrige FlieBgesetz in der Praxis
eher in Form des 1. oder des 2. Fickschen Gesetzes Anwendung findet (Das
1. Ficksche Gesetz erhélt eine kompaktere Schreibweise, wenn die diffusionswirksame
Porositat im Diffusionskoeffizienten integriert ist, wéhrend dies beim 2. Fickschen

Gesetz umgekehrt ist).
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Tab. 2-1:

Definition und Bedeutung verschiedener Diffusionskoeffizienten.

Transport durch
Brownsche
Molekularbewegung

Transport als integrale Wirkung

verschiedener Prozesse

Diffusions-
koeffizient in
freiem Wasser D,

effektiver
Diffusions-
koeffizient D,

scheinbarer
Diffusions-
koeffizient D,

Poren-
Diffusions-
koeffizient D,

FlieRgesetze
zur Definition
der Diffusions-
koeffizienten

J =-DygradC

(1. Ficksches
Gesetz)

J=-D,gradC

J=-ny D, gradC

J=-nyg D,gradC

Postulierte
Abhéangigkeiten von
Do

De = ng G Do

D, =R'G D,

Dy = G Do

Verringerung des
diffusionswirksamen

ja, anhand der
Porositat ng

Fluidvolumens (lineare
(Festkorpervolumen, Verlangsamung des
Anionenausschluss) Transports
beriicksichtigt? postuliert)

nein

nein

Behinderung des
Partikeltransports

ja, anhand des
Geometriefaktors

ja, anhand des
Geometriefaktors

ja, anhand des
Geometriefaktors

durch die Geometrie G (lineare G (lineare G (lineare
des diffusiv zugéang- Verlangsamung Verlangsamung Verlangsamung
lichen Porenraums des Transports des Transports des Transports
beriicksichtigt? postuliert) postuliert) postuliert)
Sorption nein ja, anhand des nein
berlicksichtigt? Retardations-

faktors R
(lineare Verlang-
samung des Trans-
ports durch lineare
Gleichgewichts-
sorption postuliert)

ng: diffusionswirksame Porositét, R: Retardationsfaktor, C: Konzentration, J: Flussdichte,
G: tensorieller Geometriefaktor (G = )(/r2 bei Isotropie mit y: Konstriktivitét, t: Tortuositat).

2.5

Nahfeld und Fernfeld

Die Gliederung des Endlagersystems in ein Fernfeld und ein Nahfeld dient der

Betrachtung von Prozessen, die in bestimmten Endlager- oder Skalenbereichen

ablaufen. Wo eine sinnvolle Grenze zwischen Nahfeld und Fernfeld gezogen werden

kann, hangt vom betrachteten Prozess und der Betrachtungsmethode ab. Aus diesem

Grund sind verschiedene voneinander abweichende Definitionen der Begriffe ,Fern-
feld“ und ,Nahfeld" gebrauchlich (vgl. z.B. /IAEA 00, IAEA 03/).
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Nach der Definition der IAEA im ,Radioactive Waste Management Glossary, Edition
2003“ /IAEA 03/ umfasst der Begriff ,Nahfeld* zum einen die Endlagerbereiche, die
sich in der Nahe oder in Kontakt zu den Abfallgebinden befinden, und zum anderen
diejenigen Bereiche des Wirtsgesteins, deren Eigenschaften durch das Endlager oder
seine Inhalte entweder veréandert wurden oder aber verandert werden kénnen. Das
Fernfeld wird komplementar dazu als der Bereich der Geosphére definiert, der hinter

dem Nahfeld liegt und demnach durch das Endlager nicht beeinflusst wurde.

Ein Nachteil dieser Definition ist, dass die Erstreckung des Nahfeldes prozessabhéngig
aulRerordentlich variabel sein kann, je nachdem, welche Reichweite die betreffende
Stérung hat. Fande beispielsweise ein von Rissbildungen begleiteter Gastransport
durch das tonige W.irtsgestein hindurch in die Uberlagernden Schichten statt, so
misste die Tonschicht Uber ihre gesamte Machtigkeit zum Nahfeld gezahlt werden, da

sie durch den Gasinhalt des Endlagers veréndert wurde.

Aufgrund dieser Problematik wird im vorliegenden Bericht der in /IAEA 00/ gegebenen
Definition des Fernfeldes der Vorzug geben: Prozesse, die so gro3raumig ablaufen,
dass die rdumlichen Eigenschaften des Endlagers bei ihrer Beschreibung keine
wesentliche Rolle spielen, sollen im Fernfeld stattfinden, wobei das Fernfeld lediglich
die Geosphare umfassen soll. Komplementar zu dieser Definition sollen hier Prozesse,
die so kleinrdaumig ablaufen, dass raumliche Eigenschaften des Endlagers beriick-
sichtigt werden mussen, im Nahfeld stattfinden, wobei das Nahfeld alle technischen
Bauwerke inkl. der technischen Barriere beinhalten soll (Diese Definition weicht von
der in /IAEA 00/ gegebenen Definition fir das Nahfeld ab). Diese Definitionen der
Begriffe ,Nahfeld“ und ,Fernfeld” orientieren sich starker an der Modellierung der End-
lagerkomponenten und der Modellskala, eine Sichtweise, die aus dem Blickwinkel der

Sicherheitsanalyse praktikabler erscheint als die in /IAEA 03/ gegebenen Definitionen.
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3 Definition von Prozessgruppen

Die Entwicklung eines Endlagers und die damit verbundene Freisetzung und Migration
von Radionukliden ist ein komplexer Vorgang, der sich in viele Teilprozesse unter-
gliedern lasst. Um eine Ubersicht iiber die Prozesse, ihre gegenseitigen Beein-
flussungen und ihren zeitlichen Bezug innerhalb der Endlagerentwicklung zu geben,
wird im vorliegenden Bericht eine Gliederung in grof3ere Prozessgruppen vorge-
nommen. Die anschlielende Charakterisierung und Bewertung von Prozessen mit

potenzieller Sicherheitsrelevanz wird anhand dieser Prozessgruppen durchgefuhrt.

Die nachfolgende Definition von Prozessgruppen orientiert sich an folgenden Punkten:

o Die Wechselwirkungen zwischen Prozessen verschiedener Prozessgruppen
sollten moglichst schwach oder moglichst einfach sein. Prozesse mit starker

oder komplexer Kopplung sollten in einer Prozessgruppe vereint sein.

e Die Prozessgruppen sollten wichtige Entwicklungsstadien eines Endlagers

charakterisieren.

e Die Prozesse einer Prozessgruppe sollten fur die gleichen Barrieren des
Endlagersystems relevant sein. Hierbei wird im Folgenden zwischen der

technischen und der geologischen Barriere unterschieden.

e Die Zahl der Prozessgruppen sollte aus Griinden der Uberschaubarkeit klein

sein.

Anhand dieser Vorgaben werden folgende 6 Prozessgruppen (PG) definiert, die sich
auf eine Endlagerentwicklung beziehen, bei der die Barrierenintegritdt nicht durch
disruptive Ereignisse gestort wird (Vulkanismus, starke tektonische Stérungsbildung,

menschliches Eindringen etc.):
e Folgen der Endlagerkonstruktion und Ventilation (PG1)
e Folgen der thermischen Stérung (PG2)
e Folgen der hydromechanischen Storung (PG3)
e Folgen der chemischen Stérung (PG4)

¢ Folgen der Gasgenerierung (PG5)
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e Folgen der Radionuklidfreisetzung (PG6)

Es wird davon ausgegangen, dass das Endlagerkonzept eine technische Barriere aus

Bentonit vorsieht.

Die Einteilung in Prozessgruppen beruht auf Vereinfachungen, um die Ubersichtlichkeit
zu wahren. Es kdnnen daher von Fall zu Fall auch zwischen Prozessen verschiedener
Prozessgruppen starkere Wechselwirkungen auftreten. Im Folgenden werden die
einzelnen Prozessgruppen, ihre Beziehungen und ihre Relevanz fur die technische und

geologische Barriere beschrieben. Abb. 3.1 illustriert diese Zusammenhange.

Storung der ... {

geologischen Barriere (geschatzte max. Reichweite der Stérung)
technischen Barriere l ’

Folgen der Endlager- .
konstruktion und Ventilation \/ (einige m)

l E:'nf%gerung

Folgltn der § v (einige m)

thermischen Stérung

Ende der Ventilation, Versagen von Stiitzbauwerken

Folgen der @ v v (einige m)

hydromechanischen Stérung

iSteigende Wasserverfiigharkeit

Folgen der < ‘/ ‘/ (einige m)

chemischen Stérung

l Gasbeneﬁerung

F°'d§" der v v (einige 10 m)

Gasgenerierung

Versagen der Abfallbehélter

(keine Beeinflussung
Folg‘en def . der Barrieren durch
Radionuklidfreisetzung Radionuklide)
Zeit

Abb. 3.1: Zeitliche und kausale Beziehung der Prozessgruppen und ihre unmittelbare
Relevanz fur die Funktion der technischen und geologischen Barriere.
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PG

PG

1. Folgen der Endlagerkonstruktion und Ventilation

Beschreibung: Durch die Konstruktion und Offenhaltung des Endlagers kommt es
zu einer Spannungsumverteilung im Gebirge und zu einer Austrocknung durch die
Bewetterungsluft. Das Gebirge reagiert auf die Spannungsumverteilung mit Kon-
vergenz sowie mit der Bildung einer mechanisch gestorten Zone (EDZ: excavation
disturbed zone) und einer hydraulisch gestorten Zone (HDZ: hydraulically disturbed
zone). In den |luftgefillten Porenrdumen der EDZ kommt es zu
Oxidationsprozessen. Die Prozessgruppe umfasst nur Vorgange bis zum
Verschluss der Einlagerungskammern. Oft sind diese Vorgange gut quantifizierbar,
weil ihre Auswirkungen durch in-situ Messungen erfassbar und die Anfangs- und

Randbedingungen sowie der anthropogene Stdreinfluss gut bekannt sind.

Betrachtete Prozesse: Konvergenz, Entsattigung, EDZ-Bildung, HDZ-Bildung,

Oxidation, Redox- und Saurepufferung, Salzanreicherung durch Evaporation.

Bezug zu anderen Prozessgruppen: Die Bildung der EDZ beeinflusst den
Aufsattigungsvorgang (PG3) sowie die Migration von Gasen (PG5), reaktiven
Fluiden (PG4) und Radionukliden (PG6). Verschiedene hydromechanische Pro-
zesse konnen eine Selbstheilung der hydraulischen Eigenschaften der EDZ
bewirken (PG3). Die Oxidation des Wirtsgesteins durch die Bewetterungsluft kann
die Rickhaltekapazitat fur Radionuklide (PG6) und evtl. auch die Fahigkeit zur
Selbstheilung (PG3) verandern.

Relevanz fur das Barrierensystem: Insbesondere die Bildung der EDZ kann die
Funktion der geologischen Barriere bis in eine Tiefe von einigen Metern stéren
(Axial zur Strecke gemessen). Die EDZ kann zu einer Umstrémung von Abdich-
tungsbauwerken flihren und ist somit relevant fur die Wirksamkeit der technischen
Barriere. Es ist anzumerken, dass sich die technische Barriere in Form von
Verfullungen und Abdichtungen der Zugangsschachte oder -strecken bis in den

Bereich der Biosphare erstreckt.

2. Folgen der thermischen Stérung

Beschreibung: Die Endlagerung warmeproduzierender Abfalle stellt eine
thermische Stérung dar, auf die das Endlagersystem mit einem Warmetransport
reagiert. Hauptmechanismus ist die Warmeleitung. Untergeordnet kénnen auch
Advektion und freie Konvektion in der Fluid- oder Gasphase sowie Warme-

strahlung zum Wéarmetransport beitragen.
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PG

Betrachtete Prozesse: Warmeleitung, Warmetransport durch freie Konvektion,
Warmetransport durch Advektion, Warmestrahlung, thermisch induzierte hydro-
mechanische Prozesse (Erhéhung der Porenwasserdriicke, Entfestigung,
Bruchbildung, beschleunigtes Kriechen, thermische Konsolidierung, Anderung der
Durchlassigkeit), thermisch induzierte geochemische Prozesse (Anderung der
Porenwasserchemie, Zementation, lllitisierung, Reifung org. Substanz und Gasent-

wicklung, Beschleunigung von Oxidationsreaktionen).

Bezug zu anderen Prozessgruppen: Viele hydromechanische und chemische
Prozesse sowie viele Transportprozesse sind temperaturabhangig (PG3 bis PG6).
Der Warmetransport selbst wird i.W. von der Sattigung der Bentonitbarriere
beeinflusst (PG3).

Relevanz fur das Barrierensystem: Die Funktion der geologischen Barriere kann
durch eine temperaturbedingte Erhéhung der Porenwasserdriicke beeintrachtigt
werden (Rissbildung). Es ist mit einer Reichweite der Stérung von einigen Metern

zu rechnen.

Hohe Temperaturen beschleunigen die mikrobiellen Stoffwechselvorgange und
kénnen so die Gasgenerierungsrate erhohen, was potenziell eine Schadigung des
Gebirges durch erhdhte Gasdriicke zur Folge hat (Dieser Prozess wird jedoch der

Prozessgruppe 5 zugeordnet).

Durch geeignete Endlagerauslegung wird i.d.R. versucht, eine Temperatur von
100°C nicht zu Uberschreiten, um ein Sieden des Wassers und damit verbundene
Fallungsprozesse zu vermeiden. Hiervon ware i.W. die technische Bentonitbarriere

betroffen.

3: Folgen der hydromechanischen Stérung

Beschreibung: Diese Prozessgruppe umfasst die z. T. stark gekoppelten hydro-
mechanischen Prozesse in der Nachbetriebsphase des Endlagers, die zum
Ausgleich der hydromechanischen Stérung durch das Endlager flhren. Hierunter
fallt das mechanische Versagen von Stitzbauwerken, die Aufsattigung des
Wirtsgesteins und der Verfillmaterialien, das Quellen der Bentonitbarriere sowie

die Konvergenz und Selbstheilung des Gebirges.

Betrachtete Prozesse: Mechanisches Versagen technischer Bauwerke, Konver-
genz, Aufsattigung und Anstieg der Porenwasserdriicke im Wirtsgestein, Aufsatti-
gung und Quellen des Bentonits, weitere EDZ-Entwicklung (Bruchbildung,

Selbstheilung).
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Bezug zu anderen Prozessgruppen: Die Bentonit-Aufsattigung beeinflusst den
Warmetransport (PG2), der wiederum Einfluss auf verschiedene hydromechan-
ische Prozesse hat. Die Bentontitaufsattigung kontrolliert die Wasserverflgbarkeit
und damit den Beginn von Korrosions- und Degradationsprozessen (PG4). Die
hydromechanischen Eigenschaften der Tone kénnen durch hochalkalische Fluide
verandert werden, die bei der Degradation zementhaltiger Materialien entstehen
(PG4).

Relevanz fiur das Barrierensystem: Die Entwicklung der EDZ in der Nach-
betriebsphase inkl. eventueller Selbstheilungsprozesse ist wesentlich fur die
Wirksamkeit von Abdichtungsbauwerken und die Transporteigenschaften der
geologischen Barriere. Die streckenaxiale Ausdehnung der EDZ betragt i.d.R.

einige Meter.

PG 4: Folgen der chemischen Stérung

Beschreibung: Die Abfélle und die technischen Barrieren und Bauwerke stellen
eine chemische Stérung der Geosphare des Endlagersystems dar. Die
Prozessgruppe umfasst die chemischen Prozesse in der Nachbetriebsphase in
Reaktion auf diese Stérung. L.W. fuhren sie zu chemisch-mineralogischen
Veradnderungen im Wirtsgestein, zur Degradation technischer Barrieren (Bentonit,
Abfallbehélter, Abfallmatrix), zur Freisetzung von Gasen, reaktiven Fluiden und

Radionukliden sowie zur Veranderung der Sorptionsfahigkeit der Tone.

Betrachtete Prozesse: Degradation organischer Stoffe, Degradation zement-
haltiger Materialien, Korrosion der Abfallbehalter, Wirkung hyperalkalischer Fluide,
Wirkung eisenhaltiger Fluide, Mikrobiologische Aktivitat, Gasfreisetzung, Radio-

nuklidfreisetzung aus der Abfallmatrix

Bezug zu anderen Prozessgruppen: Die Korrosion der Abfallbehalter und die
Degradation der Abfallmatrix fihren zur Freisetzung von Radionukliden (PG6).
Durch die Korrosion metallischer Stoffe und die mikrobielle Degradation
organischer Substanz werden Gase freigesetzt (PG5), die u.A. die Porenwasser-
chemie und damit die Speziesverteilung der Radionuklide veréandern (PG6). Die
chemisch-mineralogische Umwandlung des tonigen Wirtsgesteins oder der
Bentonitbarriere insbesondere durch hochalkalische Fluide kdénnen deren hydro-
mechanische Eigenschaften (PG3) und Rickhalteeigenschaften (PG6) verandern.
Erhohte Temperaturen (PG2) kdénnen Oxidationsreaktionen und die Reifung

organischer Substanz (Gasentwicklung) beschleunigen, die Lage chemischer
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Gleichgewichte verschieben und zur lllitisierung von Smektiten, die fiir das

Sorptionsvermégen eines Tones wesentlich sind, flhren.

Relevanz fur das Barrierensystem: Da viele tonige Gesteine Uber einen Saure-
und einen Redox-Puffer verfiigen, besitzt die chemische Stdrung durch das
Endlager nur eine geringe Reichweite. Da geochemische Alterationsfronten in
einer intakten Tonmatrix nur sehr langsam voranschreiten, ist anzunehmen, dass
die Bruchnetzwerke der EDZ die Reichweite der geochemischen Stdrung im
Wirtsgestein bestimmen (einige Meter). Die Alteration des Wirtsgesteins entlang
von Brichen der EDZ ist von Bedeutung fur den streckenparallelen Transport
(Selbstheilung, Sorptionsvermdgen) und damit fir die Wirksamkeit der Abdich-

tungsbauwerke.

PG 5: Folgen der Gasgenerierung

Beschreibung: Gase entstehen im Endlager i.W. durch Korrosion von Metallen
und mikrobielle Degradation organischer Substanz. Es kommt zu einer Gasmigra-

tion durch die technische Barriere in das Wirtsgestein.

Betrachtete Prozesse: Migration von geléstem Gas, Migration einer Gasphase,

gasinduzierte Deformationen und mikro- oder makroskopische Briiche.

Bezug zu anderen Prozessgruppen: Der Vorgang der Gasmigration ist von der
Gasbildungsrate abhangig, die durch Degradations- und Korrosionsprozesse
(PG4) kontrolliert wird. Die wichtigste Bedeutung des Gastransportes liegt in der
gasgetriebenen Bewegung kontaminierter Losungen (PG6) und in der potenziellen
Schaffung von Wegsamkeiten fiir die Migration von Radionukliden in der Fluid-
phase (PG6).

Relevanz fir das Barrierensystem: Der Transport einer Gasphase flhrt zu einer
(evtl. nur kurzfristigen) Stérung der technischen und der geologischen Barriere. Die
Reichweite der Stérung im Wirtsgestein hangt von den Gasproduktionsraten und
den Mechanismen der Gasmigration ab und ist nur schwer vorherzusagen.

Denkbar ist eine Gasphasen-Migration tber einige bis viele 10er-Meter.

PG 6: Folgen der Radionuklidfreisetzung

Beschreibung: Die Prozessgruppe umfasst Prozesse, die zum Transport oder zur

Retardation von Radionukliden beitragen.

Betrachtete Prozesse: Radionuklidtransport, Diffusion, Advektion, gekoppelte

FlieBphdnomene, freie Konvektion, Kolloidtransport, Transport mit mobilen orga-
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nischen Stoffen, gasgetriebener Fluidtransport, Radionuklidretardation, Ldsung
und Fallung von Festphasen, Mischkristallbildung und Mitfallung, lonenaustausch,

Oberflachenkomplexierung.

Bezug zu anderen Prozessgruppen: Die Bildung einer EDZ (PG1, PG3) und ein
von Dilatanz gepragter Gastransport (PG5) kdnnen die Wegsamkeit flr den
Radionuklidtransport erhéhen. Die vielféaltigen Prozesse der chemischen Aus-
gleichsphase (PG4) beeinflussen wesentlich die Speziierung und Sorption von
Radionukliden. Erhtéhte Temperaturen (PG2) kdnnen die Sorptionsfahigkeit des
Bentonits (Zementation) beeintrachtigen; auch sind manche Transportprozesse

temperaturabhangig.

Relevanz fir das Barrierensystem: Die Radionuklidmigration wird durch die
Barrieren verlangsamt oder verzégert, beeinflusst selbst aber nicht die Erfullung

der Barrierenfunktionen, da die Radionuklidkonzentrationen sehr klein sind.
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4 Folgen der Endlagerkonstruktion und Ventilation

4.1 Uberblick

Die Schaffung und Offenhaltung von Grubenrdumen fihrt zu einer Spannungs-
umverteilung im Gebirge, zur Gebirgskonvergenz und zur Austrocknung und Oxidation
des Wirtsgesteins durch die Bewetterungsluft. Aufgrund der starken hydromecha-
nischen Wechselwirkungen in Tonen tragen sowohl die Austrocknung als auch die
Spannungsumverteilung zur Bildung einer mechanisch und einer hydraulisch gestorten
Zone bei (excavation disturbed zone, EDZ, bzw. hydraulically disturbed zone, HDZ;
siehe auch Abschnitt 2.2). Die Entwicklung von EDZ und HDZ sind daher miteinander
gekoppelt.

Die wichtigste Bedeutung der EDZ liegt in der potenziellen Schaffung von Wegsam-
keiten fir den Fluid-, Radionuklid- und Gastransport, insbesondere parallel zu den
Strecken und Schéachten. Dies fuhrt im ungunstigsten Fall zu einer Umstrémung von
Abdichtungsbauwerken. Die Stérung der hydraulischen Eigenschaften des Wirts-
gesteins durch die EDZ kann durch verschiedene hydromechanische Prozesse, z.B. im
Zuge der Gebirgskonvergenz und Quellung der Bentonitbarriere, vermindert oder sogar
aufgehoben werden (Selbstheilung). Ausgehend vom luftzuganglichen Teil des Poren-
raums der EDZ findet eine Oxidation des Wirtsgesteins statt, die die Sorptionsfahigkeit
des betroffenen Gebirgsbereiches und evtl. auch die Selbstheilungsfahigkeit beein-

trachtigen kann.

Die wichtigste Bedeutung der HDZ liegt in ihrem Einfluss auf die Bildung der EDZ.
Einerseits kdnnen durch die austrocknende Wirkung der Bewetterungsluft Trockenrisse
entstehen, andererseits kdnnen durch erhdhte Porenwasserdriicke Mikrorisse gebildet
werden. Die Porenwasserdriicke beeinflussen wesentlich das mechanische Verhalten
des Tones und damit die Konvergenz des Gebirges sowie damit in Zusammenhang

stehende Selbstheilungsmechanismen.
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4.2 Bildung von hydraulisch und mechanisch gestérten Zonen

421 Prozesse

In der Konstruktionsphase des Endlagers bildet sich die EDZ in erster Linie durch die
hydromechanische Reaktion des Tons auf die bergbaulich bedingte Spannungsum-
verteilung. Die Deformation des Wirtsgesteins kann zur Veranderung der Mikro- und
Makroporositat (Klifte) fihren und somit zu einer Veranderung der hydraulischen
Eigenschaften. Der Charakter der EDZ h&ngt vom Ausbauverfahren, von der Strecken-
und Schachtgeometrie, von natirlichen Anisotropien (Klufte, Schichtflichen) und den
hydromechanischen Eigenschaften des Tons ab. Im Bereich von Abdichtungsbau-
werken kommen i.d.R. schonende Abbauverfahren zum Einsatz, durch die Bruch-
bildungen weitgehend vermieden werden kdnnen. Die Kluftorientierung in der EDZ ist
hinsichtlich der eventuellen Verbindung einzelner Briiche zu einem durchstrémbaren
Bruchnetzwerk von Bedeutung. Sie ist ferner fir die Selbstheilung von Relevanz, da
sie beeinflusst, wie hoch die Normalspannungen auf den Kluftflachen werden, wenn
durch die Gebirgskonvergenz und die eventuelle Quellung einer Bentonitbarriere
Spannungen auf das Wirtsgestein ausgeubt werden /HOR 03/ (s. Abschnitt 6.4).

Die plastische Deformation im Zuge der Gebirgskonvergenz kann zu einer Konsoli-
dierung oder Dilatation fiihren und damit die Porenwasserdriicke verandern (HDZ-
Bildung). Ob Konsolidierung oder Dilatation auftritt, hangt von der mittleren effektiven
Spannung, der deviatorischen Spannung und der Vorkonsoliderungsspannung des
Tons ab (critical-state-Theorie). Durch eine Erhéhung der Porenwasserdriicke kann es

zur Bildung von Mikrorissen kommen.

Wenn das Gebirge infolge der Bewetterung austrocknet, verandern sich die effektiven
Spannungen und es koénnen Schrumpfungsrisse entstehen. Der hydromechanische
Effekt der Austrocknung ist jedoch nicht so weit reichend wie derjenige, der durch die

Spannungsumverteilung infolge der Endlagerkonstruktion induziert wird /MAZ 03/.
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4.2.2 Befunde

Systematik von Bruchstrukturen

e Untersuchungen der EDZ im Felslabor Mont Terri und im URL HADES zeigten in
struktureller Hinsicht eine starke Systematik der Briiche, deren Orientierung durch
das bergbaulich gestorte Spannungsfeld und natirlicherweise vorhandene Schwa-
chezonen (Klufte, Schichtflachen) erklart werden konnte /NAG 02, EUR 03/.

e Modellrechnungen und Laborversuche mit Opalinuston zeigten, dass eine
schichtungsbedingte Festigkeitsanisotropie zur Ausbildung einer anisotropen EDZ
fuhrt /NAG 02/.

Ausdehnung der EDZ und HDZ

e Im URL HADES wurde die Konstruktion einer Verbindungsstrecke zwischen zwei
Schachten genutzt, um den Charakter der EDZ und HDZ in Abhé&ngigkeit von der
Entfernung von einer Strecke zu untersuchen (CLIPEX-Experiment /EUR 03/).
Hierzu wurde die Entfernung zwischen dem aktuellen Ort der Bergbautétigkeit und
dem Zielschacht gemessen und Messungen der Porenwasserdriicke im Ziel-
schacht vorgenommen. Bereits bei einer Entfernung von 75 m wurde eine Stdrung
der Porenwasserdriicke festgestellt. Bei einer Entfernung von 10 m entstanden

isolierte Briiche. Unterhalb von 3 m hatten diese Briiche Verbindung zur Strecke.

e Im URL Mont Terri wurden anhand von Bohrlochmessungen 3 Zonen der EDZ mit
unterschiedlichem Charakter identifiziert /INAG 02/. Bis in eine Tiefe von 0,7 m
(radial zur Strecke gemessen) erstreckte sich eine plastische Zone mit erhéhter
Transmissivitat (10® m2/s) und teilweise verbundenen Briichen. Zwischen 0,7 m bis
2 m Tiefe lag eine plastische Zone mit erhdhter Transmissivitat (10 bis 10° m2/s)
und isolierten Brichen. Im Bereich zwischen 2 m und 4 m Eindringtiefe befand sich

eine elastisch deformierte Zone mit gering erhdhter Transmissivitét.

e Seismische Messungen in der Tono-Grube ergaben erniedrigte P-Wellen-Ge-
schwindigkeiten in Tiefen bis 1 m /MAZ 03/.

e Im Opalinuston von Mont Terri wurde durch Messung der Saugspannung eine
Entsattigung bis in eine Tiefe von 1 m festgestellt. In Boom Clay im URL HADES
besalR die ungesattigte Zone eine Ausdehnung bis zu 20 cm. Der Entsattigungs-

grad im Opalinuston und im Boom Clay war generell sehr niedrig /MAZ 03/.
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e |In den Tonsteinen von Tournemire wurden Trockenrisse bis in eine Tiefe von
einigen Dezimetern gefunden. Der Boom Clay im URL HADES st frei von
Trockenrissen /IMAZ 03/.

Numerische Modellierung der Grubenkonvergenz

o Die verwendeten hydromechanischen Modelle zur Berechnung der Gebirgs-
konvergenz fir die Tono-Grube (Kamemura et al., 1991, zit. in /MAZ 03/), das
Felslabor Mont Terri /INAG 02/ und das URL HADES /EUR 03/ zeigten eine gute
Ubereinstimmung mit den experimentellen Befunden. Die Stoffgesetze und

Modellparameter sind stark standortabhangig.

4.2.3 Stand der Wissenschaft

Numerische Berechnungen der HDZ im URL HADES zeigen, dass die klassischen
elasto-plastischen Materialgesetze (modifizierte Cam-Clay-Modelle und Mohr-Cou-
lomb-Modelle) die experimentell ermittelten Porenwasserdruckanderungen im Boom
Clay nicht zufrieden stellend reproduzieren kdnnen. Die numerisch prognostizierte

Reichweite der HDZ war geringer als die im CLIPEX-Experiment gemessene.

Hydraulische Messungen im bruchhaften Teil der EDZ sind insofern problematisch, als
dass die hydraulischen Eigenschaften der Bruchnetzwerke orts- und skalenabhangig
sein konnen. Schwer zu ermitteln ist die Kluftkonnektivitat in Richtung der Strecken-
achse auf Skalen Uber 1 m /MAZ 03/.

Eine belastbare Prognose der EDZ-Entwicklung anhand von numerischen Modellen ist
derzeit i.W. wegen des komplexen hydromechanischen Materialverhaltens noch nicht
mdglich. Es hat sich gezeigt, dass die herkdmmlichen madifizierten CamClay-Modelle
(MCCM) nicht in der Lage sind, die Grenzspannungen fur die Entstehung von
Extensionsbrichen richtig vorherzusagen, da sie die mittleren Hauptspannungen
unbericksichtigt lassen /HOR 03/. Modifizierungen des MCCM von Bardet (1990, zit. in
/HOR 03/) haben hier entscheidende Verbesserungen gebracht.
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4.2.4 Behandlung in Sicherheitsanalysen

Die raumliche Ausdehnung der EDZ kann durch numerische Simulation der
Spannungsumverteilung und Gebirgskonvergenz abgeschatzt werden, wobei die
hydromechanischen Stoffgesetze von Standort zu Standort neu zu entwickeln sind.
Nach derzeitigen Erfahrungen kann zwar die Grubenkonvergenz befriedigend vorher-
gesagt werden, groRe Unsicherheiten sind jedoch noch damit verbunden, die raum-
liche Ausdehnung der Gesteinszone vorherzusagen, in der es zur Bruchbildung kommt

INAG 02/. Daher sind zusétzliche in-situ-Untersuchungen der EDZ erforderlich.

In eindimensionalen Transportrechnungen kann die Wirkung der EDZ konservativ
durch eine Reduktion der Wirtsgesteinsméachtigkeit abgeschatzt werden. Bei expliziter
Reprasentation der EDZ in Transportmodellen wird diese i.d.R durch ein Medium
erhohter, homogener Permeabilitdt dargestellt. Ob eine solche Homogenisierung der
hydraulischen Eigenschaften stets eine konservative Annahme ist, ist bislang wenig
untersucht worden. Adaquat ist diese Annahme mit groRer Sicherheit fiir die Zone der
EDZ, in der sich die Bruchbildung lediglich auf Mikrorissbildung beschrénkt, so dass
von keiner wesentlichen Skalen- oder Ortsabhéngigkeit der hydraulischen Eigen-

schaften auszugehen ist.

Der Zustand der hydraulisch gestdrten Zone nach SchlieBung des Endlagers bildet den
Anfangszustand der Aufséattigungsphase. Die numerische Berechnung dieses
Zustands ist mit Unsicherheiten verbunden, da die Mechanismen des Fluidtransports
komplexe hydromechanische Wechselwirkungen beinhalten, die noch nicht im Detail

quantifiziert werden kénnen.

425 Auswahl relevanter Projekte

e EC-Projekt PHEBUS (URL HADES): Zielsetzung: Methoden und Techniken der
Standortcharakterisierung fir Tone; in-situ-Tests zur Validierung von Modellen fur
den Stofftransport in Tonen; u.A. Ventilationsversuch. Laufzeit: 1. 1. 1992 — 31. 12.
1995.

e EC-Projekt CLIPEX (URL HADES): Zielsetzung: Untersuchung der hydro-
mechanischen Reaktion der Porenwasserdriicke auf einen Streckenvortrieb.
Laufzeit: 1998 — 2002.
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e EC-Projekt VE (Mont Terri): Zielsetzung: Untersuchung der Entséttigung von
Opalinuston durch Ventilation. Abschatzung der Ent- und Wiederaufsattigungs-
zeiten, der hydraulischen Durchlassigkeiten und der EDZ-Entwicklung. Laufzeit:
1.12. 2001 — 21. 5. 2004.

e EC-Projekt OMNIBUS (Site de Bure): Zielsetzung: Entwicklung von Werkzeugen
und Interpretationstechniken fir das zerstérungsfreie Monitoring des Wirtsgesteins
durch Ultraschall. Laufzeit: 1. 10. 2001 — 30. 9. 2004.

e EC-Projekt MODEX-REP (Site de Bure): Zielsetzung: Interpretation der
hydromechanischen Stérung durch die Schachtabsenkung und Entwicklung
konzeptueller und numerischer Modelle. Laufzeit: 1. 10. 2000 — 21. 3. 2006.

4.3 Oxidation durch die Bewetterungsluft

431 Prozesse

Viele Tone werden wahrend der Sedimentation unter reduzierenden Bedingungen
abgelagert. Die unter diesen Bedingungen sich bildenden Minerale (i. w. Pyrit und
Siderit) und organischen Substanzen statten den Ton mit einem Redox-Puffer aus, der
im Porenwasser des Wirtsgesteins ein reduzierendes Milieu aufrecht erhalt, auch wenn

es zu einem Eintrag von Sauerstoff durch die Bewetterungsluft kommit.

Der Sauerstoff der Bewetterungsluft dringt u.A. Uber luftgefilite Klufte in das
Wirtsgestein ein. Die Ausdehnung der Zone, in der das Wirtsgestein oxidiert wird,
hangt daher vom Charakter der EDZ ab. Die Oxidation von Pyrit ist i.d.R. der wichtigste
Oxidationsprozess, zweitranging ist die Oxdiation anderer Fe?*-haltiger Minerale (z. B.
Siderit) und organischer Substanzen. Die durch die Pyritoxidation ausgeloste Aus-
fallung von Ferrioxiden und Ferrihydroxiden kann die Sorptionseigenschaften des Tons

fur Anionen erhdhen.

Durch die Oxidation von Pyrit wird Schwefelsaure freigesetzt, welche die Korrosion von
Stahlbehéaltern beschleunigt, die Ldslichkeitsgrenzen flr evtl. freigesetzte Radionuklide
verandet und zur Instabilitat von (sorbierenden) Tonmineralen fihren kann. Neben dem
Redox-Puffer ist daher auch ein durch karbonatische Minerale bereit gestellter

Saurepuffer von Bedeutung.
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4.3.2 Befunde

Von der Oxidation betroffene Substanzen

¢ In offenen Strecken im Opalinuston von Mont Terri fand hauptséachlich eine Oxida-
tion von Pyrit statt. Die Haupt-Oxidationsprodukte sind Gips und Eisenhydroxide.
Die produzierten S&uren werden durch Karbonate gepuffert. Eine signifikante

Oxidation von organischer Substanz konnte nicht festgestellt werden /NAG 02/.

Eindringtiefe

e Im Tonstein des URL Tournemire wurde eine nur geringe Ausdehnung der Pyrit-
oxidationszone festgestellt. Hinsichtlich der Oxidationsprozesse bestand kein
Unterschied zwischen einer 10 Jahre und 100 Jahre alten EDZ (Charpentier 2001,
Charpentier et al. 2001 zit. in /MAZ 03/).

e In einem 150 Jahre alten Tunnel im Opalinuston wurden sichtbare Oxidations-

spuren nur bis in eine Eindringtiefe von 5 bis 10 mm gefunden /MAZ 03/.

Redox-Pufferkapazitéat

e Aufschlisse im Opalinuston und in der Palfris-Formation wiesen i.W. eine
Oxidation von Pyrit auf (Mader, 2002a, unveroff., zit. in /NAG 02/). Die effektive
Reduktionskapazitat des Opalinustones aufgrund der Pyritoxidation liegt bei 0,1 bis
0,2 meg/g. Die totale Reduktionskapazitat des Opalinustones betragt dagegen 2,3
bis 4,9 meqg/g (Titrationsversuche an Bohrkernen). Die Differenz ruhrt von der
Reduktionskapazitat von Siderit und organischem Material her. Laut /MAZ 03/
konnte deren Reduktionskapazitat auf den Zeitskalen, die in Sicherheitsanalysen

betrachtet werden, irrelevant sein.

e Nach Johnson & Smith (2000, zit. in /MAZ 03/) kdnnten der im Bentonit auftretende
Pyrit und Siderit sowie Produkte der Behélterkorrosion einen starken Redox-Puffer
bilden. Dies widerspricht der oben wiedergegebenen Einschatzung, dass Siderit

nicht zur Redox-Pufferung beitragt.
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4.3.3 Stand der Wissenschaft

Die Kinetik vieler Oxidationsprozesse ist derzeit wegen der Langsamkeit der
Reaktionen nicht genau ermittelbar. Dies erschwert die Abschéatzung der effektiven

Redox-Puffer-Kapazitat, die fir den betrachteten Oxidationszeitraum anzusetzen ist.

434 Behandlung in Sicherheitsanalysen

Anhand von Massenbilanzen und der Sauerstoff-Diffusionsrate kdbnnen obere Grenzen
fur die Ausdehnung der oxidierten Wirtsgesteinszone abgeschétzt werden. In Sicher-
heitsanalysen kann, um eine konservative Abschétzung fur das sorptionsféahige Wirts-
gestein zu erhalten, dessen Machtigkeit um die Dicke der oxidierten Wirtsgesteinszone
reduziert werden. Wie die Untersuchungen in Mont Terri und Tournemire zeigen, ist

jedoch nur mit geringen Eindringtiefen von einigen mm bis cm zu rechnen.

Durch die Oxidation konnen sich auch die hydromechanischen Toneigenschaften
verandern. Der Einfluss dieser Effekte auf die Selbstheilungsfahigkeit ist bislang wenig

untersucht.

Fur die effektive Redox-Pufferkapazitat des Systems sind diejenigen Substanzen
verantwortlich, die im betrachteten Redoxpotenzialbereich und Uber die betrachtete
Zeitskala oxidieren /MAZ 03/. Da die Kenntnis der Oxidationskinetik fiir viele Sub-
stanzen oft unzureichend ist, sollten anthropogene Analoga (offene Grubenbaue)
herangezogen werden, da sie Auskunft Uber die relevanten Mineralphasen geben und

zur Abschatzung der Eindringtiefe der Oxidation beitragen.

Um eine Versauerung des Porenwassers in Folge der Pyritoxidation auszuschliel3en,

ist der Nachweis eines ausreichenden Karbonatpuffers erforderlich.

4.3.5 Auswahl relevanter Projekte

Es liegen derzeit keine Informationen Uber aktuelle Arbeiten vor.
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4.4 Salzanreicherung durch Evaporation

441 Prozesse

Die Evaporation des Porenwassers wahrend der Bewetterung erhoht die lonenkonzen-
tration im Bereich der Streckenwande und kann zur Ausféllung und Anreicherung von
Salzen fuhren, welche die chemische Zusammensetzung der Porenwésser beein-

flussen kann.

4.4.2 Befunde

e Im Whiteshell Underground Research Laboratory der AECL (Kanada), einem
Untertagelabor in einem Granitpluton, konnte eine Salzakkumulation festgestellt
werden, jedoch keine Salzanreicherung an den Tunnelwanden. Dies wurde durch
eine Salzabfuhr in den Sommermonaten durch ablaufendes Kondenswasser
erklart (Gascoyne et al. 1996, zit. in /NAG 02/). Dieser Effekt ist auch in einem

Endlager in tonigem Wirtsgestein mdglich.

e Uberschlagsrechnungen fiir ein Endlager im Opalinuston ergaben eine maximale
Jahresmenge von 660 g Salz pro Laufmeter eines Lagertunnels fir niedrig- und
mittelaktive Abfalle und von 240 g pro Laufmeter eines Lagertunnels fir hochaktive
Abfélle. Bei einer Wiederaufsattigung wirde dies eine nur 0,5-%-ige Erhéhung der
Porenwasser-Salinitat im Zement und eine 1,8-%-ige Erhdéhung im Bentonit

bedeuten, was als vernachlassigbar eingestuft wurde /NAG 02/.

4.4.3 Stand der Wissenschaft

Eine obere Grenze der Salzanreicherung durch Evaporation ist relativ gut abschatzbar.

4.4.4 Behandlung in Sicherheitsanalysen

Die maximale Salzanreicherung lasst sich gut abschétzen. Die bisherigen Unter-
suchungen legen nahe, dass auch bei maximaler Salzanreicherung keine nennens-

werte Auswirkung auf die Porenwasserzusammensetzung zu erwarten ist.
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4.4.5 Auswahl relevanter Projekte

Es liegen derzeit keine Informationen zu aktuellen Projekten vor.

34



5 Folgen der thermischen Stérung

5.1 Uberblick

Verschiedene hydromechanische und chemische Prozesse sowie viele Transport-
prozesse werden durch erhdhte Temperaturen und Temperaturgradienten initiiert oder
beeinflusst. Viele Endlagerkonzepte sehen daher Abfallbehélter mit Lebenszeiten vor,
die eine lIsolation von Radionukliden Uber den Zeitraum der Temperaturstérung ge-
wabhrleisten. Die Dauer und Intensitat dieser Stérung hangt wesentlich von der Warme-
produktionsrate der Abfallbehélter, von der Dichte der Abfallbehalter im Endlager, von
den verwendeten Materialien und dem Sattigungszustand ab. Insbesondere die Bento-
nitbarriere weist starke Anderungen der Sattigung und damit auch des Warmetrans-

portes auf.

Die durch warmeerzeugende Abfalle hervorgerufene Temperaturerhéhung kann ver-
schiedene hydromechanische Prozesse in Gang setzen, die Lage geochemischer
Gleichgewichte verschieben und Oxidationsreaktionen sowie die Gasentwicklung auf-

grund der Reifung organischer Substanz beschleunigen.

5.2 Warmetransport

521 Prozesse

Im tonigen Wirtsgestein wird Wéarme Uberwiegend durch Wéarmeleitung transportiert,
weil die geringen hydraulischen Durchlassigkeiten einen konvektiven und advektiven
Warmetransport behindern. Weil die Entséattigung des Wirtsgesteines durch die
Bewetterung gering ist, ist mit keinem nennenswerten Wéarmetransport in der
Gasphase zu rechnen. Der Warmetransport im Wirtsgestein kdnnte durch die z.T.

luftgeflllten Klifte der EDZ modifiziert werden.

Warmeleitung ist auch in hoch verdichtetem Bentonit der Hauptmechanismus des
Warmetransportes und steigt im Laufe der Bentonitaufséttigung stark an (Der Wasser-

gehalt von hochverdichtetem Bentonit betrdgt meist nur einige Prozent). Bei sehr
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geringen Wassergehalten wird Wasser auch Uber freie Konvektion der Gasphase
befordert. Abschatzungen ergaben, dass in einem gering gesattigten Bentonit mit einer
Gaspermeabilitait von 10"? m? etwa ein Viertel des Wéarmetransportes durch Gas-
konvektion erbracht wird /JOH 02/.

Zwischen Abfallbehélter und Bentonit, sowie zwischen Bentonit und Wirtsgestein
konnen Licken auftreten. Licken zwischen den Abfallbehéltern und dem Bentonit sind
in den meisten Endlagerkonzepten ca. 1 cm breit und luftgefillt /IKO 03, HOK 03/. Der
Warmetransport in luftgefullten Lucken findet Uberwiegend durch Warmeleitung und
Warmestrahlung statt. Freie Gaskonvektion spielt wegen der Rauhigkeit und Enge der
Lucken dagegen nur eine geringe Rolle /IKO 03/. Bei wassergefillten Licken findet

hauptsachlich Warmeleitung statt.

Welche maximalen Temperaturen im Bentonitversatz und im Wirtsgestein erreicht
werden, hangt von der Gute des Warmetransportes und von der Charakteristik und
Anordnung der warmeproduzierenden Abfallbehalter ab. Durch entsprechende Ausle-
gung des Endlagers und der Abfallbehalter wird versucht, bestimmte Maximal-
temperaturen nicht zu Uberschreiten. Die Begrenzung der maximalen Temperatur dient
dem Schutz der Bentonitbarriere und des Behéltermaterials. Ein Sieden des Wassers
im anfanglich gering gesattigten Bentonit kann zur unerwinschten Ausféllung von
Salzen im Porenraum des Bentonits und an der Oberflache der Behéalter fuhren, was
die Behalterkorrosion fordert und die Quelleigenschaften des Bentonits beeintrachtigt
(Pusch 1992, Couture 1985, zit. in /JOH 02/). Dies legt nahe, maximale Temperaturen
von 100 °C fur die Behalteroberflache festzulegen, um ein Sieden des Wassers zu ver-
hindern. Im Gegensatz zu unkompaktiertem Bentonit, der ab 100 °C bereits eine
Beeintrachtigung der Quelleigenschaften zeigt (Couture 1985, zit. in /JOH 02/) tritt
diese bei hochkomprimiertem Bentonit nicht unter 110 °C auf (Pusch 2000, zit. in
/JOH 02/). Bei Bentonit-Pellets ist unter 125 °C kein Einfluss auf die Quell- und hydrau-
lischen Eigenschaften zu bemerken (Pusch et al. 2002, zit. in /JJOH 02/).

5.2.2 Befunde

Warmetransport im tonigen Wirtsgestein

o Die thermischen Parameter gesattigter Tone (Warmeleitfahigkeit, Warmekapazitat,
thermischer Expansionskoeffizient) weisen meist eine geringe Streuung auf /MAZ
03/.
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Warmetransport im Bentonit

e Die Warmeleitfahigkeit von Bentonit hangt stark vom Wassergehalt ab. Unter
trockenen Bedingungen werden Warmeleitfahigkeiten zwischen 0,3 Wm™K™ und
0,4 Wm™'K?* gemessen, unter gesattigten Bedingungen Werte zwischen
1,3 Wm™*K*und 1,4 Wm™K™ /IKO 03, JOH 02/.

e Auch die Warmekapazitat von Bentonit ist sattigungsabhangig. Fur trockenen
Bentonit werden Werte zwischen 1,1 MIJm>K™ und 1,8 MIm®K™* gemessen, fir
geséttigten Bentonit Werte zwischen 2,1 MIm~K™* und 2,4 MIm3K™ /JOH 02/.

o Abschatzungen der konduktiven und konvektiven Anteile des Warmetransportes
ergaben, dass in einem gering gesattigten Bentonit mit einer Gaspermeabilitat von
10*? m2 etwa ein Viertel des Warmetransportes durch Gaskonvektion erbracht wird
/JOH 02/.

Warmetransport in Llcken

e Fur das Schwedische Endlagerkonzept KBS-3V wurde ein Temperaturabfall von
bis zu 13° K in der luftgeflllten Lucke zwischen Behdlter und Bentonit berechnet
/IKO 03/.

Berechnung des Warmetransportes

e Fur das schwedische Endlagerkonzept KBS-3V wurde demonstriert, dass die
Temperaturentwicklung in einem Endlager mit effizienten analytischen Methoden
berechnet werden kann, wenn zuvor eine Kalibrierung mit einem numerischen
Modell erfolgt ist. Die analytischen Losungen des Warmetransportes einzelner

Abfallbehélter kénnen Gberlagert werden /IKO 03/.

5.2.3 Stand der Wissenschaft

Die Mechanismen des Wéarmetransports in einem Endlagersystem sind gut verstanden

und wegen des geringen Einflusses der freien Konvektion gut modellierbar.
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5.2.4 Behandlung in Sicherheitsanalysen

Die Berechnung des Warmetransports in einem Endlager ist unproblematisch,
allerdings ist die Wirkung von Licken und mdglicherweise vorhandenen luftgefillten
Brichen in der EDZ zu bericksichtigen. Numerische und analytische Ansatze zur

Berechnung des Warmetransportes sind verfiigbar.

5.2.5 Auswahl relevanter Projekte

e OPHELIE (URL HADES): Zielsetzung: Simulation des PRACLAY-Projektes

Ubertage. Laufzeit: Deinstallation im Oktober 2002.

e EC-Projekt HE (Felslabor Mont Terri): Zielsetzung: Identifizierung und Modellierung
thermohydromechanischer Prozesse durch ein Heizer-Experiment in gesattigtem
Bentonit und Opalinuston. Laufzeit: 1. 11. 2001 — 31. 10. 2004.

e EC-Projekt FEBEX Il (Felslabor Grimsel): Zielsetzung: Heizer-Experiment und
Aufséttigungsversuch in Bentonit und numerische Analysen. Laufzeit: 1. 9. 2000 —
21.12. 2004.

e PRACLAY (URL HADES): Zielsetzung: Einbringen eines Versatzes und eines
Abdichtungsbauwerkes und Heizer-Experiments in einer zu errichtenden Test-
strecke im URL HADES. Laufzeit: steht noch nicht fest.

5.3 Thermisch induzierte hydromechanische Prozesse

531 Prozesse

Die durch warmeproduzierende Abfalle erzeugte Temperaturerhéhung wirkt sowohl auf
das Porenwasser als auch auf die Gesteinsmatix ein und lost dort reversible und
irreversible hydromechanische und physikochemische Prozesse aus. Zu den rever-
siblen Prozessen gehoren die thermische Expansion des Wassers, die bedeutend
schwéchere thermische Expansion der Gesteinspartikel sowie die physiko-chemische
Anderung der Tonstruktur aufgrund der Temperaturabhangigkeit der diffusiven Doppel-
schichten der Tonminerale. Durch die hierdurch ausgeldsten Volumenanderungen

werden thermische Spannungen aufgebaut. Die erhéhten Temperaturen beeinflussen
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auch die Durchlassigkeit des Tones, da sich die Viskositat des Wassers mit steigender

Temperatur erniedrigt.

Ob infolge der thermischen Expansion des Wassers und der Gesteinsmatrix kritische
Spannungszustande fur die Bruchbildung oder plastische Deformation erreicht werden,
hangt stark von der Entwicklung der effektiven Spannungen ab. Veréndert sich die
Temperatur so langsam, dass die Anderung der Porenwasserdriicke durch advektive
Flisse abgemildert werden kann, spricht man von ,drainierten* Bedingungen, im
gegenteiligen Fall von ,undrainierten“ Bedingungen. Unter undrainierten Bedingungen
(schneller Temperaturanstieg) ist die Erhéhung des Porenwasserdruckes der
dominante Mechanismus, was zu einer Absenkung der effektiven Spannungen fiihrt.
Hingegen steigen unter drainierten Bedingungen (langsamer Temperaturanstieg) die
effektiven Spannungen, weil die thermische Expansion lediglich die Matrixspannung

erhdht. Dies kann zu einer Konsolidierung des Tones filhren /ZHA 04/.

Die thermische Expansion lockert das Geflige der Tonmatrix. Die Kriechgeschwindig-
keiten erhdhen sich und die Grenzzustande fir die Bruchbildung, die plastische De-

formation und das Kriechen werden verschoben.

Kommt es zu plastischer Deformation, so ist diese wegen der reduzierten effektiven
Spannungen meist dilatant (Der Spannungszustand befindet sich im Sinne der critical
state-Theorie auf der dilatanten oder ,trockenen® Seite der kritischen Zustandslinie).
Die Deformation ist dabei desto starker lokalisiert (Scherbé&nder, Scherbriiche), je
niedriger die effektive Spannung ist. Durch die Dilatanz kann sich die hydraulische
Eigenschaft des Tones verandern (Bruchbildung). Sie erniedrigt jedoch auch die

Porenwasserdriicke, was einer weiteren Bruchbildung entgegenwirkt.

Eine irreversible Konsolidierung des Tones kann sowohl durch volumetrische visko-
plastische Deformation (sekundare Konsolidierung) als auch aufgrund thermischer
Spannungen (thermische Konsolidierung) erfolgen. Eine Konsolidierung andert neben

den mechanischen Eigenschaften des Tones auch die Porositat und Permeabilitat.
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5.3.2 Befunde

Identifizierung dominanter Effekte

¢ Analytische und numerische Abschatzungen im Rahmen des schweizerischen
Entsorgungsprogrammes fir den Opalinuston ergaben, dass die Erhéhung des
Porenwasserdrucks und der totalen Spannung (= effektive Spannung + Poren-
druck) die wichtigsten hydromechanischen Effekte einer Temperaturerhéhung sind
INAG 02/. Die numerischen Rechnungen prognostizierten fiir das Wirtsgestein
(exklusive der EDZ) einen schnelleren Anstieg der totalen Spannung gegeniiber
den Porenwasserdriicken und somit eine Erh6éhung der effektiven Spannung.
Damit sind — auch auf den Schichtflachen — keine Festigkeitstiberschreitungen zu
erwarten. Eine thermische Konsolidierung wurde nicht festgestellt, vermutlich weil
der Opalinuston in seiner Versenkungsgeschichte bereits Temperaturen von 85 °C
ausgesetzt war. Im unmittelbaren Stollenumfeld (inklusive der EDZ) spielt eine
Erhohung der Porenwasserdricke wegen der geringeren Sattigung keine Rolle.
Hier ist eher mit einer Festigkeitsreduktion und daher mit einer erhéhten Zerscher-

ung der Auflockerungszone zu rechnen.

¢ Im Rahmen des CERBERUS-Experimentes wurde der Boom Clay unter drainierten
Bedingungen auf 50 °C und 80 °C erhitzt. Es wurde eine nur geringe thermische
Konsolidierung festgestellt /NIR 01, MAZ 03/. Ebenso zeigte der Boda-Ton in in-
situ-Tests keine irreversible Konsolidierung /MAZ 03/. Bei einer Erhitzung des
Opalinus Tons und des COx-Tons unter ungesattigten und drainierten Bedin-

gungen wurde eine Konsolidierung beobachtet /ZHA 04/.

e Im Rahmen des CERBERUS-Experimentes wurde eine Erhohung der

hydraulischen Permeabilitét mit steigender Temperatur festgestellt.

5.3.3 Stand der Wissenschaft

Die Entwicklung der Porenwasserdriicke in Reaktion auf eine Temperaturerh6hung
hangt von den hydraulischen Eigenschaften des Tones ab, die sich wiederum im Zuge
von Rissbildungen durch die erhdohten Porenwasserdriicke verédndern kénnen. Der
komplexe Zusammenhang zwischen den Porenwasserdriicken und der hydraulischen

Permeabilitat kann derzeit nur auf empirischem Wege ermittelt werden.
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5.3.4 Behandlung in Sicherheitsanalysen

Numerische Analysen des Spannungs- und Deformationspfades geben Auskunft, ob
kritische Zusténde fiir die plastische Deformation oder die Bruchbildung erreicht
werden. Die hierzu erforderlichen thermo-hydro-mechanischen Materialgesetze und
Parameter sind gesteinsspezifisch zu ermitteln. Unsicherheiten beziiglich der
hydromechanischen Modellierung bestehen hinsichtlich des Einflusses dilatanter
Scherung auf die Permeabilitdt, eventueller Selbstheilungsmechanismen und einer
moglichen nicht-linearen Beziehung zwischen advektiven Flissen und hydraulischen
Potenzialgradienten bei niedrigen Porenwasserdriicken (s. Abschnitt 9.3). Die
numerischen Ergebnisse muissen daher zusétzlich durch grofR3skalige in-situ-
Experimente gestitzt werden. Die in der Versenkungsgeschichte des Wirtsgesteins
aufgetretene maximale Temperatur kann Auskunft dartiber geben, ob bei erneuter

Erhitzung irreversible Konsolidierungseffekte zu erwarten sind.

5.3.5 Auswahl relevanter Projekte

e EC-Projekt CACTUS | + Il (URL HADES): Zielsetzung: In-situ-Experiment zur
Demonstration der Warmewirkung eines COGEMA-Kanisters nach 50-jahriger
Abkihlung. Laufzeit: 1. 9. 1990 — 31. 3. 1993.

e EC-Projekt CERBERUS (URL HADES): Zielsetzung: GroRRskaliges Experiment zur
Demonstration des kombinierten Effektes von Strahlung, Warme und Bohrtatigkeit
auf das Nahfeld. Laufzeit: 1. 1. 1996 — 31. 12. 1998.

e EC-Projekt ATLAS (URL HADES): Zielsetzung: Grof3skaliges Experiment zu
thermo-hydro-mechanischen Prozessen ohne Verfilllmaterial zwischen Heizer und
Tonstein. Laufzeit: 1. 1. 1996 — 31. 12. 1998.

e EC-Projekt BENCHPAR: Zielsetzung: Verbesserung der Anwendung von

thermohydromechanischen Modellen in Sicherheitsanalysen. Laufzeit: 1. 10. 2000
—31. 10. 2003.

e EC-Projekt HE (Felslabor Mont Terri): Zielsetzung: Identifizierung und Modellierung
thermohydromechanischer Prozesse durch ein Heizer-Experiment in geséattigtem
Bentonit und Opalinuston. Laufzeit: 1. 11. 2001 — 31. 10. 2004.

e EC-Projekt FEBEX Il (URL Grimsel): Zielsetzung: Heizer-Experiment und
Aufsattigungsversuch in Bentonit. Laufzeit: 1. 9. 2000 — 21. 12. 2004.
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e OPHELIE (URL HADES): Zielsetzung: Simulation des PRACLAY-Projektes

Ubertage. Laufzeit: Deinstallation im Oktober 2002.

e EC-Projekt PRACLAY (URL HADES): Zielsetzung: Einbringen eines Versatzes und
eines Abdichtungsbauwerkes und Heizer-Experiments in einer zu errichtenden
Teststrecke im URL HADES. Laufzeit: steht noch nicht fest.

54 Chemische und mineralogische Wirkung erhdhter Temperaturen

54.1 Prozesse

Erhéhte Temperaturen, die durch Einlagerung hochaktiver radioaktiver Abfélle ent-
stehen, beeinflussen verschiedene chemische und mineralogische Vorgéange. Pro-
zesse, die derzeitig im Rahmen von Sicherheitsanalysen diskutiert werden, sind die
Beschleunigung von Oxidationsreaktionen (insbesondere der Oxidation von Pyrit und
organischer Substanzen durch den verbliebenen Sauerstoff), die Anderung der Poren-
wasserchemie und Mineralogie aufgrund der Verschiebung geochemischer Gleich-
gewichte (insbesondere die lllitisierung von Smektit), die Reifung organischer Substanz

sowie Zementationsprozesse.

5.4.2 Befunde und Erfahrungen

Beschleunigung von Oxidationsreaktionen

e FiUr den Opalinuston wurde aus der Annahme, dass die Oxidationsraten
mafgeblich durch die Verfligbarkeit von Sauerstoff abhangen, eine vernachlassig-
bare Beschleunigung der Oxidationsraten abgeleitet /NAG 02/. Da bei 95°C der
diffusive Nachschub von Sauerstoff ca. 4-mal groRRer als bei 20°C ist, ergibt sich
eine Vervierfachung der Oxidationsraten bei entsprechender Temperaturerhéhung.
Oxidationsprozesse, die durch die Bewetterungsluft verursacht werden, sind im
Opalinuston ohnehin schwach ausgepréagt, so dass auch eine 4-fach erhéhte

Oxidationsrate als unkritisch eingestuft wurde.

Anderung hydrochemischer und mineralogischer Gleichgewichte

e Nach /NAG 02/ beeinflusst eine Temperaturerhbhung im Opalinuston i.W.

Karbonatsysteme und den Kationenaustausch. Geochemische Modelle ergaben
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bei einer Temperaturerhhung von 38°C auf 95 °C eine Erhdéhung des CO,-
Partialdruckes um den Faktor 2 und eine Absenkung des pH-Wertes um 0,6
(Versauerung). Ansonsten war der Einfluss auf die Porenwasserzusammen-

setzung gering (schwache Calcit-Lésung und schwache Dolomit-Ausfallung).

e Beim spanischen Referenzton wird mit einer Dehydrierung von Gips aufgrund der

Temperaturerh6hung durch hochaktive Abfélle gerechnet /IMAZ 03/.

Reifung (Maturation) organischer Substanz

¢ Bei der Reifung organischer Substanz spielt die Starke und Dauer der Temperatur-
einwirkung eine maf3gebliche Rolle. Bei der geplanten Endlagerung hochaktiver
Abfélle im Opalinuston des Zircher Weinlandes ist mit einer Temperaturerh6hung
auf 95 °C zu rechnen, was lediglich 10 °C Uber der maximalen Temperatur liegt,
die der dortige Opalinuston wéahrend seiner Versenkungsgeschichte erfahren hat.
Da die Zeitdauer der abfallbedingten Temperaturstérung relativ zur Versenkungs-
dauer sehr kurz ist (um 4 GroRRenordnungen Kkleiner), wird mit keiner nennens-
werten Maturation aufgrund der thermischen Wirkung der Abfélle gerechnet
INAG 02/.

e Messungen der Gasfreisetzungen im Opalinuston des Felslabors Mont Terri
/1JOC 02/ zeigten, dass bei 100°C ein Druckanstieg von ca. 0,02 MPa zu erwarten
ist. Die Variation der Gasfreisetzung zwischen verschiedenen Bohrlochern um den
Faktor 15 weist auf eine Inhomogenitat der chemisch-mineralogen Zusammen-

setzung hin.

lllitisierung von Smektiten

e Geochemische numerische Modelle mit verschiedenen thermodynamischen Daten-
satzen ergaben, dass im Opalinuston bei 95 °C eine merkliche lllitisierung erst

nach 1 Million Jahren im Kontakt mit dem Referenzwasser auftritt /NAG 02/.

e Im Rahmen des CERBERUS-Experiments wurde keine mineralogische Verander-

ung des Boom-Tones bei Erhitzung auf 50 °C und 80 °C festgestellt.

e Eine 16-wdchige thermische Belastung von Tonstein der Site de Bure bei 200 °C
und verschiedenen Wasser-Feststoff-Verhaltnissen zeigte nur eine leichte Ver-
anderung der lllit/Smektit-Wechsellagerungsminerale zu Gunsten eines héheren
lllit-Anteils (Mosser-Ruck et al. in /AND 02/, Beitrag P-AA-29). Damit blieben die

Quell- und Austauscheigenschaften des Tones i.W. erhalten.
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5.4.3 Stand der Wissenschaft

Die lickenhafte Kenntnis der Reaktionskinetik macht die Berechnung von Oxidations-
reaktionen, Mineralumwandlungen und der Reifung organischer Substanz problema-
tisch. GroRe Unsicherheiten bestehen insbesondere hinsichtlich der Umwandlungs-
kinetik von Tonmineralen. Als glinstig ist die relativ kurze Dauer der Temperatur-
erhdhung durch warmeproduzierende Abfélle zu werten, weil hierdurch die Unsicher-

heit bezlglich der Kinetik langsamer Umwandlungsprozesse an Bedeutung verliert.

5.4.4 Behandlung in Sicherheitsanalysen

Bisherige Abschatzungen ergaben insbesondere flr ein Endlager im Opalinuston, dass
die chemischen und mineralogischen Effekte erhthter Temperaturen von unter-
geordneter Bedeutung fiir die Langzeitsicherheit sind, sofern die Temperaturen durch
geeignete Auslegung des Endlagers und der Abfallgebinde unter 100 °C gehalten
werden konnen. Hieraus kann jedoch keine generelle Vernachlassigbarkeit dieser

Effekte geschlossen werden. Ihre Relevanz bleibt standortabh&ngig zu prifen.

545 Auswahl relevanter Projekte

Es liegen keine Informationen zu aktuellen Projekten vor.
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6 Folgen der hydromechanischen Stérung

6.1 Uberblick

Diese Prozessgruppe umfasst die (thermo-)hydromechanischen Prozesse in der
Nachbetriebsphase, die zum Ausgleich der hydromechanischen Stérung durch das
Endlager fuhren (Spannungsumverteilung und Entwasserung). Hierunter fallen das
mechanische Versagen der Stitzbauwerke und die Konvergenz des Gebirges. Der
Aufbau eines Quelldruckes zwischen dem sich aufséttigenden Bentontit und dem

konvergierenden Wirtsgestein flihrt zur Kompression der EDZ und zur Selbstheilung.

Die Aufsattigung der Bentonitbarriere und der Wiederanstieg der Porenwasserdriicke
im Wirtsgestein erzeugen Fluss zum Endlager hin, der einem potenziellen Austrag von
Radionukliden entgegenwirkt. Mit der Bentonitaufséattigung steigt die Verfligbarkeit von

Wasser fir die Korrosion der Abfallbehélter und die Degradation der Abfallmatrix.

6.2 Aufséttigung der Bentonitbarriere

6.2.1 Prozesse

Bentonit wird meist in lufttrockenem Zustand eingebracht und besitzt daher hohe
Saugspannungen mit entwadssernder Wirkung auf das Wirtsgestein. Zu Beginn der
Aufséttigungsphase wird die Wassermenge, die aus dem Wirtsgestein zutritt, von den
hohen Saugspannungen des Bentonits bestimmt, weil die Permeabilitat des Wirts-
gesteins sehr gering ist. Kernfragen bezlglich der Bentonitaufséattigung betreffen die
Dauer des Aufsattigungsvorganges und die hydraulischen und diffusiven Eigen-

schaften des Bentonits nach erfolgter Aufséattigung /KRO 04/.

Der Aufsattigungsvorgang beinhaltet eine Wanderung von Wasser von den Makro-
poren in die Mikroporen des Tons und schlie3lich in die Zwischenschichten der Ton-
minerale, wo eine Hydratation der austauschbaren lonen stattfindet. Der Hydratations-
vorgang lasst Tonminerale quellen, weil sich die Zwischenschichtabstande durch die

Hydratationshillen der lonen vergréRern. Der Bentonit geht dabei allmahlich in den
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Gel-Zustand Uber. Durch die Wasseraufnahme wird der weitere Aufsattigungsvorgang
behindert: Ein grof3er Anteil des Porenwassers ist adsorptiv an Tonmineraloberflachen
gebunden und deshalb immobil, zusatzlich verringert der Quellvorgang den Poren-

raum. Wichtig fur die Aufsattigung ist daher der Wassertransport in der Gasphase.

Neben diesen hydromechanischen Vorgangen spielt auch die chemische Zusammen-
setzung des Porenwassers eine Rolle, da sie das Quellverhalten der Tonminerale
beeinflusst. Dartiber hinaus haben warmeerzeugende Abfalle wegen der Temperatur-

abhangigkeit des Fluid- und Gastransports Einfluss auf den Aufsattigungsvorgang.

6.2.2 Befunde

o Die Wasseraufnahme durch Bentonit kann durch Anwendung hydraulischer Dricke
nicht signifikant erhéht werden (Jockwer et al., 2000; Pusch and Kasbohm, 2001,
zit. in /KRO 04/).

e Es besteht tendenziell eine lineare Abhangigkeit zwischen der Trockendichte und
der Permeabilitat von Bentonit /KRO 04/. Bei einer Trockendichte von 1000 kg/m3
liegen die Permeabilitaten zwischen 10™*° m2 und 10 m2, bei einer Trockendichte

von 1700 kg/m3 zwischen 102° m2 und 10" m2,

6.2.3 Stand der Wissenschaft

e Ein messtechnisches Problem stellt die raumliche und zeitliche Erfassung der

Wassergehalte im Bentonit wéhrend der Aufsattigung dar.

e Wegen der Langsamkeit der Aufsattigung kann deren Dauer nur durch numerische
Modelle abgeschitzt werden. Nach Krohn /KRO 04/ gibt es derzeit jedoch keinen
etablierten Ansatz zur Modellierung der Bentonitaufsattigung. Gebrauchliche
numerische Modelle (wie z.B. FRACON, ROCMAS, ABAQUS, CODE-BRIGHT,
COMPASS, ROCKMECH und THAMES) nutzen den konventionellen Ansatz des
Zweiphasen-Flusses und vernachldssigen damit den Hydrationsprozess, sowie
seinen Einfluss auf die Porositat, die Saugspannung und die Wassermenge im
Porenraum. Krohn /KRO 04/ schlagt zwei Alternativmodelle vor (Advektionsmodell

und Gasdiffusionsmodell), um das Hydrationswasser explizit zu beriicksichtigen.

46



6.2.4 Behandlung in Sicherheitsanalysen

Die Mdoglichkeiten zur Modellierung der Bentonitaufsattigung sind derzeit begrenzt,

weshalb sich zur Abschatzung der Aufsattigungsdauer die Verwendung verschiedener

Modellansatze empfiehlt. Das sog. Diffusionsmodell bietet eine einfache empirische

Beschreibung des Aufsattigungsvorganges. Modelle fur die Zweiphasen-Stromung, die

den Einfluss des Quellvorgangs auf die Porositdt und Permeabilitat nicht beriick-

sichtigen, kénnen fir Abschatzungen der Mindestaufsattigungsdauer genutzt werden.

Modellanséatze, die den Einfluss der Hydration beriicksichtigen, befinden sich derzeit in
der Testphase /KRO 04/.

6.2.5 Auswahl relevanter Projekte

EC-Projekt BENIPA: Zielsetzung: Bewertung der Behandlung von Bentonit-
barrieren in granitischen und tonigen Wirtsgesteinen in Sicherheitsanalysen.
Laufzeit: 1. 9. 2000 — 31. 8. 2003.

EC-Projekt EB (URL Mont Terri): Zielsetzung: Test neuer technischer Konzepte bei
der Realisation einer Bentonitbarriere in einer horizontalen Strecke. Anschlie3en-
der Hydrationsversuch mit numerischer Modellierung der hydromechanischen
Prozesse. Laufzeit: 1. 10. 2002 — 30. 11. 2003.

EC-Projekt FEBEX Il (Felslabor Grimsel): Zielsetzung: Heizer-Experiment und
Aufsattigungsversuch in Bentonit mit numerischen Analysen. Laufzeit: 1. 9. 2000 —
21.12. 2004.

EC-Projekt PROTOTYPE REPOSITORY (Aspd Hard Rock Laboratory): Zielsetz-
ung: Demonstration des KBS 3-Endlagerkonzepts in kristallinem Gestein. Untersu-
chung des langfristigen Verhaltens einer Bentonitbarriere anhand eines grof3ska-

ligen in-situ-Tests und numerischer Analysen. Laufzeit: 1. 9. 2000 — 29. 2. 2004.

Entwicklung konzeptioneller Modelle zur Bentonit-Aufsattigung /KRO 04/. Die

Modelle werden derzeit an Messungen des Wassergehaltes getestet.
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6.3 Entwicklung der Porenwasserdriicke im Wirtsgestein

6.3.1 Prozesse

Die Bewetterung, die Konvergenz des Gebirges und die hohen Saugspannungen des
hochverdichteten Bentonits verandern die Porenwasserdriicke im Wirtsgestein. Wegen
der geringen Permeabilitat von Ton stellen sich die urspriinglichen Porenwasserdriicke
nur langsam wieder ein. Materialien mit hoher Porositét, die in das Endlager einge-

bracht werden, verlangern die Dauer dieses Vorgangs.

Warmeerzeugende Abfélle beeinflussen die Entwicklung der Porenwasserdricke. So
erniedrigen hohe Temperaturen die Viskositat des Wassers und beschleunigen damit
den Aufsattigungsvorgang. Die thermische Expansion des Wassers erhoht die Poren-
wasserdricke und kann damit einerseits eine Fluidbewegung und andererseits eine
Bildung von Mikrorissen herbeifiihren. Dabei kann ein signifikanter Einfluss der Mikro-
rissbildung auf die hydraulischen und mechanischen Eigenschaften des Tones nicht

ausgeschlossen werden.

Ein Zweiphasenfluss im Wirtsgestein ist nur in unmittelbarer Nachbarschaft zum End-
lager zu erwarten, da die entsattigte Zone nur einige Meter tief ist (s. auch Abschnitt
4.2). In diesem Bereich ist der Fluidtransport im Wirtsgestein an einen Gasaustausch

mit den mit Restgasen geflllten Hohl- und Porenrdumen des Endlagers gekoppelt.

6.3.2 Befunde

e Im Felslabor Mont Terri konnte eine Veranderung der Porenwasserdriicke bis in
eine Tiefe von 20 m aufgrund einer 10-jahrigen Offenhaltung nachgewiesen wer-

den. Die ungesattigte Zone war etwa 2 m tief /INAG 02/.

e Im Projekt Entsorgungsnachweis wurde die Aufsattigung der Einlagerungs-
kammern und des Wirtsgesteins auf der Grundlage der klassischen Zweiphasen
Stromung (inerte Gesteinsmatrix) fur ein Endlager im Opalinuston berechnet /NAG

02/. Demnach sind wichtige Einflussfaktoren fur die Aufsattigung:

— die Viskositat des Wassers: Bei erhdhten Temperaturen verringert sich die

Viskositat und damit die Aufsattigungsdauer.
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die Porositét der eingebrachten Materialien: Porgse Materialien, die besonders
in Zugangs- und Betriebsstollen zum Einsatz kommen, erhéhen die Aufsatti-

gungsdauer.

die Porenwasserdriicke des Wirtsgesteins: Die Dauer der Aufsattigung der
Einlagerungsstollen wird Uberwiegend von den hydraulischen Eigenschaften

des Wirtsgesteins bestimmt, weniger durch die des Versatzmaterials.

die Auflockerungszone: Durch eine Auflockerungzone erhéht sich der zufluss-
wirksame Radius eines Stollens, was die Aufsattigung beschleunigt. Die (ge-
sattigte) Auflockerungzone bewirkt, dass tiefer gelegene Endlagerbereiche

schneller aufgesattigt werden.

Ohne signifikanten Einfluss sind dagegen erhéhte Porenwasserdriicke im

Wirtsgestein und eine verldangerte Offenhaltung des Endlagers. Die berechnete

Dauer der Aufsattigungsphase belief sich auf einige 1000 bis 10000 Jahre.

Verschiedene Beitrdge der Tagung ,Clays in natural and engineered barriers for

radiactive waste confinement“ /AND 02/ beschéftigen sich mit den z.T. irreversiblen

Anderungen der hydraulischen und mechanischen Eigenschaften des Wirts-

gesteins durch Dehydrations/Hydrations-Zyklen:

Montes et al. (Beitrag P-GGET-25) beobachten im ESEM (electron scanning
environmental mircroscope) die Entwicklung von Mikrorissen nach verschie-
denen Hydrations-Dehydrations-Zyklen. Gebildete Mikrorisse kénnen offenbar
bei erneuter Hydration teilweise wieder geschlossen werden (Selbstheilung).
Zu ahnlichen Ergebnissen kommen Robinet et al. (Beitrag O-5b-1), die eine
Bildung von Mesoporen (Durchmesser ~30 um fir FoCa-Ton) bei Erhdhung
der Wassersattigung feststellen, was mit einer Erniedrigung der Saug-

spannung einhergeht.

Einen bedeutenden Einfluss auf die Mikrorisshildung hat die mineralogische
Zusammensetzung des Tones, da sich an den Grenzflachen zwischen Ton-
mineralen und nicht-quellfahigen Mineralen, wie Quarz, bevorzugt Spannungs-
konzentrationen aufbauen. Mikrorissbildung infolge Hydration spielt nur eine
geringe Rolle, wenn der Tonmineralanteil gegentiber dem Quarzanteil sehr

hoch oder aber sehr niedrig ist.

Sowohl Villar (Beitrag O-5b-3) als auch Bemer et al. (Beitrag P-GGET-12)

berichten Gber eine Verminderung der Vorkonsolidierungsspannung und eine
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Erh6hung der Kompressibilitat bei Wasseraufnahme. Beide Effekte durften mit
einer Auflockerung des Mineralgefliges infolge der Quellung zusammen-

hangen.

6.3.3 Stand der Wissenschaft

Die Prozesse in Verbindung mit der Aufséattigung und Wiedereinstellung der
hydrostatischen Porenwasserdriicke im Wirtsgestein sind noch nicht in allen Aspekten
verstanden. Die Aufsattigungsphase wird oft unter Annahme der klassischen
Zweiphasen-Stromung mit inerter Festkdrpermatrix modelliert. Nicht genliigend geklart
ist, in welchen Féllen eine solche Vernachlassigung des Hydrationswassers und des
Quellverhaltens adéquat ist. Die Existenz eines Schwellwertes flr den hydraulischen
Gradienten zur Erzeugung advektiver Flisse dirfte Einfluss auf die Entwicklung der
Porenwasserdriicke haben und zu stabilen Porenlberdriicken oder —unterdriicken
fuhren. Dies dirfte insbesondere die hydromechanischen Eigenschaften des Tones
beeinflussen. Das FlieRverhalten bei niedrigen Druckgradienten entzieht sich jedoch

weitgehend der Messbarkeit.

6.3.4 Behandlung in Sicherheitsanalysen

Die vielfaltigen thermo-hydro-mechanischen Prozesse, die fir die Veranderung der
Porenwasserdriicke verantwortlich sind, und ihre komplexen Wechselwirkungen
konnen durch ein einzelnes numerisches Modell nicht umfassend behandelt werden.
Es muss daher auf vereinfachte konzeptuelle Modelle zurtickgegriffen werden, wobei
zu prifen ist, ob die Vereinfachungen zulassig sind. Einflisse einer Erhéhung des
Wassergehaltes (Quellung, Mikrorissbildung), der thermischen Expansion des Wassers
(Mikrorissbhildung), der Konvergenz (deformationsbedingte Porositatsdnderung) und
der Selbstheilung auf die Permeabilitat sind abzuschatzen. Ferner ist das
Vorhandensein eines Schwellwertes fir den hydraulischen Gradienten zur Erzeugung

advektiver Flisse zu prifen.

Der Zustand der hydraulisch gestorten Zone nach Schliel3ung des Endlagers bildet den
Anfangszustand der Aufsattigungsphase. Dieser Zustand kann jedoch nur numerisch
ermittelt werden, was aufgrund der komplexen hydromechanischen Prozesse, die zur
Bildung und Entwicklung der hydraulisch gestérten Zone beitragen, mit grof3en

Unsicherheiten verbunden ist. In-situ-Messungen der Porenwasserdriicke wahrend der
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Konstruktions- und Betriebsphase des Endlagers liefern wichtige Daten, um die
bendtigten hydromechanischen Stoffgesetze zu entwickeln und numerische Modelle zu

kalibrieren.

6.3.5 Auswahl relevanter Projekte

e EC-Projekt VE (URL Mont Terri): Zielsetzung: Untersuchung der Entséttigung von
Opalinuston durch Ventilation. Abschatzung der Ent- und Wiederaufsattigungs-
zeiten, der hydraulischen Durchlassigkeiten und der EDZ-Entwicklung. Laufzeit:
1.12. 2001 - 21. 5. 2004.

6.4 Selbstheilung durch hydromechanische Prozesse

6.4.1 Prozesse

Die Fahigkeit zur Selbstheilung ist besonders in gering verfestigten Tonen stark
ausgepragt. Auch in stark verfestigten Tonen kommt es zu einer Selbstheilung, jedoch
ist dieser Vorgang auf den relativ kurzen Zeitskalen von Labor- und in-situ-Experi-
menten nicht leicht zu erfassen. Entscheidend fir die Endlagersicherheit ist, ob zum
Zeitpunkt der Radionuklidfreisetzung eine ausreichende Selbstheilung stattgefunden
hat oder nicht. Dies kann trotz der relativ langsamen Selbstheilung auch bei stark

verfestigten Tonen der Fall sein.

Es treten verschiedene Mechanismen der Selbstheilung auf:

e Durch die Aufsattigung und das Quellen der Bentonitbarriere wird ein Quelldruck
auf das konvergente Gebirge ausgeulbt. Dieser Druck verengt oder verschlief3t die
Klufte der EDZ, insbesondere wenn diese parallel zu den Stollenwénden orientiert
sind. Ein ahnlicher Effekt wird erzielt, wenn das konvergente Gebirge Druck auf

nicht-quellende Stutzbauwerke oder Versétze ausibt.

¢ Makroskopische Porenraume der EDZ kdnnen unter den gegebenen Spannungs-
zustanden instabil sein und sich durch viskoses Kriechen verengen. Dies ist be-
sonders in schwach verfestigten Tonen zu beobachten. (Bei starker verfestigten
Tonen tritt dieser Mechanismus auf der betrachteten Zeitskala vorwiegend nur
makroskopisch in Form der Gebirgskonvergenz auf). Hohe Porenwasserdriicke

beschleunigen diesen Vorgang.
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e Durch die Quellung des Wirtsgesteines in der entsattigten Zone kdnnen Trenn-

fugen verschlossen werden.

e Zu einer Selbstheilung kann es infolge der Gebirgskonvergenz kommen, wenn
diese durch kontrahierende plastische Deformation zustande kommt. Dieser Me-
chanismus kann vorhandene Briche schlieBen und der Bildung weiterer Scher-

briiche vorbeugen.

e Die langsame Temperaturabnahme infolge der abnehmenden Warmeproduktion
von Abféallen erniedrigt die Porenwasserdriicke, wodurch die Matrixspannungen

ansteigen und eine Selbstheilung durch Konsolidierung eintreten konnte.

6.4.2 Befunde

Selbstheilung durch Kompression der EDZ

e Durch die NAGRA wurde im Rahmen des SELFRAC-Projektes die
Transmissivitatsanderung der EDZ im Opalinuston unter langfristiger Kompression
der Stollenwande untersucht /EUR 04b/. Mit steigender Belastung zeigte sich eine
deutliche, wenn auch nicht vollstindige Abnahme der Transmissivitat. Dieser
Selbstheilungsvorgang besitzt offenbar irreversible Anteile, da sich nach der
Entlastung der EDZ die urspriingliche Transmissivitdt der EDZ nicht wieder
einstellte /HOR 03/.

e An zylindrischen Proben des Boom Clays und des Opalinustons wurde die
Permeabilitat eines kinstlich erzeugten, senkrecht zur Zylinderachse verlaufenden
Risses untersucht /EUR 04b/. Hierzu wurde ein Loch in die Zylinderachse gebohrt
und der Fluss von der AulRenseite des Zylinders in das Bohrloch hinein gemessen.
Die Probenzylinder wurden mit einem hydrostatischen Druck von 4,5 MPa kom-
primiert, was in der Gréf3enordnung des Bentonit-Quelldrucks liegt. Die Proben des
Boom Clay hatten bereits nach einigen Tagen ihre urspringliche Permeabilitat
wiedererlangt. Der Opalinuston zeigte auch nach 180 Tagen nur eine sehr geringe
Selbstheilung (Permeabilitdtsanstieg um 4 bis 5 GrolRenordnungen durch die
kinstliche Bruchbildung und Absenkung der Permeabilitdt um weniger als eine

Grofenordnung nach 180 Tagen).
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Instabilitat von Hohl- und Porenrdumen

e Im Boom Clay zeigte sich die Fahigkeit zur Selbstheilung durch das vollstéandige
SchlieRen eines Bohrloches (Mertens et al. in /AND 02/, Beitrag O-3-3).
Hydraulische Tests in einem Bohrloch, die vier Monate nach einem Gas-Injektions-
Test durchgefihrt wurden, zeigten eine hydraulische Durchlassigkeit, die der des
ungestorten Gesteins entsprach (Ortiz et al., 1997, in IMAZ 03/).

e Gasinjektionstests im Boom Clay zeigten einen pulsierenden Gasfluss, was durch

ein Kollabieren von Gasmigrationspfaden erklart werden kann /MAZ 03/.

Selbstheilung durch Quellung

e Im Opalinuston des Felslabors Mont Terri sank die Permeabilitdt der EDZ, die
einige GroRRenordnungen Uber der des ungestérten Gebirges lag, innerhalb eines
Jahres um eine GroRRenordnung (Bossart et al. in /AND 02/, Beitrag O-3-2). Dies
wurde durch die Aufsattigung und die daraus folgende Quellung des Tonsteins in
der EDZ erklart.

e Im URL Tournemire veranderten sich die Kluftoffnungsweiten um 0,1 —3 mm in
Abhangigkeit von der jahreszeitlichen Luftfeuchtigkeits- (40 — 100 %) und Tem-
peraturschwankung (6 — 16 °C) aufgrund von Quellung und thermischer Dilatation
(Rejeb, in /AND 02/, Beitrag P-LE-07).

Quantifizierung der Selbstheilungsfahigkeit

e Im Rahmen des EU SELFRAC Projektes wurde eine Methode zur Quantifizierung
der Selbstheilungsfahigkeit auf der Mikroskala vorgestellt (Vanbrabant et al. in
/AND 02/, Beitrag O-3-4; /[EUR 04b/). Bei mechanischer Belastung von Tonproben
werden aufgrund der Mikrorisshildung akustische Emissionen ausgesendet, sobald
die Spannung diejenige vergangener Belastungszyklen Uberschreitet (Kaiser-
Effekt). Durch Selbstheilungseffekte setzen die akustischen Emissionen beim
nachsten Belastungszyklus schon bei niedrigeren Spannungen ein. Als Beschrei-
bungsgroRe fur die Selbstheilung kann deshalb das Verhdéltnis zwischen der
Spannung, bei dem akustische Emissionen einsetzen, und der maximal ange-
wendeten Spannung dienen (Felicity ratio Fr). Die Prozesse, die fir die in den
Experimenten beobachte Selbstheilung verantwortlich waren, konnten bislang nicht

identifiziert werden.
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e Die Methode der Mikro-Computertomographe (UCT) wurde erfolgreich zum zer-
storungsfreien, 3-dimensionalen Monitoring von Rissoffnungsweiten und Material-
dichten in zylindrischen Proben von Boom Clay genutzt /EUR 04b/. Der Durch-

messer der Probenzylinder betrug 38 mm.

Wiedereinstellung der mechanischen Eigenschaften

e Laborexperimente mit Boom Clay zeigen zwar eine schnelle Selbstheilung, d.h.
eine schnelle Wiedereinstellung der hydraulischen Eigenschaften, die verheilten

Briiche bildeten jedoch weiterhin mechanische Schwachezonen /EUR 04b/.

6.4.3 Stand der Wissenschaft

¢ Die experimentelle Bestimmung der Selbstheilungsfahigkeit stark verfestigter Tone
ist problematisch, da die Selbstheilung Uber sehr lange Zeitrdume abl&auft.

Signifikante Effekte zeigen nur Experimente, die langer als 1 Jahr andauern.

e Die Kompression der EDZ durch die Quellung des Bentonits und die Konvergenz
des Gebirges ist vor allem in stark verfestigten Tonen ein wichtiger Selbst-
heilungsmechanismus, dessen Quantifizierung jedoch mit gréReren Unsicherheiten
behaftet ist. Wegen der Komplexitat der hydromechanischen Prozesse ist die
belastbare Prognose der Konvergenzverformung und der Aufsattigung und
Quellung des Bentonits problematisch. Dies erhdht die Unsicherheit bezlglich der

Zeitskala des Selbstheilungsprozesses.

e Fur die Beschreibung des Deformationsverhaltens von Tonen sind herkbmmliche
sprod-elasto-plastische Materialgesetze (mit oder ohne Verformungserweichung)
ungeeignet, da die Spannungen stark von der Verformungsrate abhéangen
(viskoses Verhalten) /HOR 03/. Zusatzlich spielen hydromechanische Wechsel-
wirkungen eine grofRe Rolle beim mechanischen Verhalten von Ton. Wichtige
Fragen, die bezlglich der visko-plastischen Deformation von Ton geklart werden

missen, betreffen nach Horseman et al. /[HOR 03/:

— Die Rolle der Nichtlinearitat in der Abhéangigkeit der Deformationsrate von den

deviatorischen Spannungen (ist im Vergleich zu Salz gering).

— Das Vorhandensein eines Schwellwertes fir das Kriechen.
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— Der Einfluss volumetrischen Kriechens, welches Dilatanz oder Kontraktion ver-
ursacht und die Porenwasserdriicke beeinflusst (gebrauchliche Material-

gesetze berticksichtigen Scherkriechen, aber kein volumetrisches Kriechen).
— Die Ubertragbarkeit von Labordaten auf groRere Raum- und Zeitskalen.

e Relativ wenig untersucht ist die eventuelle Beeintrachtigung der Selbstheilungs-
fahigkeit durch geochemische Alterationsprozesse entlang von Kliften, z.B. auf-
grund oxidierender Bedingungen oder hochalkalischer Fluide. Es ist zu erwarten,
dass in gering verfestigten Tonen die Geschwindigkeit der Selbstheilung hoch

genug ist, um eine solche Beeintrachtigung zu verhindern.

6.4.4 Behandlung in Sicherheitsanalysen

Die EDZ stellt ein wichtiges Element des Endlagersystems dar, da sie Wegsamkeiten
in streckenparalleler Richtung er6ffnet. Abdichtungsbauwerke durch die EDZ an
Wirksamkeit verlieren, so dass ein Transportpfad zur Biosphéare bzw. zu Aquifer-
systemen entsteht, der die geologische Barriere umgeht. Durch schonende Abbau-
methoden im Bereich der Abdichtungsbauwerke kann die hydraulische Wirkung der

EDZ stark verringert werden.

Eine Demonstration der Selbstheilung in der EDZ ist fur gering verfestigte Tone relativ
gut maoglich, fur stark verfestigte Tone aber mit erheblich gréRerem experimentellem
Aufwand verbunden, da sehr lange Versuchszeiten benétigt werden. Auch besteht
durch die langere Lebensdauer der Klifte die Gefahr einer Beeintrachtigung der
Selbstheilungsfahigkeit durch geochemische Alteration des Tons entlang der Kluft-
flachen. Ist der Nachweis der Selbstheilungsfahigkeit problematisch, muss eventuell
auf die in der Konstruktions- und Betriebsphase des Endlagers gemessenen Trans-
missivitaten der EDZ zuriick gegriffen und die beobachteten Selbstheilungsphanomene

als Sicherheitsreserve angesehen werden.

6.4.5 Auswahl relevanter Projekte

e EC-Projekt SELFRAC (URL HADES und Felslabor Mont Terri): Zielsetzung:
Untersuchung von Selbstheilungsprozessen. Laufzeit:1. 12. 2001 — 30. 11. 2004.
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7 Folgen der chemischen Stoérung

7.1 Uberblick

Die in ein Endlager anthropogen eingebrachten Materialien und die Bewetterungsluft
stellen eine geochemische Stérung des betroffenen Geosphérensystems dar. Die
vielfaltigen Degradations- und Korrosionsprozesse, die als Reaktion auf diese Stérung
eintreten, erzeugen Gase und fuhren zur Freisetzung der Radionuklide aus der Abfall-
matrix. Degradations- und Korrosionsprozesse sind an die Verfiigbarkeit von Wasser

gebunden. lhr Einsetzen wird daher durch den Aufsattigungsvorgang bestimmt.

Zementhaltige Stitz-, Versatz- und Abdichtungsbauwerke, sowie eisenhaltige tech-
nische Einrichtungen, Abfallcontainer und Abfalle kbnnen Lésungen generieren, die die
Ruckhaltefahigkeit des tonigen Wirtsgesteines und der Bentonit-Barriere beeintrachti-
gen. So wird die Stabilitat von Smektiten, deren hohe Quellfahigkeit und Kationen-
austausch-Kapazitat fur das Rickhaltevermdgen von Tonen von hoher Bedeutung ist,
durch hochalkalische (insbesondere K-haltige) und eisenhaltige Losungen gefahrdet.
Ferner erhéhen hochalkalische Lésungen die Ldslichkeit organischer Substanz, die

eine Komplexierung von Radionukliden bewirkt.

Den im Grundwasser vorhandenen oder durch die Bergbautatigkeit eingebrachten
Mikroorganismen kommt eine wichtige Bedeutung bei der geochemischen Entwicklung
des Endlagersystems zu. Sie beschleunigen die Degradation der technischen Barriere
und der Abfalle, tragen zur Gasbildung durch Zersetzung organischer Abfélle bei und

koénnen so die Zusammensetzung des Grundwassers verandern.

7.2 Illitisierung von Smektit durch hochalkalische Lésungen

7.2.1 Prozesse

Smektit wird durch hochalkalische Losungen, die beim Kontakt des Grundwassers mit
zementhaltigen Materialien generiert werden, illitisiert (Bildung von Illit-Smektit-

Wechsellagerungskristallen) und schlie8lich gelost. Als Hauptprodukte entstehen
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Zeolithe und Ca-Silikat-Hydrate (CSH-Phasen). Der Transformationsprozess kann je
nach Losungszusammensetzung ab pH 10 einsetzen (Mosser-Ruck et al. in /AND 02/,

Beitrag O-1a-2). Eine lllitisierung wird durch eine hohe Kaliumkonzentration begtinstigt.

Unter dem Einfluss hochalkalischer Lésungen (pH-Werte um 13 und 14) verdndern
sich die Mineralogie, Porositat, Sorptions- und Quelleigenschaft der Tone. In
geklufteten Tonen betrifft die Illitisierung die Kluftwdnde und hat somit Einfluss auf die

Kluftpermeabilitat, die Matrixdiffusion und die Sorptionseigenschaften der Kluftwande.

7.2.2 Befunde und Erfahrungen

Alterationsvorgange im Ton-Zement-Kontakt

¢ In einem 18-monatigen in-situ-Experiment im URL HADES wurden die chemischen
und mineralogischen Umwandlungen im Kontakt zwischen Ton und Portland-
zement untersucht /REA 01/. In einer 0,2 — 0,5 mm breiten Zone, die sich zu
gleichen Anteilen in den Ton und den Zement erstreckte, wurde ein Transfer von
Ca, Mg, Al, Fe, Siund S beobachtet. Im Ton bildete sich ein Mg-Al-Si-reiches Band
aus, in dem ein zweiphasiges Gel mit geringer Kristallinitédt und einer Zusammen-

setzung ahnlich Hydrotalkit und Sepiolit gebildet wurde.

Einfluss hochalkalischer Losungen

e Reaktivitat und Reaktionsprodukte hangen stark von der Zusammensetzung der
hochalkalischen Losung ab. Mosser-Ruck et al. (in /AND 02/, Beitrag O-l1a-2)

stellten fur Bentonit eine zunehmende Reaktivitat in der Reihenfolge
NaOH-L6sung (nur Kationenaustausch) -
KCIl+NaOH-L6sung (Bildung von Wechsellagerungs-Tonmineralen) -
KOH-L6sung (Bildung von lllit-reichen Tonmineralen und Zeolithen) >
K,CO;-Losung (hohe Smektit-Lésungsrate, intensive Zeolithbildung)

fest. Eine lllitisierung wird also durch eine hohe Kaliumkonzentration begunstigt. In
den Langzeitexperimenten (700 Tage) von Herbert et al. (in /AND 02/, Beitrag O-
la-1) findet allerdings auch bei Kontakt mit NaCl-Losung eine lllitisierung statt.
Demnach ist Bentonit langfristig nicht nur im Kontakt mit Zementlésung, sondern

auch im Kontakt mit Salzlauge instabil.
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Verschiedene Faktoren kdnnen die Stabilitat des Bentonits gegeniber hoch-

alkalischen Losungen erhdhen:

— Experimente mit COx-Tonen (Site de Bure) zeigten, dass die Stabilitdt von
Tonmineralen durch organische Uberziige drastisch erhoht wird. Langfristig
gehen in hochalkalischem Milieu jedoch auch Teile der organischen Uberziige
in Losung, besonders an den Basalflachen der Tonminerale (Schéfer et al. in
/AND 02/, Beitrag O-2a-4; Bauer et al. in /AND 02/, Beitrag P-AA-12).

— Anwesenheit von Cl und Abwesenheit von K behindert die Zeolithbildung
(Mosser-Ruck et al. in /AND 02/, Beitrag O-1a-2).

Permeabilitatserh6hung (Boom Clay)

Die hydraulischen Auswirkungen der Alteration durch hochalkalische Ldésungen
kénnen betrachtlich sein. Ein zweijahriger Perkolationsversuch mit Boom Clay im
Rahmen des ECOCLAY II-Projektes zeigte eine Erhohung der hydraulischen
Leitfahigkeit um 85 % fur Zementwasser mit pH 13.5 und um 15 % fir Zement-
wasser mit pH 12.5 (Canniére et al. in /AND 02/, Beitrag P-AA-08). Erste
numerische Simulationen des reaktiven Transportes ergaben jedoch, dass die
Reichweite der Umwandlungszone mit ca. 1 m innerhalb von 100.000 Jahren

gering ausfallt.

Pufferung und Bildung sekundarer Minerale (Opalinuston und natlrliches Analogon

Maquarin)

Perkolationsversuche mit Opalinuston zeigten, dass eine bei 30 °C injizierte K-Na-
Ca-OH-Losung (pH=13,2) noch nach 14 Monaten auf einen pH-Wert von 9,6
gepuffert wurde. Die Pufferung erfolgte durch das Entfernen von Mg von den
Austauschplatzen, durch Dolomit-Loésung und Ausféllung von Mg-Hydroxiden. Es
konnte eine Verminderung der Permeabilitat aufgrund einer Ausfallung von Calcit
und illitischen Tonmineralen festgestellt werden. Reaktive Primarmineralien waren
Kaolinit, Quarz und Dolomit /INAG 02/.

Am Standort des natiurlichen Analogons Magqarin (hochalkalische Quellen in
Jordanien /MIL 00/) fand an Kluftw&nden eine Alteration von Tonmineralen
aufgrund perkolierender hochalkalischer Lésungen statt. Durch Ausfallung von Ca-
Si-Hydraten fand eine Pufferung des pH-Wertes auf 12,5 bis 12,8 Uiber Strecken

von mehreren 10 m bis 100 m statt. Die Klifte wurden durch die Ausfallung der
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sekundaren Phasen verschlossen, da die Lésungsrate der Gesteinsmatrix geringer

als die Ausfallungsrate war /IMAZ 03/.

7.2.3 Stand der Wissenschaft

Wegen der geringen Reaktionsgeschwindigkeiten ist die Alteration von Tonen durch
hochalkalische Fluide experimentell nicht gut erfassbar. Die numerische Modellierung
der Prozesse ist derzeit wegen der Vielzahl der beteiligten Festphasen und der oft
unbekannten Reaktionskinetik und thermodynamischen Konstanten mit groRen Un-

sicherheiten behaftet.

7.2.4 Behandlung in Sicherheitsanalysen

Von Interesse fur den Sicherheitsnachweis sind die Ausdehnung der durch hoch-
alkalische Fluide veranderten Zone sowie der Einfluss der sekundéren Mineral-
bildungen auf die Sorptionseigenschaft, Permeabilitat und Diffusivitdt des Wirts-

gesteins und der Bentonitbarriere.

Die Wirkung hochalkalischer Losungen auf die Barriereeigenschaften von Bentonit und
Wirtsgestein lasst sich derzeit nicht befriedigend durch numerische Modelle
vorhersagen. Deshalb bieten natlrliche Analoga wichtige Informationen Uber die
langfristige Entwicklung des Alterationsprozesses und seine Auswirkung auf die

Gebirgspermeabilitét.

Eine Alteration durch hochalkalische Fluide kann implizit durch modifizierte
Retardationseigenschaften der Gesteinsmatrix oder der Klifte beriicksichtigt werden;
ebenso kann das Volumen der betroffenen Wirtsgesteinszone abgeschétzt und die
sicherheitswirksame Maéchtigkeit der Tonschicht bei Transportrechnungen entspre-
chend reduziert werden /MAZ 03/. Letzteres ist generell schwierig, wenn ein Transport
auf Kluften stattfindet und nicht die gesamte Gesteinsmatrix von der Alteration

betroffen ist.

59



7.2.5 Auswahl relevanter Projekte

e EC-Projekt ECOCLAY II: Zielsetzung: Untersuchung der Wirkung hyperalkalischer
Fluide aus der Zement-Degradation auf die Rickhalteeigenschaften von Tonbarrie-
ren. Laufzeit: 1. 10. 2000 — 30. 9. 2003.

7.3 Einfluss eisenhaltiger Lésungen auf die Smektit-Stabilitat

7.3.1 Prozesse

Das bei der Korrosion von Stahlbehdltern frei werdende Eisen kann unter erhdhten
Temperaturen zu mineralogischen Veranderungen des Tones fuhren. Die Umwand-
lungsprozesse hangen stark von der Verfugbarkeit von Eisen in Form von Eisenoxiden
oder metallischem Eisen ab. In der Nahe der Container, wo Temperatur und Eisen-
gehalt am hdchsten sind, kommt es zur Umwandlung von Smektit zu Chlorit und Sapo-
nit /AND 02/ (Beitrage O-10b-2 und O-10b-5). Die Saponit-Bildung ist beziiglich des
Ruckhaltevermdgens des Tones positiv zu bewerten (Saponit ist ein trioktaedrischer
Smektit), die Chloritbildung negativ. Die Umwandlung von Smektit zu Chlorit erfordert

hohe Temperaturen.

7.3.2 Befunde und Erfahrungen

Saponit- und Chloritbildung bei hohen Temperaturen

e Die Umwandlung von Smektit zu Chlorit und Saponit wurde durch experimentelle
Langzeituntersuchungen bei 300 °C (Guillaume et al. in /AND 02/, Beitrag
0O-10b-2) als auch durch geochemische Modellrechnungen fir 180 °C (Kluska in
/AND 02/, Beitrag O-10b-5) bestatigt.

e Chloritbildung bei hohen Temperaturen und Eisen-Verflugbarkeit wurde ebenfalls
am natirlichen Analogon Morron de Mateo des ENRESA natural analogue

programme nachgewiesen (Villar et al. in /AND 02/, Beitrag P-AA-32).

Fehlende Saponitbildung bei niedrigen Temperaturen

e In einem vierjahrigen Versuch bei niedrigen Temperaturen (80 °C), aeroben

Bedingungen und in Kontakt mit Meerwasser und Carbonstahl zeigten die Smektite
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lediglich eine Aufnahme von Fe®" in die Zwischenschichten (Shibata et al. in
/AND 02/, Beitrag O-10b-4). Die Quelleigenschaften blieben erhalten.

7.3.3 Stand der Wissenschaft

Die oben genannten Experimente deuten an, dass bei Temperaturen unter 80 °C die
Stabilitdt von Smektit im mehrjahrigen Kontakt mit eisenhaltigen Lésungen recht hoch
ist (/AND 02/, Beitrage O-10b-2 und O-10b-4). Es ist jedoch relativ wenig tber die
langerfristige Kinetik der Umwandlungsprozesse bekannt. Miller et al. /MIL 00/ weisen
darauf hin, dass eventuell natirliche oder anthropogene Analoga fir diesen Prozess
gefunden werden konnen, wie etwa Erzkorper mit Tonkontakt oder anthropogene
Metallgegenstédnde in Tonen mit reduzierenden, neutralen bis alkalischen Grund-

wassern.

7.34 Behandlung in Sicherheitsanalysen

Es zeichnet sich ab, dass bei Temperaturen unter 80° C keine signifikante Alteration
von Smektiten durch eisenhaltige Losungen stattfindet. Wegen der Unsicherheit
bezuglich der geringen Umwandlungskinetik bei diesen Temperaturen ist das Auffinden

naturlicher Analoga fir diesen Prozess winschenswert.

7.3.5 Auswahl relevanter Projekte

Es liegen keine Informationen lber relevante Projekte vor.

7.4 Alteration von Eisen- und Magnesiumoxiden

7.4.1 Prozesse

Eisen- und Magnesiumoxide besitzen in neutralem bis saurem Milieu eine positive
Oberflachenladung und sind damit zur Sorption anionischer Radionuklid-Spezies
beféahigt.
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7.4.2 Befunde und Erfahrungen

Houben (in /AND 02/, Beitrag P-AA-31) weist darauf hin, dass die zeitabhangige
Umwandlung niedrigkristalliner Oxide (z. B. Mn- und Fe-Oxihydrate) in hochkristalline

Oxide (Goethit, Hamatit) die Sorption erheblich verringert.

7.4.3 Stand der Wissenschaft

Uber die Kinetik der Umwandlungsprozesse ist bislang wenig bekannt.

7.4.4 Behandlung in Sicherheitsanalysen

Wegen der bisherigen Unkenntnis der Umwandlungskinetik ist eine Vernachlassigung
der Retardation anionischer Radionuklidspezies durch Eisen- und Magnesiumoxide

i.d.R. eine konservative Annahme.

7.4.5 Auswahl relevanter Projekte

Es liegen keine Informationen tber relevante Projekte vor.

7.5 Mikrobiologische Aktivitat

7.5.1 Prozesse

Mikroorganismen in einem Endlagersystem koénnen Bestandteil des Grundwassers
sein oder beim Bau des Endlagers eingebracht werden. Ein Eintrag kann Uber die
Bewetterungsluft, tGber eingebrachte Materialen und Gerate und tGber den Menschen
geschehen. Ferner kdnnen Mikroorganismen durch organische Abfélle in das Endlager

gelangen.

Mikroorganismen beeinflussen das Endlagersystem auf mehrere Weisen. Sie be-
schleunigen die Degradation der technischen Barriere und der Abfalle, tragen zur
Gasbildung durch Zersetzung organischer Abfalle bei und kénnen die chemische

Zusammensetzung des Grundwassers erheblich verdndern (insbesondere den CO,-
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Gehalt). Mikroorganismen kénnen als Kolloide Radionuklide binden und transportieren.
Damit hat die mikrobiologische Aktivitdét sowohl Einfluss auf den Zeitpunkt der
Radionnuklidfreisetzung als auch auf die Ldslichkeit, die Sorption und den Transport

von Radionukliden.

Nach der SchlieRung des Endlagers wird der verbliebene Sauerstoff verbraucht und
CO; gebildet bis schliel3lich anaerobe Bedingungen eintreten. Die mikrobielle Gasbil-
dung unter anaeroben Bedingungen umfasst die Reduktion von Nitrat zu Stickstoff
(beispielsweise bei einer Nitrat-haltigen Bitumenmatrix der Abféalle) und die Reduktion
von Sulfat zu H,S. Durch die Zersetzung organischer Stoffe werden Methan und CO,
gebildet. CO, beschleunigt die Degradation von Zement (Umwandlung von Portlandit

zu Calcit) und H,S die Korrosion von Metallen (Ausfallung von Sulfiden) /NIR 01/.

Nahrstoffangebot und Energieverfiigbarkeit kdnnen begrenzt sein und die Vermehrung
von Mikroorganismen behindern. Die Hauptnahrstoffe sind Kohlenstoff, Stickstoff,
Schwefel und Phosphor. Als Energielieferanten kommen u.A. Wasserstoff aus der
Korrosion von Metallen und Methan aus der Aufspaltung organischer Abfélle in Frage.
Hieraus ergibt sich, dass sowohl Nahrstoffangebot als auch Energieverfligbarkeit bei
niedrig- und mittelaktiven Abfallen sehr viel hoher ausfallen als bei hochaktiven
Abfallen /MIL 00/.

In Tonen sind die Lebensbedingungen fur Mikroorganismen ungtinstiger als in gréber
porigen Medien /MAZ 03/. Ein groRBer Teil des Porenwassers ist im Ton adhasiv
gebunden und fur Mikroorganismen nicht zuganglich. Die geringen Porenradien
behindern die Mobilitat und Vermehrung, da Mikroorganismen Durchmesser von Uber
0,1 pm haben /MAZ 03/

7.5.2 Befunde und Erfahrungen

Gesteinsspezifische Befunde

e Im Boom Clay wurden Sulfat- und Thiosulfat-reduzierende Bakterien gefunden
INIR 01/. Bevorzugt findet die Reduktion von Thiosulfat statt, da sie thermo-
dynamisch gunstiger ist. Reaktionsprodukt ist lediglich Sulfat in geloster oder
ausgefallter Form. Zu einem spéateren Stadium findet die mikrobielle Bildung von

Methan unter Verbrauch von Wasserstoff und Kohlenstoff statt.
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e Im Boda-Ton wurden aerobe und anaerobe Mikroorganismen identifiziert, darunter
Sulfat-reduzierende Bakterien /IMAZ 03/.

e In den hochalkalischen Grundwassern von Oman wurden Sulfat-reduzierende
Bakterien gefunden, von denen bekannt ist, dass sie hohe Driicke, Temperaturen
und Strahlendosen aushalten /MIL 00/. Die Bakterienkulturen konnten noch bei

pH 10.2 kultiviert werden.

7.5.3 Stand der Wissenschaft

Wegen der geringen Porenradien von Tonen ist von einer begrenzten Mobilitdt und
biologischen Aktivitat der Mikroorganismen auszugehen. Viele Einzelheiten mikrobieller
Prozesse sind unbekannt. Aufgrund der Moglichkeit der Entstehung neuer Spezies und
des anthropogenen Eintrages von Mikroben ist unsicher, welche Populationen zu
erwarten sind und welche Nahrstoffe diese Populationen benétigen werden. Vor dem
Hintergrund der geringen Mikrobenmobilitat in Tonen ist unklar, wie sich die Mikro-
biologie eines Endlagers verandert, wenn sich die hydrochemischen Bedingungen

andern.

754 Behandlung in Sicherheitsanalysen

Die mikrobielle Aktivitat hat bedeutenden Einfluss auf die Degradation organischer
Abfalle, auf die Korrosion von Behéltern und auf die Hydrochemie. Anhand der verfig-
baren Nahrstoffe und Energiequellen kénnen maximale Populationsgréf3en errechnet
werden /MIL 00/. Es ist zu prifen, ob die Porenradienverteilung im Wirtsgestein die
Mobilitat der Mikroorganismen behindert und wie sehr die Adsorption des Poren-
wassers an die Mineraloberflachen die Menge des fir Stoffwechselprozesse verflig-
baren Wasser einschrankt. In der Regel dirften Mikroorganismen in Ton immobil sein
und damit nicht zum kolloidgebundenen Transport von Radionukliden beitragen. Die
Wirkung der mikrobiellen Aktivitdt geht indirekt in die Sicherheitsanalyse in Form der
Arten und Raten der generierten Gase, der erwarteten geochemischen Entwicklung
(Redoxverhaltnisse, CO,-Konzentrationen) und der Isolationsdauer der Abfallbehalter
ein. Wegen der schlechten Prognostizierbarkeit mikrobieller Aktivitat ist dies mit

entsprechenden Unsicherheiten verbunden.
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7.5.5 Auswahl relevanter Projekte

e EC-Projekt ARCHIMEDES (URL HADES). Zielsetzung: Extraktion von
Porenwasser aus dem Boom Clay. U.a. mikrobiologische Analysen. Laufzeit: 1991
—1995.

e Im Zeitraum 2003-2004 sind im Felslabor Mont Terri mikrobiologische

Untersuchungen geplant /MAZ 03/.
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8 Folgen der Gasgenerierung

8.1 Uberblick

Gase konnen in einem Endlager sowohl unter aeroben als auch unter anaeroben
Bedingungen gebildet werden. Solange im Endlager nach der SchlieBung noch
Sauerstoff verblieben ist, entstehen Gase durch die aerobe Korrosion von Metallen und
die aerobe mikrobielle Degradation von organischer Substanz (unter Bildung von CO,,
Methan und H;). Nach dem Verbrauch des Sauerstoffes beginnen die anaerobe
Korrosion von Metallen und die anaerobe mikrobielle Degradation organischer Sub-
stanzen, die zur Bildung von Methan und CO, fihren. Unter anaeroben Bedingungen
findet weiterhin eine mikrobielle Gasbildung durch Reduktion von Nitrat zu Stickstoff
(z.B. aufgrund einer Nitrat-haltigen Bitumenmatrix der Abfalle) und durch Reduktion
von Sulfat zu H,S statt. Geringe Gasmengen entstehen durch Radiolyse von Wasser in
der unmittelbaren Umgebung hochaktiver Abfélle und durch thermische Degradation
organischer Substanz bei Einlagerung warmeentwickelnder Abfélle. Welche Prozesse
fur den Hauptteil der generierten Gase verantwortlich sind, hangt i.W. von der Art der
Abféalle ab. Niedrig bis mittelaktive Abfélle produzieren wegen ihres hohen Gehaltes an
organischen Substanzen gro3e Mengen an CO, und Methan. Die Gasbildung bei
hochaktiven Abfallen ist bedeutend niedriger und wird i.W. durch die Korrosion
metallischer Abfallbehalter und Abfallbestandteile verursacht. Das hauptsachlich

gebildete Gas ist hier H..

Durch die Verringerung gasgefuliter Porenrdume infolge der Konsolidierung und durch
die Bildung neuer Gase erhéht sich der Gasdruck im Endlager. Eine Regulation des
Gasdruckes findet durch einen druckinduzierten Abtransport der Gase statt, sei es in
geloster Form oder in Form einer freien Gasphase. Problematische Aspekte beim
Gastransport sind die Mdglichkeit eines durch erhéhte Gasdriicke ausgelésten Fluid-
transports, der geldste Radionuklide bewegen kann, und der Transport der volatilen
radioaktiven *C-Spezies. Ferner kann die Integritét der technischen und geologischen
Barriere gefahrdet werden, wenn sich aufgrund hoher Gasdriicke neue Porenrdaume
bilden. Bei gilinstigen Eigenschaften des Tons und der Abdichtungsbauwerke kénnen

solche neu geschaffenen Gastransportpfade jedoch wieder verheilen.
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8.2 Migration von geldstem Gas

8.2.1 Prozesse

Der Transport von Gasen in der Fluidphase geschieht sowohl advektiv als auch
diffusiv. Die Gaskonzentration im Fluid ist abhd&ngig vom Gasdruck, der Temperatur
und der Art des Gases. Sie wird bei hinreichend geringer Gaskonzentration durch das
Henrysche Gesetz beschrieben. Kontrollierende Faktoren fir den Transport von
geldéstem Gas sind somit die Ldoslichkeit und Diffusivitdit des Gases sowie die

advektiven Flussdichten.

8.2.2 Befunde

e Zur Analyse der Gasdruckentwicklung in einem Lagerstollen wurden im Rahmen
des schweizerischen Entsorgungsprogramms fiir den Opalinuston numerische
Modellrechnungen mit dem Zweiphasen-Transportmodell TOUGH2 durchgefuhrt
INAG 02/. Die Ergebnisse zeigen, dass bei Einlagerungsbereichen fir hochaktive
Abfélle, bei denen das Verfullmaterial kein ausreichendes Gasspeichervolumen zur
Verfigung stellt, der Gasdruck soweit ansteigt, dass es zu einem viskokapillaren
Zweiphasenfluss kommt. Gaslésung und diffusiver Abtransport des Gases reichen

demnach nicht aus, um einen Zweiphasenfluss zu verhindern.

8.2.3 Stand der Wissenschaft

Die Gaslosung in der Fluidphase ist gut verstanden und beschreibbar. Eventuelle
Probleme bei der Beschreibung des Transportes von geléstem Gas rihren von
Unsicherheiten bezlglich des advektiven Fluidtransports. Problematisch kénnen z.B.
eine Heterogenitdt oder Skalenabhangigkeit der hydraulischen Eigenschaften des
Tones oder eine mdgliche Nichtlinearitat der Stromungsgleichung (z. B. aufgrund der

Existenz von Schwellendriicken fur den advektiven Fluss) sein.

8.24 Behandlung in Sicherheitsanalysen

Der Transport von Gas in der fluiden Phase wirkt dem Aufbau des Gasdruckes

entgegen und ist, da er die Integritdit des Wirtsgesteines nicht schadigt, ein
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erwinschter Mechanismus. In den meisten Fallen dirfte daher eine Vernachlassigung

dieses Gastransportwegs konservativ sein. Eine Beschreibung des nichtreaktiven

Transportes von gelostem Gas ist relativ unproblematisch und kann durch alle

gangigen numerischen Modelle fiir den Zweiphasen-Transport geschehen. Dabei ist zu

bedenken, dass chemische Wechselwirkungen mit anderen gelésten Komponenten

oder der Festphase den Transport des geldsten Gases beeinflussen kénnen.

8.25 Auswahl relevanter Projekte

EC-Projekt PEGASE (A Community project on the effects of gas in underground
storage facilities for radioactive waste): Zielsetzung: U.a. Untersuchung der
Gasentwicklung und des Gastransportes unter Endlagerbedingungen in Ton
(Bentonit, Boom Clay) sowie Injektionsexperimente im URL HADES. Laufzeit: 1. 8.
1991 — 31. 12. 1994.

EC-Projekt MEGAS (Modelling and experiments on gas migration in repository host
rocks): Zielsetzung: Untersuchung der Wirkung der Gasentwicklung in tonigem
Wirtsgestein. Validierung eines Gasmigrationsmodells anhand eines in-situ-
Gasinjektions-Experimentes. Laufzeit: 1. 3. 1991 — 31. 5. 1995. Referenz: EUR
17453 EN (1997).

EC-Projekt CERBERUS (URL HADES): Zielsetzung: Grof3skaliges Experiment zur
Simulation des Warmetransportes aus einem COGEMA-Kanister nach 50-jahriger
AbkUhlung. Untersucht werden Korrosion, Migration, Radiolyse und Material-
verhalten. Laufzeit: 1. 1. 1996 — 31. 12. 1998.

EC-Projekt PROGRESS (Research into gas generation and migration in
radioactive waste repository systems): Zielsetzung: Experimentelle Untersuchung
der Gasgenerierung von Abfallen, Untersuchung von Gasmigrationsmechanismen
(gekluftete Festgesteine, Salz und Ton), Untersuchung der Gasmigration in
geologischen Systemen. Laufzeit: 1. 5. 1996 — 30. 4. 1999.

EC-Projekt GASNET (A thematic network on gas issues in safety assessment of
deep repositories for nuclear waste): Zielsetzung: Zusammenfassung und Bewer-
tung der derzeitigen Behandlung der Gasproblematik in Sicherheitsanalysen und
Entwicklung von Leitlinien fur zukiinftige Sicherheitsanalysen. Laufzeit: 1. 9. 2001
—29. 4. 2004.
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8.3 Migration einer Gasphase

8.3.1 Prozesse

Ist die Gasproduktionsrate héher als der advektive und diffusive Abstrom von geléstem
Gas, so bildet sich im Laufe der Zeit eine Gasphase. Bei Abwesenheit grof3er
Porenraume im Ton erfordert das Eindringen einer Gasphase die Uberwindung der
kohasiven Krafte zwischen den Mineralen. Der Transport einer Gasphase geht im Ton
daher i.d.R. mit einer Deformation der Gesteinsmatrix und einer VergrdlRerung der
Porositat (Dilatanz) und Gaspermeabilitat einher. Damit Gas in die engen Porenraume
eines Tones eindringen bzw. die kohasiven Krafte zwischen den Mineralen tGiberwinden
kann, muss ein Mindestdruck aufgebracht werden, der sich aus der Summe des
Porenwasserdrucks und des sog. Gaseintrittsdrucks ergibt. Der Gaseintritt hangt

empfindlich von den PorengréfRen und den herrschenden Saugspannungen ab.

Die Mechanismen des Gastransportes sind in gering und stark verfestigten Tonen
unterschiedlich. In gering verfestigten Tonen ist die Schaffung dilatanter Gas-
migrationswege i.d.R. ein visko-plastischer Deformationsprozess, wohingegen es in
stark verfestigten Tonen bei steigenden Gasdriicken zuné&chst zur elastischen Weitung
vorhandener Porenrdume, dann zum Wachstum von Mikrorissen und schlie3lich zur
makroskopischen Bruchbildung kommt. Der Charakter der Bruchbildung in stark
verfestigten Tonen hangt stark von der Gasproduktionsrate ab. Bei geringer Gas-
produktion kann die Dilatanz von Mikrorissen unter Umstanden ausreichen, um die
produzierten Gase abzufiihren, den Anstieg des Gasdruckes zu begrenzen und so

eine makroskopische Bruchbildung zu vermeiden.

Gasmigrationswege kénnen durch verschiedene Mechanismen wieder verschlossen
werden (Selbstheilung). In plastischen Tonen wird ein Kollabieren der Gasmigrations-
wege beobachtet, da die neu entstandenen Porenrdume energetisch ginstigere
Geometrien anstreben und sich in kleinere, isolierte Einheiten unterteilen. Durch das
Kollabieren der Migrationswege kann es zu einem intermittierenden Gasfluss kommen.
Auch in starker verfestigten Tonen ist eine Selbstheilung mdéglich, insbesondere, wenn
noch keine makroskopische Bruchbildung stattgefunden hat und die Dilatanz

Uberwiegend elastischer Natur ist.
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Der Transport einer Gasphase verlauft i.d.R. heterogen. Eine mdgliche Ursache flr
eine Heterogenitat des Fliel3feldes ist die Kopplung der Gasmigration mit Rissbildungs-
prozessen, insbesondere in Uberkonsolidierten Tonen. Mechanische Schwachezonen
wie Schichtflachen, Schieferungsflachen, verheilte Kluftflachen und besonders auch
Grenzflachen zwischen Verfillmaterial und Wirtsgestein sind daher in der Lage, den
Gastransport zu lenken. Auch Zonen erhohter Porositat lenken den Gasphasentrans-
port, weil grol3e Porenrdume niedrige Gaseintrittsdriicke besitzen. Erhdhte Porositaten
kénnen beispielsweise durch Klufte, texturelle Anisotropien des Tones oder Licken
entlang von Verflllmaterialien bereitgestellt werden. In diesem Zusammenhang ist
insbesondere die Auflockerungszone (Klifte der EDZ) von Bedeutung. Ein heterogener
Gastransport kann auch durch ein Auffingern der Gasfront entstehen, wenn diese Front
aufgrund der héheren Viskositat des verdrangten Wassers instabil wird (entsprechend

dem ,viscous fingering“ in nicht deformierbaren Medien) /EUR 99/.

8.3.2 Befunde

Stark verfestigter Ton (Opalinuston /NAG 02/)

e Bei mehrwochigen Gas-Injektions-Tests im Felslabor Mont Terri wurde eine
Dilatanz des Gesteins festgestellt, sobald der Injektionsdruck 2 MPa (berstieg.
Gleichzeitig fand eine Erhéhung der Permeabilitat statt. Die Dilatation des Opali-
nustones kann durch die Entstehung und Weitung von Mikrorissen erklart werden.
Die Dilatanz fand ca. 2 MPa unterhalb des sog. shut-in-Drucks statt (Druck, an
dem die makroskopische Rissbildung stoppt; entspricht etwa der minimalen Haupt-
spannung), so dass makroskopische Risshildung als Ursache ausgeschlossen
werden kann. Tests ermittelten keinen Unterschied der hydraulischen Permeabilitat
vor und nach der Gas-Injektion, was fur Fehlen unverheilter makroskopischer

Briiche spricht.

e Es wurde eine ausgepragte Korrelation zwischen der intrinsischen Permeabilitat

und dem Gaseintrittsdruck festgestellt (Potenzfunktion).

e Gaspermeabilititstests an Kernproben zeigten aufgrund der Schichtung eine

deutliche Richtungsabhéngigkeit.

e Es wird davon ausgegangen, dass zunéchst ein Gastransport entlang der Schicht-

flachen stattfindet, bis die Oberflache der Gasphase sich so weit vergroRRert hat,
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dass der diffusive Transport von Gas in der Fluidphase zu einem effektiven

Transportmechanismus wird.

Gering verfestigter Ton (Boom Clay)

e Gasinjektionstests im URL HADES im Rahmen des MEGAS-Projektes zeigten eine
bevorzugte Gasmigration entlang von Schwachezonen, in diesem Falle entlang der
Verrohrung (Volckaert et al. 1995, zit. in /INAG 02/).

e In-situ- und Laborversuche wiesen nach, dass der Transport der Gasphase im
Boom Clay stets von einer spannungsinduzierten Porositatserh6hung begleitet
wird /MAZ 03/. Das Kollabieren der geschaffenen Gasmigrationspfade fuhrt zu
einem pulsierenden Gasfluss (Ortiz et al., 1997, zit. in /IMAZ 03/). Gleichzeitig ist
die Entsattigung gering, was auf eine starke Lokalisation der durch die Gasmigra-

tion hervorgerufenen Dilatanz schlie3en lasst.

e Verschiedene Labortests wiesen einen exponentiellen Anstieg der Gasinjektions-
rate mit dem Druck nach (Volckaert et al., 1995, Ortiz et al., 1997, Rodwell et al.,
1999, Rodwell, 2000, zit. in /MAZ 03/). Der bei gesattigten Proben erforderliche
Gaseintrittsdruck war invers-proportional zur dritten Wurzel der hydraulischen
Durchlassigkeit (Potenzfunktion). Residuales Gas im Ton erniedrigte den Gas-

eintrittsdruck.

Konzeptuelle Modelle

Verschiedene konzeptuelle Modelle sind fir den Gastransport in Tonen entwickelt
worden, von denen die meisten auf gering verfestigte Tone und Ton-Gele ange-
wendet wurden. Es lassen sich in Anlehnung an /EUR 99/ verschiedene Klassen

von konzeptuellen Modellen unterscheiden:

e Modelle zur zwei-Phasen-Stromung in porésen Medien (two-phase porous-
medium flow models): Es handelt sich um Kontinuumsmodelle, die auf der
klassischen Zweiphasen-Strémung fur porose Medien oder Modifikationen der-
selben basieren. Der Einfluss des Gasdrucks auf die Gesteinseigenschaften ist
generell gering, so dass mechanische Prozesse nur eingeschrankt berlcksichtigt
werden kénnen. Ubliche Erweiterungen sind eine Druckabhangigkeit der Porositét

und der Gaspermeabilitat. Beispiele:
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— TOPAZ: Modell zur eindimensionalen Zweiphasen-Stromung in porésen
Medien. Angewendet auf Boom Clay mit der Modifikation einer linearen
Abhangigkeit der Permeabilitat und Porositat vom Gasdruck /EUR 99/.

— ECLIPSE, PORES, TechSIM: Zwei-Phasen Transportmodelle, urspriinglich
bei der Erdélexploration verwendet /EUR 99/.

— TOUGH2: Modell fur den gekoppelten Zweiphasen-Transport in pordsen

Medien, das jedoch keine deformativen Prozesse berlcksichtigt.

— CODE_BRIGHT (Olivella et al., 1994, 1997, zit. in /EUR 00/): Zweiphasen-
Transport von Gas, Fluid, Warme und Lauge in deformierbarere Matrix.

Urspringlich konzipiert fir Salzversatz. U.a. angewendet auf Boom Clay.

Kluftstromungs-Modelle (fracture flow models): Modellierung diskreter Klifte mit
oder ohne Berucksichtigung von Flissen in der Matrix oder von Kluft-Matrix-

Wechselwirkungen.

— ,Dual porosity“-Modelle: Stromung in diskreten Kluften. Es ist ein Austausch
zwischen Kluft und Matrix mdglich. Jedes Gitterelement besitzt eine Matrix-
und eine Kluftporositat. Vertreter dieses Modelltyps sind das ,dual permeability

model“ und das ,multiple interacting continuum model“ /EUR 99/.

Kapillarbiindel-Modelle (Capillary-bundle models): Der Gastransport beruht auf
einer Verdrangung von Wasser aus vorhandenen Kapillaren. Es kann sich um
parallele Kapillaren handeln oder um Netzwerke von Kapillaren, deren Léngen,
Radii und Ausrichtung fest oder variabel sein kdnnen. Die Kapillaren kdnnen
dilatant sein. Es kann sich um Kontinuumsmodelle oder — bei stochastischer
Generierung von Kapillarnetzwerken — um diskontinuierliche Modelle handeln.

Beispiele:

— GARNET: 2D-Netzwerk von Kapillaren mit fester Lange und horizontaler oder

vertikaler Orientierung /EUR 98/. Entwickelt fur kluftiges Gestein.

— Multiple Front Propagation Model (MFPM) /EUR 00/: Gasmigration in
elastisch dilatierenden Kapillaren, deren Orientierung, Radius und Lange
stochastisch generiert werden. Anwendung auf kompaktierten Bentonit
und Boom Clay /EUR 99, EUR 00/.

Bruchfortpflanzungs-Modelle (fracture propagation models): Gasmigrationswege

sind hier nicht vorhanden, sondern werden erst durch den Gasdruck aufgrund
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einer Bruchfortpflanzung oder einer Deformation der Matrix geschaffen (fir den
letzteren Fall ist die Bezeichnung ,Bruchfortpflanzungs-Modell* streng genommen
nicht adaquat). Die Gaspermeabilitat kann unabhangig von der hydraulischen

Permeabilitat sein. Beispiel:

— Single capillary model /EUR 98/: Analytisches Modell zur Gasmigration in
einem deformatierbaren Ton durch eine einzelne Kapillare. Angewendet auf
Boom Clay (Analytisches Modell von Einchcomp & Impey, 1996, zit. in /EUR
98/, modifiziert fir Boom Clay /EUR 98/).

8.3.3 Stand der Wissenschaft

e Die meisten numerischen Modelle zur Simulation des Gastransportes beziehen
sich auf gering verfestigte Tone und Ton-Gele und zeigen oft eine befriedigende
Ubereinstimmung mit experimentellen Befunden. Bezuglich stark verfestigter Tone
sind die derzeit verfligbaren konzeptuellen Modelle noch unzureichend. Dies ist
einerseits eine Folge des spréden Verhaltens und der damit verbundenen Prozess-
komplexitat. Andererseits ist die lithologische und damit mechanische und struk-
turelle Variabilitdt in dieser Gesteinsklasse sehr hoch, so dass konzeptuelle
Modelle sehr gesteinsspezifisch ausfallen miissen. Mangels physikalisch adaqua-
ter konzeptueller Modelle werden fur den Gastransport in stark verfestigten Tonen
oft Modelle fiir die Zweiphasen-Strémung in pordsen Medien herangezogen, wobei
z.T. Modifikationen bezlglich einer Druckabhangigkeit der Porositat und Gas-
permeabilitat (inkl. Gaseintrittsdriicke) vorgenommen werden /EUR 99/. Es ist zu
erwarten, dass sich der Gasphasen-Transport in verfestigten Tonen mit diesem
Modellansatz nicht in allen Aspekten adaquat beschreiben lasst. Zu prifen ist, ob
konzeptuelle Modelle fur gering verfestigte Tone — insbesondere Kapillarmodelle —
in modifizierter Form auch fur stark verfestigte Tone genutzt werden kdnnen. Die
Entwicklung adaquater konzeptueller Modelle fir stark verfestigte Tone erfordert
eine Verbesserung der derzeit noch schwachen experimentellen Datengrundlage.
Insbesondere besteht Bedarf an grof3skaligen Laborexperimenten und in-situ-Tests
/INEA 01b/.

e Die Tendenz zur Ausbildung lokalisierter Gasmigrationspfade erhoht die Wahr-
scheinlichkeit einer Skalenabhangigkeit der Gaspermeabilitat. Ursachlich hierflr
konnen einerseits eine Skalenabhangigkeit mechanischer Diskontinuitdten und

andererseits eine komplexe Struktur der Gasmigrationswege sein. Inwieweit
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experimentelle Ergebnisse auf groRere Skalen Ubertragen werden dirfen, bedarf

daher weiterer Untersuchungen.

8.34 Behandlung in Sicherheitsanalysen

Da Materialien mit geringem Gaseintrittsdruck den Gastransport lenken, ist eine
bevorzugte Gasausbreitung entlang der EDZ und entlang von Schichtflachen und
Materialgrenzen wahrscheinlich. Zur ldentifikation méglicher Gasmigrationspfade ist
daher eine Analyse der Gaseintrittsdricke erforderlich. Insbesondere sind die
Gaseintrittsdriicke und Gaspermeabilititen der EDZ und der Materialgrenzen im

Bereich der Abdichtungsbauwerke zu betrachten.

Konzeptuelle und numerische Modelle fir den Gastransport bedurfen der Weiter-
entwicklung, vor allem fir verfestigte Tone. Fir eine integrierte Modellierung des
Gastransports im Endlagersystem sind wegen der geringeren Rechenzeit generell
Kontinuumsansatze zu bevorzugen /NEA 01b/. Modelle, die diskrete Migrationspfade
beschreiben, erhéhen das grundlegende Prozessverstandnis und kénnen der

Herleitung von Kontinuumsansatzen dienen.

Der Nachweis der Barrierenintegritat hinsichtlich der Gasmigration folgt fur stark- und
schwach verfestigte Tone zwei unterschiedlichen Argumentationslinien, was am Bei-
spiel des Opalinustones /NAG 02, NAG 02c/ und des Boom Clays /NIR 01/ aufgezeigt
werden kann: Im Opalinuston wird von einem Gastransport in dilatanten Mikroporen
ausgegangen, ohne dass es zur Ausbildung makroskopischer Briiche kommit.
Ursachlich hierflr ist die erwartete geringe Gasproduktionsrate, bei welcher der
Gasdruck bereits durch weitgehend reversible Weitung von Mikroporen begrenzt
werden kann. Es wird ferner angenommen, dass die schichtungsbedingte mechan-
ische Anisotriopie die Ausbreitung der Gasphase in horizontale Richtung lenkt (siehe
z.B. Gas Modell in INAG 02c/). Hierdurch vergréRert sich die Oberflache der Gas-
phase, Uber die Gas in Losung gehen kann, um anschlieend diffusiv abtransportiert
zu werden. Es ist zu erwarten, dass diese horizontale Ausbreitung auch dann statt-
findet, wenn ein makroskopisches Risswachstum stattfindet. Eine andere Argumenta-
tion wird beim plastischen Boom Clay angewandt. Hier hinterlasst der Gastransport
keine erhéhten hydraulischen Durchlassigkeiten, weil Gasmigrationspfade kollabieren
und unzusammenhangend werden. Malgeblich fir die Barrierenintegritét ist in diesem

Fall die gut nachweisbare, hohe Selbstheilungsfahigkeit des Tons. Es lasst sich
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festhalten, dass der Nachweis, dass durch erhdohte Gasdricke keine dauerhaften
makroskopischen FlieBwege entstehen, fur gering verfestigte Tone leichter zu fihren
ist als fur stark verfestigte Tone, weil sich eine Selbstheilung makroskopischer
Porenraume leichter zeigen lasst als eine Begrenzung des Gasdruckes unterhalb des
kritischen Niveaus flr die makroskopische Bruchbildung. Letzteres ist vor Allem wegen
der Unsicherheiten bezlglich der Gasproduktionsrate und der numerischen Simulation
des Gastransportes problematisch. Trotzdem ist es mdglich, dass die meisten tonigen
Wirtsgesteine, ob verfestigt oder unverfestigt, robust gegentber gasinduzierten Sto-
rungen sind. Bei gering verfestigen Tonen griindet die Robustheit auf der groRRen
Selbstheilungsfahigkeit. Bei stark verfestigten Tonen konnte sie durch eine schich-
tungsbedingte mechanische Anisotropie gewdhrleistet werden, die ein Risswachstum
im Wesentlichen in die Schichtebene lenkt, also in eine Richtung, in der die Aus-

dehnung einer ungestérten Tonablagerung meist nahezu unbegrenzt ist.

8.3.5 Auswahl relevanter Projekte

e EC-Projekt PEGASE (A Community project on the effects of gas in underground
storage facilities for radioactive waste): Zielsetzung: U.a. Untersuchung der
Gasentwicklung und des Gastransportes unter Endlagerbedingungen in Ton
(Bentonit, Boom Clay) sowie Injektionsexperimente im URL HADES. Laufzeit: 1. 8.
1991 — 31. 12. 1994,

e EC-Projekt MEGAS (Modelling and experiments on gas migration in repository host
rocks): Zielsetzung: Untersuchung der Wirkung der Gasentwicklung in tonigem
Wirtsgestein. Validierung eines Gasmigrationsmodells anhand eines in-situ-
Gasinjektions-Experimentes. Laufzeit: 1. 3. 1991 — 31. 5. 1995.

e EC-Projekt PROGRESS (Research into gas generation and migration in
radioactive waste repository systems): Zielsetzung: Experimentelle Untersuchung
der Gasgenerierung von Abféallen, Untersuchung von Gasmigrationsmechanismen
(gekliftete Festgesteine, Salz und Ton), Untersuchung der Gasmigration in
geologischen Systemen. Laufzeit: 1. 5. 1996 — 30. 4. 1999.

e Verschiedene Gastests im Opalinuston im Rahmen des Projekts Entsorgungs-
nachweis der NAGRA /NAG 02/.

o EC-Projekt GASNET (A thematic network on gas issues in safety assessment of

deep repositories for nuclear waste): Zielsetzung: Zusammenfassung und
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Bewertung der derzeitigen Behandlung der Gasproblematik in Sicherheitsanalysen
und Entwicklung von Leitlinien fir zukunftige Sicherheitsanalysen. Laufzeit: 1. 9.
2001 — 29. 4. 2004.

EC-Projekt RESEAL Il (URL HADES): Zielsetzung: Untersuchung der Gas- und
Wasserdichtigkeit von Schachtverschlissen und Modellierung der Fluid- und
Gastransportprozesse in den Verschlissen und im Nahfeld. Laufzeit: 1. 9. 2000 —
31. 3. 2005.
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9 Folgen der Radionuklidfreisetzung

9.1 Uberblick

Auf die Korrosion der Abfallbehalter folgt die Losung von Radionukliden aus der
Abfallmatrix. Freigesetzte Radionnuklide migrieren durch die technische Barriere ins
tonige Wirtsgestein. Dieses besitzt wegen seiner geringen Durchlassigkeit und seiner

hohen chemischen Reaktivitat ein hohes Ruckhaltepotenzial fir Radionuklide.

Eine Bindung von Radionukliden an oder in Festphasen kann durch lonenaustausch,
Oberflachenkomplexierung, durch Ausféllung von reinen Phasen oder durch Mitfallung
geschehen. Fir die Interaktion zwischen gelésten Radionuklid-Spezies und Festphase
kénnen organische Mineraliberziige und Kluftminerale von Bedeutung sein. Wahrend
die Reaktionskinetik bei lonenaustausch und Oberflaichenkomplexierung vernach-
lassigbar ist, gilt dies nicht fir manche Fallungs- und Mitfallungsreaktionen. Das
Auftreten langsam ablaufender Mitfallungsreaktionen fiir die Radionuklid-Immobilisa-

tion konnte durch natirliche-Analoga-Studien nachgewiesen werden.

Der wichtigste Transportmechanismus im tonigen Wirtsgestein ist die Diffusion. Freie
Konvektion als Reaktion auf temperaturbedingte Dichtegradienten tritt im Wirtsgestein
wegen der geringen Durchlassigkeiten nicht auf. Advektive Flisse treten nach Ab-
schluss der Aufsattigung in den Hintergrund, da die hydraulischen Durchlassigkeiten
und die zu erwartenden hydraulischen Potenziale sehr klein sind. Erhdhte hydraulische
Durchlassigkeiten kénnen allerdings in der Auflockerungezone (EDZ) oder in Ober-
flachenndhe auftreten. Trotzdem muss in der Auflockerungszone nicht notwendiger
Weise ein advektiver Transport stattfinden, weil einerseits die erforderlichen hydrau-
lischen Potenziale fehlen kénnen und andererseits zum Zeitpunkt der Radionuklid-

freisetzung bereits eine Selbstheilung stattgefunden haben kann.

Zur Diffusion und Advektion, die die wichtigsten Transportmechanismen in gréber
porigen Gesteinen und Sedimenten darstellen, gesellen sich im Ton weitere Transport-
phanomene, die daher rihren, dass der Porenraum des Tones intensiv von den
diffusiven Doppelschichten der Tonmineraloberflachen durchdrungen wird. Es handelt

sich um die so genannten ,gekoppelten Transportphdanomene®, von denen die
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wichtigsten die Chemoosmose, die Hyperfiltration und die Thermoosmose sind.
Wahrend Chemoosmose und Hyperfiltration den Radionuklidtransport verlangsamen,
wirkt die Thermoosmose beschleunigend auf den Radionuklidaustrag. In vielen Fallen
werden die gekoppelten Fliephanomene von der Diffusion dominiert, jedoch kann ihre

Relevanz in Abhéangigkeit vom Standort und der Endlagerentwicklung stark variieren.

Eine weitere Transportmoglichkeit fir Radionuklide ist die Bindung an mobile
anorganische Kolloide oder geldste organische Substanz. Der Kolloidtransport in
Tonen ist jedoch wegen der geringen transportwirksamen Porendurchmesser generell

von geringer Bedeutung.

Es ist zu erwarten, dass die Verdrangung von Fluiden durch entweichende Korrosions-
und Degradationsgase eine untergeordnete Bedeutung fir den Radionuklidtransport
hat, da Gastransportpfade meist stark lokalisiert sind und deshalb keinen nennens-

werten Fluidtransport verursachen.

Tone werden unter Stillwasserbedingungen abgelagert und weisen deshalb, wenn sie
nicht tektonisch Uberpréagt wurden, zumindest in horizontaler Richtung eine grof3e
Homogenitat auf. Die fur den Fluidtransport relevanten Eigenschaften dirften daher in
horizontaler Richtung relativ homogen verteilt und skalenunabhdngig sein. Naturliche
und anthropogene Bruchstrukturen, sowie sedimentar bedingte Stoffunterschiede in
vertikaler Richtung kénnen jedoch eine Inhomogenitdt und Skalenabhangigkeit der

Transporteigenschaften mit sich bringen.

9.2 Diffusiver Radionuklidtransport

9.2.1 Prozesse

In Tonen kommt der Diffusion eine wesentliche Rolle beim Transport von
Radionukliden zu, da der advektive Transport oft vernachlassigbar ist. Effektive
Diffusionskoeffizienten senkrecht zur Schichtung liegen i.d.R. zwischen 7-10™! m?/s
und 1-10" m2/s /IMAZ 03/ (Zur Definition der verschiedenen Diffusionskoeffizienten
siehe Abschnitt 2.4). In geklufteten Tonen ist der diffusive Austausch von Radio-

nukliden zwischen Kluft und Matrix ein retardierender Mechanismus.
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Diffusionskoeffizienten fiir Tone sind stark speziesabhangig. Geladene Spezies treten
in Wechselwirkung mit den negativen elektrostatischen Feldern der Tonmineral-
oberflachen. Wahrend der diffusive Transport von Kationen auch in den diffusiven
Doppelschichten nahe zu den Tonmineraloberflachen stattfinden kann, ist der diffusiv
nutzbare Porenraum flr Anionen stark eingeschrankt. Dieser Effekt wird als Anionen-
ausschluss oder Donan-Ausschluss bezeichnet. In der Reichweite der diffusiven
Doppelschichten nehmen auch die zur Diffusion erforderliche Aktivierungsenergie und
die Viskositat des Wassers zu und beeinflussen das Diffusionsverhalten einer gelésten

Spezies.

Der Porenraum, der durch Diffusion erreicht werden kann, enthalt auch nicht-
durchgangige Poren (dead-end pores), in die Radionuklide diffusiv eindringen und erst
nach einer gewissen Verweilzeit wieder hinaus diffundieren. Dieser Prozess tragt zur
Verlangsamung des diffusiven Transportes bei und wird bei der Beschreibung der
Diffusivitat durch den Geometriefaktor (siehe Abschnitt 2.4) beriicksichtigt.

Der diffusive Vorgang in einem porésen Medium wird meist durch eine Adaption des
1. Fickschen Gesetzes beschrieben. Hierbei ist zu bedenken, dass dieses Gesetz die
makroskopische Wirkung einer Diffusion in freiem Wasser aufgrund Brownscher
Molekularbewegung beschreibt, dass der diffusive Transport in einem porésen Medium
aber die integrale Wirkung mehrerer Prozesse ist, die verschiedene Interaktionen mit
der Festkorpermatrix beinhalten. Eine adaquate Beschreibung des Diffusionsvor-
ganges allein durch eine Anpassung des 1. Fickschen Gesetzes ist nicht von vorn-
herein gegeben. Beispielsweise beschreiben scheinbare Diffusionskoeffizienten den
Diffusionsvorgang nicht korrekt, wenn nicht-lineare Gleichgewichtssorption vorliegt
(siehe auch Abschnitt 2.4).

In Porenwassern mit homogenem Chemismus wird der rein diffusive Transport i.W.
von der Ladung und dem hydrodynamischen Radius der geldsten Spezies, der
Temperatur und der Viskositat des Wassers bestimmt. Im Falle chemischer Fronten mit
grolBeren chemischen Gradienten ist mit starkeren elektrostatischen Wechselwirk-
ungen zwischen verschiedenen gelésten Ladungstragern zu rechnen, so dass ihre
Diffusion nicht mehr unabhéangig voneinander betrachtet werden kann. Der diffusive
Transport eines Radionuklides kann in einem solchen Fall evtl. nicht mehr adaquat
durch einen einzigen Diffusionskoeffizienten beschrieben werden und muss durch

numerische Modellierung des gekoppelten Diffusionsvorganges erfasst werden.
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9.2.2 Befunde

e FUr den Boom Clay zeigt sich, dass Diffusion der dominante Transportprozess ist
(Aertsens et al. in /AND 02/, Beitrag O-9a-1). Die durch Diffusion zugéngliche
Porositét liegt im Boom Clay bei 0.16 fir lodid und bei 0.37 fir titriertes Wasser.

e Auch in den Tonsteinen des Standortes Tournemire ist Diffusion der dominante
Transportprozess (Patriarche et al. in /AND 02/, Beitrag P-MT-26). Dies wurde

durch Ruckwartsmodellierung aus Chlorid-Profilen abgeleitet.

o Die Diffusionseigenschaften des Opalinustones wurde durch Laborversuche, in-
situ-Tests und hydrochemische Profile ermittelt /NAG 02/. Bei Temperaturen von
40 °C werden Diffusionskonstanten von ca. 1.10** m?/s erwartet. Die im Vergleich
zu den Versuchen im Felslabor Mont Terri um den Faktor 2 kleineren Diffusions-
konstanten von Tritium in der Bohrung Benken wurden durch eine hohere
Kompaktion erklart. Ebenso lag die Anionendiffusivitéat um einen Faktor 6 niedriger,
was vermutlich durch eine kompaktionsbedingte Erniedrigung der Porositat und
Erh6éhung des Anionenausschlusses verursacht wurde. Diffusionskonstanten

parallel zur Schichtung waren ca. 5-mal gréf3er als senkrecht zur Schichtung.

e Loon etal. (in/AND 02/, Beitrag P-MT-19) untersuchten die Aktivierungsenergie fur
die Selbstdiffusion von Wasser (Tritium) im Opalinuston. Sie ermitteln eine
Aktivierungsenergie von 22 kJ/mol, was nur unwesentlich tber der von 18 kJ/mol

fur freies Wasser liegt (57 kd/mol fur Eis).

9.2.3 Stand der Wissenschaft

Scheinbare Diffusionskoeffizienten kbnnen aus effektiven Diffusionskoeffizienten unter
Zuhilfenahme von diffusionswirksamen Porositdten und Retardationsfaktoren abge-
leitet werden. /MAZ 03/ weisen darauf hin, dass Batch-Experimente zur Bestimmung
von Retardationsfaktoren mit Vorsicht angewandt werden sollten. Ferner ist nach
INAG 02/ die Messung der diffusionswirksamen Porositat mit einigen Unsicherheiten
behaftet. So kann in Diffusionsexperimenten der Wassergehalt der Probe im Kontakt
mit der Probelésung durch Quellen oder Schrumpfen des Tons verandert werden.
Diffusionswirksame Porositdten kdnnen auch durch diffusiven Austausch des Poren-
wassers mit einer umgebenden Losung und Messung der Wasserisotopen-Zusammen-
setzung ermittelt werden. Neben Ungenauigkeiten bei der Isotopenbestimmung kann

auch hier eine Veranderung der Porenraumstruktur durch Quellen oder Schrumpfen zu
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Messungenauigkeiten fihren. Eine Bestimmung effektiver Diffusionskoeffizienten durch
Messungen der elektrischen Leitfahigkeit ist in Tonen nicht mdglich, da die hierbei

auftretenden Prozesse nicht in Ganze nachvollzogen werden kdnnen.

9.24 Behandlung in Sicherheitsanalysen

Im unaufgelockerten tonigen Wirtsgestein des Fernfeldes ist Diffusion der Haupt-
transportmechanismus fur Radionuklide, weil die thermische und chemische Stérung
durch das Endlager eine verhaltnismafig geringe Reichweite besitzen. Die Diffusivitat

ist daher ein essenzieller Parameter in der Sicherheitsanalyse.

Diffusionskoeffizienten fur das Fernfeld missen aus Labor- und Felddaten abgeleitet
werden, wobei flir ein Upscaling die Heterogenitat des Tones bekannt sein muss. Ein
solches Upscaling ist generell mit Unsicherheiten verbunden. Natirliche Tracerprofile,
sofern verfugbar, sind eine wichtige zusétzliche Stitze, weil sie das Ergebnis eines
langfristigen und grol3rdumigen Diffusionsvorganges widerspiegeln. Wegen der
Unsicherheiten der verschiedenen Messmethoden zur Bestimmung von Diffusions-
koeffizienten ist eine Kombination mehrerer Bestimmungsverfahren sinnvoll. Hebung
und Erosion veréndern langfristig die Spannungszustande im tonigen Wirtsgestein und
beeinflussen so die Porositat und Diffusivitdt. Die Wirkung dieser Effekte ist zu

Uberprifen.

9.25 Auswahl relevanter Projekte

e IN-SITU INJECTION MIGRATION EXPERIMENTS (URL HADES): Zielsetzung:
Langfristige Experimente zur Modell- und Parametervalidierung fiir Stromungs- und
Transportmodellierung fur Radionuklide im Boom Clay. Umfasst die Experimente
HTO-CP1, TRIBICARB-3D, HIMEX, TRANCOM. Laufzeit: 1985 — min. 2010.

e Untersuchungen im Rahmen des schweizerischen Entsorgungsprogramms fur den
Opalinuston /NAG 02, MAZ 03/:

— Diffusionsexperimente im Opalinuston des Bohrloches Benken im Rahmen des

schweizerischen Entsorgungsnachweises.

— Numerische Auswertung von Diffusionsexperimenten mit *He, HTO und I im

Opalinuston von Mont Terri.
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- In-Situ-Profile von 2H, 20, Na*, CI', Br, “He im Opalinuston von Mont Terri.

e EC-Projekt TRANCOM 1l (URL HADES): Zielsetzung: Untersuchung von
Transportprozessen in reduzierenden Tonen durch Batch-Experimente und
Beschreibung durch numerische Modelle. Laufzeit: 1. 9. 2000 — 31. 8. 2003.

e EC-Projekt HUPA: Zielsetzung: Untersuchung des Einflusses von Huminstoffen auf
die Actiniden- und lodid-Migration im Fernfeld (Experimente und Entwicklung
numerischer Modelle). Laufzeit: 1. 11. 2001 — 31. 10. 2004.

9.3 Advektiver Radionuklidtransport

9.3.1 Prozesse

Die hydraulische Durchlassigkeit ungestérter Tone ist allgemein sehr gering. Typische
Werte liegen zwischen 10™*° m/s und 10™** m/s. Entsprechend gering ist die Bedeutung
des advektiven Transportes im ungestdrten tonigen Wirtsgestein. Eine bruchbedingte
Erhdhung der Durchléassigkeiten ist in der N&he der Erdoberflache, in der Auf-
lockerungszone des Endlagers (EDZ) und in der Nahe tektonischer Stdrungen zu
erwarten. In der Auflockerungszone muss nicht zwingend ein advektiver Transport
stattfinden, weil die erforderlichen hydraulischen Potenziale fehlen kdnnen und zum
Zeitpunkt der Radionuklidfreisetzung bereits eine Selbstheilung stattgefunden haben
kann. Durch eine ausreichende Tiefe des Endlagers kann der Einfluss oberflachlicher
Auflockerung gering gehalten werden. Hierbei muss eine etwaige Hebung und Erosion

Uber den Isolationszeitraum beriicksichtigt werden.

In der Aufséttigungsphase des Endlagers filhren die Saugspannungen zu advektiven
Flissen, die auf die sich aufsattigenden Teile des Endlagers gerichtet sind. Erst nach
erfolgter Aufsattigung kénnen regionale hydraulische Potenzialgradienten ihre Wirkung
entfalten und zu einem advektiven Austrag evtl. freigesetzter Radionuklide fiihren.
Bruchnetzwerke der EDZ kénnen sich zu diesem Zeitpunkt bereits verschlossen

haben.

Das Darcysche Gesetz, das den Zusammenhang zwischen dem Potenzialgradienten
und dem advektiven Fluss als lineare Beziehung beschreibt, ist in Tonen i.a. nur

eingeschrankt giiltig. So kann zur Erzeugung eines advektiven Flusses die Uber-
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windung eines Schwellwertes fir den hydraulischen Gradienten erforderlich sein, d.h.

dass die lineare Beziehung nur fur einen eingeschréankten Druckbereich gilt /HOR 96/.

9.3.2 Befunde

Raumliche Variabilitdt der hydraulischen Durchléssigkeit

e Hydraulische Tests im Opalinuston im Bohrloch Benken zeigten eine nur geringe
Bandbreite der hydraulischen Durchlassigkeiten (6:10™°m/s — 6-10* m/s)
INAG 02/. Ein Einfluss von Fazieswechsel und Bruchstrukturen auf die
Durchlassigkeit war nicht nachweisbar. Auch im Vergleich mit weiter entfernten
Standorten (Felslabor Mont Terri, Bohrungen Riniken, Schafisheim und Weiach)

war die Bandbreite der Durchlassigkeitsbeiwerte gering (2:10* m/s — 2-10™? m/s).

Anisotropie der hydraulischen Durchléssigkeit

e Permeametertests im Bohrloch Benken im Opalinuston lieferten Anisotropie-
koeffizienten (Verhaltnis der schichtparallelen zur schichtsenkrechten Durchlassig-
keit) zwischen 1 und 10 /NAG 02/.

Gultigkeit des Darcyschen Gesetzes, Existenz von Anfangsgradienten

e Fur die Opalinuston wurde im Felslabor Mont Terri die Gultigkeit des Darcyschen
Gesetzes bei hydraulischen Gradienten dber 1 durch Permeameter- und
Packertests bestatigt (gemessene Durchléssigkeit: 2:10"* — 1-10*2 m/s) (Croisé et
al. in /AND 02/, Beitrag O-11-3). Die raumliche Variabilitat der Durchlassigkeits-
beiwerte war gering. Nicht-lineares FlieRverhalten wurde bei hydraulischen
Gradienten < 1 festgestellt, jedoch ist die Unsicherheit bei der Bestimmung des
Schwellendruckes aus messtechnischen Grinden relativ hoch /NAG 02/. U.a.
kénnen die Messergebnisse durch osmotische Flisse aufgrund der chemischen

Zusammensetzung des eingepressten Fluids Uberlagert werden.

e Die Anwendung externer Spannungen auf Proben von Opalinuston und COx-Ton
unter drainierten Bedingungen zeigten eine unterschiedliche Druckantwort in den
beiden getrennten Wasserreservoiren /ZHA 04/. Dies zeigt, dass in den intakten
Tonproben aufgrund des adhasiv gebundenen Wassers keine advektiven Fliel3-

wege existieren. Hierflr spricht auch, dass bei Anwendung erhéhter externer
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Wasserdricke auf einer Seite der Proben eine Druckantwort auf der anderen Seite

erst nach tUber einem Monat zu verzeichnen watr.

9.3.3 Stand der Wissenschaft

e In Tonen kann zur Initierung eines advektiven Flusses die Uberwindung eines
bestimmten hydraulischen Gradienten erforderlich sein (im schweizerischen
Projekt Entsorgungsnachweis ,Anfangsgradient genannt). Dieser Schwellwert liegt
im Bereich von hydraulischen Gradienten, wie sie i.d.R. unter natirlichen
Bedingungen auftreten, und ist damit fir den advektiven Fluidtransport relevant.
Durchstrémungsversuche sind in diesem Gradientenbereich jedoch sehr ungenau,
weshalb zur Ermittlung von FlieRgesetzen meist weitaus hohere hydraulische
Gradienten angewandt werden. Unter diesen Bedingungen lasst sich der Zu-
sammenhang zwischen Fluss und hydraulischem Gradienten durch das Darcysche
Gesetz beschreiben, in dem keine Schwellwerte enthalten sind. Eine Anwendung
des Darcyschen Gesetzes einschliel3lich der ermittelten Durchléssigkeitsbeiwerte
auf niedrige hydraulische Gradienten filhrt daher zu einer Uberschatzung der

advektiven FlUsse.

e Die hydraulische Durchlassigkeit geklifteter Tone kann durch verschiedene
Prozesse reduziert werden (Selbstheilung). Vor allem in starker verfestigten Tonen
wird eine SchlieBung der Bruchnetzwerke durch eine Kompression der EDZ infolge
des Spannungsaufbaus zwischen dem konvergenten Gebirge und der quellenden
Bentonitbarriere bzw. anderen technischen Bauwerken hervorgerufen. Die zeitliche
Entwicklung des Spannungsfeldes bestimmt dabei den Zeitrahmen der
Selbstheilung. Da dieser hydromechanische Vorgang sehr komplex ist, lasst sich
der zeitliche Verlauf der Selbstheilung nicht mit gro3er Sicherheit bestimmen
(s. Abschnitt 6.4).

e Bruchnetzwerke konnen zu einer Inhomogenitdt und Skalenabhéangigkeit der
Permeabilitat fuhren, deren Quantifizierung schwierig ist. Statistische Kluft-
messungen und numerische Stromungssimulationen in stochastisch generierten
Kluftnetzwerken erlauben einen gewissen Einblick in die Skalenabhangigkeit der
Permeabilitat, sind jedoch mit Unsicherheiten behaftet. Einerseits sind die geo-
metrischen Eigenschaften der Klufte in zweidimensionalen, oftmals beschéadigten
Anschnitten nicht immer zu identifizieren, andererseits ist eine reprasentative Kluft-

erfassung senkrecht zur Aufschlusswand meist nicht gegeben. Es ist ferner
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schwierig nachzuweisen, ob der stochastische Prozess, der zur Kluftgenerierung
herangezogen wird, Kluftnetzwerke erzeugt, die dem tatséachlichen Kluftnetzwerk

auf allen Skalenbereichen hydraulisch &hnlich sind.

9.34 Behandlung in Sicherheitsanalysen

Ein signifikanter advektiver Transport ist i.W. nur in Bruchnetzwerken mdglich, und
zwar entweder in Oberflachennahe, Stérungsnahe oder innerhalb der Auflockerungs-
zone. Eine ausreichende Tiefe des Endlagers, eine ausreichende Distanz zu
tektonischen Schwéache- oder Aktivitdtszonen und gute hydraulische Selbstheilungs-
fahigkeiten schranken daher die Bedeutung des advektiven Transportes ein. Ausge-
pragte, hydraulisch wirksame Bruchnetzwerke stellen hinsichtlich der Quantifizierung
der Heterogenitdt und Skalenabhangigkeit der hydraulischen Eigenschaften ein

Problem dar.

Informationen Uber hydraulische Permeabilitditen kdnnen aus Labor- und in-situ-Tests,
aus Zuflussraten in abgedichtete Grubenbereiche oder durch Untersuchung nattrlicher
Tracer in geochemischen Profilen abgeleitet werden. Da jede Methode der Permeabili-
tatsermittlung spezifische Unsicherheiten besitzt und spezifische beschrankte Skalen-
bereiche erfasst, werden i.d.R. verschiedene Methoden kombiniert, um eine Aussage

Uber die Permeabilitat im interessierenden Skalenbereich zu erhalten.

Hinweise auf hydraulische Anfangsgradienten sind ,anormale* Porenwasseruber-
dricke, die sich nicht durch die Ublichen hydrogeologischen Modelle erklaren lassen
/HOR 96/. Ursache solcher Porenwasserdriicken kénnen jedoch auch osmotische
Prozesse oder eine Instationaritat des FlielRgeschehens sein. Ist fir einen advektiven
Fluidtransport die Uberwindung eines hydraulischen Anfangsgradienten erforderlich, so
Uberschatzen Labor- und in-situ-Tests, die mit hohen Druckgradienten arbeiten, die
tatsachlichen Permeabilititen. Die Verwendung solcher Messwerte dirfte in vielen
Fallen konservativ sein. Numerische Modelle zur Simulation der Strdomung und des
Transports in Tonen sollten dennoch hydraulische Anfangsgradienten bericksichtigen
kénnen, um die grundsatzlichen Auswirkungen zu prifen. Hierflr kann beispielsweise

das Darcysche Gesetz um einen Schwellwert erweitert werden.

Untersuchungen nattrlicher Tracer in geochemischen Profilen stellen eine wichtige

Erganzung zu Labor- und in-situ-Tests dar, weil sie die Wirkung natirlicher hydrau-
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lischer Gradienten Uber groRe Zeit- und Raumskalen aufzeigen. Dies erfordert jedoch

eine gute Kenntnis der Anfangs- und Randbedingungen.

9.3.5 Auswahl relevanter Projekte

e IN-SITU MIGRATION PERCOLATION EXPERIMENTS (URL HADES). Zielset-
zung: Verschiedene in-situ-Migrationstests mit Eu, Sr, Cs, U, Am und Tc. Laufzeit:
Versuche in den Jahren 1985 — 1994 gestartet; Versuchsdauer zwischen 3 und 10

Jahren.

e IN-SITU INJECTION MIGRATION EXPERIMENTS (URL HADES): Zielsetzung:
Langfristige Experimente zur Modell- und Parametervalidierung fur Stromungs- und
Transportmodellierung fiir Radionuklide im Boom Clay. Umfasst die Experimente
HTO-CP1, TRIBICARB-3D, HIMEX, TRANCOM. Laufzeit: 1985 — min. 2010.

e Eine grof3e Zahl hydraulischer Tests wurde im Rahmen des schweizerischen Ent-
sorgungsnachweises fur den Opalinuston durchgefihrt und in /NAG 02/ dokumen-
tiert. Eine Zusammenfassung der Untersuchungsergebnisse fir den plastischeren
Boom Clay sind im belgischen Bericht SAFIR-2 zu finden /NIR 01/. Eine Ubersicht
Uber die hydraulischen Eigenschaften verschiedener Tone, die als potenzielle
Wirtsgesteine untersucht wurden, gibt der FEP-Katalog der NEA /MAZ 03/.

e Zum Vergleich verschiedener Messtechniken und Versuchsprotokolle zur
Ermittlung hydraulischer Permeabilitdten niedrig-permeabler Medien wurde ein
Verbundprojekt verschiedener Laboratorien gestartet (Fleureau et al. in /AND 02/,
Beitrag P-GGET-07). Erste Ergebnisse zeigten eine gute Ubereinstimmung der

Messergebnisse.

9.4 Riuckhaltemechanismen

9.4.1 Prozesse

Die Fixierung von Radionukliden an oder in Festphasen kann einerseits durch
Sorption, d.h. durch lonenaustausch und Oberflachenkomplexierung, andererseits
durch Ausfallung von reinen Phasen oder durch Mitfallung geschehen. Bei
lonenaustausch und Oberflachenkomplexierung kann meist von einer schnellen

Einstellung des chemischen Gleichgewichts zwischen den Festphasen und dem
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Porenwasser ausgegangen werden. Redoxreaktionen sowie Ldsungs- und Aus-
fallungsreaktionen (insbesondere von Silikaten) sind jedoch oft weit vom Gleich-
gewichtszustand entfernt. Nicht nur der volumetrische Mineralbestand des Tones ist fur
Sorptions- und Fallungsprozesse wichtig, sondern auch anorganische oder organische

Minerallberziige sowie Kluftfllungen.

Als lonenaustausch wird der Austausch von lonen auf Bindungsplatzen einer Fest-
korperoberflache mit permanenten Ladungen bezeichnet. In Tonen sind Tonminerale
und Zeolithe wichtige Minerale fir den lonenaustausch von Kationen, wobei die
inneren Oberflachen und Kanten der Tonminerale die meisten Austauschplatze zur
Verfligung stellen. In Tonen hat die lonenbelegung der Austauschplatze einen starken

Einfluss auf den Chemismus des Porenwassers.

Oberflachenkomplexierung bezeichnet die Bindung geladener Spezies an den
variablen Ladungen einer Festkdrperoberflache, die sowohl elektrostatische Bindungen
als auch Komplexierung beinhaltet. Fir die Oberflachenkomplexierung in Tonen sind
vor allem Huminstoffe, Metalloxide und -Hydroxide von Bedeutung. Huminstoffe und
Tonminerale sind im basischen bis leicht sauren pH-Bereich Kationensorbenten. Eisen-
und Magnesiumoxide sowie Aluminiumhydroxide besitzen im neutralen bis sauren
Milieu eine positive Oberflachenladung und sind damit zur Sorption anionischer
Radionuklide befahigt. Die langfristige Umwandlung niedrigkristalliner Oxide (z. B.
Ferrioxide) in hochkristalline Oxide (Goethit, Hamatit) fuhrt jedoch zu einer

Verringerung der Anionensorption.

Ein amorpher oder kristalliner Festkérper kann durch Ausfallung mehrerer
Komponenten gebildet werden (Mitfallung). Ist die gebildete Festphase kristallin, so
handelt es sich um einen Mischkristall. Um eine solid solution handelt es sich, wenn

eine fremde Komponente die Komponenten eines kristallinen Gitters substituiert.

Losungs- und Fallungsreaktionen konnen als Folge raumlicher oder zeitlicher
Anderungen der Porenwasserchemie auftreten. Starke Konzentrationsgradienten und
Konzentrationsdnderungen im Porenwasser sind eher im Nahfeld eines Endlagers zu
erwarten, wo aufgrund der eingebrachten Materialien und der Bewetterungsluft
vielfaltige chemische Prozesse ablaufen. Im Fernfeld ist damit zu rechnen, dass die
Saure- und Redoxpufferung durch das Wirtsgestein der Entwicklung starker

Konzentrationsgradienten oder Konzentrationséanderungen entgegenwirkt. Im Fernfeld
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kénnen Losungs- und Fallungsreaktionen jedoch auch in Folge langsamer Diagenese-

und Metamorphoseprozesse Uber lange Zeitrdume ablaufen.

Neben der Bindung an Festphasen kann eine Rickhaltung von Radionukliden auch
durch den sog. Anionen-Ausschluss, auch Donnan-Ausschluss genannt, zustande
kommen /HOR 96/. Die negativ geladenen diffusen Doppelschichten der Tonminerale
sind fir negativ geladene Radionuklidspezies nicht zuganglich. Hierdurch wird der
Porenraum fur negativ geladene Lésungsbestandteile stark eingeengt, und der Ton
erhalt die Eigenschaft einer semipermeablen Membran. Die Wirksamkeit des
Anionenausschlusses ist fiir verschiedene Tone und verschiedene Spezies unter-
schiedlich /HOR 96/. Durch die selektive Filtration von Anionen (Hyperfiltration)
entstehen elektrostatische und chemische Potenzialgradienten, die verschiedene
osmotische Prozesse wie z.B. Elektrophorese und Chemoosmose in Gang setzen
(vgl. Abschnitt 9.4). Letzere zwei Prozesse bewirken, dass in schwacherem Mal3e auch

positiv geladene Radionuklidspezies zuriickgehalten werden kdénnen.

9.4.2 Befunde

e Studien natirlicher Analoga wie EI Berrocal, Cigar Lake, Pocos des Caldas,
Maquarin und Palmottu zeigen, dass Mitfallung ein wichtiger Mechanismus zur
Immobilisierung von Radionukliden ist /MIL 00, MAZ 03/. So wurde in Pocos des
Caldas ein Einbau von U, Zn und seltenen Erden in Ferrihydrit sowie ein Einbau
von Sr in Flourit gefunden. In Palmottu konnte U in karbonatischen Kluftfillungen
nachgewiesen werden. Im Nahfeld ist eine Mitfallung von Radionukliden in CSH-

Phasen unter dem Einfluss hyperalkalischer Fluide mdglich.

e Kulik et al. (in /AND 02/, Beitrag O-5a-1) diskutieren den Einfluss der Zeitskala auf
die in Sicherheitsanalysen zu betrachtenden Sorptionsmechanismen. Bei der
Sorption durch Oberflachenkomplexierung stellen sich Gleichgewichtszustande
i.d.R. nach Minuten bis Tagen ein. Auf Zeitskalen von Wochen bis Jahren
beobachtet man, dass sorbierte Substanzen strukturell in Mineralphasen eingebaut
werden. Nach Meinung der Autoren ist dieser langsame Mitfallungsprozess fir den
Radionuklidtransport auf ,geologischen* Zeitskalen entscheidend. Sorptionsver-

suche wirden uber zu kurze Zeitskalen laufen, um diesen zu bertcksichtigen.
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9.4.3 Stand der Wissenschaft

e Zwar existieren fir Hauptelemente umfangreiche thermodynamische Datenbanken,
in Hinblick auf Spurenelemente sind die Datenséatze jedoch weniger vollstandig
und mit groReren Unsicherheiten behaftet /IMAZ 03/. So bestehen beispielsweise
Unsicherheiten bezuglich Kinetik von Fallungs-Lésungs- und Redox-Reaktionen.
Problematisch ist auch die mangelhafte Verfiigbarkeit von Pitzer-Koeffizienten, die
zur Berechnung der Aktivitdtskoeffizienten in hochsalinaren Ldésungen benotigt
werden, insbesondere dann, wenn die geochemischen Vorgange bei Tempera-

turen Uber 25°C stattfinden.

e Vieles spricht dafiir, dass Mitfallung ein wichtiger Prozess bei der Immobilisierung
von Radionukliden ist. Dennoch kann die Mitfallung in vielen Fallen noch nicht
guantitativ beschrieben werden. Ein gutes Verstandnis dieses Prozesses liegt
derzeit nur fur karbonatische Mischkristalle vor, nicht aber fir komplexere

Festphasen wie Tonminerale und CSH-Phasen.

e Fur die Loslichkeit von Radionukliden ist entscheidend, welche Festphase die
Léslichkeit kontrolliert. Diese kann jedoch nicht in allen Fallen mit Sicherheit

identifiziert werden.

e Ein gutes Verstandnis der Oberflachenkomplexierung besteht fir reine Minerale,
nicht jedoch fiir komplexe Festphasen wie Tonminerale, die verschiedene Arten
von Bindungsplatzen aufweisen. Die experimentellen Befunde kdénnen oft mit ver-
schiedenen physikalischen Modellen beschrieben werden, so dass nicht eindeutig
zu entscheiden ist, welche physikalischen Prozesse den Phanomenen zugrunde
liegen /MAZ 03/. Wenig verstanden ist die Oberflachenkomplexierung an
organischer Substanz. Diesbezlglich fanden Untersuchungen im EC-Projekt
TRANCOM-II statt.

e Die Sorptionseigenschaften von Laborproben missen nicht reprasentativ fir
groRere Skalenbereiche sein. Ein Upscaling erfordert die Kenntnis der Hetero-
genitat der Mineralogie und der Porenwasserzusammensetzung. Arbeiten zur

Upscaling-Problematik sind jedoch eher selten.

e Sorptionsvorgadnge werden oft an gemahlenen Proben untersucht, die eine héhere
Oberflache als das intakte Gestein besitzen. Folglich wird die Sorptionsfahigkeit

des Gesteins durch solche Experimente Uberschatzt.
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e Im Versuch ermittelte K4-Werte beschreiben lediglich die Sorptionsfahigkeit unter
den jeweiligen Versuchsbedingungen. Auswirkungen veranderter pH- oder Eh-
Werte sowie einer veranderten Zusammensetzung der Festphasen werden hierbei
nicht erfasst. Eine mechanistische Beschreibung des Sorptionsprozesses ist
derzeit aufgrund der begrenzten Rechenleistung und der Schwierigkeiten bei der

Parameterermittlung nur begrenzt moglich.

9.4.4 Behandlung in Sicherheitsanalysen

Fur die Modellierung von lonenaustausch- und Oberflachenkomplexierungs-Prozessen
stehen numerische Modelle und thermodynamische Datenbanken zur Verfiigung. Sie
sind wesentlich zur Berechnung der Porenwasserchemie, die die Speziierung, Sorption

und Lo6slichkeit von Radionukliden kontrolliert.

Bei der Modellierung des Radionuklidtransportes in Langzeitsicherheitsanalysen wird
meist von linearer Sorption (beschrieben durch den Kg-Wert) und von Léslich-
keitsgrenzen ausgegangen, da eine gekoppelte Modellierung des Transports und der
geochemischen Reaktionen sehr viel Rechenzeit in Anspruch nimmt. Geochemische
Modelle dienen dazu, die Wahl der Kg-Werte und der Loéslichkeitsgrenzen fir die
jeweiligen Radionuklide unter den zu erwartenden geochemischen Bedingungen zu
untermauern. Zur Bestimmung von Ldslichkeitsgrenzen ist entscheidend, welche

kontrollierenden Mineralphasen gewahlt werden.

Sorptions- und Fallungsprozesse sind zu komplex, um belastbar bei der numerischen
Modellierung des Radionuklidtransportes in Langzeitsicherheitsanalysen bertcksichtigt
werden zu kénnen. Die Anwendung geochemischer Transportmodelle muss meist auf
eindimensionale Anwendungen beschrankt bleiben. Mitfallungsprozesse werden meist
vernachlassigt, da diese derzeit noch nicht quantifiziert werden kénnen. Eine solche
Vernachlassigung kann jedoch stark tberkonservativ sein. Sollen Mitfallungsprozesse
berlcksichtigt werden, so sind mittlere Wachstumsraten der betreffenden Mischkristall-

phasen zu ermitteln.

Der Effekt der Hyperfiltration negativ geladener Radionuklidspezies, der durch den
Anionenausschluss verursacht wird, lasst sich modelltechnisch durch eine Modifikation
von Kg-Werten, Porositaten oder Permeabilitaten fir die betreffenden Spezies er-

fassen.
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9.4.5 Auswahl relevanter Projekte

Grambow et al. (in /AND 02/, Beitrag P-RS-13) stellten ein Kooperationsprojekt
mehrerer Laboratorien vor, das sich mit der Erstellung einer Datenbank zur
mechanistischen Beschreibung von Sorptionsprozessen in Bentonit befasst und
eine grofRe Bandbreite von Radionukliden betrachtet. Die Kooperationspartner sind
SUBATECH (Ecole des Mines de Nantes), IPN-Orsay, CEA, GRECI, LCABIE und
Andra.

EC-Projekt TRANCOM 1l (URL HADES): Zielsetzung: Untersuchung von
Transportprozessen in reduzierenden Tonen durch Batch-Experimente und ihre
Beschreibung durch numerische Modelle. Laufzeit: 1. 9. 2000 — 31. 8. 2003.

EC-Projekt ACTAF: Zielsetzung: Untersuchungen zum Verhalten von Actiniden
und Spaltprodukten in natirlichen aquatischen Systemen: Wechselwirkungs-
mechanismen, Vervollstandigung thermodynamischer Datenbanken, Absicherung
thermodynamischer Konstanten. Schwerpunkt auf vierwertigen Actiniden, ihrer
Interaktion mit Mischkristallen und der Thermodynamik sekundéarer Festphasen.
Laufzeit: 1. 9. 2000 — 31. 8. 2003.

NEA Sorption Project: Zielsetzung: Phase |: Untersuchung des Verbesserungs-
potenzials bei der Beschreibung von Sorptionsprozessen in Langzeitsicherheits-
analysen anhand von Kyq-Werten durch die Einbeziehung mechanistischer Modelle
zu Oberflachenkomplexierungs- und lonenaustauschprozessen. Phase |l:
Benchmark-Rechnungen zum Test von Datenbanken unter Anwendung verschie-
dener Modellansatze. Laufzeit: 1997-1998 (Phase 1), 2000 — ca. 2004 (Phase II).

EC-Projekt ACTINET-6: Zielsetzung: Aufbau eines Expertennetzwerkes auf dem
Gebiet der Actiniden-Forschung. Laufzeit: 1. 3. 2004 — 29. 2. 2008.

Sorptionsdatenbank RESST des Forschungszentrums Rossendorf: Zielsetzung:

Datenbank fir Sorptionsrelevante Mineraleigenschaften. Laufzeit: Wird laufend

weiterentwickelt.
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9.5 Radionuklidtransport durch gekoppelte FlieBphanomene

951 Prozesse

Die semi-permeablen Eigenschaften von Tonen und die sehr geringen Porendurch-
messer haben zur Folge, dass neben Advektion und Diffusion eine Anzahl weiterer
Transportprozesse wirksam werden bzw. eine nicht mehr zu vernachléassigende
GroRenordnung erreichen. So kdénnen hydraulische, chemische, thermische, und elek-
trische Potenzialgradienten einen Transport von Fluid, Losungskomponenten, Warme
und Ladungstrédgern erzeugen. Generell kann dabei jeder Potenzialgradient jeden
Transportvorgang auslésen, so dass eine Matrix-Darstellung der moéglichen Transport-
phanomene nahe liegt (Onsager-Matrix, Tab. 9-1). Die Phdnomene auf der Diagonalen
dieser Matrix werden direkte, die auf den Nebendiagonalen gekoppelte Flie3phano-
mene genannt. Durch die gekoppelten FlieBph&nomene ist jeder Potenzialgradient in
der Lage, alle Gbrigen Potenzialgradienten zu erzeugen, auch wenn diese nicht explizit
durch die Randbedingungen vorgegeben werden. Somit kann grundsatzlich die
Vorgabe eines einzelnen Potenzialgradienten geniigen, um Flisse aufgrund anderer

Potenzialgradienten in Gang zu setzen.

Die Relevanz gekoppelter Transportphdnomene fir den Radionuklidtransport ist
standortabhangig zu betrachten, jedoch wird i.d.R. nur der Chemoosmose und der
Hyperfiltration ein nennenswerter Einfluss auf den Radionuklidtransport zugesprochen
/SOL 99, SOL 01, MAZ 03/. Beide Effekte fuhren aufgrund ihrer Flussrichtung zu einer
Verlangsamung des Radionuklidtransports. Bezlglich der Relevanz der Thermo-
osmose, die den Austrag evil. freigesetzter Radionuklide beschleunigt, liegen derzeit
widersprichliche Einschatzungen vor. Zwar sind bei hochaktiven Abféllen die zu
erwartenden thermoosmotischen Flussdichten hoch, jedoch wurde bisher von einer
vollstdndigen advektiven Kompensation dieser Flisse in der stationaren Phase der
Endlagerentwicklung ausgegangen. Numerische Untersuchungen der GRS Koélin
zeigen jedoch, dass auch unter stationaren Verhaltnissen unkompensierte thermo-
osmotische Flisse auftreten kdnnen, und dass auch kleine Temperaturgradienten, die
Uber lange Zeiten wirken, einen nennenswerten Transport verursachen kdnnten

INAV 04/. Damit bleibt die Relevanz der Thermoosmose weiterhin eine offene Frage.
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Tab.9-1 Matrix der direkten und gekoppelten FlieBphdnomene (Onsager-Matrix). —

.Fluid® ist die Summe der mobilen Fluidkomponenten im Falle der
Chemoosmose und Wasser im Falle der Elektroosmose. ,Ldsungs-

komponente* ist ein lon im Falle der Hyperfiltration und Elektrophorese.

Potenzialgradient (thermodynamische Kraft)

thermischer hydraulischer chemischer elektrischer
s Warme Warmeleitung Thermische Dufour-Effekt Peltier-Effekt
g Filtration
[)]
(%]
=
L Fluid Thermoosmose Advektion Chemoosmose Elektroosmose
2
]
€ Lésungs- Thermodiffusion I . .
S komponenten (Soret-Effekt) Hyperfiltration Diffusion Elektrophorese
=)
£
IS Diffusion & ;
Q - -
2 LaQungs Seebeck- oder Rouss-Effekt Membran- Elek_trlsche

tragern Thompson-Effekt Potenzial Leitung

9.5.2 Befunde

Chemoosmose

Ein chemoosmotischer Wassertransport wurde von Neuzil (1994, zit. in /[HOR 96/)
im Pierre Shale von Siid-Dakota nachgewiesen. Uber den Zeitraum von 7 Jahren
wurden Bohrlécher beobachtet, in die Wasser mit unterschiedlicher Salinitat
eingebracht worden waren. Im Falle hypersalinarer Losungen stiegen die Wasser-

spiegel um 3 bis 4 Meter aufgrund der Chemoosmose an.

An Proben des Opalinustons wurden im Labor relativ geringe osmotische
Effizienzen von 1 bis 6 % ermittelt; in-situ Messungen parallel zur Schichtung des
Opalinustons in Mont Terri ergaben eine osmotische Effizienz von 12 % /NAG 02/.
Nach Abschéatzungen Solers /SOL 99/ sind die osmotischen Effizienzen und die zu
erwartenden osmotischen Druckdifferenzen zu gering, um nennenswerte chemo-

osmotische Flussdichten im Opalinuston zu erzeugen.
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Analytische und numerische Abschéatzungen der Relevanz gekoppelter FlieBphanome

Abschatzungen zur Relevanz verschiedener gekoppelter FlieBphanomene in
Kaolinit und Bentonit unter generischen Endlagerbedingungen wurden von
Carnahan vorgenommen /CAR 84, HOR 96/. Die Untersuchungen zeigten, dass die

grofRten Flussdichten an die Thermoosmose und Chemoosmose geknlpft sind.

Soler untersuchte analytisch und numerisch die zu erwartenden Flussdichten der
gekoppelten FlieBphanomene fur ein Endlager im Opalinuston (elektrische Poten-
ziale wurden nicht bericksichtigt) /SOL 99, SOL 01/. Chemoosmose und die
Thermoosmose wiesen die hdchsten Flussdichten auf, waren jedoch gegeniber der
zu erwartenden diffusiven und advektiven Flussdichten zu vernachlassigen. Die Ver-
nachlassigung der Thermoosmose begriindete Soler durch das Auftreten entgegen
gerichteter advektiver Flisse. Der Annahme Solers, dass generell eine vollstandige
Kompensation unter stationdren Bedingungen auftritt, wird in /NAV 04/ wider-

sprochen.

9.5.3 Stand der Wissenschaft

Thermische Filtration und Dufour-Effekt sind derzeit wenig verstandene Trans-

portphdnomene /MAZ 03/.

Verschiedene Untersuchungen bestéatigen, dass durch Thermoomose potenziell
hohe Flussdichten in einem Endlager flir warmeproduzierende Abfélle erzeugt
werden koénnen. Diese Ergebnisse beruhen allerdings auf wenigen Experimenten
an Tonen, deren Endlagerbezug nicht immer klar ist. Da die Wirksamkeit der
advektiven Kompensation aufgrund neuerer Untersuchungen der GRS Koéln in
Zweifel gezogen werden kann, ist eine erneute Auseinandersetzung mit dem

Phanomen der Thermoosmose notwendig.

954 Behandlung in Sicherheitsanalysen

Es zeichnet sich ab, dass Hyperfiltration, Chemoosmose und Thermoosmose die

einflussreichsten gekoppelten Transportphdnome darstellen. Der Effekt der Hyper-

filtration kann in Sicherheitsanalysen indirekt z.B. durch modifizierte Retardations-

faktoren berticksichtigt werden. Liegen im Bereich der Radionuklidquelle erhdhte Stoff-

konzentrationen vor, so verlangsamt die Chemoosmose den Radionuklidtransport.
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Eine Vernachlassigung der Chemoosmose durfte daher in vielen Féllen eine konserva-
tive Annahme sein. Thermoosmotische Flisse beschleunigen den Radionuklidtransport
und sind somit nicht ohne weiteres vernachlassigbar. Zur Wirksamkeit der
Thermoosmose ist weiterfihrende Grundlagenforschung erforderlich. Dartber hinaus
sollten fir die Tone eines jeden Standortes experimentelle Untersuchungen der

thermoosmotischen Durchlassigkeiten erfolgen.

955 Auswahl relevanter Projekte

e Im Felslabor Mont Terri wurden osmotische Effizienzen flr den Opalinuston
ermittelt (Corisé et al. in /AND 02/, Beitrag O-11-2).

e Die advektive Kompensation thermoosmotischer Flisse in einem Endlager wurde

durch die GRS Koéln anhand eines numerischen Modells untersucht /NAV 04/.

9.6 Radionuklidtransport durch freie Konvektion

9.6.1 Prozesse

Bei Einlagerung warmeproduzierender radioaktiver Abfélle besteht allgemein die
Maoglichkeit eines Fluidtransportes durch freie Konvektion. In Tonen ist diese Mdglich-
keit stark eingeschrankt, da die hydraulischen Durchlassigkeiten gering sind und evtl.
ein Schwellwert flir den hydraulischen Gradienten zur Erzeugung eines konvektiven

Flusses Uberwunden werden muss.

9.6.2 Befunde

Numerische Simulationen der freien Konvektionstromung im Boom Clay und in den
Uberlagernden neogenen Sanden zeigten, dass im Ton auch bei Glultigkeit des
Darcyschen Gesetzes (d.h. auch bei Abwesenheit von Schwellwerten fir den
hydraulischen Gradienten) kein Partikeltransport durch freie Konvektion stattfindet
(Cordier & Goblet in /PUT 92/).
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9.6.3 Stand der Wissenschaft

Die hydraulische Durchlassigkeit im Bereich kleiner hydraulischer Gradienten ist
weitgehend unbekannt; entsprechend problematisch ist die Berechnung freier
Konvektionsstromungen. Allerdings kann durch Vernachlassigung eines etwaigen
Schwellwertes fur den hydraulischen Gradienten, der fir eine Advektion oder freie
Konvektion tUberwunden werden muss, der maximale Transport durch Konvektion

abgeschatzt werden.

9.6.4 Behandlung in Sicherheitsanalysen

Wegen der geringen hydraulischen Permeabilitdten und der zeitlichen Beschrankung
der Warmeproduktion ist freie Konvektion i.d.R. nicht relevant fir den Radionuklid-
transport im tonigen Wirtsgestein. Ein Nachweis dessen kann unter Annahme
hydraulischer Permeabilitaten durchgefuhrt werden, die unter hohen hydraulischen
Gradienten ermittelt wurden, da dies konservativ hinsichtlich des frei-konvektiven

Flusses ist.

9.6.5 Auswahl relevanter Projekte

Es liegen derzeit keine Informationen zu aktuellen Projekten vor.

9.7 Radionuklidtransport an Kolloiden

9.7.1 Prozesse

Kolloide werden definiert als Partikel mit Abmessungen zwischen 1 nm und 1 pum. Sie
kénnen zum Transport von Radionukliden beitragen, wenn sie diese sorbieren und
mobil sind. Kolloide kénnen u.A. aus Eisenhydroxyden, Tonmineralen oder anderen
Silikaten gebildet werden; auch kommen organischen Substanzen aus nattrlichen und
anthropogenen Quellen in Frage. Natlrliche organische Kolloide werden Uberwiegend

durch Huminstoffe gebildet.

Die Porendurchmesser in Tonen liegen je nach Kompaktionsgrad meist bei einigen

Nanometern, wobei die effektiven Porendurchmesser fiir die negativ geladenen
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Kolloide wegen der elektrostatischen Felder der Tonminerale wesentlich kleiner sind
(Anionen-Ausschluss). Tone wirken daher meist als gute Kolloidfilter. Ausnahmen
bilden Tone mit Kluften oder Mikrorissen, die so gut vernetzt sind, dass eine freie

Passage der Kolloide mdglich wird. Dies kann beispielsweise in der EDZ der Fall sein.

9.7.2 Befunde

Opalinuston

¢ In natlrlichen Porenwassern des Opalinustones in Mont Terri wurde im Grél3en-
bereich von 1 bis 10 nm eine Kolloidkonzentration von 10 ppt bis 20 ppt gefunden.

Huminstoff-Kolloide waren nicht nachweisbar /IMAZ 03/.

Boom Clay

e Der Boom Clay wird aufgrund der geringen Porendurchmesser (<5nm) als
effizienter Ultrafilter fir Kolloide angesehen /NIR 01, EUR 04/.

Naturliche Analoga

¢ Untersuchungen am natirlichen Analogon Cigar Lake zeigten, dass Tone als gute
Kolloidfilter wirken kénnen /MIL 00/.

9.7.3 Stand der Wissenschaft

Kolloide sind messtechnisch schwer zu erfassen /MIL 00/. Die Methode der Ultrazentri-
fugation kann nur im Labor durchgefiihrt werden, wobei mit Verdnderung der Kolloid-
konzentration wahrend des Transportes zum Labor zu rechnen ist. Ferner kdnnen
kleine Kolloidkonzentrationen nicht genau erfasst werden. Die Methode der
Ultrafiltration kann bei Feldmessungen eingesetzt werden, allerdings kann sich die
GroRenverteilung der Kolloide wéahrend der Passage durch die Membran verdndern.
Durch hochauflosende spektroskopische Detektionstechniken, wie die laserinduzierte
Breakdown-Detektion (LIBD), sind in der letzten Zeit allerdings grof3e Fortschritte
bezuglich der Analyse der Kolloid-GroRenverteilung und der von Radionukliden

belegten Bindungsplatze erzielt worden.
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Nur wenige Studien haben sich bisher mit der Bildung und der Stabilitat von Kolloiden
in tonigen Gesteinen befasst, weshalb die Kenntnis der zugrunde liegenden Prozesse
noch gering ist /MAZ 03/.

9.74 Behandlung in Sicherheitsanalysen

In vielen Tonen kann der Kolloidtransport vernachlassigt werden. Eine konservative
Abschatzung ist die Annahme einer fehlenden Retardation fir Radionuklide, die an
Kolloide komplexieren /MAZ 03/.

9.7.5 Auswahl relevanter Projekte

Es liegen keine Informationen zu aktuellen Projekten vor.

9.8 Radionuklidtransport an geldsten organischen Stoffen

9.8.1 Prozesse

Radionuklide kdénnen mit geldsten organischen Stoffen komplexieren. Wegen der
geringen Porendurchmesser und dem Mechanismus des Anionen-Ausschlusses
(Ultrafiltration) ist die Mobilitat organischer Kolloide in Tonen vernachlassigbar, sofern
kein Transport in Bruch- und Rissnetzwerken mdoglich ist. Gel6ste, nicht-kolloidale

organische Stoffe kdnnen jedoch mobil sein.

Organische Stoffe kénnen in einem Endlager einerseits als natirliche Gesteins-
komponente und andererseits als Abfallbestandteil auftreten. Eine wichtige Klasse
natirlicher organischer Substanzen sind die Huminstoffe, deren l6sliche Anteile die
Humin- und Fulvinsduren sind. Eine bedeutende Quelle organischen Materials in
niedrig- und mittelaktiven Abfallen ist Zellulose, u.A. aus Holz und Papier stammend.

Daneben sind auch lonenaustausch-Harze wichtige Lieferanten organischen Materials.
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9.8.2 Befunde

Laslichkeit von organischem Material

Oxidations-Experimente mit dem Tonstein des Standortes Bure (COx-Ton)
ergaben, dass eine hohe Alkalinitdt, die durch Anwesenheit von Zement oder
Beton im Endlager erzeugt werden kann, die Ldslichkeit des natirlichen organ-
ischen Materials erhoht (Elie et al. in /AND 02/, Beitrag O-2a-3). Der pH-Wert
kontrolliert dabei die Art der freigesetzten organischen Sauren. Auch in Perkola-
tionsversuchen mit Boom Clay wurde bei Verwendung von Zementwasser mit
pH 13,5 ein starker Anstieg an gelostem organischen Kohlenstoff gemessen
(Canniére et al. in /AND 02/, Beitrag P-AA-08). Die Losung der organischen
Bestandteile des Boom Clay war bei Verwendung von Zementwasser mit pH 12,5

deutlich schwéacher ausgeprégt.

Komplexbildung durch Huminstoffe /MAZ 03/

Besonders dreiwertige Ubergangsmetalle, Lanthaniden und Actiniden bilden starke
Komplexe mit Huminstoffen. Die Stabilitat von Metall-Humat-Komplexen steigt
generell mit Erhéhung des pH-Wertes und der Huminstoff-Konzentration relativ zur
Metallkonzentration. Die Stabilitat ist nur schwach von der Art der Huminstoffe

sowie der lonenstarke abhangig.

Untersuchung im Opalinuston des Zircher Weinlandes und des Felslabors Mont Terri
INAG 02/

Die gemessenen Konzentrationen des l6slichen organischen Kohlenstoffs (DOC)
lagen zwischen 5 und 15mg/l, jedoch war der Anteil an Huminstoffen sehr gering.
Es wurde festgestellt, dass der grofte Teil der gelésten organischen Substanz
organische Makromolekille sowie organische Molekile mit niedrigem Molekular-
gewicht sind. Diese kdnnen jedoch nur wenige Liganden binden und sind damit flr

die Komplexierung von Radionukliden weniger relevant.

Untersuchungen am Boom Clay im Rahmen des EC-Projektes TRANCOM-II /EUR 04/

Uran bildet bei Anwesenheit natirlicher organischer Substanz Kolloide, die im
Boom Clay immobil sind, jedoch kaum mobile organische Komplexe. Bei

Anwesenheit organischer Substanz wurde eine héhere Léslichkeit von U(IV)-Oxid

99



beobachtet. Der Hauptteil des gelésten U(IV) lag in Form von organischen und
anorganischen U(IV)-Kolloiden vor. Nur ein geringer Anteil bestand aus organi-
schen U(IV)-Komplexen, deren Konzentration auch durch Erh6hung des Anteils an
organischer Substanz nicht anstieg. In Batch-Experimenten war die Loslichkeit von
UO, bei Anwesenheit organischer Substanz aufgrund der Kolloidbildung um bis zu

4 GrolRenordnungen hoher als die von amorphem UO,.

e Organische Stoffe verlangsamen die Ausfallung von kristallinem Se° nach
Reduktion von SeOs;* in Anwesenheit von FeS,. Vermutlich findet durch
organische Kolloide eine Stabilisierung von Se-Kolloiden statt. SeO,*, amorphes
Se? kristallines Se® und Metallselenide zeigten keine Interaktion mit der natiir-
lichen organischen Substanz des Boom Clay. Se bildet damit keine mobilen
organischen Komplexe, sondern nur Kolloide, die im Boom Clay aufgrund der

geringen Porenradien immobil sind.

e Allgemein zeigt Americium eine starke Neigung zur Komplexierung an organische
Substanz; im Boom Clay sind diese Komplexe jedoch instabil. Im Experiment war
die Freisetzung von Am mit dem Gehalt an gel6ster organischer Substanz
korreliert, was die Anwesenheit organischer Am-Komplexe anzeigt. Die
gemessene Am-Konzentration lag jedoch unterhalb der Loslichkeitsgrenze von
Am. Die Kinetik der Bildung und Destabilisierung von organischen Am-Komplexen
konnte durch das im TRANCOM II-Projekt entwickelte Modell POPCORN gut
abgebildet werden. Dabei wurde die Instabilitdt der organischen Am-Komplexe
durch kinetische Adsorptionskonstanten fir immobile und mobile organische

Substanz beschrieben, wobei eine Filterung durch den Ton bertcksichtigt wurde.

Bildung von Komplexbildnern durch Degradation organischer Abfédlle im Boom Clay
IMAZ 03/

e Degradationsexperimente mit organischen Abféllen fuhrten zur Bildung von
Komplexbildnern wie ISA (a-lIsosaccharinsdure) und Oxalsaure. Sie erhdhen die

Laslichkeit von Pu(1V) und Am(lll) um ca. eine Grol3enordnung.

9.8.3 Stand der Wissenschaft

Die Degradationsprodukte organischer Abfalle sind sehr vielfaltig und ihre Einflisse auf
die Sorption von Radionukliden wenig bekannt. Die Zusammensetzung der geldsten

organischen Substanz unter Einwirkung hochalkalischer L&sungen ist analytisch

100



schwer zu ermitteln. Geringe Kenntnisse bestehen beziglich der Mobilitat und Stabilitat

von Humin- und Fulvinsdure-Komplexen in Tonsteinen /MAZ 03/.

9.8.4 Behandlung in Sicherheitsanalysen

Die Interaktionen zwischen Radionukliden und Huminstoffen sind derzeit nur
unzureichend bekannt. Eine Mdoglichkeit zur Berlicksichtigung mobiler organischer
Sorbenten in Stofftransportmodellen ist die Vorgabe einer héheren Ldslichkeit bzw.
einer geringeren Sorption fir Radionuklide, die mit I6slichen organischen Stoffen
Komplexe bilden (belgische Vorgehensweise). Auch kann eine Unsicherheitsband-
breite fir die Lo6slichkeit angesetzt werden (spanische Vorgehensweise). Im Projekt
Entsorgungsnachweis der NAGRA wurde der Einfluss organischer Komplexmittel im
Opalinuston durch das sog. ,konservative-Dach“-Modell beschrieben. Dieses Modell
liefert konservative Werte flr eine bestimmte Bandbreite des pH-Wertes, der Metall-
Konzentration und der lonenstarke, die aus eigenen Messungen und nachvollzieh-

baren Literaturdaten abgeleitet wurden.

9.8.5 Auswahl relevanter Projekte

e EC-Projekt ,Transport of radionuclides due to complexation with organic matter in
clay formations®. Zielsetzung: Erstellung eines Migrationsmodells sowie Ermittlung
von Modellparametern zur Bewertung des Einflusses organischer Substanz auf die
Sicherheit eines Endlagers in Ton. U.a. Untersuchungen zur Migration organischer
Masse im Boom Clay anhand **C- und '*I-markierter organischer Substanz aus
den Porenwassern. Laufzeit: 1.1.1996 — 31.12.1998.

e EC-Projekt TRANCOM 1l (URL HADES): Zielsetzung: Untersuchung von
Transportprozessen in reduzierenden Tonen durch Batch-Experimente und
Beschreibung durch numerische Modelle. Laufzeit: 1. 9. 2000 — 31. 8. 2003.

o EC-Projekt HUPA: Zielsetzung: Untersuchung des Einflusses von Huminstoffen auf
die Actiniden- und lodid-Migration im Fernfeld (Experimente und Entwicklung
numerischer Modelle). Laufzeit: 1. 11. 2001 — 31. 10. 2004.

e In der Schweiz und in Belgien sind weitere Untersuchungen geplant. Derzeit
werden im Boom Clay groRskalige Diffusionsexperimente mit **C-marktiertem

organischem Material durchgefuihrt IMAZ 03/.
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9.9 Gasgetriebener Transport von Radionukliden

9.9.1 Prozesse

Korrosions- und Degradationsgase kénnen eine Gasphase bilden, deren Transport in
der Gesteinsmatrix einen Fluidtransport induzieren kann. Ein solcher Vorgang ist vor
allem dann zu erwarten, wenn der Transport der Gasphase mehr oder weniger
raumgreifend ablauft. Gastests zeigen jedoch oft eine starke Lokalisation der Gas-

transportpfade und daher nur eine geringe Fluidbewegung.

9.9.2 Befunde

e An Bohrkernen des Opalinustones aus dem Felslabor Mont Terri wurden
Gasinjektionstests durchgefuhrt. Der durch die Gasinjektion herbeigefuhrte
Wassertransport war sehr gering. Die Proben zeigten eine Entsattigung von nur
7 % IMAZ 03/.

¢ Gasinjektionstests wurden ebenfalls an Bohrkernen des Boom Clay vorgenommen.
Der Gastransport war intermittierend, was auf ein sich wiederholendes Bilden und
Zusammenbrechen lokalisierter Gasmigrationswege schliel3en lie3. Der Wasser-
transport war sehr gering und die Proben zeigten lediglich eine Entséattigung von
3 % IMAZ 03/.

9.9.3 Stand der Wissenschaft

Der gasgetriebene Fluidtransport hangt wesentlich von der Struktur der Gas-
migrationspfade ab, d.h. es ist von Relevanz, ob die Gasphase eine geschlossene
Front bildet oder sich ,auffingert“. Experimentelle Befunde zeigen sowohl fir gering als
auch fur stark verfestigte Tone, dass die Migration der Gasphase stark lokalisiert
ablauft, da sie nur eine geringe Entsattigung herbeifiihrt. Dies kénnte bedeuten, dass
die Struktur der Gasmigrationspfade komplex und mehrskalig ist, so dass die
numerische Berechnung dieser Pfade einen sehr breiten Skalenbereich abdecken
musste. Dies ist aus Grinden der heutigen Rechenleistung problematisch. Problem-
atisch ist auch, dass die Gastransportprozesse, insbesondere fur stark verfestigte

Tone, noch nicht ausreichend verstanden sind. Ebenfalls besteht ein genereller
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Informationsmangel hinsichtlich der Gesteinsdiskontinuitaten, die auf verschiedenen

Skalen auftreten und den Gastransport lenken kdnnen.

994 Behandlung in Sicherheitsanalysen

Die Untersuchungen am Opalinuston und am Boom Clay zeigen, dass der Transport

einer Gasphase zu keinem nennenswerten Fluidtransport fihrt /EUR 03b/. Der Prozess

wird daher oft als vernachlassigbar angesehen.

9.9.5 Auswahl relevanter Projekte

EC-Projekt PEGASE (A Community project on the effects of gas in underground
storage facilities for radioactive waste): Zielsetzung: U.a. Untersuchung der
Gasentwicklung und des Gastransportes unter Endlagerbedingungen in Ton
(Bentonit, Boom Clay) sowie Injektionsexperimente im URL HADES. Laufzeit:
1.8.1991 - 31. 12. 1994.

EC-Projekt MEGAS (Modelling and experiments on gas migration in repository host
rocks): Zielsetzung: Untersuchung der Wirkung der Gasentwicklung in tonigem
Wirtsgestein. Validierung eines Gasmigrationsmodells anhand eines in-situ-
Gasinjektions-Experimentes. Laufzeit: 1. 3. 1991 — 31. 5. 1995.

EC-Projekt PROGRESS (Research into gas generation and migration in
radioactive waste repository systems): Zielsetzung: Experimentelle Untersuchung
der Gasgenerierung von Abfallen, Untersuchung von Gasmigrationsmechanismen
(gekluftete Festgesteine, Salz und Ton), Untersuchung der Gasmigration in
geologischen Systemen. Laufzeit: 1. 5. 1996 — 30. 4. 1999.

Verschiedene Gastests im Opalinuston Rahmen des Projekts Entsorgungs-
nachweis der NAGRA /NAG 02/.

EC-Projekt GASNET (A thematic network on gas issues in safety assessment of
deep repositories for nuclear waste): Zielsetzung: Zusammenfassung und
Bewertung der derzeitigen Behandlung der Gasproblematik in Sicherheitsanalysen
und Entwicklung von Leitlinien fur zukunftige Sicherheitsanalysen. Laufzeit:
1. 9. 2001 - 29. 4. 2004.
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10 Zusammenfassung des Forschungsbedarfs

Anhand der vorausgegangenen Prozessbetrachtung lassen sich folgende Prozesse

identifizieren, die weiter erforscht werden muissen:

Prozesse, deren Quantifizierung im Wesentlichen aufgrund der grof3en Zeitskalen

schwierig ist:

o Selbstheilung in stark verfestigten Tonen aufgrund hydromechanischer und

geochemischer Prozesse (in Hinblick auf EDZ und Gasmigration)
e Rickhaltung durch Mitfallung
o lllitisierung von Smektiten durch hochalkalische Losungen

¢ Langsame Pufferungs-Reaktionen

Prozesse, deren Quantifizierung im Wesentlichen aufgrund experimenteller Be-

schrankungen oder Ungenauigkeiten schwierig ist:
e Raumlicher Aspekt der EDZ-Entwicklung

e Advektive Stromung bei niedrigen hydraulischen Gradienten (Abweichungen vom

Darcyschen Gesetz?)

o Diffusion auf verschiedenen Skalen (Diffusionskoeffizienten und diffusionswirk-

same Porositaten)

e Sorption auf verschiedenen Skalen

Prozesse, deren Quantifizierung im Wesentlichen aufgrund der Prozesskomplexitat
schwierig ist:

e Migration einer Gasphase, insbesondere in stark verfestigen Tonen

e Aufsattigung der entsattigten Wirtsgesteinszone

e Thermisch induzierte hydromechanische Prozesse

e Gekoppelte FlieBphdnomene
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Prozesse, deren Quantifizierung im Wesentlichen aufgrund hoher oder unbekannter

stofflicher Variabilitat schwierig ist:

Ldslichkeit organischer Stoffe
Radionuklidtransport an mobilen organischen Stoffen
Mikrobielle Aktivitat

Thermodynamisches Verhalten von Spurenelementen bei hohen Salinitaten und

hohen Temperaturen

lllitisierung von Smektiten durch hochalkalische Lésungen
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11

Bewertung toniger Wirtsgesteine

111 Charakteristische Eigenschaften

Ton und Tonsteine sind unter mineralogischen, chemischen, mechanischen und

hydraulischen Gesichtspunkten gesehen sehr variable Gesteine. Dennoch lassen sich

u.A. aus den vorangegangenen Prozessbetrachtungen einige charakteristische Eigen-

schaften toniger Wirtsgesteine identifizieren, die sich glnstig oder unginstig auf die

Langzeitsicherheit einer Endlagerung bzw. deren Nachweis auswirken.

Folgende Eigenschaften sind oft bei tonigen Wirtsgesteinen realisiert und wirken sich

ginstig auf die Langzeitsicherheit einer Endlagerung oder deren Nachweis aus:

Geringe hydraulische Permeabilitat: Diese Eigenschaft unterdriickt einen
Radionuklidtransport durch Advektion und freie Konvektion. Sie ist an ein Fehlen
von durchlassigen Bruchnetzwerken gebunden und damit am ehesten im unauf-
gelockerten Bereich des Endlagersystems zu finden. Selbstheilungsmechanismen,
die sich am besten fiir gering verfestigte Tone nachweisen lassen, verringern die

hydraulische Permeabilitat der Auflockerungszone.

Geringe effektive Diffusivitat: Zumindest im Fernfeld der geologischen Barriere
ist Diffusion der wichtigste Transportmechanismus. Die effektive Diffusivitat ist
speziesabhangig und wegen des Anionenausschlusses besonders fir negativ

geladene Spezies klein.

Hohes Sorptionsvermdgen: Die hohe Sorptionsfahigkeit ist eine wichtige
Barriereneigenschaft, die spezifisch fir tonige Wirtsgesteine ist. Tonige Gesteine

besitzen ein gutes Sorptionsvermdgen insbesondere flir positiv geladene Spezies.

Gute Kolloid- und Mikrobenfiltration: Die kleinen Porenrdume und der Anionen-
Ausschluss verringern den Schadstofftransport an Kolloiden und Mikroben erheb-
lich, was die Vernachlassigung zweier schwer zu quantifizierender Prozesse

erlaubt.

Selbstheilungsfahigkeit: Durch die Selbstheilungsfahigkeit kénnen Risse und

Briche, die z.B. mechanische Einwirkungen oder durch die Migration einer
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Gasphase entstehen, hydraulisch wirksam verschlossen werden. Die Selbst-
heilungsfahigkeit ist insbesondere bei plastischen Tonen hoch und auf den
Zeitskalen von Laborexperimenten gut erfassbar. Bei stark verfestigten Tonen ist
die Quantifizierung der Selbstheilungsfahigkeit wegen der Langsamkeit der

Prozesse schwierig.

Schichtungsbedingte mechanische Anisotropie: Durch eine schichtungsbe-
dingte mechanische Anisotropie wird das Wachstum und die Dilatanz von Rissen,
die parallel zur Schichtung orientiert sind, bevorzugt. In dieser Richtung ist das
Wirtsgestein meist praktisch unbegrenzt. Wenn sich keine durchléassigen Stérun-
gen in der Nahe des Endlagers befinden, kénnte daher eine Gasmigration, die von
einer Rissdilatanz oder einem Risswachstum begleitet wird, in die Schichtungs-
ebene gelenkt werden, ohne dass die Integritat der geologischen Barriere gestort
wuirde. Die Wirksamkeit dieses Prozesses ist allerdings bislang wenig erforscht

worden.

Vorhandensein eines Redox- und Saurepuffers: Redox- und Saurepuffer sind
wichtig zur Stabilisierung der Tonminerale und des Porenwasserchemismus
gegeniber der Einwirkung sauerstoffhaltiger Bewetterungsluft. Besonders Pyrit
und karbonatische Minerale erfullen diese Funktion und sind in vielen Tonen

anwesend.

Homogenitat in horizontaler Richtung: In tektonisch ungestdrten Tonen sind
viele physikochemische Eigenschaften in horizontaler Richtung sehr homogen und

skalenunabhéngig ausgepragt.

Unglnstig fir die Langzeitsicherheit einer Endlagerung oder deren Nachweis sind

folgende, bei tonigen Wirtsgesteinen oft anzutreffende Eigenschaften:

Geringe Machtigkeit: Wegen der sehr geringen Sedimentationsraten toniger
Sedimente ist die vertikale Ausdehnung ungestotrter toniger Ablagerungen oft

gering (die horizontale Ausdehnung ist dagegen oft sehr grol3).

Verminderte Ruckhaltefahigkeit fur neutral geladene Spezies: Die Ruckhalte-
fahigkeit fir neutrale Spezies ist vermindert, da sie weder sorbiert noch durch den

Mechanismus des Anionenausschlusses zuriickgehalten werden.
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e Starke Kopplung zwischen thermischen, chemischen, hydraulischen und
mechanischen Prozessen: Die Prozesskomplexitat stellt nicht unbedingt ein

Sicherheits-, aber ein Quantifizierungsproblem dar.

Mit dem Verfestigungsgrad verandern sich verschiedene Eigenschaften toniger Wirts-

gesteine, wobei folgende Tendenzen festzustellen sind:

— Eine Verfestigung kann durch eine starke Konsolidierung oder Zementation
erreicht werden. Hierdurch verringert sich der diffusionswirksame Porenraum,
so dass eine hohe Verfestigung tendenziell eine geringe effektive Diffusivitat

zur Folge hat.

— Durch die Verfestigung verringert sich tendenziell die Selbstheilungsféahigkeit,
da die Kriechraten vermindert sind und der meist hohe Uberkonsolidierungs-

grad eine Verheilung durch Scherkonsolidierung verhindert.

— Ein hoher Verfestigungsgrad ist i.d.R. Ergebnis einer tiefen Versenkung der
Tonformation. Wahrend der Versenkung findet mit der Zeit eine Umwandlung
von Smektiten zu llliten und Smektit-lllit-Wechsellagerungsmineralen statt, was
zu einer Verminderung der Sorptionsfahigkeit des Tons fuhrt /DEE 92/. Damit
verringert sich mit zunehmendem Verfestigungsgrad tendenziell die Sorptions-
fahigkeit. Einfluss auf die Sorptionsfahigkeit hat allerdings auch der Anteil an

organischer Substanz, der nicht vom Verfestigungsgrad abhangt.

11.2 Ableitung von Barrierefunktionen

Die oben genannten charakteristischen Eigenschaften zeichnen folgendes Bild der

Barrierewirkung toniger Wirtsgesteine:

Im ungestorten tonigen Wirtsgestein ist Diffusion der dominante Transportprozess. Er
kontrolliert im Verbund mit verschiedenen Sorptionsmechanismen die Radionuklid-
ausbreitung. Allerdings wird das tonige Wirtsgestein im Laufe der Endlagerkonstruktion
und der erwarteten Endlagerentwicklung zwei wesentlichen Stérungen ausgesetzt,
welche die Diffusionsdominanz beseitigen oder zu einer schnelleren Diffusion fiihren
konnen: Die erste Storung ist die bruchhafte Auflockerung des Gebirges infolge der
Endlagerkonstruktion, die zweite ist die Schaffung von Wegsamkeiten durch erhéhte
Gasdriucke im Endlager (Mikro- oder Makrorisse). Die Auflockerungszone hat wegen

ihrer relativ geringen, radial zu den Strecken gemessenen Dicke von einigen Metern
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Uberwiegend nur Bedeutung fir den Transport parallel zu den verfillten
Endlagerhohlraumen (die sich letztendlich tber abgedichtete Schéachte und Rampen
bis zur Biosphare erstrecken). Die gasinduzierte Bildung von Wegsamkeiten fir den
Radionuklidtransport kann jedoch wesentlich weiter ins Gebirge hinein wirken und
damit moglicherweise die Barrierewirkung des Wirtsgesteins gefahrden. In tonigen
Wirtsgesteinen konnen, insbesondere, wenn sie nur schwach verfestigt sind,
hydromechanisch induzierte hydraulische Wegsamkeiten von selbst wieder verheilen,
so dass die Barriereeigenschaften des ungestorten Gesteins wieder hergestellt

werden.

Aus der geschilderten Barrierewirkung folgt, dass toniges Wirtsgestein grundsatzlich in
der Lage sein kann, einen einschlusswirksamen Gebirgsbereich im Sinne der Definition
des Arbeitskreises Auswahlverfahren Endlagerstandorte (AKEnd) /AKE 02/ zu bilden.

Dabei lasst sich folgende Hauptfunktion der geologischen Barriere ableiten:

e Hauptfunktion einer aus tonigem Material bestehenden geologischen Barriere
ist die wahrscheinliche oder sichere Beschrankung der Freisetzungsmengen
oder -raten von Schadstoffen innerhalb akzeptabler Werte im betrachteten

Nachweiszeitraum.

Diese Hauptfunktion setzt sich aus folgenden Teilfunktionen zusammen:

e Gewahrleistung eines langsamen Radionukildtransports im ungestérten
Zustand: Das tonige Wirtsgestein sollte im ungestbrten Zustand geringe
Transportgeschwindigkeiten von Radionukliden gewéhrleisten. Dies sollte
durch eine Diffusionsdominiertheit des Transports und durch eine ausreichend

hohe Sorptionsfahigkeit erreicht werden.

e Robustheit gegeniiber hydromechanischen Stérungen: Das tonige Wirts-
gestein sollte robust gegeniber hydromechanischen Stdérungen sein, die
Wegsamkeiten fur den Radionuklidtransport er6ffnen. Entweder sollten sich die
hydraulischen Eigenschaften des ungesttrten Gesteins von selbst wieder
einstellen konnen (Selbstheilung) oder die entstandenen Wegsamkeiten
sollten den Radionuklidtransport lediglich in eine unbedenkliche Richtung
lenken (bei einer Tonschicht schichtungsparallel, sofern sich keine durch-

lassigen Storungen in Endlagerndhe befinden).
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Die Kombination der fur die Erflllung der Barrierefunktionen wesentlichen Eigen-
schaften ,hohe Dichtigkeit®, ,hohe Sorptionsfahigkeit* und ,Robustheit gegenuber
hydromechanischen Stérungen® ist charakteristisch fiir tonige Wirtsgesteine und

unterscheidet diese von den Wirtsgesteinstypen Salz und Kristallin.

11.3 Einfluss des Verfestigungsgrades auf die Barrierequalitat

In Abhangigkeit vom Verfestigungsgrad verschieben sich die Eigenschaften, die
potenziell ungunstig fir die Langzeitsicherheit ausfallen und damit die Erflllung der
Barrierenfunktionen beeintrachtigen konnen. Entsprechend Abschnitt 11.1 sind

folgende Tendenzen festzustellen (die nicht auf jede Tonformation zutreffen missen):

e Gering verfestigte Tone weisen tendenziell eine hdhere effektive Diffusivitét

auf. Dies wird jedoch durch eine erhohte Sorptionsfahigkeit abgemildert.

e Stark verfestigte Tone sind weniger robust gegenuber gasinduzierten und
anderen mechanischen Stérungen, da die Selbstheilungsfahigkeit reduziert ist.
Dies kann jedoch durch eine schichtungsbedingte mechanische Anisotropie
abgemildert werden, die bevorzugt zu einem Wachstum oder einer Dilatanz
von Rissen fuhrt, die parallel zur Schichtung orientiert sind. Wegsamkeiten, die
den Radionuklidtransport in die Schichtebene lenken, sind wegen der meist
hohen Ausdehnung von Tonschichten in dieser Richtung verhaltnismalRig
unproblematisch, sofern in der Nahe des Endlagers keine durchlassigen
Storungen auftreten. Die Wirksamkeit dieses Prozesses ist allerdings noch

nicht ausreichend erforscht.

Die Mdglichkeit der gasinduzierten Bildung dauerhafter Wegsamkeiten fir den Radio-
nuklidtransport kann durch eine Beschrankung der Gasgenerierungsraten reduziert
werden. Da ein gasinduziertes Risswachstum tberwiegend in stark verfestigten Tonen
mit geringer Selbstheilungsfahigkeit ein Problem darstellt, ist dieser Wirtsgesteinstyp
weniger geeignet, Abfalle mit sehr hoher Gasgenerierungsrate aufzunehmen, sofern
keine Speicherrdume bereitgestellt werden, welche die anfallenden Gasmengen

auffangen kdnnen.
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11.4 Probleme der Nachweisbarkeit

Es ist davon auszugehen, dass die Einfachheit eines Endlagersystems hinsichtlich
seines Aufbaus und der ablaufenden Prozesse die Vertrauensbildung in die beim
Langzeitsicherheitsnachweis verwendeten konzeptuellen Modelle und Methoden
erhoht. Glnstig fur die Vertrauensbildung ist die strukturelle Einfachheit von Ton-
formationen. Problematisch ist dagegen die Prozesskomplexitat, die durch die starke,
tonspezifische Kopplung von thermischen, chemischen, hydraulischen und mechan-

ischen Prozessen entsteht und i.d.R. ein Quantifizierungsproblem mit sich bringt.

Substanzielle Quantifizierungsprobleme aufgrund hoher Prozesskomplexitat sind
weniger mit der Barrierefunktion ,Gewahrleistung eines langsamen Radionuklildtrans-
ports im ungestorten Zustand®, als vielmehr mit der Barrierefunktion ,Robustheit
gegeniber hydromechanischen Stdrungen® verbunden. Dies betrifft i.W. stark ver-
festigte Tone. Hinsichtlich des Storeinflusses der EDZ (Auflockerungszone) kénnen
stark verfestigte Tone zwar Uber die Dauer der Abfallbehélter-Lebenszeiten gesehen
Uber eine ausreichende Selbstheilungsfahigkeit verfligen, jedoch lasst sich diese auf
den Zeitskalen von Labor- und Feldversuchen nicht so Gberzeugend nachweisen wie
fur gering verfestigte Tone. Fur stark verfestigte Tone kann dennoch ausgeschlossen
werden, dass eine gasinduzierte Rissbildung die Integritat des Wirtsgesteins stort,
wenn der Nachweis gelingt, dass eventuell durchlassig verbleibende mikro- oder
makroskopische Risse sich Uiberwiegend schichtungsparallel ausbreiten. Dies wére bei
Abwesenheit durchlassiger Stérungszonen in der Nahe des Endlagers als unbedenk-
lich einzustufen. Darliber hinaus kann man versuchen zu zeigen, dass die Gasgene-
rierungsraten so klein sind, dass eine makroskopische Rissbhildung gar nicht erst ein-
setzt. Diese Nachweise sind problematisch, weil die Mechanismen der Gasmigration in
stark verfestigten Tonen noch nicht gut verstanden sind und die Prognose der Gas-
generierungsraten mit Unsicherheiten verbunden ist. Hieraus folgt, dass gering ver-
festigte Tone einen deutlichen Vorteil gegeniber stark verfestigten Tonen haben, wenn
es darum geht nachzuweisen, dass die Barrierenfunktion ,Robustheit gegentber

hydromechanischen Stérungen” erftllt wird.

Es gibt eine Reihe von Prozessen, die grundsatzlich gunstig fur die Erfullung der
Barrierefunktionen sind, die aber derzeit in Sicherheitsanalysen vernachlassigt werden
mussen, weil sie nicht ausreichend gut quantifizierbar sind. Sie kénnen daher lediglich

als Sicherheitsreserve angesehen werden. Hierunter fallen folgende Prozesse:
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e Mitfallung: Allgemein wird anerkannt, dass Mitfallungsprozesse ein grol3es Riick-
haltepotenzial besitzen, doch ist ihre Quantifizierung derzeit noch sehr schwierig.
Weitere Grundlagenforschung ist erforderlich, um diesen Prozess fur den

Langzeitsicherheitsnachweis nutzbar zu machen.

e Unterdrickung eines advektiven Transports bei niedrigen hydraulischen
Gradienten (Abweichungen vom Darcyschen Gesetz): Die Existenz von Schwell-
werten zur Aktivierung advektiver Flisse lasst sich zwar qualitativ nachweisen,
aber nur schlecht quantifizieren. Daher wird in Sicherheitsanalysen meist konser-
vativer Weise von einer Glltigkeit des Darcyschen Gesetzes auch bei niedrigen
hydraulischen Gradienten ausgegangen, wobei man Permeabilitaten zugrunde

legt, die experimentell bei hohen hydraulischen Gradienten ermittelt wurden.

e Selbstheilung durch chemische Prozesse: Kluftfillungen sind ein weit ver-
breitetes geologisches Phanomen, ihre Entstehung im Endlagersystem kann je-
doch wegen der Komplexitat der geochemischen Langzeitentwicklung nicht vorher-

gesagt werden.

o Eventuell in stark verfestigten Tonen: Selbstheilung durch hydromechanische
Prozesse und Lenkung der Gasphasenmigration in die Schichtebene: Der
Nachweis dieser Prozesse kann fiir stark verfestige Tone problematisch sein. Ist
ein vertrauensbildender Nachweis nicht mdglich, so kénnten sie als Sicherheitsre-
serve angesehen werden. Dies ware allerdings nicht vertraglich mit den oben

gegebenen Definitionen der Barrierefunktionen toniger Wirtsgesteine.

115 Folgerungen fir das Multibarrierensystem

Der Arbeitskreis Auswahlverfahren Endlagerstandorte (AKEnd) hat in seiner
Empfehlung /AKE 02/ die Zielsetzung des Mehrbarrierenprinzips folgendermal3en

beschrieben:

»Ziel der mehrfachen Barrieren ist die wirkungsvolle Verhinderung eines Schadstoff-
austrages im geforderten Isolationszeitraum, wobei die Leistung der Barrieren in ihrer
Wirkung als Gesamtsystem liegt. Die einzelnen Komponenten des Systems miissen
dabei aufeinander abgestimmt sein und sollen sich in ihrer zeitabhangigen Wirksamkeit
erganzen. Dies gilt insbesondere flr die beiden Hauptgruppen der geologischen und

der technischen Barrieren. Die zeitliche Wirksamkeit technischer Barrieren ist
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vornehmlich von den geologischen Verhdltnissen abhéangig, und auch umgekehrt
erganzt eine Endlagerkonzeption mit technischen Barrieren eine giinstige geologische

Gesamtsituation.”

In diesem Sinne ergibt sich die Mindestfunktion der technischen Barriere in einem
Multibarrierensystem mit einer tonigen geologischen Barriere aus der oben ange-
sprochenen Problematik der Prozesskomplexitat. Die Bedeutung komplexer und daher
schwer zu quantifizierender Prozesse in Zusammenhang mit der Selbstheilung und der
abfallbedingten thermischen Stérung kann durch eine geeignete Auslegung der tech-
nischen Barriere verringert werden. In der Nachbetriebsphase klingt die Prozesskom-
plexitat mit der Starke der durch das Endlager verursachen thermischen, hydraulischen
und mechanischen Stérungen ab. Eine wichtige Mindestfunktion der technischen
Barriere in tonigem Wirtsgestein ist daher die Verzdgerung der Radionuklidfreisetzung,
bis eine Selbstheilung des Wirtsgesteins stattgefunden und die Temperaturstérung

durch die Abfalle nachgelassen hat.

Bei einer technischen Barriere, die lediglich diese Mindestfunktion erfillt, wiirde ein
frihzeitiges, totales Versagen zwar wegen der starker ins Gewicht fallenden Prozess-
komplexitat die Vertrauensbildung in den Langzeitsicherheitsnachweis erschweren; mit
groRer Wahrscheinlichkeit wirde der Wegfall der technischen Barriere aber wegen des
hohen Rickhaltepotenzials des tonigen Wirtsgesteins nicht zu einem Versagen des

Multibarrierensystems fuhren.

Grundsatzlich ist es moglich, mit tonigem Wirtsgestein ein Multibarrierensystem aufzu-
bauen, dessen Sicherheitsfunktion bei Versagen oder bei mangelnder Vertrauens-
wurdigkeit entweder der technischen oder der geologischen Barriere von der jeweils
anderen Barriere gewdahrleistet wird. Hierzu missten jedoch hohe Anforderungen an
die technische Barriere bezlglich des Isolationszeitraums gestellt werden, wie dies

etwa bei der Endlagerung in gekliftetem Festgestein der Fall ist.

Die Bereitstellung reduzierender Bedingungen im Porenwasser des Nahfelds ist eine
wichtige Bedingung fur die Wirksamkeit einer technischen Barriere, bei der der Isola-
tionszeitraum durch die Korrosion metallischer Abfallbehélter kontrolliert wird. In dieser
Hinsicht unterstiitzen die meisten Tonformationen die Wirksamkeit der technischen
Barriere, indem sie reduzierende Verhaltnisse einstellen und tUber einen ausreichenden

Redox-Puffer verfligen.
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12 Schlussfolgerung

Aus den charakteristischen Eigenschaften toniger Wirtsgesteine lasst sich ableiten,
dass dieser Wirtsgesteinstyp grundsatzlich in der Lage ist, einen einschlusswirksamen
Gebirgsbereich zu bilden. Seine Barrierefunktionen umfassen einerseits die Verlang-
samung des Radionuklidtransports im ungestorten Zustand durch Diffusionsdominiert-
heit und hohe Sorptionsfahigkeit und andererseits die Robustheit gegentiber hydro-
mechanischen Stdérungen. Schwach verfestigte Tone besitzen allgemein eine hdhere
Robustheit gegentiber hydromechanischen Stérungen, wahrend stark verfestigte Tone
im ungestdrten Zustand tendenziell eine starkere Verlangsamung des Radionuklid-
transports ermdoglichen. Die Qualitdt toniger Wirtsgesteine ist letztendlich standort-

spezifisch mit Blick auf das Gesamtverhalten des Endlagersystems zu prufen.

Auf dem Gebiet der Endlagerung radioaktiver Abfalle in Tonen wird derzeit sowohl
national als auch international intensiv geforscht. Fur die Gesellschaft fir Anlagen- und
Reaktorsicherheit (GRS) mbH am Standort Kéln ergibt sich hieraus die Erfordernis, die
nationalen und internationalen Aktivitaten weiter zu verfolgen und fir eine mdgliche
Prufung toniger Wirtsgesteine in Deutschland nutzbar zu machen. Zur Durchfihrung
eigener Bewertungen zur Endlagerung in Ton sollte das in der GRS Kdéln vorhandene
Instrumentarium an Codes an tonspezifische Fragestellungen angepasst und gegeben-
enfalls erweitert werden. Die Gasmigration in verfestigen Tonen betrachtet die GRS
Kdln als ein wichtiges, aber derzeit noch nicht ausreichend verstandenes Problemfeld.
Vergleiche und Bewertungen der derzeitig verwendeten numerischen Modellkonzepte

zur Gasmigration werden als erforderlich angesehen.
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