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Einleitung

Im Zuge der Projektbearbeitung war es notwendig, eine Reihe von spezifischen Prozessana-
lysen durchzufiihren, um das Prozessverstandnis fir bestimmte Sachverhalte zu verbessern.
Die Ergebnisse der Prozessanalysen fanden Eingang in die Entwicklung der Endlagerkon-
zepte sowie vor allem in die Erstellung und Beschreibung einzelner FEP.

Im Einzelnen wurden folgende Analysen durchgefuhrt:

Gasproduktion im Endlager

Migration der Gase im Streckensystem

Dauer der Aufsattigung des Streckensystems mit und ohne Gasbildung
Analysen zur thermischen Auswirkungen auf das Nahfeld

Die Ergebnisse dieser Analysen sind in dem vorliegenden Arbeitsbericht dokumentiert.

Arbeitsbericht TEC-13-2016-B
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1 Analytische Abschéatzung zur Dauer der Aufsattigung des Grubengebaudes
(André Rubel)

Bei dem VerschlieRen eines Endlagers werden die aufgefahrenen Grubenrdume weitgehend
mit Versatz verfillt. Im Fall des Endlagerkonzepts am Endlagerstandortmodell Nord ist als
Versatz aufbereitetes Ausbruchsmaterial vorgesehen (Lommerzheim & Jobmann 2015), das
unter Umstédnden noch mit Bentonit oder Sand vermischt werden kann. Der Porenraum des
eingebrachten Versatzes ist nicht vollstandig mit Losung geftillt, sondern weist, falls er nicht
gezielt befeuchtet wird, nur eine geringe Sattigung auf. Weiterhin sind in den Firsten der
Grubenraume unverflllte Hohlraume zu erwarten, die entweder aus einer Setzung des Ver-
satzes oder aus einer aus technischen Grinden unvollstandigen Verfillung resultieren
kénnen. Somit herrschen im Grubengebaude zum Zeitpunkt des Verschlusses des Endla-
gers nur ein geringer Sattigungsgrad mit Ldsung und ein Fluiddruck, der dem
Atmosphéarendruck in der Grubenluft entspricht. Als Folge des hohen Druckgradienten zwi-
schen dem ungestdorten Druck im Wirtsgestein auf der Endlagerteufe und dem
Atmosphéarendruck in den Grubenbauen des Endlagers wird mit dem Beginn der Auffahrung
Losung in das Grubengebdude zuflieBen bis ein Druckgleichgewicht erreicht ist; entweder
dadurch, dass das Grubengebaude vollstandig mit Lésung gesattigt ist und sich ein L6-
sungsdruck aufgebaut hat, der dem im ungestérten Wirtsgestein entspricht, oder dass der
Druck in der Gasphase im Grubengebaude dem hydrostatischen Druck in der Endlagerteufe
entspricht.

In diesem Kapitel wird durch einfache analytische Rechnungen die Zeitdauer fir die voll-
standige Aufsattigung des Grubengebdudes abgeschétzt. Dabei wird der unbehinderte
Losungsfluss aus dem Wirtsgestein in das Grubengebaude betrachtet. Der Zufluss durch die
Schachte, sowie eine eventuelle Behinderung des Ldsungszutritts als Folge eines Druckauf-
baus durch Gase im Endlager werden dabei vernachlassigt. Es werden zwei geometrische
Grenzfélle betrachtet, fir die analytische Losungen eines Losungsflusses nach dem Darcy-
Gesetz vorliegen. Diese beiden Geometrien sind in Abb. 1.1 skizziert.

x] — @e— x|

Abb. 1.1:  Radiale Geometrie (links) und planare Geometrie (rechts) fur die analytische Abschatzung des
Lésungszutritts in das Endlager

Direkt nach dem VerschlieRBen des Endlagers wird die Lésung aus allen Richtungen aus dem
Wirtsgestein in die Grubenbaue, wie z. B. eine Strecke oder ein Bohrloch zuflieBen. Dabei
entwickelt sich ein Absenkungstrichter des ungestorten Drucks im Wirtsgestein um den ent-
sprechenden Grubenbau. Bei einem lateral nicht sehr weit ausgedehnten Grubenbau, wie
einer Strecke, entspricht dieses Verhalten weitestgehend einer radialen Geometrie (Abb. 1.1
links). Im Fall einer anisotropen Permeabilitat kann der Absenkungstrichter nicht rund, son-
dern auch ellipsenférmig ausgebildet sein. In horizontaler Richtung eines Grubenbaus sind
im Allgemeinen nicht weit entfernt weitere Grubenbaue anzutreffen. Daher werden sich die
Absenkungstrichter benachbarter Grubenbaue mit der Zeit Giberschneiden und die Potential-
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differenz in horizontaler Richtung sinkt. Dies ist zumindest dann zu erwarten, falls die zur
Wiederaufsattigung bendtigte Wassermenge einem signifikanten Anteil der im Wirtsgestein
um den Grubenbau vorhandenen Ldsungsmenge entspricht. In diesem Fall wird der L6-
sungszufluss zu spéteren Zeiten in erster Linie aus vertikaler Richtung des Endlagers
erfolgen, wobei sich in der Endlagerteufe in horizontaler Richtung nach und nach ein Bereich
mit niedrigerem hydrostatischem Potenzial ausbildet. Diese Situation entspricht dann wei-
testgehend einer planaren Geometrie (Abb. 1.1 rechts), bei der es einen nahezu
gleichférmigen Zustrom in das Grubengebaude aus den liegenden und hangenden Gebirgs-
bereichen gibt. Beide @ Geometrien  stellen Grenzfalle  des betrachteten
Aufsattigungsprozesses dar. Bei der radialen Geometrie sind tendenziell zu geringe Aufsatti-
gungsdauern als Ergebnis der Abschatzung zu erwarten, wahrend bei der planaren
Geometrie eher zu lange Zeitraume abgeschatzt werden. Sowohl fir die radiale (Gleichung
1.1), als auch fiir die planare Geometrie (Gleichung 1.2) sind fiir konstante Druckdifferenzen
und einem Darcy-Fluss analytische Losungen fir den Losungsfluss bekannt (Baer 1972). Die
verwendeten Variablenbezeichnungen sind in Tab. 1.1 angegeben.

Qr :%' P1 — Po (1.1)
H In(Rj
r
Q, = zi('_A.u (1.2)
4 H-h
Tab. 1.1: Parameter zur Abschéatzung des Lésungsstroms durch das Wirtsgestein in das Endlager
Parameter Wert
Abstand H bzw. R [m] 150
Hydrostatischer Druck p; im Abstand H bzw. R [MPa] 6,5
Druck im Endlager p, [MPa] 0,1013
Streckenmal h bzw. r [m] 4
Permeabilitat des Wirtsgesteins k [m?] 10"
Viskositat der Lésung u [Pa-s] 10°

Fur die Abschatzung wird ein reprasentativer Ausschnitt des Endlagers betrachtet. Fur die
radiale Geometrie ist das ein Stick einer Strecke oder eines Bohrlochs der Lange von
L = 1 m und fir die planare Geometrie ein Stiick der Endlagerflache von A = 1 m?. Die in der
Abschatzung verwendeten Werte fur die benottigten Parameter sind in Tab. 1.1 angegeben.
Der hydrostatische Druck in 150 m Abstand zum Endlager entspricht einer ungefahren Teufe
von 600 m bei einer mittleren Dichte der Lésung von 1 095 kg/m?®. Der Einfluss von Kapillar-
driicken auf die Druckdifferenz zwischen dem Grubengebdude und den Wirtsgestein wird im
Folgenden vernachlassigt.

Der Losungszufluss ergibt sich nach Gleichung 1.1 fir die radiale Geometrie zu Q, =
1,13-10° m3/s/m, entsprechend 3,6-102 m3/a/m, entsprechend 36 I/a/m und fir die planare
Geometrie nach Gleichung 1.2 zu Q, = 8,66-10™” m3/s/m2, entsprechend 2,7-10" m3a/m?,
entsprechend 0,27 l/a/m®. Bei einem Versatz mit einer Porositét von 30% berechnet sich fiir
die radiale Geometrie der Hohlraum in einer 1 m langen Strecke mit einem Querschnitt von
50 m? zu V = 15 m3 und es ergibt sich eine Zeitdauer bis zur vollstandigen Sattigung von ca.
420 Jahren, bzw. fir die planare Geometrie ist das Volumen bei einer Endlagerflache von
1 m? und einer Hohe des Endlagerbereichs von 8 m zu V = 2,4 m®, und es ergibt sich eine
Zeitdauer von ca. 8900 Jahren. Zum Vergleich kdnnen Ergebnisse einer numerischen Mo-
dellierung des Zweiphasenflusses bei der Wiederaufsattigung der Nagra angefuhrt werden,
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die unter isothermen Bedingungen eine Zeitdauer fur die Wiederaufsattigung von 100 bis
einigen 100 Jahren ergibt, wobei dabei eine um eine Grolienordnung geringere Permeabilitat
fur das Wirtsgestein angenommen wurde (Nagra 2002).

Die im Vorangegangenen abgeschatzten Zeitdauern bis zur vollstdndigen Aufsattigung des
Versatzes unterliegen folgenden Unwagbarkeiten, die das berechnete Ergebnis zum Teil
wesentlich beeinflussen kdénnen:

e Geometrie: Im Prinzip ist fur die Berechnung der Wiederaufsattigung eine mehrdi-
mensionale  Betrachtung der Endlagergeometrie  notwendig. Wie im
Vorangegangenen bereits beschrieben liefert die eindimensionale Betrachtung mit
der radialen Geometrie eine eher zu geringe und jene mit der planaren Geometrie ei-
ne eher zu lange Zeitdauer bis zur vollstandigen Wiederaufsattigung.

o Potenzialdifferenz: Fur die Berechnung der Wiederaufsattigung mit den angegebe-
nen Gleichungen ist die Distanz maf3geblich, Uber die der Lésungsstrom durch das
Wirtsgestein erfolgen muss und der dazugehorige hydrostatische Druck in der ent-
sprechenden Entfernung. Am Endlagerstandortmodell Nord ist es schwierig diese
Distanz anzugeben, da es nur wenige ausgepragte Aquifere im Modell gibt.

o Gasdruck: Durch die Kompression der im Endlager eingeschlossenen Luft und durch
die Gasproduktion entsteht im Grubengebaude ein Gasdruck, welcher den hydrosta-
tischen Druckgradienten zwischen Endlager und Wirtsgestein und somit auch den
Ldsungszustrom verringert.

e Temperaturerhdhung: Durch die Temperaturerhdhung in der Umgebung der Einla-
gerungsorte warmeproduzierender Abfalle dehnt sich die Lésung im Wirtsgestein
aus. Die VergrofRerung des Ldsungsvolumens auf Grund der Temperatur beschleu-
nigt den Losungszutritt in das Grubengeb&ude, insbesondere in den Bereichen mit
warmeproduzierenden Abféallen. Sobald die Temperatur im Wirtsgestein wieder sinkt,
wird der Prozess umgekehrt und das Porenwasser zieht sich wieder zusammen. Der
Wiederaufsattigungsprozess darf daher eigentlich nicht isotherm betrachtet werden.

Der Einfluss des letzten der genannten Punkte soll im Folgenden kurz grob abgeschéatzt
werden. Bei einer Erhéhung der Temperatur im Wirtsgestein® von 40°C auf tiber 90°C nimmt
das spezifische Volumen einer gesattigten NaCl-Losung um etwa 2% zu (Gevantman 1981).
Das Porenvolumen im Buffer eines Bohrlochs entsprechend dem Endlagerkonzept fir das
Endlagerstandortmodell Nord ist bei einer Porositit von 30% etwa 0,7 m® pro Meter des
Bohrlochs. Wenn aus der Umgebung des Bohrlochs die durch die Erwdrmung sich ausdeh-
nende LOsung in das Bohrloch zutritt, dann ist bei einer Ausdehnung von 2% und einer
Porositat im Wirtsgestein von 20% (Nowak & MafRmann 2013) der Zufluss des allein durch
die Ausdehnung austretenden {iberschiissigen Wassers eines Gebirgsvolumen von 175 m®
um das Bohrloch herum ausreichend, um den Buffer vollstandig aufzusattigen. Dieses Ge-
birgsvolumen entspricht einer Umgebung von lediglich 7,5 m um das Bohrloch herum. Die
Erwarmung des Gebirges durch die warmeentwickelnden Abfalle kann somit die Wiederauf-
sattigung im Grubengebaude deutlich beschleunigen. Eine detailliertere Betrachtung des
thermischen Einflusses auf die Wiederaufsattigung erfordert die Berlcksichtigung der tat-
sachlich vorliegenden Temperaturverhéltnisse im Wirtsgestein, da die Temperatur im
Wirtsgestein mit dem Abstand zum Bohrloch deutlich abnimmt und somit der Effekt in dieser
Abschatzung eher Uberschatzt wird.

! Die Temperatur in der Endlagerteufe ergibt sich aus dem geothermischen Gradient am Endlager-
standortmodell von 40 K/km und einer mittleren Temperatur an der Oberflache von 8°C (Reinhold et
al. 2013).

TEC-13-2016-B Arbeitsbericht
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2 Abschéatzung zur Gasproduktion im Nahfeld
(André Rubel)

In diesem Kapitel werden Abschatzungen zur Gasproduktion im Nahfeld an den Endlager-
standortmodellen Nord und Sid dargestellt. In einem Endlager fur radioaktive Abfalle kdnnen
bei Anwesenheit von Wasser durch unterschiedliche Prozesse Gase, darunter vor allem
Wasserstoff, gebildet werden. Die erzeugten Gasmengen sind dabei im Allgemeinen erheb-
lich und fiihren zu einem Gasdruckaufbau im Endlager. Die zu betrachtenden gasbildenden
Prozesse sind neben der Radiolyse vor allem chemische und mikrobielle Reaktionen.

In einem Endlager fir hochradioaktive Abfélle mit dickwandigen Endlagerbehéltern aus Stahl
ist die anaerobe Korrosion von Eisen der wichtigste gasbildende Prozess. Bei der anaeroben
Korrosion des Eisens bildet sich unter Verbrauch von Wasser und Bildung von Wasserstoff
zunachst Eisen(ll)oxid, das anschlieRend in Magnetit umgewandelt wird (Mdller et al. 1992).
Bei der Korrosion von einem Kilogramm Eisen werden dabei bis zu 0,535 Normalkubikmeter
Wasserstoff gebildet. Die Korrosion verschiedener Behaltermaterialien in Lésungen unter-
schiedlicher lonenstarke wurde in zahlreichen nationalen und internationalen
Forschungsvorhaben untersucht (z. B. Smailos et al. 1999, King 2008 und Shaw 2013). Bei
der Verwendung von Neutronenmoderatoren aus Polyethylen im Behélter kann es zu einer
zusatzlichen Gasproduktion durch die mikrobielle Umwandlung des Polyethylens kommen.
Dabei kdnnen je nach Umwandlungsprozess Kohlendioxid, Wasserstoff, Methan, Stickstoff
und Schwefelwasserstoff gebildet werden. Der mikrobielle Umwandlungsprozess von Po-
lyethylen ist allerdings im Allgemeinen sehr viel langsamer, als die Korrosion von Eisen.

Im Folgenden wird die Gasproduktion durch die anaerobe Korrosion von Eisen im Nahfeld
der beiden Endlagerstandortmodelle Nord und Sid abgeschétzt. Dabei werden zum einen
die unterschiedlichen im Endlagerkonzept definierten Behélterkonzepte, als auch zum ande-
ren die zu erwartenden hydrochemischen Randbedingungen bertcksichtigt. Nicht
bertcksichtigt werden im Folgenden die Beitrage zur Gasproduktion der sich in den betrach-
teten Behéltern endgelagerten Abfédlle und anderer im Nahfeld befindlicher Materialien,
welche nicht aus Eisen sind, wie z. B. das genannte Polyethylen, welches in den Behéltern
zur Neutronenabsorption vorgesehen ist.

Die ermittelten Gasbildungsraten dienen in weiteren Teilen des vorliegenden Berichts als
Grundlage fur die Modellierung des Gastransports im Endlager.

2.1 Vorgehen bei der Berechnung

Die Abschatzung der zeitlichen Entwicklung der Gasproduktion erfolgt anhand der experi-
mentell bestimmten Abtragungsrate einer metallischen Oberflache durch flachige Korrosion
bei gegebenen hydrochemischen Bedingungen. Diese Rate wird Ublicherweise in Mikrometer
abgetragenes Material pro Jahr angegeben und anhand von Materialproben im Labor be-
stimmt. Aus der Dicke d des zu korrodierenden Materials und der Abtragungsrate a errechnet
sich die Korrosionsdauer T in Jahren bis zur vollstandigen Umsetzung des Materials zu:

7=-4 (2.1)
a

Aus der Masse des korrodierenden Materials M und der Korrosionsdauer ergibt sich eine
jahrliche Massenabtragungsrate m, die wiederum mit Hilfe der spezifischen gebildeten Gas-
menge g fur das korrodierte Material (fur Eisen gilt g = 28,87 Mol/kg) in die jahrliche
Gasbildungsrate G umgerechnet wird:

M
m=— (2.2)
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c=-32 2.3)

Bei Endlagerkomponenten bei denen keine Daten Uber deren Masse, sondern lediglich In-
formationen zur Geometrie vorliegen, wird die Masse aus deren Geometrie und einer Dichte
fur Eisen von 7 800 kg/m® abgeschatzt.

Entsprechend der angegebenen Gleichungen wird bei dieser Abschatzung davon ausgegan-
gen, dass der Massenabtrag proportional zur Korrosionsdauer, bzw. der abgetragenen
Materialdicke ist. Dies bedeutet, dass die angegebenen Gleichungen prinzipiell nur fir ho-
mogene Platten gelten. Fur inhomogene Korper oder andere Kdorperformen stellt diese
Abschétzung eine gemittelte Gasproduktionsrate dar. Bei einer zylindrischen Geometrie, wie
der von Linern oder Endlagerbehéltern, nimmt die reale Gasproduktionsrate bei einer Korro-
sion von auf3en nach innen durch die sich verringernde Oberflache des Zylindermantels mit
der Zeit ab. Der Fehler der Mittelung wird dabei umso groR3er, je geringer der Durchmesser
des Zylinders und je dicker die Wandstarke des Zylindermantels ist. So betragt der relative
Fehler der Mittelung bei einem eher dinnwandigen Stahlliner mit einem Durchmesser von
1,9 m und einer Materialstérke von 0,05 m weniger als + 2 %. Bei einem dickwandigen End-
lagerbehalter mit einem AuRendurchmesser von 0,8 m und einer Materialstarke von 0,35 m
betragt der relative Fehler bis zu + 20 %. In Anbetracht der Ungewissheiten Uber die tatséach-
lichen spezifischen Korrosionsraten bei den zu erwartenden hydrochemischen Bedingungen
an einem generischen Endlagerstandortmodell und der Auslegung der Endlagerkomponen-
ten erscheint dieser Fehler aber als eher gering gegentber den sonstigen Ungewissheiten
der den Abschatzungen zu Grunde liegenden Daten.

2.2 Endlagerstandortmodell NORD

Fur das Endlagerstandortmodell NORD wird die Gasproduktion fiir ein Bohrloch entspre-
chend dem in Lommerzheim & Jobmann (2015) beschriebenen Endlagerkonzept
abgeschatzt. Das Bohrloch enthélt einen Auf3enliner, einen Innenliner und drei Riickholbare
Kokillen. Die verwendeten Daten fur diese Endlagerkomponenten sind gemafl dem Endla-
gerkonzept in Tab. 2.1 zusammengestellt.

Der AulZenliner ist zur Ermdglichung des Ldsungszutritts aus dem Wirtsgestein zum Buffer
perforiert. Die Verringerung der Masse auf Grund der Perforation wird bei der Abschatzung
der Gasproduktion vernachlassigt. Auf Grund der Perforation kann der Auf3enliner vom Be-
ginn der Nachverschlussphase an sowohl von der Aul3en-, wie auch von der Innenseite her
korrodieren. Fir den Innenliner und die Rickholbare Kokille gilt, dass diese zu Beginn 16-
sungsdicht sind. Somit erfolgt eine Korrosion des Innenliners zu Beginn der
Nachverschlussphase ausschlie3lich von aul3en. Die Rickholbare Kokille beginnt erst dann
zu korrodieren, sobald der Innenliner seine Lésungsdichtheit verloren hat. Eine anfangliche
geringfugige Korrosion des Innenliners und der Rickholbaren Kokille auf Grund von einge-
schlossener Feuchtigkeit wird vernachlassigt. Fir den Innenliner und die Riuckholbare Kokille
wird jeweils angenommen, dass sie ihre Losungsdichtheit verlieren, sobald 50 % der Wand-
starke korrodiert sind.

Fur die Korrosion wird eine Abtragungsrate von 50 um/a flr Gusseisen (Bechthold et al.
2004, S.161) und von 5 um/a fur Feinkornbaustahl (Smailos et al. 1999, S.10) angenommen.
Beide Abtragungsraten wurden jeweils in Laborexperimenten in geséttigter NaCl-Lésung bei
einer Temperatur von 90°C bestimmt. Am Endlagerstandortmodell Nord wird demgegeniiber
ein geringerer Salzgehalt in der Lésung von ca. 150 kg/m?® erwartet (Reinhold et al. 2013),
wodurch die Korrosionsrate eher geringer ausféllt. Fir diese Salinitat sind jedoch keine Da-
ten verfugbar. Bei der Temperatur ist mit einem variablen Temperaturverlauf zu rechnen.
Dabei wird das Temperaturmaximum Uber den angenommenen 90°C liegen, wéahrend flr
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andere Zeitbereiche die Temperatur darunter liegt. Generell lasst sich sagen, dass mit hdhe-
rer Temperatur auch die Korrosionsrate geringfiigig zunimmt.

Als Ergebnis der Abschatzung ergibt sich fir das Endlagerstandortmodell NORD unter den
beschriebenen Annahmen, dass die insgesamt pro Bohrloch produzierte Gasmenge ca.
1,7-10° Mol Wasserstoff betrégt, entsprechend einem Volumen von 3,7-10° m?® Gas bei Nor-
malbedingungen, bzw. von ca. 450 m® Gas bei einem angenommenen Druck von 8,3 MPa
entsprechend dem hydrostatischen Druck in der Endlagerteufe von 770 m unter Gelande-
oberkante. Der Wert der insgesamt gebildeten Gasmenge entspricht einer spezifischen
gebildeten Gasmenge pro Brennelement von 1,8-:10° Mol. Der zeitliche Verlauf der Gaspro-
duktionsrate und der gebildeten Gasmenge ist in Abb. 2.1 dargestellt. Markante Zeitpunkte
im zeitlichen Verlauf der Gasbildungsrate sind in Tab. 2.2 erlautert.

Auf Grund der hohen Korrosionsrate des Gusseisens und der grol3en Oberflache des Au-
Ben- und Innenliners ist die Gasbildungsrate mit ca. 2 500 Mol/a zu Beginn der
Nachverschlussphase am héchsten. Bereits nach 500 Jahren ist der Au3enliner vollstandig
korrodiert und die Korrosionsrate geht auf etwa 800 Mol/a zurtick bis schlie3lich nach 750
Jahren auch der Innenliner vollstandig korrodiert ist und die Korrosionsrate auf einen niedri-
gen Wert um 20 Mol/a zurlickgeht. Nach 8 000 Jahren sind mit beiden Linern und der
Ruckholbaren Kokille alle Nahfeldkomponenten aus Eisen vollstandig korrodiert und die dar-
aus resultierende Gasproduktion endet. Eine weitere Gasproduktion ist prinzipiell durch die
Korrosion von Abfallbestandteilen wie Zirkalloy oder durch die Degradation von Polyethylen
mdglich, das zur Neutronenabsorption im Deckelbereich der Ruckholbaren Kokille eingesetzt
wird. Diese mdglichen Quellen der Gasproduktion werden beide auf Grund derzeit zu hoher
Ungewissheiten in den Randbedingungen der relevanten Prozesse und der Zersetzungsra-
ten in dieser Abschatzung nicht berticksichtigt. Zumindest bei den Polyethylenbestandteilen
ist aber mit einer sehr langsamen Zersetzung und somit mit einer geringen Gasbildungsrate
Uber lange Zeitraume auszugehen.

Tab. 2.1: Verwendete Daten fiir die Endlagerkomponenten Auf3enliner, Innenliner und Rickholbare Kokille

AuRenliner
Lange 19,00 m
Innendurchmesser 1,85 m
Wandstarke 0,05m
Material Sphéaroguss
Innenliner
Lange 17,00 m
Innendurchmesser 0,76 m
Wandstarke 0,05m
Material Sphéroguss
Ruckholbare Kokille
Lange 5,06 m
Innendurchmesser 0,45m
Wandstarke 0,05m
Material Feinkornbaustahl
Arbeitsbericht TEC-13-2016-B
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Abb. 2.1: Zeitliche Entwicklung der Gasbildungsrate und der gebildeten Gasmenge pro Bohrloch im
Endlagerstandortmodell NORD
Tab. 2.2: Zeitlicher Ablauf der Gasproduktion am Endlagerstandortmodell NORD
Ereignis Zeitpunkt [a]
Beginn der Korrosion 0
A | AuRenliner vollstandig korrodiert 500
Innenlinerwand zur Halfte korrodiert
B Innenliner fallt aus 500
Beginn der Korrosion der Riickholbaren Kokille
C Innenliner vollstandig korrodiert 750
Kokillenwand zur Hélfte korrodiert
D 5500
Kokille fallt aus
Kokille vollstédndig korrodiert
E 8000
Ende der Gasproduktion

2.3 Endlagerstandortmodell SUD

Fir das Endlagerstandortmodell SUD wird die Gasproduktion fiir jeweils einen Endlagerbe-
halter entsprechend dem in Jobmann & Lommerzheim (2015) beschriebenen
Endlagerkonzept abgeschatzt. Beriicksichtigt werden dabei alternativ ein Pollux-9 oder ein
Pollux-3-Behélter. Die verwendeten Werte fiir die Daten zu diesen beiden Behéltertypen sind
in Tab. 2.3 zusammengestellt und dem Endlagerkonzept entnommen. Der Detaillierungsgrad
der Planungen zum Aufbau der Pollux-3-Behalter ist bisher deutlich geringer als jener fir die

TEC-13-2016-B 11 Arbeitsbericht
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Pollux-9-Behélter. Daher werden die Daten zu den Durchmessern an der Grenze von auf3en-
zu Innenbehdlter, sowie die Massen des Auf3en- und Innenbehélters abgeschéatzt. Diesen
Abschatzungen liegen folgende beiden Annahmen zu Grunde: Zum einen wurde angenom-
men, dass das Massenverhaltnis von aul3en- zu Innenbehalter jenem des Pollux-9 entspricht
(Faktor 1,7) und zum anderen, dass die mittlere Dichte des AuRenbehéalters durch die Aus-
sparungen zum Einbringen der Moderatorstabe in gleicher Weise reduziert wird, wie bei dem
Pollux-9-Behélter (Faktor 0,73).

Die Korrosion des AulRenliners startet mit dem Beginn der Nachverschlussphase. Durch die
Hohlraume im Aufenliner zur Einbringung der Moderatorstabe muss der Auf3enliner nicht
vollstandig korrodieren, bis die Korrosion des Innenliners beginnt. Dazu wurde angenom-
men, dass der Beginn der Korrosion des Innenliners erfolgt, sobald der Auf3enliner zu einem
Drittel korrodiert wurde. Fur die Korrosionsrate des Feinkornbaustahls wird fir die Abtra-
gungsrate unter den hydrochemischen Bedingungen im Opalinus-Ton ein Wert von 1 um/a
angenommen (Nagra, 2002, King, 2008). Fir Gusseisen sind keine verlasslichen Daten fur
die Korrosion unter den hydrochemischen Verhaltnissen im Opalinus-Ton bekannt. Aus die-
sem Grund wurde angenommen, dass das Geschwindigkeitsverhaltnis der Korrosionsraten
von Gusseisen zu Feinkornbaustahl jenem in hochsalinaren Losungen von 10:1 entspricht
(siehe Abschnitt 2.2) und somit eine Abtragungsrate fiir Gusseisen im Endlagerstandortmo-
dell Sud von 10 um/a angenommen.

Als Ergebnis der Abschatzung ergibt sich fir das Endlagerstandortmodell Std unter den be-
schriebenen Annahmen, dass die pro Pollux-9-Behélter insgesamt produzierte Gasmenge
ca. 1,3-10° Mol Wasserstoff entsprechend einem Volumen von 3,0-10° m® Gas bei Normal-
bedingungen, bzw. von ca. 360 m® Gas bei einem Druck von etwa 8,3 MPa entsprechend
dem hydrostatischen Druck in der Endlagerteufe von 770 m unter Gelandeoberkante betragt.
Der Pollux-9-Behdlter ist im Endlagerkonzept Sid derzeit nicht fir die Endlagerung von ab-
gebrannten Brennelementen vorgesehen. Wirden die Behalter dennoch zur Endlagerung
von neun Brennelementen verwendet, so entsprache der Wert der insgesamt gebildeten
Gasmenge einer spezifischen gebildeten Gasmenge pro Brennelement von 1,5-10° Mol. Pro
Pollux-3-Behélter ergibt sich eine produzierte Gasmenge von ca. 9,0-10° Mol Wasserstoff
entsprechend einem Volumen von 2,0-10* m® Gas bei Normalbedingungen, bzw. von ca.
245 m® Gas bei einem Druck von 8,3 MPa. Der Wert der insgesamt gebildeten Gasmenge
entspricht einer spezifischen gebildeten Gasmenge pro Brennelement von 3,0-10° Mol.

Die Gasbildungsrate betragt zu Beginn der Nachverschlussphase etwa 30 Mol/a fir beide
Pollux-Behaltertypen. Mit Beginn der Korrosion des Innenbehalters nimmt sie jeweils zu.
Nach der vollstandigen Korrosion des Aul3enbehdlters nach etwa 20 000 Jahren fur den Pol-
lux-3 und 27 000 Jahren fir den Pollux-9-Behélter geht die Gasbildungsrate auf niedrige
Werte unter 5 Mol/a zurtick. Bis zur vollstdndigen Korrosion der Behalter und dem Ende der
Gasproduktion vergehen jeweils etwa 180 000 Jahre.

Eine weitere Gasproduktion ist prinzipiell durch die Korrosion von Abfallbestandteilen wie
Zircalloy oder durch die Degradation von Polyethylen zur Neutronenabsorption in Form von
Staben im AuflRenbehélter und Platten im Deckelbereich der Pollux-Behdlter moglich. Die
Menge eingebrachten Polyethylens ist bei den Pollux-Behéltern erheblich und betragt mehr
als 1500 kg pro Behéalter. Diese mdglichen Quellen der Gasproduktion werden beide auf
Grund derzeit zu hoher Ungewissheiten in den Randbedingungen der relevanten Prozesse
und der Zersetzungsraten in der Abschatzung nicht bertcksichtigt. Zumindest bei den Po-
lyethylen ist aber mit einer sehr langsamen Zersetzung und somit mit geringen
Gasbildungsraten auszugehen.

Der zeitliche Verlauf der Gasproduktionsrate und der gebildeten Gasmenge ist in Abb. 2.2
dargestellt.

Arbeitsbericht 12 TEC-13-2016-B



Tab. 2.3: Verwendete Daten fiir die Endlagerbehalter Pollux-9 und Pollux-3

S Bv(i_ﬂ DBETEC

Pollux-9

Lange 5,517 m
Innendurchmesser 0,690 m
Durchmesser an der Innen- / AuRenbehélter Grenze 1,012 m
Aulendurchmesser 1,560 m
Material AuRBenbehélter Sphéaroguss

Material Innenbehalter

Feinkornbaustahl

Masse AuRenbehalter 34 810 kg
Masse Innenbehalter 20 620 kg
Pollux-3

Lange 546 m
AuRendurchmesser 12m
Material Au3enbehélter Sphéaroguss

Material Innenbehélter

Feinkornbaustahl

Gesamtmasse Behalter 38 000 kg
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Abb. 2.2: Zeitliche Entwicklung der Gasbildungsrate und der gebildeten Gasmenge pro Endlagerbehélter im
Endlagerstandortmodell SUD
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2.4 Vergleichende Betrachtung

Fur die beiden Endlagerstandortmodelle werden zur Endlagerung von abgebrannten Brenn-
elementen derzeit zwei unterschiedliche Einlagerungsvarianten betrachtet. Dies sind die
Bohrlochlagerung und die Streckenlagerung in Pollux-3-Behaltern.

Vergleicht man die beiden Einlagerungsvarianten im Hinblick auf die gebildeten spezifischen
Gasmengen pro Brennelement, so zeigt sich, dass der Unterschied der Werte nur gering ist.
Die Spannweite zwischen beiden Werten betragt etwa einen Faktor zwei. Auch bei einer
hypothetischen Endlagerung von Brennelementen in Pollux-9-Behaltern liegt der entspre-
chende Wert in diesem Rahmen. Dieser Unterschied wird als nicht relevant gewertet, da die
Unsicherheit der Eingangsdaten beziiglich der eingebrachten Metallmengen als hoch einzu-
schatzen ist, da fir den derzeitigen Stand der Planungen keine abschlieBenden
Auslegungsrechnungen fiir das Bohrlochkonzept und den Pollux-3-Behélter vorliegen. Als
Ergebnis der Abschéatzung lasst sich somit aus dem derzeitigen Stand der Kenntnisse
schlieen, dass durch eine Variation der eingesetzten Einlagerungsvariante bei der Auswabhl
aus den bisher betrachteten Einlagerungsvarianten sich die im Endlager gebildete Gasmen-
ge nur geringflgig beeinflussen lasst.

Einen groReren Einfluss hat die Einlagerungsvariante auf die jahrliche Gasbildungsrate und
die Gasbildungsdauer. Die errechnete Gasbildungsdauer ist fir die Streckenlagerung mit
Polluxbehdltern etwa einen Faktor 20 langer und die anfangliche Gasbildungsrate sogar um
etwa einen Faktor 80 niedriger als fir die Bohrlochlagerung. Einen Faktor finf ist dabei je-
weils auf die unterschiedlichen hydrochemischen Verhaltnisse an den Endlagerstandort-
modellen NORD und SUD zuriickzufiihren, die zu héheren Korrosionsraten am Standortmo-
dell Nord fuhren. Somit ergibt sich als realer Unterschied, der auf die Einlagerungsvariante
zurlickzuflihren ist, eine um einen Faktor 4 langere Gasproduktionsdauer und eine um einen
Faktor 16 geringere anfangliche Gasbildungsrate fur die Einlagerungsvariante mit Pollux-
Behaltern gegeniiber der Bohrlochlagerung. Dieser Unterschied ist auf die groReren der Kor-
rosion zur Verfligung stehenden Oberflachen beim Bohrlochkonzept zurlickzuftihren, die vor
allem durch den AuRenliner zur Verfligung gestellt wird.

Arbeitsbericht 14 TEC-13-2016-B
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3 Modellierungen zum Gastransport im Grubengebaude
(André Rubel)

In diesem Kapitel werden die Arbeiten dargestellt, die die GRS zur Modellierung des Gas-
transports im Grubengebdude am Endlagerstandortmodell NORD mit dem Programm
TOUGH2 (Pruess et al. 2012) durchgefuhrt hat.

Wie in Kapitel 1 dargestellt, konnen im Nahfeld signifikante Mengen von Gas gebildet wer-
den, die in der Folge zu einem Anstieg des Gasdrucks im verfillten Grubengebaude fuhren,
was beim Auftreten sehr hoher Driicke zu einer eventuellen Beeintrachtigung der Integritat
der Barrierenfunktion des Wirtsgesteins fuhren kann. Entsprechend der Sicherheitsanforde-
rungen (BMU 2010) sind hinsichtlich der Beanspruchung der Barriere und somit auch
hinsichtlich des Gasdrucks folgende beide Punkte zu beriicksichtigen:

e Die zu erwartenden Beanspruchungen durfen die Dilatanzfestigkeiten der Gesteins-
formationen  des  einschlusswirksamen  Gebirgsbereichs  aullerhalb  der
Auflockerungszonen nicht Uberschreiten.

e Die zu erwartenden Fluiddriicke durfen die Fluiddruckbelastbarkeiten der Gesteins-
formationen des einschlusswirksamen Gebirgsbereichs nicht in einer Weise
Uberschreiten, die zu einem erhdhten Zutritt von Grundwéssern in diesen ein-
schlusswirksamen Gebirgsbereich fuhrt.

Fur das Projekt ANSICHT werden diese Anforderungen folgendermaf3en konkretisiert (Job-
mann et al. 2015):

e Esist nachzuweisen, dass die effektiven Spannungen nicht im Zugspannungsbereich
liegen.

Fur diesen Nachweis sind Modellierungen des Gasdrucks im Grubengeb&dude, und fir den
Fall des Auftretens einer freien Gasphase im Wirtsgestein auch dort notwendig. Der Gas-
transport im Wirtsgestein kann durch drei unterschiedliche Prozesse stattfinden:

1. Lo6sung der Gase im Porenwasser und Transport in der gelésten Form durch Diffusi-
on oder Advektion des Porenwassers,

2. advektiver Fluss als Gas im Porenraum des Tongesteins durch Verdrdngung von Po-
renwasser (Zweiphasenfluss) und

3. advektiver Fluss auf neu erzeugten Wegsamkeiten als Folge von hohen Gasdrticken.
Abhangig von der Hohe der Gasdrucke konnen diese Wegsamkeiten entweder durch
Porenraumweitung oder durch Risse erzeugt werden.

Solange Gas im Wirtsgestein ausschliel3lich geldst per Diffusion transportiert wird, erfolgt
keine mechanische Belastung des Wirtsgesteins. Dieser Transportprozess hat allerdings nur
einen mengenmaliig geringen Gasfluss zur Folge, der tblicherweise nur ausreicht, um einen
geringen Bruchteil der im Endlager produzierten Gase abzutransportieren (Nagra 2004). Bei
einem Zweiphasenfluss wird Porenwasser im Porenraum des Wirtsgesteins verdrangt sobald
der Gaseindringdruck Uberschritten wird. Bei der von den meisten Modellen verwendeten
Beschreibung des Zweiphasenflusses durch das klassische Modell nach van-Genuchten ist
zusatzlich zu berlcksichtigen, dass dieses schon einen Gasfluss unterhalb des Gaseindring-
drucks zulasst und somit den Gasfluss in nicht-konservativer Weise uberschéatzt. Der
Gaseindringdruck ungestorter Tongesteine ist im Allgemeinen so hoch, dass kein Auftreten
eines Zweiphasenflusses zu erwarten ist, sondern eher zusatzliche Wegsamkeiten durch
Porenaufweitung erzeugt werden. Fir die Porenaufweitung existiert derzeit weder eine me-
chanistische Beschreibung, noch ein allgemein akzeptiertes phanomenologisches Modell.
Verschiedene modelltechnische Ansétze haben befriedigende Ergebnisse geliefert, um ex-
perimentell ermittelte Daten zum Gastransport in ungestértem Tongestein nachzubilden. Die
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Ungewissheiten in diesen Modellen selbst und in der Parametrisierung der Modelle ist der-
zeit jedoch zu grof3, als dass sie fur Prognoseberechnungen geeignet waren, insbesondere
nicht Gber die groRen Zeitraume des Nachweiszeitraums (Shaw 2014).

Bei dem derzeitigen Stand von Wissenschaft und Technik bezlglich der physikalisch-
geomechanischen GesetzmaRigkeiten der Porenaufweitung und dem Fehlen allgemein an-
erkannter Modelle ist ein Nachweis der Integritét der Barriere schwierig zu erbringen, falls es
zu einem Gastransport im Wirtsgestein durch Porenaufweitung kommt. Aus diesem Grund
erscheint es derzeit vorteilhaft fur die Nachweisfiihrung, wenn der Gastransport und die Gas-
freisetzung ausschlielBlich Uber das Grubengebaude erfolgen kdnnen. Deshalb ist die
Zielsetzung der folgenden Modellierungen mit TOUGH2, die Gasdruckentwicklung und den
Gastransport im Grubengebaude zu betrachten, und zu untersuchen, ob das Gasspeichervo-
lumen und der Gastransport im Grubengebaude ausreichen, um alle produzierten Gase
aufzunehmen und abzutransportieren, ohne dass der Gasdruck in unzulassiger Weise an-
steigt.

Fur die Simulationen werden drei unterschiedliche Modelle verwendet. Zwei quasi eindimen-
sionale Modelle ohne und mit Berilcksichtigung der Auflockerungszone und ein
zweidimensionales Modell. Die durchgefiihrten Rechnungen werden im Folgenden fir diese
drei Modelle getrennt diskutiert.

3.1 Modell A: 1D-Modell

Zur Verklrzung der Rechenzeiten und der Verringerung der Komplexitat des Modells wird
lediglich ein Teil des Grubengebaudes im Modell abgebildet. Das Modell beschrankt sich auf
den Gastransport in der dul3eren Richtstrecke des Grubengeb&udes unter Berlicksichtigung
von flunf der an die Richtstrecke anschlieBenden Einlagerungsfelder. Damit wird etwa ein
Viertel des Grubengebaudes zur Einlagerung abgebrannter Brennelemente betrachtet.

Abb. 3.1 zeigt ein nicht maRstabsgetreues Schema der Struktur des TOUGH2-Modells. Die
Struktur stellt die etwa 2 500 m lange Richtstrecke mit den fiinf Querschlagen zu den Einla-
gerungsstrecken, sowie etwa 500 m des Schachts dar. Die Oberkante des Schachts ist im
Modell in der geologischen Formation des Hilssandsteins angeordnet, der den nachstliegen-
den Aquifer Gber dem Endlager darstellt. Dementsprechend wird an der Oberkante des
Schachts im Modell ein konstanter hydrostatischer Druck entsprechend der Teufe des Hils-
sandsteins von etwa 270 m unter Geldnde angenommen. Alle anderen Rander des Modells
sind fur den Flissigkeits- und Gastransport geschlossen. Damit wird zum einen der diffusive
Gastransport geloster Gase im Wirtsgestein vernachlassigt, zum anderen wird die Aufsatti-
gung der Strecken durch einen Losungszutritt aus dem Wirtsgestein nicht im Modell
abgebildet. Dies stellt eine wesentliche Einschréankung dar. Um den Einfluss der Aufséttigung
auf das Verhalten des Gastransports zu studieren, werden daher Parametervariationen mit
unterschiedlichen Anfangssattigungen der Versatzmaterialien in den Strecken durchgefihrt.

Die Querschlage repréasentieren das Volumen des gesamten Einlagerungsfeldes inklusive
aller Bohrlochliiberfahrungsstrecken, allerdings ohne die Bohrlocher. Die Querschlage wer-
den als jeweils ein Element im Modell reprasentiert und sind somit nicht weiter diskretisiert
(in Abb. 3.1 sind nur drei der funf beriicksichtigten Querschlage dargestellt). Dadurch erfolgt
der Gastransport aus den Einlagerungsfeldern in die Richtstrecke nahezu instantan. Der
Gastransport innerhalb des Einlagerungsfeldes wird vernachlassigt. Die Richtstrecke ist in
358 Elemente in x-Richtung und zwei Elemente in y-Richtung entsprechend insgesamt 716
Elementen diskretisiert, und der Schacht ist in 142 Elemente diskretisiert. Alle Elemente,
auBBer den funf Elementen, die die Querschlage reprasentieren, weisen eine Grof3e von
7 X7 x3,5m auf.
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In jedem Einlagerungsfeld wird die Gasproduktion aus 100 Bohrldchern entsprechend der in
Abb. 2.1 dargestellten Gasbildungsrate freigesetzt. Der Gastransport wird nach dem Ansatz
nach van-Genuchten unter isothermen Bedingungen mit TOUGH2 modelliert. Die Berech-
nung des Zweiphasenflusses mit Wasserstoff als Gas kann mit dem TOUGH2-Modul eos5
durchgefuhrt werden. Die Druckberechnung im Modul eos5 ist allerdings auf Driicke bis ma-
ximal 20 MPa beschrankt, da die Eigenschaften von Wasserstoff nur fur diesen Druckbereich
in TOUGH2 vorgegeben sind. Bei einigen der durchgefiihrten Rechenfélle treten jedoch Drii-
cke oberhalb von 20 MPa auf. Aus diesem Grund wurden die Rechnungen mit dem
TOUGH2-Modul eos3 durchgefiihrt und Luft als Gas angenommen. Die Eingabedaten fir die
Gasproduktionsraten in TOUGH2 wurden entsprechend der Molgewichte von Wasserstoff
und Luft angepasst. Zum Test des Einflusses der Gasart auf die Ergebnisse wurden fiir den
Basisfall zwei Rechnungen durchgefuhrt, in denen einmal Wasserstoff und einmal Luft als
Gas bericksichtigt wurde und ansonsten alle Transportparameter identisch gewéhlt wurden.
Das Ergebnis ist in Abb. 3.3 dargestellt und wird weiter unten genauer diskutiert. Da die Un-
terschiede zwischen beiden Rechnungen signifikant sind, muss der Einfluss bei der
Diskussion der Ergebnisse beriicksichtigt werden.

Die Gasproduktion in den Einlagerungsbereichen ist bereits nach 8 000 Jahren beendet.
Daher werden die Simulationen nicht fir den gesamten Nachweiszeitraum von einer Million
Jahren, sondern zum gréf3ten Teil lediglich fir einen Zeitraum von 50 000 Jahren durchge-
fuhrt. Bis zu diesem Zeitpunkt zeigen die Ergebnisse der Druckentwicklung bereits alle
wichtigen Charakteristika.

Tab. 3.2 zeigt die mit dem Modell A durchgefiihrten Rechenfélle und listet die variierten Pa-
rameter gegenitber dem als Basisrechenfall bezeichneten Fall A2 auf. Die Verwendeten
Parameter flr den Basisrechenfall A2 sind in Tab. 3.1 zusammengestellt.

5 Einlagerungsfelder

Schacht 504 m

y ¢3.5m

49m

Richtstrecke 2 506 m

Abb. 3.1: Schematische Darstellung des TOUGH2-Modells A (nicht maR3stabsgetreu)
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Tab. 3.1: Modellparameter fiir den Basisrechenfall

Parameter Wert | Quelle
Hydraulische Parameter
mittlere Tiefe ca. 270 m Gok
Hydrostatischer Druck an der Modelloberkante [MPa] 2,7 | (Reinhold et al. 2013), Dichte des
Grundwassers von 1 000 kg/m*
Porositat 0,3 | Weetjens et al. 2009
- 2 17 | Modellannahme nach Nagra 2002
Permeabilitat Versatz [m?] 10 und Weetiens et al. 2009
i 2 19 | Modellannahme nach Nagra 2002
Permeabilitat Verschluss [m?] 10 und Weetjens et al, 2009
Feststoffdichte [kg/ms] 2 650 | Weetjens et al. 2009
Zweiphasenparameter
Anfangliche Séttigung Versatz 0,6 | Modellannahme
Anfangliche Séttigung Verschluss 0,9 | Modellannahme
Formparameter A 0,43
Residuale Wassersattigung der relativen Permeabilitat 0,25
Residuale Wassersattigung in der Kapillardruckkurve 0,2
Maximale Wassersattigung 1
Weetjens et al. 2009
Residuale Gasséttigung 0,2
Gaseindringdruck Pg [MPa] 0,5
Porenkompressibilitat [MPa] 26 110
Klinkenberg Parameter [MPa] 7,0

Tab. 3.2: Uberblick iiber die im Folgenden dargestellten Rechenfalle fiir Modell A
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Rechenfall

Beschreibung, Variierte Parameter

Basisrechenfall

Rechnung mit dem TOUGH2-Modul EOS3 mit Wasserstoff als transportiertem Gas.
Vergleichsrechnung zu Rechenlauf A2 zur Uberpriifung des Einflusses der beriicksichtigten

Al Gasart und zur Bestimmung von Gasstromen. Fur den Grund zur Verwendung von Luft in den
weiteren Rechnungen siehe Text.
Rechnung mit dem TOUGH2-Modul EOS5 mit Luft als transportiertem Gas.
A2 Die verwendeten Parameter sind in Tab. 3.1 angegeben.
Fur die weiteren Rechnungen sind jeweils die Abweichungen zum Rechenfall B2 angegeben.
Variationen der Séttigung gegeniiber Rechenfall A2
A3 Annahme einer Anfangssattigung im Versatz und Verschluss von 90%
Ad Annahme einer Anfangsséattigung im Versatz und Verschluss von 95%
Variationen der Versatzpermeabilitat gegentiber Rechenfall A4
A5 Annahme einer Permeabilitat im Versatz von 10™° m? und im Streckenverschluss von 10™" m?.
A6 Annahme einer Permeabilitat im Versatz von 10 m? und im Streckenverschluss von 10™° m?.
Variationen der Gasproduktionsrate gegeniiber Rechenfall A4
A7 Fir den AuRen- und Innenliner wird Feinkornbaustahl als Material und eine dementsprechend
geringere Abtragungsrate von 5 um/a angenommen.
Eine Gasproduktion entsprechend einer Streckenlagerung von Pollux-3-Behéltern wird ange-
A8 nommen. Es werden Abtragungsraten von 50 um/a fir den Auenbehélter aus Guss und 5 pm/a
fir den Innenbehélter aus Feinkornbaustahl verwendet.
Variationen der Gasmenge gegeniiber Rechenfall A4
A9 Fur den Aul3enliner wird ein nicht gasproduzierendes Material angenommen.
A10 Fur den Aufzen- und Innenliner wird ein nicht gasproduzierendes Material angenommen. Der

Beginn der Korrosion der Riickholbaren Kokille wird fur 500 Jahre angenommen.
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Ergebnisse

Die Ergebnisse der Simulationsrechnungen werden als zeitliche Entwicklung des Fluiddrucks
an bis zu sechs Aufpunkten prasentiert. Fiir drei der Aufpunkte wurde eine Position direkt an
den Querschlagen und somit an der Quelle der Gase gewahlt, zwei sind am Beginn der
Strecke, jeweils innerhalb und auRerhalb des Streckenverschlusses und einer am Ende der
Strecke. Abb. 3.2 zeigt die Position der Aufpunkte im Modell und Tab. 3.3 deren Bezeich-
nungen. In den meisten Ergebnissen zeigt sich, dass die berechneten Zeitverlaufe fur den
Druck an den Aufpunkten Q1, Q3 und Q5 nahezu identisch sind. Weiterhin zeigen die Auf-
punkte am Streckenverschluss innen und am Ende der Richtstrecke sehr ahnliche Werte.
Aus diesem Grund werden nicht immer die Daten aller Aufpunkte in den Abbildungen darge-
stellt. Im Rechenfall A1 wird der zeitliche Verlauf des Gasflusses aus dem Endlager in einem
Abstand von ca. 50 m bestimmt (Pfeil in Abb. 3.2).
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Abb. 3.2: Aufpunkte im Modell zur Darstellung von Rechenergebnissen

Tab. 3.3: Aufpunkte im Modell zur Darstellung von Rechenergebnissen

;%%?S:g'?r::]' Eﬁ:sr:ifr?g”[]n):]- Segmentart Bezeichnung
0 50 | Schacht Schacht
38 0 | Strecke Streckenverschluss aul3en
94 0 | Strecke Streckenverschluss innen
507 0 | Strecke Querschlag 1 (QS1)
1305 0 | Strecke Querschlag 3 (QS3)
2103 0 | Strecke Querschlag 5 (QS5)
2502 0 | Strecke Richtstrecke Ende
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Abb. 3.3: Vergleich der zeitlichen Druckentwicklungen in den Rechenfallen Al (durchgezogene Linie) und A2
(gestrichelte Linie) mit der Annahme von Wasserstoff bzw. Luft als transportiertem Gas
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Abb. 3.4: Zeitliche Entwicklung des Drucks, der Gasséattigung und des Gasflusses im Schacht in 50 m Abstand
zur Endlagerteufe fiir den Rechenfall Al
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Abb. 3.3 zeigt den zeitlichen Verlauf der Druckentwicklung fur den Basisrechenfall A2 mit
Luft als transportiertem Gas und den Vergleichsrechenfall A1 mit Wasserstoff als transpor-
tiertem Gas. Zum Vergleich sind der hydrostatische und der lithostatische Druck von
8,3 MPa bzw. 17,3 MPa in der Endlagerteufe von 770 m mit eingezeichnet. Diese ergeben
sich bei einer mittleren Dichte von 1 095 kg/m? fiir die Lésung, bzw. 2 300 kg/m? firr das Ge-
stein. In beiden Rechenfallen wird der lokale hydrostatische Druck in allen Aufpunkten der
Richtstrecke tberschritten, der lithostatische Druck wird jedoch nicht erreicht. Fir den ge-
wahlten Parametersatz der Rechenfélle A1 und A2 kann somit das Ziel erreicht werden, dass
die gesamten produzierten Gase ausschlieR3lich Gber den Gastransport in den Strecken und
Schachten abtransportiert werden kénnen, ohne dass signifikante Mengen von Gasen in
gasférmigem Zustand in das Wirtsgestein eindringen. Dabei ist allerdings zu beachten, dass
der lithostatische Druck nur als erste Naherung flr den ungestérten vertikalen Spannungs-
zustand verwendet werden kann, da es eher unwahrscheinlich ist, dass ein isotroper
Spannungszustand vorliegt. Vielmehr ist davon auszugehen, dass im Horizontalen geringere
Spannungen vorliegen.

Zwei deutliche Unterschiede sind zwischen den beiden Rechenféllen auf Grund der betrach-
teten Gasart zu beobachten. Diese sind zum einen ein friherer Anstieg der Kurven und zum
anderen hohere erreichte Dricke im Fall der Betrachtung von Wasserstoff als Gas. Dies ist
vermutlich Uberwiegend auf die héhere Beweglichkeit (geringere Viskositat, hdhere Diffusivi-
tat) und die geringere Ldslichkeit von Wasserstoff gegeniber Luft zurtickzuftihren.

In Abb. 3.4 ist fir den Rechenfall Al die zeitliche Entwicklung des Gasflusses von Wasser-
stoff im Schacht in einem Abstand von 50 m vom Grubengebdude aufgetragen. Bis etwa
8 000 Jahre ist ein geringer Gasfluss aufgrund des Zustroms von Ldsungen durch den
Schacht in das Endlager hinein gerichtet (in der Abbildung nicht dargestellt). Ab etwa 30 000
Jahren beginnt dann der Ausstrom von Gasen aus dem Endlager und damit erst deutlich
nach dem Ende der Gasproduktion nach 8 000 Jahren. Die maximale Ausstromrate im mo-
dellierten Zeitraum betragt etwa 0,83 kg/a nach 320 000 Jahren und liegt damit anderthalb
GroRRenordnungen unter der geringsten Gasbildungsrate aus allen funf betrachteten Einlage-
rungsfeldern.

Wie bereits bemerkt, kann mit dem verwendeten Modell nicht der Zufluss von Lésungen aus
dem Wirtsgestein betrachtet werden. In dem Rechenfall A2 wird der lokale hydrostatische
Druck in der Richtstrecke nach etwa 400 bis 500 Jahren tberschritten. Ab diesem Zeitpunkt
flieRt keine weitere Losung mehr in die Richtstrecke zu. Die Abschatzungen zur Wiederauf-
sattigung in Kapitel 1 legen nahe, dass bis zu diesem Zeitpunkt unter Umstanden eine
hohere Sattigung im Versatz als die angenommenen 60% erreicht werden kdnnen. Aus die-
sem Grund wird in den Rechenfdllen A3 und A4 als Variante eine hohere Sattigung im
Versatz von 90%, bzw. 95% angenommen.

Den zeitlichen Verlauf der Druckentwicklung in den Rechenfallen A3 und A4 zeigt die Abb.
3.5. Diese beiden Rechenfélle zeigen, dass mit einer h6heren Sattigung im Versatz zum ei-
nen der Druck in der Richtstrecke frilher ansteigt und zum anderen auch der maximal
erreichte Druck steigt. Dies ist darauf zuriickzufihren, dass die gleiche produzierte Gasmen-
ge jeweils in einem kleineren Porenvolumen komprimiert werden muss. Dieser Effekt wird
nicht durch einen hoheren Gasfluss aus der Strecke hinaus kompensiert. Dadurch wird in
beiden Simulationen der lokale lithostatische Druck in der Endlagerteufe Uberschritten.

In den beiden Rechenfdllen A5 und A6 wird der Einfluss der Versatz- und Streckenver-
schlusspermeabilitdt auf die Druckentwicklung untersucht. Dabei wird auch Uberprift, ob
durch eine Erhéhung der Permeabilitat im Versatz und dem Verschluss die hohen Werte flr
den Druck bei einer hohen Lésungssattigung im Versatz durch einen héheren Gasfluss kom-
pensiert werden kénnen.
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Abb. 3.5: Zeitliche Druckentwicklung in den Rechenfallen A3 (oben) und A4 (unten) mit einer Sattigung im
Versatz von 90%, bzw. 95%
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Fur eine initiale Sattigung im Versatz von 95% wird in den Rechenféllen A5 und A6 die Per-
meabilitdt im Versatz und im Streckenverschluss variiert. Im Rechenfall A5 wird im Versatz
eine Permeabilitat von 10 m? und im Streckenverschluss von 10" m? angenommen. Der
Wert im Streckenversatz ist damit eine GroRRenordnung und jener im Streckenverschluss
sogar zwei GrolRenordnungen grofl3er als im Basisrechenfall oder im Rechenfall A4. Im Re-
chenfall A6 wird im Versatz eine Permeabilitat von 10" m? und im Streckenverschluss von
10*® m? angenommen. Der Wert im Streckenversatz ist damit eine GréRenordnung niedriger
und jener im Streckenverschluss gleich dem Wert im Basisrechenfall oder im Rechenfall A4.
Die zeitliche Entwicklung des Drucks als Ergebnis der Rechenfélle A5 und A6 zeigt Abb. 3.6.

Durch die VergroRerung der Permeabilitat im Rechenfall A5 kommt es zu einem schnelleren
Transport der Gase entlang der Strecke. Aus diesem Grund steigt der Druck am Beginn und
Ende der Richtstrecke und auch aufRerhalb des Streckenverschlusses schneller an. Der ma-
ximal erreichte Druck in der direkten Umgebung der Quellen der Gasproduktion wird jedoch
durch den schnelleren Gastransport nur unwesentlich beeinflusst. Allerdings wird der Druck
schneller wieder mit der Zeit abgebaut. Eine Erhéhung der Permeabilitat in der Strecke (z. B.
durch die Zumischung von Sand in den Versatz) scheint daher nach diesem Ergebnis keine
wirkungsvolle Option, den Gasdruck im Endlager wesentlich zu reduzieren. Ein prinzipiell
ahnliches Verhalten zeigt sich im Rechenfall A6, in welchem die Permeabilitdt im Versatz
verringert wurde. In diesem Fall wird der Gastransport entlang der Strecke verzégert und der
erreichte Druck langsamer wieder abgebaut. Der maximal erreichte Druck in der Umgebung
der Quellen der Gasproduktion unterscheidet sich aber wiederum nicht wesentlich von der
entsprechenden Vergleichsrechnung A4.

In vier weiteren Rechenfallen wird der Einfluss einer Variation der Gasproduktion auf die
Druckentwicklung untersucht. Dabei wird zum einen in den Rechenfallen A7 und A8 die
Gasproduktionsrate variiert. Dazu wird im Rechenfall A7 die Verwendung von langsamer
korrodierendem Feinkornbaustahl fur den Auf3en- und Innenliner angenommen. Im Rechen-
fall A8 wird die Verwendung von Pollux-3-Behaltern in der Streckenlagerung angenommen,
die auf Grund ihrer kleineren Oberflache gegenlber den Linern im Bohrlochkonzept eine
langsamere Korrosion bewirken (siehe auch Kapitel 2). In beiden Féallen fuhrt die langsamere
Gasproduktionsrate zwar zu einem langsameren Druckaufbau in der Richtstrecke, der ma-
ximal erreichte Druck wird aber nicht wesentlich beeinflusst. In den Rechenféllen A9 und A10
wird zum anderen die maximal produzierte Gasmenge variiert. Dazu wird im Rechenfall A9
fur den Aul3enliner ein nicht gasproduzierendes Material angenommen. Gleiches gilt im Re-
chenfall A10 fir den Au3en- und den Innenliner. Der Beginn der Korrosion der Riickholbaren
Kokille wird im Rechenfall A10 gleichwohl bei 500 Jahren angenommen. Eine Reduzierung
der produzierten Gasmenge zeigt eine deutliche Reduzierung des maximal erreichten Gas-
drucks. Im Rechenfall A10 mit der Annahme von nicht korrodierendem Material fir den
Aul3en- und Innenliner wird gerade nur noch der lokale hydrostatische Druck in der
Richtstrecke erreicht.
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Abb. 3.6: Zeitliche Druckentwicklung in den Rechenféllen A5 (oben) und A6 (unten) mit jeweils einer Sattigung
im Versatz von 95% bei einer Variation der Permeabilitdt im Versatz und Verschluss
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Abb. 3.7: Zeitliche Druckentwicklung in den Rechenféllen A7 (oben) und A8 (unten) mit jeweils einer Sattigung
im Versatz von 95% und einer Variation der Gasproduktionsrate durch die Annahme der Verwendung
von Feinkornbaustahl fiir den Auf3en- und Innenliner (oben), bzw. von Pollux-3-Behéltern (unten)
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Abb. 3.8: Zeitliche Druckentwicklung in den Rechenféllen A9 (oben) und A10 (unten) mit jeweils einer Séattigung
im Versatz von 95% und einer Variation der produzierten Gasmenge durch die Annahme von nicht
gasproduzierenden Materialien fur den Auf3enliner (oben), bzw. den AufRen- und Innenliner (unten)
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3.2 Modell B: 1D-Modell mit Berlicksichtigung des Streckenausbaus und der Auf-
lockerungszone

Durch die Auffahrung der Grubenrdume wird um die Strecken ein gestérter Gebirgsbereich,
die sogenannte Auflockerungszone (ALZ) erzeugt, der eine hohere Permeabilitéat als das
Wirtsgestein aufweist. Weiterhin ist die Strecke, au3er im Bereich des Streckenverschlusses,
mit einem Streckenausbau versehen. Beide Bereiche kénnen einen bevorzugten Transport-
weg fur die Gase darstellen. Um den Einfluss dieser bevorzugten Wegsamkeit zu
untersuchen wird das Modell so modifiziert, dass der Streckenausbau und die Auflocke-
rungszone bertcksichtigt werden kénnen. Dazu werden die Segmente in der unteren Halfte
der Richtstrecke im Volumen so angepasst, dass sie den gesamten Streckenquerschnitt re-
prasentieren, wahrend die Segmente in der oberen Hélfte der Richtstrecke im Volumen so
angepasst werden, dass sie den Streckenausbau und die ALZ reprasentieren. Dementspre-
chend werden auch die Transportparameter in der Strecke und in dem Streckenausbau/ALZ
unterschiedlich gewahlt. Ein Schema des modifizierten Modells B ist in Abb. 3.9 dargestellt.

- Streckenausbau und EDZ / im
************************************************************************** 7m

Strecken- ! ! | | i i
verschluss : } : : : : Versetzte Strecke
| | | | | | |

Abb. 3.9: Schematische Darstellung des TOUGH2-Modells B mit Beriicksichtigung der Auflockerungszone (nicht
malstabsgetreu)

Tab. 3.4: Uberblick iiber die im Folgenden dargestellten Rechenfalle fir Modell B

Rechenfall | Beschreibung, Variierte Parameter

Permeabilitat Versatz 10" m®, Abdichtung 10> m?, Streckenausbau und ALZ 10™ m”
Porenvolumen im Streckenausbau und der ALZ 1/7 des Porenvolumens in der Strecke
Permeabilitat Versatz 10" m?, Abdichtung 10™° m?, Streckenausbau und ALZ 10™ m*
Im Bereich der Abdichtung:

B2 Porenvolumen im Streckenausbau und der ALZ 1/7 des Porenvolumens in der Strecke
In der sonstigen Strecke:

Porenvolumen im Streckenausbau und der ALZ 1/2 des Porenvolumens in der Strecke

B1
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Abb. 3.10: Zeitliche Druckentwicklung im Rechenfall B1 mit Beriicksichtigung des Streckenausbaus und der ALZ

Im Rechenfall B1 werden im Versatz eine Permeabilitat von 10*" m? in der Abdichtung
10" m? und fiir den Streckenausbau und die ALZ 10™ m? angenommen. Die Ausdehnung
der ALZ wird so gewahlt, dass das Porenvolumen im Streckenausbau und der ALZ einem
Siebtel des Porenvolumens in der Strecke entspricht. Die Anfangssattigung entspricht Uberall
95%. Damit ist der Rechenfall bis auf die Berlicksichtigung des Streckenausbaus und der
ALZ direkt vergleichbar mit dem Rechenfall A4.

Das Ergebnis des Rechenfalls B1 zeigt Abb. 3.10 als zeitliche Druckentwicklung. Die ALZ
bewirkt einen schnelleren Gastransport entlang der Strecke und insbesondere auch am
Streckenverschluss vorbei. Es ist praktisch keine Verzdgerung im Anstieg der Kurven fir den
Aufpunkt innerhalb und aul3erhalb des Streckenverschlusses zu erkennen. Der schnellere
Gastransport fuihrt allerdings nicht zu einer deutlichen Verringerung des maximalen erreich-
ten Gasdrucks in der Richtstrecke. Insofern sind die Ergebnisse fir die Beriicksichtigung der
ALZ vergleichbar mit jenen der Bertcksichtigung einer erh6hten integralen Permeabilitat in
der Strecke und im Streckenverschluss, wie sie im Rechenfall A5 betrachtet wurde.

In einem weiteren Rechenfall B2 wird ein gréReres Porenvolumen im Streckenausbau und
der ALZ betrachtet. Das Ergebnis dieses Rechenfalls unterscheidet sich nur geringfiigig von
dem von Rechenfall B1. Dies ist vor allem darauf zurtickzufiihren, dass fur den Bereich des
Streckenverschlusses das Porenvolumen gegeniiber dem Rechenfall B1 unverandert gelas-
sen wurde, da in diesem Bereich der Streckenausbau entfernt und die ALZ so weit wie
madglich beraubt wird. Das zuséatzliche Porenvolumen bzw. der héhere Gastransport im Be-
reich der sonstigen Strecke haben aber keine Auswirkung.
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3.3 Modell C: 2D-Modell

Obwohl in der Einleitung zu diesem Kapitel festgestellt wurde, dass eine Modellierung des
Gastransports im Wirtsgestein nach dem Modell von van-Genuchten nur bedingt realistisch
ist, werden in diesem Unterkapitel Rechenfélle mit einem um das Wirtsgestein erweiterte
Modell zum Vergleich vorgestellt. Dazu wurde das Modell A so erweitert, dass auch das
Wirtsgestein Uber der Strecke mit dem gleichen regelmaRigen Gitter diskretisiert wurde. Das
Modell ist in Abb. 3.11 dargestellt. Es besteht insgesamt aus 51 551 Elementen, von denen
wie im Modell A 571 Elemente die Richtstrecke und den Schacht darstellen.
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Abb. 3.11: Schematische Darstellung des TOUGH2-Modells C (nicht mal3stabsgetreu)

Die Parameter fir die Strecken- und Schachtelemente, den Zweiphasenfluss sowie flur die
Gasproduktion wurden weitgehend wie im Rechenfall A2 gewahlt. Die Sattigung im Schacht
und der Richtstrecke betragt zu Beginn 60 %. Das Wirtsgestein ist vollstandig gesattigt. Die
Permeabilitat betragt im Versatz 10™ m? und im Streckenverschluss und dem Wirtsgestein
jeweils 10" m®. Der Gaseindringdruck im Wirtsgestein wurde zu 5 MPa festgelegt. Zur Be-
stimmung der initialen Druckverteilung im Wirtsgestein wurde zuerst eine Rechnung fur das
Gesamtmodell ohne Gasproduktion bis zum Erreichen des steady-state durchgefiihrt und
die Druckverteilung im steady-state dann im Bereich des Wirtsgesteins als Anfangsbedin-
gung der Druckverteilung festgelegt. Fur den Druck in der Richtstrecke und im Schacht
wurde fur die Rechnung mit Gasproduktion als Anfangsbedingung hingegen Atmosphéaren-
druck angenommen.

Abb. 3.12 zeigt die Verteilung des Fluiddrucks im Modellgebiet zu Beginn der Rechnung und
nach 10 000 Jahren. Abb. 3.13 zeigt zusétzlich fur die unteren 30 m des Modellgebiets die
Losungssattigung und den Fluiddruck zum Zeitpunkt des Beginns der Rechnung und jeweils
nach 10 000 und 50 000 Jahren.

Es zeigt sich, dass die Gasbewegung in der Rechnung mit Beriicksichtigung des Wirtsge-
steins in das Wirtsgestein erfolgt und nicht entlang der Strecke. Zwischen den einzelnen
Gasquellen bilden sich (siehe Darstellung fr 10 000 Jahre) Bereiche aus, in denen die L6-
sungssattigung in der Strecke gegeniber dem Anfangszustand zunimmt und Werte nahe der
vollstéandigen Sattigung erreicht. Demgegenuber wird das Wirtsgestein in der Nahe der Gas-
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qguellen im konturnahen Bereich entsattigt. Die Ursache fur diesen Effekt ist zum einen die
Tendenz der Gase eher nach oben aufzusteigen, als in horizontaler Richtung transportiert zu
werden und zum anderen die Tatsache, dass im Modell von van-Genuchten trotz des hohen
Gaseindringdrucks ein Anteil von Gasen bereits unterhalb des Gaseindringdrucks in das
Wirtsgestein eindringen kann.

Diese beiden in der Simulation beobachteten Effekte werden von den Autoren auf das ein-
gesetzte Modell zurtickgefuihrt und in dieser Form als nicht realistisch erachtet. Aus diesem
Grund werden die Rechnungen mit dem 2D-Modell nicht in der zusammenfassenden Bewer-
tung des folgenden Abschnitts beriicksichtigt.

Weiterentwickelte Versionen des Codes TOUGH2 verwenden z. B. eine druckabhangige
Permeabilitat oder beriicksichtigen den Transport auf einzelnen Transportkandlen, um den
Effekt der Porenweitung beim Eindringen der Gase und dem Gastransport in Tongestein
abzubilden (z. B. Navarro 2013). Mit beiden Ansatzen ist es gelungen in-situ Experimente
zur Gasinjektion adaquat zu modellieren. Es erscheint derzeit jedoch zumindest fraglich, ob
mit diesen Modellen derzeit belastbare langfristige Prognosen zum Gastransport erstellt
werden kbénnen.
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Abb. 3.12: Verteilung des Fluiddrucks in Pascal fiir 0 (oben) und 10 000 Jahre (unten) fir das gesamte
Modellgebiet des 2D-Modells
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34 Zusammenfassende Bewertung

In einer Reihe von Simulationsrechnungen wurde die zeitliche Druckentwicklung im Endlager
fur das Endlagerstandortmodell NORD untersucht. In praktisch allen Rechnungen wurde fiir
den maximalen Gasdruck der Wert fur den lokalen hydrostatischen Druck tGberschritten. So-
mit ist in diesen Fallen mit einer wesentlichen Beeinflussung der Wiederaufsattigung des
Grubengebaudes zu rechnen. In einigen der untersuchten Rechenfélle wurde zusatzlich der
lokale lithostatische Druck in der Endlagerteufe Uberschritten. Spatestens beim Erreichen
dieses Drucks ist mit einer negativen Beeinflussung des Wirtsgesteins zu rechnen.

Die in den vorangegangenen Kapiteln prasentierten Rechnungen zur Druckentwicklung und
zum Gastransport im Grubengeb&ude am Endlagerstandortmodell NORD weisen auf Grund
ihres generischen Charakters, des hohen Abstraktionsgrades, verschiedener modelltechni-
scher Vereinfachungen (wie z. B. der Betrachtung von Luft als transportiertem Gas) und der
Ungewissheit der verwendeten Parameter (z. B. Zweiphasenparameter und Gasbildungsra-
te) hohe Ungewissheiten beziiglich der zeitlichen Entwicklung des absoluten Drucks auf und
sollten daher nicht ohne weiteres zu Aussagen bezilglich einer Beeinflussung der Integritat
des Wirtsgesteins herangezogen werden. Auf Grund der Anzahl der durchgefiihrten Parame-
tervariationen lassen sich aber sehr wohl qualitative, orientierende Aussagen Uber den
Einfluss verschiedener Parameter auf die zeitliche Druckentwicklung geben. Demnach wird
der Einfluss auf die zeitliche Druckentwicklung von folgenden Parametern wie folgt einge-
schatzt:

e Ungesattigtes Porenvolumen im Versatz: Das zur Verfigung stehende, nicht ge-
sattigte Volumen in der Strecke hat einen grof3en Einfluss sowohl auf die zeitliche
Entwicklung, als auch auf den maximal erreichten Druck. Je geringer das ungesattig-
te Volumen, desto schneller steigt der Druck und desto héhere maximale Werte
werden erreicht.

Bei den hier prasentierten Rechenféllen ist es nicht ausreichend, dass ein ausrei-
chendes gesattigtes Porenvolumen zur Verfligung steht, da die Lésung nicht effektiv
genug durch das gebildete Gas aus dem Porenraum verdréangt werden kann. Dieser
Effekt ist jedoch in Modellierungen mit Berticksichtigung des Wirtsgesteins zu besta-
tigen, da unter Umstdnden eine Verdrdngung der LOsung in das Wirtsgestein auf
Grund der groBeren Querschnittsflache der Stromung effektiver sein kénnte als jene
entlang der Strecken.

Sollte sich dieser Effekt bestatigen, dann ist dieser Aspekt bei der prinzipiell mogli-
chen Planung von Gasspeicherraumen in der Nahe der Gasquellen zu bedenken.
Potenzielle Gasspeicherrdume mussten geniigend grol3 sein, dass sie wahrend der
Gasproduktionsphase nicht vollstdndig durch aus dem Wirtsgestein zutretende L6-
sungen aufgesattigt werden kénnen.

e Permeabilitat der Versatzmaterialien: Die Permeabilitédt der Versatzmaterialien hat
vor allem einen Einfluss auf den zeitlichen Verlauf der Druckentwicklung in den Be-
reichen, die weiter entfernt vom Ort der Gasproduktion liegen. Je geringer die
Permeabilitat, desto spater steigt dort der Druck. Der Einfluss der Permeabilitat der
Versatzmaterialien auf den maximal auftretenden Druck ist in den durchgefiihrten
Rechenfallen nicht sehr markant. Insbesondere in der Umgebung der Gasquellen
lasst sich der maximal auftretende Druck nicht wesentlich durch eine Erhéhung der
Versatzpermeabilitat mindern.

e Streckenausbau und Auflockerungszone: Der Einfluss des Streckenausbaus und
der Auflockerungszone entspricht weitestgehend dem einer erhdhten Versatzperme-
abilitdt. Der Transport der Gase entlang der Strecke wird deutlich beschleunigt,
wahrend der maximal auftretende Druck nicht wesentlich beeinflusst wird.
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e Gasproduktionsrate: Eine Verringerung der Gasproduktionsrate verzégert signifi-
kant den zeitlichen Anstieg des Drucks. Wie bei der Variation der Permeabilitat ist
dabei jedoch der Einfluss auf den maximal auftretenden Druck weniger ausgepragt.

o Produzierte Gasmenge: Die Verringerung der produzierten Gasmenge wirkt sich im
Prinzip ahnlich wie eine VergroRerung des verfligbaren ungeséttigten Porenvolumens
im Versatz aus. Durch eine Verringerung der produzierten Gasmenge wird sowohl
der Druckanstieg verzdgert, als auch der maximal auftretende Druck signifikant ver-
ringert.

Aus den durchgefiihrten Rechenféllen lasst sich folgern, dass fur den Fall, dass eine Opti-
mierung des Endlagerkonzepts zur Verringerung der maximal erreichten Gasdricke
durchgefuhrt werden soll, entweder eine VergroRerung des ungesattigten Porenvolumens
(Gasspeicherraume), oder eine Verringerung der produzierten Gasmenge durch den Einsatz
nicht gasbildender Stoffe die effektivsten Optimierungsmaoglichkeiten darstellen. Bei der Ver-
groRerung des ungesattigten Porenvolumens ist jedoch zu bedenken, dass dieser Parameter
wesentlich vom Wiederaufsattigungsprozess abhangt und somit nicht zeit- und prozessun-
abhangig beeinflusst werden kann.
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4 3D-Modellierungen zum gekoppelten Losungs- und Gastransport im Endlager
(Victoria Burlaka)

Wie auch in den vorherigen Kapiteln werden fir die Berechnungen die TOUGH2-Module
(Pruess et al. 1999) EOS5 und EOS3 (EOS = Equation of state) verwendet, die die Stro-
mung von Wasser und Wasserstoff (EOS5) und Luft (EOS3) simulieren. Im EOS5 ist
Wasserstoff die einzige gasformige Komponente, die auch die Luft ersetzt. Das EOS5-Modul
wurde entwickelt, um Grundwassersysteme zu untersuchen, in denen Wasserstoff freige-
setzt wird, wie es bei der Korrosion von Metallbehéltern in einem Tonstein-Endlager der Fall
ist. Wasserstoff ist der Hauptbestandteil des Gases, der bei der Korrosion von Metallbehal-
tern entsteht. Im EOS3-Modul wurde Wasserstoff Gasbildungsrate umgerechnet in die
molaquivalenten Luftmasseninjektionsraten.

Die meisten Modellierungen wurden fur das Endlagerstandortmodell NORD im Bereich der
Einlagerungsfelder fir ausgediente Brennelemente durchgefihrt. In dem Bereich besteht das
Grubengebaude aus 32 Einlagerungsfeldern mit 9 Einlagerungsstrecken in jedem Feld, wo-
bei sich in einer Strecke 12-13 Bohrldchern befinden (Lommerzheim & Jobmann 2015). Die

Einlagerungsstrecken sind miteinander tber

«---- BohrlochGberfahrungsstrecke ----»

Widerlager
(Bohrlochkeller)

Querschlage verbunden. In jedem Bohrloch
befinden sich drei Komponenten, die zur
Gasbildung beitragen. Es sind dies drei Ab-

fallbehélter sowie ein Aufenliner und ein
Innenliner aus Guss-Stahl (Abb. 4.1). Die
Einlagerungsfelder sind uber die Richtstre-
cken verbunden. AuRerdem besitzt das
Grubengebdudemodell zwei Schachte und
einen Infrastrukturbereich in der Néhe der
Schéachte.

Aulenliner

Innenliner

Wirtsgestein

Zum Vergleich wurde auch eine Modellierung
fur das Standortmodell SUD mit dem Konzept
Sand der horizontalen Streckenlagerung (Jobmann
& Lommerzheim 2015) durchgefiihrt um zu-
nachst prinzipielle Unterschiede
herauszustellen. Gemafl dem Einlagerungs-
konzept sind 17 Behdlter in jeder Strecke
eingelagert. Ansonsten ist das Grubengebau-
de analog aufgebaut.

19

Abb. 4.1: Konzept fiir die vertikale Bohrlochlagerung im
Standortmodell NORD (Lommerzheim & Jobmann
2015)

Es wurden 3D-Modellrechnungen durchgefihrt, um abzuschéatzen, mit welchem Druckaufbau
in der Strecke und am Schachtverschluss zu rechnen ist. Die Gasbildungsraten wurden ge-
maf den Abschéatzungen in Kapitel 2 angenommen. Mit den Modellierungen sollten u. a.
folgende Fragen beantwortet werden:

1. Wann werden die Strecken vollstandig wassergesattigt sein mit und ohne Gasbil-
dung?
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2. Hat die teil-entsattigte Kontur der Strecke (vornehmlich die ALZ) eine signifikante
Auswirkung auf die Dauer der Aufsattigung der Strecke?

3. Wie sind der Druckaufbau und die Dauer der Aufsattigung am unteren Ende des
Schachtverschlusses mit und ohne Nutzung des Infrastrukturbereiches als Gasspei-
cher?

Die Berechnungen wurden unter isothermen Bedingungen (25°C) durchgefuhrt. Der hydro-
statische Druck wurde mit 8,2 MPa und der lithostatische Druck mit 20 MPa angenommen.

4.1 Modellierung einer Einlagerungsstrecke
41.1  Standortmodell NORD

Um zunachst das Systemverstandnis zu verbessern, wurde als erstes ein einfaches Modell
mit nur einer Einlagerungsstrecke und mit 12 Bohrléchern und einem sich anschlie3enden
Querschlag modelliert. Am Ende des Querschlags wurde ein Dichtelement im Modell plat-
ziert, das einen einfachen Streckenverschluss reprasentiert (Lommerzheim & Jobmann
2015).

Die Einlagerungsbohrlécher haben einen Durchmesser von 1,5 m und eine Lange von 28 m.
Die Einlagerungsstrecke hat eine Lange von 390 m und einen Querschnitt von 20 m2. Hierbei
handelt es sich um eine vereinfachte Annahme, um auch das im folgenden Unterkapitel be-
schriebene Modell SUD mit der gleichen Geometrie berechnen zu konnen. Damit ergibt sich
ein Streckenvolumen von 7800 m3. Der Querschlag hat ebenfalls eine Lange von 390 m aber
einen Querschnitt von 40 m2. Dieser Querschnitt wurde als quadratisch angenommen mit
einer Kantenlange von 6,32 m. Aus den genannten MalRen ergeben sich aufgerundet folgen-
de Abmessungen des Modells (vgl. Abb. 4.2a,b): x= 1260 m,y = 584 m, z=500m
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Abb. 4.2(a): Modellgebiet (Standortmodel NORD), Schnitt in der x-z-Ebene, nicht maRstabsgerecht
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Abb. 4.2 (b): Modellgebiet (Standortmodel NORD), Schnitt in x-y-Ebene, nicht maRstabsgerecht

Das Modellgebiet wurde durch insgesamt 71 280 Modellzonen (Elementen) diskretisiert
(Abb. 4.3). In der Nahe der Strecken und der Bohrléchern wurde das Modellgebiet verfeinert
diskretisiert, um vor allem den hydraulische Kontakt mit dem Wirtsgestein genauer zu erfas-
sen.

Abb. 4.3: TOUGH2-Modellnetz mit feiner Diskretisierung im Strecken- (griin) und Bohrlochbereich
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4.1.2 Standortmodell SUD

Im Standortmodell SUD ist fiir ausgediente Brennelemente die horizontale Streckenlagerung
von Pollux-3 Behéltern vorgesehen. Im Modell fungieren der Einfachheit halber nur sechs
Zonen innerhalb der Einlagerungsstrecke als Quellen fir die Gasbildung. Ein Schnitt des
Modellgebietes in der x-z-Ebene ist in Abb. 4.4 gezeigt. Die Geometrien der Einlagerungs-
strecke und des Querschlags entsprechen denen im Modell NORD. Die Gasbildungsrate, die
in Summe der von 17 Behaltern entspricht, die fir die Einlagerung in einer Strecke vorgese-
hen sind, wird auf die sechs Zonen gleichmaRig verteilt.
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Abb. 4.4: Modellgebiet (Standortmodel SUD): Schnitt in der x-z-Ebene

4.1.3 Anfangsbedingungen

Das Wirtsgestein bzw. die Tongesteinselemente sind am Anfang voll wassergesattigt. Aus
numerischen Grinden wurde ein Gasanteil von 0,0001 im wassergefiillten Porenraum ange-
nommen. Der hydrostatische Druck wird gemal der Uberlagernden Wasserséaule berechnet.
Demzufolge herrscht an der Modellunterkante ein hydraulischer Druck von 10,47 MPa und
an der Modelloberkante ein Druck von 5,33 MPa. Die Modellzonen der Einlagerungsstrecke,
der Bohrlécher (Modell NORD) und des Querschlags werden zu Beginn mit Atmosphéaren-
druck (0,1 MPa) belegt (Abb. 4.5). Als Ausnahme wurde fir einen Rechenfall in der ALZ bzw.
der konturnahen entséttigten Zone eine Anfangswassersattigung von 50% angenommen. Mit
diesem Fall sollte der Einfluss der Entsattigung abgeschéatzt werden (Abb. 4.6). Die Elemen-
te der Strecken und der Bohrléchern sind Uberwiegend gasgesattigt (20%
Anfangswassersattigung).
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Pressure
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1.01e405

Abb. 4.5: Anfangsbedingung fir das Standortmodell NORD: hydraulischer Druck im Vertikalschnitt. In den
Strecken und in den Bohrléchern herrscht Atmosphéarendruck

_ - Gassattigung

0.00001 0.3333 0.667 1.00

Abb. 4.6: Anfangsbedingung zur Gassattigung fur den Rechenfall mit einer 50%igen Wassersattigung des
konturnahen Bereiches

4.1.4 Randbedingungen

Alle Randelemente oben und unten sind auf den Anfangsdruck fixiert (vgl. rote Elemente in
Abb. 4.7). In diese Elemente kdnnen entsprechend dem hydraulischen Gradienten Fluide zu-
oder abflieRen (Dirichlet-Randbedingungen).
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Abb. 4.7: Modellrandbedingung: rote Zonen: hydraulischer Druck unveranderlich, graue Zonen: Neumann-
Randbedingung mit Fluss = 0 (kein Fluidaustausch mit der Umgebung)

In die Quellzonen der Einlagerungsbohrlocher im Standortmodell NORD bzw. der Einlage-
rungsstrecke im Standortmodell SUD wurden die in Kapitel 2 abgeschatzten
Gasbildungsraten vorgegeben. Zur Veranschaulichung sind sie in Abbildung 8 dargestellt
(die Rate wird fur ein Bohrloch im Modell Nord und fir einen Behéalter im Modell Std prasen-
tiert).
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Abb. 4.8: Gasbildungsrate pro Einlagerungsbohrloch mit drei Behaltern (Standortmodell NORD) und pro einen
Behalter (Standortmodell SUD). Siehe auch Abb. 2.1.
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4.2 Modellierung der Einlagerungsfelder
4.2.1 Modellgeometrie Standortmodell NORD

Um das ganze Grubengebaude mit 3500 Einlagerungsbohrléchern im Modell zu erfassen,
wurde ein vereinfachtes Modell mit einer Strecke, die mit dem Infrastrukturbereich und mit
dem Schacht direkt verbunden ist, erstellt. Die 16 Elemente unterhalb der Strecke fassen die
Einlagerungslagerfelder zusammen. Das Volumen aller Strecken in den 32 Einlagerungsfel-
dern wurde unter Verwendung eines Volumenfaktors von 115,34 auf 16 Modellzonen
gleichmafRig verteilt. Unterhalb dieser Einlagerungsfelder sind weitere 16 Modellzonen plat-
Ziert, die als Gasquellen mit der Gasbildungsrate von 3500 Einlagerungshohrléchern
fungieren. Das Volumen der 3500 Einlagerungsbohrlécher wurde auf die 16 Modellzonen
gleichmafig verteilt unter Verwendung eines Volumenfaktors von 5,94. Die Summe der
Gasbildungsraten der 3500 Einlagerungsbohrungen wurde ebenfalls gleichmaRig auf die 16
Modellzonen verteilt. Fir den Infrastrukturbereich wurde gemaR Lommerzheim & Jobmann
(2015) ein Volumen von 230 000 m® angenommen. Das Modellgebiet inklusive der Abmes-
sungen ist in Abb. 4.9a und 4.9b gezeigt.

Das Modellgebiet wurde durch 127 530 Elemente diskretisiert. In Schacht- und Streckenna-
he wurde das Modellgebiet verfeinert diskretisiert (Abb. 4.10).
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Strecke (Querschnitt 40 m?) 2160 m

x-Richtung 2818 m

Abb. 4.9 (a): Modellgebiet (x-z-Ebene) mit Illustration der Elemente, die die Einlagerungsfelder représentieren,
nicht maRRstabsgerecht
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Abb. 4.9 (b): Modellgebiet (x-y-Ebene), nicht mal3stabsgerecht

Abb. 4.10: TOUGH2-Modellnetz mit verfeineter Diskretisierung in Strecken- und Schachtnéhe.
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4.2.2 Anfangsbedingungen

Die Anfangsbedingungen werden analog zu Kapitel 4.1.3 festgesetzt. Die Elemente der Ein-
lagerungsstrecke, der Bohrlochern und des Querschlag werden zu Beginn mit
Atmosphéarendruck (0,1 MPa) belegt (Abb. 4.11).

Abb. 4.11: Anfangsbedingung: hydraulischer Druck im Vertikalschnitt, in allen Hohlrdumen herrscht
Atmospharendruck

4.2.3 Randbedingungen

Alle Randelemente sind unten und oben auf den Anfangsdruck fixiert (vgl. rote Elemente in
Abb. 4.12). In diese Elemente kdnnen entsprechend dem hydraulischen Gradienten Fluide
zu- oder abflieRen (Dirichlet-Randbedingungen). Die Ausnahme sind die Elemente am obe-
ren Modellrand, die sich in Schachtnahe befinden, im Umkreis von ca. 100 m (vgl. grauer
Bereich an der Modelloberkante in Abb. 4.12). Diese Elemente sind mit keiner Randbedin-
gung belegt, was einer Neumann-Randbedingung mit einem Fluss von Null gleichkommt.
Dies geschieht aus modelltechnischen Griinden, um den Wiederaufsattigungsprozess in der
Schachtumgebung besser berechnen zu kénnen.
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(2818.0, 5840, 500.0)

=S A, 0a0)

Abb. 4.12: Modellrandbedingung: rote Zonen: hydraulischer Druck unverénderlich, graue Zonen: Neumann-
Randbedingung mit Fluss = 0 (kein Fluidaustausch mit der Umgebung)

4.3 Materialeigenschaften

Die Fluid- und Materialeigenschaften wurden aus Nowak & MaRmann (2013) entnommen.

Bei einem Salzgehalt von 150 kg/m3 und einer Temperatur von 25°C wird die Dichte der
Salzlésung mit 1 095 kg/m? und die Viskositat mit 1,28 mPa-s angenommen. Jedoch kann in
den EOS-Modulen 3 und 5 nur das Fluid Wasser simuliert werden, das eine etwas geringere
Viskositat bei gleicher Temperatur aufweist. Im Rahmen der sonstigen Modellunsicherheiten
wird dies als vernachlassigbar angenommen.

Fur das Wirtsgestein wird der Durchlassigkeitsbeiwert k¢ innerhalb des in ANSICHT projek-
tierten Tiefenbereiches von 600 — 800m mit horizontal 10" m/s und vertikal 10" m/s
angesetzt. Daraus ergibt sich eine Permeabilitat von:

k=ki- (u/(p-g) =10 m/s - (0,00128 Pa-s /(1 095 kg/m3 - 9,81 m/s) = 1,2-:10™*° m2
bzw. k; = 1.2-10% m2 firr die vertikale Durchléssigkeit.

Die Strecke ist mit dem Versatz (aufbereitetes Ausbruchmaterial) verfllt. Fir die Dichtele-
mente wurde das Material Bentonit angenommen. Der Infrastrukturbereich und die
Flllsaulen des Schachtes sind mit Schotter verfullt. Die Porositat des Schotters wird mit 35%
angesetzt. Daraus ergibt sich ein Speichervolumen im Infrastrukturbereich von ca.
105 000 m3. In Tab. 4.1 sind die Materialeigenschaften, die in der Modellierung verwendet
wurden, aufgelistet.

Tab. 4.1: Verwendete Materialparameter in den Modellierungen

Material Permeabilitat k horizontal und vertikal | Effektive Porositat
[m2] n [
Gebirge horizontal: 1,2-:10™/ vertikal: 1,2:10™° 0,05
Versatz Strecke 10" 0,20
Dichtelement 10" 0,05
Buffer Einlagerungsbohrloch | 10™ 0,36
Versatz Infrastrukturbereich | 10 0,35
Versatz Schacht 10" 0,35
TEC-13-2016-B Arbeitsbericht
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Zweiphasenflussparameter

In TOUGH2 wird die Zweiphasenstromung in porésen Medien durch das Einflihren eines
Kapillardruckes und einer relativen Permeabilitat fir die Gasphase und fur die Flussigkeits-
phase bericksichtigt. Zur Berechnung der FlieRgeschwindigkeiten der Phasen wird das
Darcy-Gesetz verwendet. Bei der Analyse des Zweiphasenflusses in TOUGH2 sind mehrere
Modelle fur die relative Permeabilitat und den Kapillardruck vorhanden. In Tabelle 2 und in
Tabelle 3 sind die verwendeten Relative Permeabilitéts-Sattigungs-Funktionen und Kapillar-
druck-Sattigungs-Funktionen mit eingegebenen Parametern dargestellt. In Abweichung von
Nowak & Malmann (2013) wurden die Gebirgsparameter nach Bennion & Bachu (2006)
gewahlt, da insbesondere die Verwendung kleiner numerischer Werte flir die residualen Sat-
tigungen (statt genau Null) sich numerisch stabilere Rechenléaufe erzielen lie3en.

Tab. 4.2: Relative Permeabilitats-Séattigungs-Funktion

Material Funktion Parameter der Permeabilitéts-Sattigungs-Funktion
A ['] SWr ['] SWs ['] SGr [']
Gebirge Van Genuchten A4
Versatz Strecke nach Bennion & Bachu (2006) 0.55 0,001 0,9999 110
Dichtelement Van Genuchten
Buffer nach Yildizdag et al. (2008) 0.72 0,095 1 0
Swmin [-] SWmax [-] Scmin [-] Scmax[]
Versatz Infrastruk- | Lineare Funktion 0,02 0,99 0,02 1,0
turbereich
Versatz Schacht

(Swr = residuale Wassersattigung, Sg, = residuale Gassattigung, Sws = max. Wassersattigung, A = van Genuchten Parameter 1-
1/n)

Tab. 4.3: Kapillardruck-Sattigungs-Funktion

Material Funktion Parameter der Kapillardruck-Sattigungs-Funktion
AL Swr [] Sws [] Pmax [Pa] | 1/Po [1/Pa]

Gebirge vanGenuchten 1055|0001 | 09999 | 10’ 6.67-10"

Versatz Strecke | "ach Bennion & Bachu (2000) 5551554 [ 0,0898 | 7.41-10° | 1,010°

Dichtelement Van Genuchten 0,363 | 0,0011 |1 9-10° 1,010

nach Yildizdag et al. (2008)

Buffer

Versatz Infrastruk- | Kein Kapillardruck angenommen

turbereich

Versatz Schacht

(Swr = residuale Wassersattigung, Sws = max. Wassersattigung, A = van Genuchten Parameter 1-1/n, Pmax = max. Kapillardruck,
1/P, = scheinbarer Gaseindringdruck)
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4.4 Ergebnisse
4.4.1 Modell mit einer Einlagerungsstrecke (NORD)
4.4.1.1 Einfluss von Gasbildung auf Druckaufbau und Wassersattigung in der Strecke

Als erstes sollte abgeschatzt werden, wie lange es dauert, bis eine Einlagerungsstrecke und
auch ein Querschlag voll aufgesattigt sind und wie sich der Druckaufbau in den Strecken
entwickelt. Zu diesem Zweck werden Rechenféalle mit und ohne korrosionsbedingter Gasbil-
dung durchgefihrt. Jede der Strecken ist in vertikaler Richtung, also in ihrer Héhe, mit finf
Modellzonen diskretisiert. Betrachtet werden jeweils die oberen Modellzonen sowohl in der
Einlagerungsstrecke als auch im Querschlag (Abb. 4.13). Bei den Berechnungen wurde be-
obachtet, die sich die Elemente in Sohlenndahe geringfiigig eher aufsattigen als im
Firstbereich. Es wird davon ausgegangen, dass neben den eigentlich treibenden Kréaften
,Druckgradient und Kapillardruck“ auch die Schwerkraft einen geringfligen Einfluss hat.

Das heifl3t, eine Restgassattigung wird im Modell eher im Firstbereich erwartet. In der Realitat
muss dies nicht zwingend der Fall sein, da sich im Versatz quellfahige Tone befinden, die
durch eindringende Feuchtigkeit zum Quellen angeregt werden und durch Verringerung der
Durchlassigkeit sukzessive eine weitere Fliissigkeitsnachfuhr vermindern. Dieser Quellpro-
zess wird aber im Modell nicht abgebildet, so dass die berechneten Zeitdauern fir die
Aufsattigung unterschéatzt werden kénnen. In der Realitat wird es ggf. langer dauern. In Abb.
4.13 sind zwei Modellzonen mit Dunkelblau und Rot markiert. Dabei handelt es sich um die
Modellzonen, fir die die Ergebnisse zur Druck- und Sattigungsentwicklung geplottet wurden
(Abb. 4.14).

Tonstein

Einlagerungsstrecke Querschlag

[Dichtelemente Dichtelement

Bohrlocher

Abb. 4.13: Schematische Darstellung fiir das Modell mit einer Einlagerungsstrecke und einem Querschlag. Das
dunkelblaue und das rote Element werden jeweils ausgewertet (nicht maf3stabsgerecht)

Im Rechenfall ohne Bertlicksichtigung einer Gasbildung beginnt ein signifikanter Fluiddruck-
aufbau sowohl in der Einlagerungsstrecke als auch im Querschlag nach etwa 300 Jahren
(Abb. 4.14 oben). Vollstandig ausgebildet ist der Druckaufbau nach etwa 700 Jahren. Be-
ricksichtigt man eine korrosionsbedingte Gasbildung in den Einlagerungsbohrungen, so
beginnt ein signifikanter Druckaufbau schon nach weniger als 100 Jahren. Der Verlauf der
Druckaufbaukurve ist deutlich flacher, d. h. langst nicht so scharf wie ohne Beriicksichtigung
einer Gasbildung. Der Druckaufbau ist hier nach etwas mehr als 1 000 Jahren im Wesentli-
chen abgeschlossen. Der hydrostatische Druck wird kaum tberschritten.

Signifikante Unterschiede im Druckaufbau zwischen den beiden Strecken mit unterschiedli-
chen Querschnitten sind nicht erkennbar. Das bedeutet, dass trotz des grélReren Volumens
des Querschlages sich dieser etwa gleich schnell aufsattigt, wie die Einlagerungsstrecke.
Das wird auch bei Betrachtung des Sattigungsverlaufes in Abb. 4.14 unten deutlich. Das ist
maoglicherweise dadurch zu erklaren, dass bei dem gréReren Querschnitt des Querschlages
auch die Mantelflache der zylindrischen Strecke deutlich gré3er ist. Und da der Zulauf in die
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Strecken uber die gesamte Mantelflache erfolgt, herrscht im Querschlag auch ein mengen-
mafig gréRerer Zulauf.
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Abb. 4.14: Porenwasserdruck und Wassersattigung im Firstbereich in den Strecken mit einem Querschnitt von 20
m? (Einlagerungsstrecke) und mit einem Querschnitt von 40 m? (Querschlag) mit und ohne
Berlcksichtigung einer Gasbildung
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Analog zum Druckaufbau ist auch beim Sattigungsverlauf fir den Rechenfall ohne Berlick-
sichtigung einer Gasbildung das Maximum nach etwa 700 Jahren erreicht. Bei der Strecke
mit dem grélReren Querschnitt verbleibt ein geringflgiges Gaspolster, das sich gemafl dem
Kurvenverlauf am Ende anscheinend noch leicht vergréRert. Das liegt vermutlich an der
Gasbewegung innerhalb der Strecke und eine Akkumulation in dem Beobachtungselement.

Betrachtet man allerdings die Kurven, die sich ergeben, wenn eine Gasbildung bertcksichtigt
wird, so wird deutlich, dass eine vollstandige Wasserséttigung in dieser Berechnung inner-
halb von 20 000 Jahren nicht erreicht wird. In der Einlagerungsstrecke wird ein erstes
Maximum der Wassersattigung bereits nach etwa 300 Jahren erreicht mit einem Wert von
etwa 82%. Danach erfolgt zwar, wie aus Abb. 4.14 oben ersichtlich, ein weiterer Druckauf-
bau, aber die Wassersattigung steigt nur unmerklich weiter an und erreicht nach etwa 10 000
Jahren einen Werte von etwas mehr als 90%. Das heil3t, dass sich hier ein Gaspolster bildet,
das zum einen entweder langsam weiter komprimiert wird oder zum anderen in dem Wasser
langsam entsprechend dem Druckaufbau in Losung geht.

Einen &hnlichen Verlauf zeigt auch die Kurve fur die Entwicklung der Wassersattigung in
dem Querschlag. Unterschiede bestehen in der Hohe des ersten Maximums, das in diesem
Fall bereits bei einem Wert von etwa 75% erreicht wird. Das Maximum wird nach etwa 500
Jahren erreicht. Anschliel3end sinkt die Wassersattigung wieder ab bevor sie sich nach et-
was mehr als 10 000 Jahren wieder der Kurve fir die Einlagerungsstrecke nahert. Die
genannten Unterschiede sind der Tatsache geschuldet, dass das gebildete Gas einen deut-
lich weiteren Weg bis zum Beobachtungselement zurilicklegen muss und dass die zu
komprimierende bzw. zu l6sende Gasmenge an dieser Stelle deutlich gré3er ist.

Insgesamt bedeutet das, dass nach etwa 500 Jahren eine freie Gasphase in der Gréf3enord-
nung von ca. 25% in den Strecken vorhanden sein kann, die auch nach mehr als 10 000
Jahren immer noch in der GroRenordnung von etwa 10% (Volumen) existiert. Eine solche
freie Gasphase kann, neben der Ldsung, als Transportmedium fir Radionuklide zur Verfi-
gung stehen.

4.4.1.2 Vergleich verschiedener Gase

Um den Einfluss von unterschiedlichen Gasen auf den Druckaufbau und den Sattigungsver-
lauf zu untersuchen, wurde das bisher verwendete Gas ,Wasserstoff* (EOS-Modul 5) durch
das Gasgemisch ,Luft* (EOS-Modul 3) ersetzt. Als Beobachtungselement und damit als Auf-
punkt wird ein Element im Querschlag vor dem Dichtelement verwendet (rotes Element in
Abb. 4.13). Die Ergebnisse der vergleichenden Berechnungen sind in Abbildung 4.15 darge-
stellt. Die Verhdltnisse beim Druckaufbau (obere Grafik) und der Wassersattigung (untere
Grafik) sind fur die EOS5- und EOS3-Module prinzipiell vergleichbar. Lediglich in der An-
fangsphase verzogert sich der Druckaufbau ein wenig. Dies ist durch die unterschiedlichen
Loslichkeiten der beiden Gase zu erklaren. Die Loslichkeit von Wasserstoff im Wasser be-
tragt 0,00155 g Gas pro kg Wasser bei einer Temperatur von T=25 °C und die Ld&slichkeit
von Luft im Wasser betragt 0,04 g Gas pro kg Wasser bei T=25 °C. Durch die hdhere Los-
lichkeit von Luft im Wasser geht zunachst bei steigendem Druck mehr Gas in Lésung, bevor
es durch Kompression zu einer Druckerhéhung kommt.
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Abb. 4.15: Porenwasserdruck und Wassersattigung in der Strecke mit dem Querschnitt 40 m? unter
Berlicksichtigung einer Gasbildung mit EOS5 (Wasserstoff) und EOS3 (Luft)
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4.4.1.3 Einfluss einer teil-entsattigten Streckenkontur auf Druckaufbau und Wasser-
sattigung (EOS3-Modul)

Im Rahmen einer weiteren Untersuchung wurde ein Rechenfall betrachtet, bei dem die Kon-
tur der Strecke, also insbesondere die Auflockerungszone (ALZ) um die Strecken, mit
lediglich 50% Wassersattigung angenommen wurde. Die Machtigkeit der entsattigten Zone
betragt 7 m. Ziel war es, die Auswirkungen einer teil-entsattigten Saumzone auf Druckaufbau
und Wassersattigung in der Strecke zu untersuchen (Abb. 6). Als Beobachtungselement und
damit als Aufpunkt wird wieder das Element im Querschlag vor dem Dichtelement verwendet
(rotes Element in Abb. 4.13).
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Abb. 4.16: Porenwasserdruck und Wassersattigung in der Strecke mit Querschnitt 40 m? mit und ohne teil-

entsattigter Kontur unter Verwendung des EOS3 Moduls.
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Auch bei diesem Rechenfall sind die Verhéltnisse beim Druckaufbau (obere Grafik) und der
Wassersattigung (untere Grafik) prinzipiell vergleichbar. Es lasst sich feststellen, dass sich
die Aufsattigung der Strecke nur geringfiigig verzdgert, wenn eine teil-entsattigte Kontur an-
genommen wird.

4.4.1.4 Einfluss spezifischer Parameter auf den Druckaufbau

AbschlieBend wurde an diesem Streckenmodell untersucht, welche Materialparameter prin-
zipiell den grof3ten Einfluss auf die Ergebnisse zum Druckaufbau haben.

Dazu wurden mit Hilfe der Software optiSLang (optiSlang 2014) Sensitivitatsanalysen durch-
gefiihrt (Abb. 13). Unter Annahme einer fur alle Berechnungen gleichen Gasbildungsrate und
zeitlich nicht veréanderlicher Stromungsparameter wurden 200 Berechnungsvarianten mit
unterschiedlichen hydraulisch relevanten Parametern fiir Tongestein, Versatzmaterial, Buf-
fer, und Dichtelemente durchgefiihrt. Es zeigte sich, dass die Permeabilitdt des Tonsteins in
horizontaler und vertikaler Richtung und die Porositat der Strecke den markantesten Einfluss
auf den Druckaufbau in der Strecke haben (Abb. 4.17). Innerhalb der 2-Phasen-Fluss-
Parameter spielen dariiber hinaus noch die Gaseindringdriicke eine wichtige Rolle.
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Abb. 4.17: a) Druckentwicklungen in 200 Berechnungsvarianten (grau) und vom Referenzmodell (griin), b)
Parameter, die gemafR optiSlang fur den Druckaufbau in der Strecke den gréR3ten Einfluss haben.
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4.4.2  Modell mit einer Einlagerungsstrecke (SUD)
4.4.2.1 Einfluss der Gasbhildung auf Druckaufbau und Wasserséattigung in der Strecke

Fur das Endlagerstandortmodell SUD wurde als Einlagerungskonzept die Variante der Stre-
ckenlagerung angenommen (Jobmann & Lommerzheim 2015). Auf Basis dieser
Einlagerungsvariante wurde ein entsprechendes numerisches Modell zur Abschatzung der
Druck- und Sattigungsentwicklung unter Berlcksichtigung von Gasbildung entwickelt. Als
Quellterm fur die Gasbildung wurde die zeitliche Entwicklung der Gasbildungsrate gewahilt,
wie sie in Kapitel 2 fir die POLLUX-Behélter abgeschétzt wurde (vgl. Abb. 2.2). Als Be-
obachtungselement und damit als Aufpunkt wird auch hier das Element im Querschlag vor
dem Dichtelement verwendet (rotes Element in Abb. 4.18).

Tonstein

Einlagerungsstrecke Querschlag

Dichtelement

Abb. 4.18: Schematische Darstellung fiir das Modell mit einer Einlagerungsstrecke und einem Querschlag
(Standortmodell SUD). Das rote Elemente wird ausgewertet (nicht maf3stabsgerecht)

Die Gasbildungsrate durch Korrosion ist im Standortmodell SUD wesentlich niedriger als im
Standortmodell NORD (vgl. Abb. 2.1 und Abb. 2.2). Der Grund liegt darin, dass die zur Kor-
rosion zur Verfugung stehenden Metallmengen im Endlagerkonzept NORD aufgrund der
Verwendung von Bohrlochlinern deutlich gréRer sind. Diese geringere Gasbildungsrate wirkt
sich nur unmerklich auf den Druckaufbau und die Wassersattigung in der Strecke aus. Der
Druckaufbau mit und ohne Gasbildung ist nahezu identisch (Abb. 4.19 oben). Bei dem Ver-
lauf der Wasserséttigung (Abb. 4.19 unten) féallt auf, dass das verbleibende Gaspolster am
Ende der Aufsattigung signifikant geringer ausgepragt ist, als bei den Ergebnissen fir das
Endlagerkonzept NORD (Abb. 4.14).

Allerdings kann auch fiir das Endlagerkonzept SUD nicht ausgeschlossen werden, dass eine
freie Gasphase von etwa 5% (Volumen) nach ca. 500 Jahren existiert, die neben der L6sung
als Transportmedium fur Radionuklide zur Verfigung steht.
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Abb. 4.19: Porenwasserdruck und Wassersattigung in einer Strecke mit einem Querschnitt von 49 m? unter
Berlicksichtigung einer Gashildungsrate aufgrund der Korrosion von Behéltern im Modell SUD.
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4.4.3 Modell mit allen Einlagerungsfeldern (NORD)

Nach den bisherigen Modellierungen zu den Verhaltnissen innerhalb einer Strecke, wurde im
Folgenden abgeschétzt, welche Druck- und Sattigungsverhaltnisse sich einstellen, wenn die
Gasbildung in allen Einlagerungsfeldern bericksichtigt wird. Zu diesem Zweck wurde ein
groRvolumiges Modell erstellt, das summarisch die Gasbildung in kompletten Einlagerungs-
feldern berilcksichtigt. Diese sind schematisch in Abb. 4.20 als dunkelblaue Késtchen (links
unten) dargestellt. Das Porenvolumen des gesamten Versatzes im Grubengebdude wurde
ebenfalls summarisch erfasst. An das Streckensystem (blau) ist zum einen der Infrastruktur-
bereich mit seinem Porenvolumen angeschlossen, um zu untersuchen, inwieweit sein
Porenvolumen gegebenenfalls als Gasspeicher zur Verfligung stehen kdénnte. Zum anderen
ist ein Schacht mit zwei Dichtelementen und einer dazwischen liegenden Fullsdule mit im
Modell abgebildet, um auch dort die Druck- und Sattigungsentwicklung abschatzen zu kon-
nen, insbesondere auch die Lastentwicklung am unteren Dichtelement.

Fillsdule

Dichtelemente™

Strecke QS 49 Dichtelement

Infrastrukturbereich

elder
mit Bohrléchern

Abb. 4.20: Schematische Darstellung des Gesamtmodells (Standortmodell NORD).

4.4.3.1 Druckaufbau und Wassersattigung im Dichtelement im Schacht und in der
Fullsaule

Als erstes wurden, als Vergleichsgrundlage, Berechnungen ohne Berlcksichtigung einer
Gasbildung durchgefiihrt. Als Beobachtungspunkte wurden jeweils drei Aufpunkte innerhalb
des unteren Dichtelementes und innerhalb der Fillsdule gewahlt und zwar jeweils am oberen
Rand, in der Mitte und am unteren Rand, in Abb. 4.20 gekennzeichnet durch blaue, lila und
rote Kastchen. Die Ergebnisse fur die Entwicklung im Dichtelement und innerhalb der
Fullsaule sind in Abb. 4.21 und Abb. 4.22 dargestellt. Die Druckentwicklung im Dichtelement
(Abb. 4.21 oben) zeigt deutlich, dass im Dichtelement ein signifikanter Druckgradient von
oben nach unten vorhanden ist, also entgegen dem hydrostatischen Druckgradienten, der in
Abb. 4.21 (oben) als konstante Linien dargestellt ist. Eine Méglichkeit, diesen Druckverlauf
zu erklaren, ist folgende: Die Fillsaule besteht aus Schotter und hat eine vergleichsweise
hohe Permeabilitat. Uber die Mantelflache des zylindrischen Schachtes tritt Lésung aus dem
umgebenden Gebirge in den Porenraum der Fllsdule zu. Die L6sung sammelt sich aufgrund
der Schwerkraft an der oberen Seite des Dichtelementes und beginnt dieses von oben her
aufzusattigen, wodurch sich die in Abb. 4.21 (oben) dargestellte Druckverteilung erklaren
lieRe. Der langsame Druckanstieg ergibt sich durch die entsprechende Aufsattigung des
Dichtelementes durch Zulauf aus dem Gebirge Uber seine Mantelflache. Nach einiger Zeit
stellt sich ein gleichmafiger Druckgradient ein, der darauf hindeutet, dass eine langsame
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aber gleichmafige Durchstromung des Dichtelementes stattfindet und somit Flissigkeit in
das Grubengebaude eintritt.
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Abb. 4.21: Druckaufbau (oberes Bild) und Entwicklung der Wasserséattigung (unteres Bild) innerhalb des
Dichtelementes im Schacht an drei Beobachtungspunkten (unten, mitte, oben) ohne Beriicksichtigung
einer Gasbildung. (Bem.: der zeitweise etwas gezackte Kurvenverlauf ist auf Instabilitaten im
Berechnungsverlauf zuriickzufiihren).
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Abb. 4.22: Porenwasserdruck (oberes Bild) und Wassersattigung (unteres Bild) innerhalb der Fillsaule im
Schacht an drei Beobachtungspunkten (unten, mitte, oben) ohne Berlicksichtigung einer Gasbildung.
(Bem.: der zeitweise etwas gezackte Kurvenverlauf ist auf Instabilitdéten im Berechnungsverlauf

zuriickzufihren).
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Dieser konstante Druckgradient und damit der Zulauf in das Streckensystem bleibt Uber
mehrere tausend Jahre erhalten, bis das Streckensystem vollstandig gesattigt ist. Erst da-
nach, in diesem Rechenfall nach etwa 7 000 Jahren, erhoht sich der Druck am unteren Rand
des Dichtelementes, da nun keine Losung mehr von dem Streckensystem aufgenommen
werden kann. An dieser Stelle sei angemerkt, dass eine Permeabilitatsdnderung aufgrund
des sich einstellenden Quelldruckes nicht modelliert wurde. Dies wiirde wahrscheinlich zu
einer weiteren Verzogerung der Druckentwicklung durch die Aufsattigung fiihren. Ebenso
vernachlassigt wurde die Verzogerungswirkung der Streckenverschlisse. Die angegebene
Zeitdauer kann somit als Mindestzeitdauer angesehen werden.

In der Fullsdule beobachtet man keine Druckumkehr wie beim Dichtelement. Durch die hohe
Porositat und Permeabilitat sammelt sich die Loésung am unteren Rand der Flllsdule und
steigt dann stetig an, so dass die Druckunterschiede denen der hydrostatischen Driicke ent-
sprechen (Abb. 4.22 oben). Auch hier ergibt sich eine lange Phase konstanter
Druckgradienten, die erst dann beendet wird, wenn das Streckensystem vollstandig gesattigt
ist, wodurch sich die Druckhdéhen dann in Richtung der hydrostatischen Driicke bewegen.
Der insgesamt leicht abfallende Druck deutet darauf hin, dass die Durchstromung des Dich-
telementes unterhalb der Fillsdule schneller ablauft, als die Fluidnachfuhr aus dem Gebirge.
Betrachtet man die zugehdrigen Verlaufe der Wassersattigungen (Abb. 4.22 unten), so fallt
auf, dass der obere Bereich der Fillsdule (blaue Kurve in Abb. 4.22) nur etwa eine Wasser-
sattigung von 60% erreicht. Das heil3t, hier verbleibt ein Luft- bzw. Gaspolster, das nicht
entweichen kann, da sich Uber der Fillsaule ein weiteres Dichtelement anschlief3t. Dieses
hat im aufgesattigten Zustand einen Gaseindringdruck, der erst dann tUberwunden werden
kann, wenn das Streckensystem des Grubengebaudes voll gesattigt ist und somit eine signi-
fikante Druckerhdhung von unten das Gaspolster erreicht. Je nach Hohe des
Gaseindringdruckes wird zunéchst noch Gas in die Losung gehen, bevor es durch das obere
Dichtelement als verbleibende Gasphase gedriickt wird.

Eine ganzlich andere Situation tritt ein, wenn eine korrosionsbedingte Gasbildung berlck-
sichtigt wird. Hier zeigt sich ein interessantes aber nicht unerwartetes Phanomen. Betrachtet
man die Druckentwicklung (hier ohne Berucksichtigung eines Infrastrukturbereiches) im un-
teren Dichtelement (Abb. 4.23 oberes Bild), so stellen sich zunachst vergleichbare
Verhaltnisse wie im Rechenfall ohne Beriicksichtigung einer Gasbildung ein (Abb. 4.21 obe-
res Bild). Man erhalt wieder Druckgradienten im Dichtelement, die von oben nach unten
gerichtet sind und die durch einen Zulauf in das Streckensystem erklart werden konnen. Al-
lerdings stellt sich keine Gber mehrere tausend Jahre konstante Druckphase ein, sondern der
Druck steigt mehr oder weniger stark an. Dariliber hinaus kommt es, bei diesem Rechenfall
nach etwa 2 000 Jahren, zu einer Druckumkehr. Der Druckgradient &ndert seine Richtung.
Das bedeutet, dass ab diesem Druckumkehrpunkt der Druckgradient von unten nach oben
gerichtet ist, was dazu fihrt, dass keine Stromung der Losung in Richtung des Streckensys-
tems stattfindet. Ubersteigen die Druckdifferenzen, die hydrostatischen Gradienten, kommt
es zu einer Bewegung aus dem Streckensystem heraus entlang des Schachtes in Richtung
Oberflache (Abb. 4.23 oberes Bild).
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Abb. 4.23: Porenwasserdruck (oben) und Fluidsattigung im Dichtelement (unten) in unteren, mittleren und oberen
Elementen mit Gashildung
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4.4.3.2 Druckaufbau und Wassersattigung in der Strecke unterhalb des Schachtes

Der im vorigen Abschnitt beschriebene permanente Druckanstieg wirft die Frage auf, inwie-
weit beispielsweise der Infrastrukturbereich mit seiner geplanten Schotterverfillung als
Gasspeicher dienen kann. GemalR Endlagerkonzept befindet sich der Infrastrukturbereich in
der Umgebung der Schéachte, weshalb er auch im Modell (Abb. 4.20) an den Schacht ange-
schlossen ist. Abb. 4.24 zeigt die Druckentwicklung (oberes Bild) und den Verlauf der
Wassersattigung (unteres Bild) unterhalb des Schachtes (schwarzes Kéastchen in Abb. 4.20).
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Abb. 4.24: Porenwasserdruck (obere Grafik) und Wasserssattigung (untere Grafik) in der Strecke unterhalb des
Schachtes mit und ohne Gasbildung, mit und ohne Berlicksichtigung eines Infrastrukturbereiches als

Gasspeicher.
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Die beiden blauen Kurven zeigen jeweils den Verlauf ohne Gasbildung sowohl ohne (hell-
blau) als auch mit (dunkelblau) Beriicksichtigung eines Infrastrukturbereiches. Entsprechend
zeigen die beiden rétlichen Kurven die Verlaufe mit Gasbildung (rot: ohne Infrastrukturbe-
reich, lila: mit Infrastrukturbereich). Es lasst sich feststellen, dass es in jedem Fall zu einer
deutlichen Verzogerung des Druckaufbaus bei Berlicksichtigung eines Speichervolumens
kommt. Der hydrostatische Druck wird aber bei Beriicksichtigung einer Gasbildung, fir die-
sen Rechenfall, in jedem Fall Giberschritten.

Betrachtet man den Verlauf der Wassersattigung (Abb. 4.24 unteres Bild), so ist zunachst
auch fur den Fall ohne eine Gasbildung (blauliche Kurven) festzustellen, dass die Aufsatti-
gung der Strecke unterhalb des Schachtes sehr viel langsamer verlauft, wenn das
Speichervolumen des Infrastrukturbereiches mit beriicksichtigt wird. Es fallt aber auf, dass
fur diesen Fall bis etwa 10 000 Jahre ein ,Luftpolster von maximal 5% (dunkelblaue Kurve)
im Beobachtungselement unterhalb des Schachtes verbleibt. Die langsame Reduzierung des
Luftpolsters ist darauf zuriick zu fuhren, dass entweder das Gas bei steigendem Druck in
Ldsung geht oder langsam durch das Dichtelement des Schachtes gedriickt wird.

Betrachtet man den Fall mit Gasbildung, so ist der Sattigungsverlauf ohne einen Infrastruk-
turbereich (lila Kurve) vergleichbar mit dem Fall ohne Gasbildung (hellblaue Kurve),
allerdings nur bis zum Zeitpunkt der maximalen Sattigung (100%), der nach etwa 350 Jahren
erreicht ist. Danach erreicht das in den Einlagerungsfeldern produzierte Gas den Bereich des
Schachtes und fuhrt zu einer signifikanten Reduzierung der Wasserséattigung und damit zur
Bildung eines Gaspolsters unterhalb des Dichtelementes.

Fur den Fall mit Infrastrukturbereich (rote Kurve) wird die maximale Sattigung erst gar nicht
erreicht. Hier erreicht die Wassersattigung lediglich einen Wert von knapp 80% bevor durch
eintreffendes Gas die Wassersattigung wieder reduziert wird. Danach ist der Kurvenverlauf
prinzipiell vergleichbar mit der Kurve ohne Gasbildung (dunkelblau) nur mit einem deutlich
groReren Gaspolster. Die Tatsache, dass in diesem Fall keine vollstandige Sattigung erreicht
wird bevor das Gas eintrifft, liegt daran, dass durch das groRe Speichervolumen des Infra-
strukturbereiches die Aufsattigung deutlich langsamer verlauft.
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5 Analysen zu Temperatureffekten im Nahbereich der Behélter
(Michael Jobmann & Artur Meleshyn)

Im Folgenden werden thermisch bedingte Effekte im Nahbereich der Behdlter diskutiert, um
zu analysieren, an welcher Stelle gegebenenfalls noch vertiefende Untersuchungen notwen-
dig sind, um die Grundlagen fir eine sicherheitliche Beurteilung zu verbessern.

5.1 Behalter, Innenliner und Auf3enliner

Die Ruckholbare Kokille (Einlagerungskonzept NORD) hat eine Lange von 5.060 mm, einen
Durchmesser von 520 mm (oben) und 470 mm (unten), ein Gebindevolumen von 0,72 m3
und eine max. Gebindemasse von 5.266 kg. Die Wandstarke betragt 44,5 mm oben und 19,5
mm unten. Die RK hat einen konischen Behalterkorper und einem angepressten oder ange-
schweil3ten Boden. Sie besteht aus Feinkornbaustahl 15MnNi6.3 (Lommerzheim &
Jobmann, 2015).

Der POLLUX® 3 - Behélter (Einlagerungskonzept SUD) besteht aus einem Innen- und einem
AulRenbehélter. Der Innenbehalter hat eine Wandstéarke von 160 mm und wird durch einen
geschraubten Primérdeckel und einen geschweil3ten Sekundardeckel dicht verschlossen.
Innenbehéalter, Primar- und Sekundardeckel bestehen aus Feinkornbaustahl (15MnNi6.3).
Der aufiere Abschirmbehélter hat eine Wandstéarke von ca. 270 mm und wird mit einem ver-
schraubten Au3endeckel verschlossen. Dieser Abschirmbehdlter hat keine Dichtfunktion zu
Ubernehmen und besteht wie der AuRendeckel aus Spharoguss (GGG40, Werkstoff EN-
GJS-400-15U (0.7040)). Der POLLUX®-3-Behélter soll in zwei Varianten genutzt werden, die
entweder die Brennstabe von 3 Brennelementen oder 3 CSD-V-Kokillen enthalten (Jobmann
& Lommerzheim, 2015).

Die physikalischen Eigenschaften von Stahlen (Behdlter, Innenliner, AuRenliner) &ndern sich
nur geringfugig mit Erhdhung der Temperatur (Richter, 2010). In dem relevanten Tempera-
turbereich von 20°C bis max. 300°C ist aus thermischer Sicht keine Grenzbedingung
gegeben. Die sich ergebende thermo-mechanische Belastung wird im Zuge der Auslegung
der Behalter und der beiden Liner (Einlagerungskonzept NORD) bertcksichtigt.

5.2 Glasmatrix der Wiederaufarbeitungsabfélle

Die Glasmatrix als solche ist sehr temperaturbesténdig. In Abb. 5.1 ist das Ausdehnungsver-
halten von Glas als Funktion der Temperatur dargestellt. Es gibt vier Temperaturpunkte die
charakteristisch sind fiir das Materialverhalten. Das sind die maximale Arbeitstemperatur, der
Glasubergangspunkt, der Transformationspunkt und der Erweichungspunkt.

Die maximale Arbeitstemperatur ist die hdchste zulassige Gebrauchstemperatur bis zu dem
das Glas unter Beibehaltung seiner Eigenschaften verwendet werden sollte. Beim Uber-
schreiten der Glasiibergangstemperatur (Tg) ist die Umwandlung eines festen Glases in eine
gummiartige bis zahflissige Schmelze zu beobachten. Im Gegensatz zur Viskositat &ndert
sich die Warmeausdehnung bei einigen Glasern in einem vergleichsweise engen Tempera-
turbereich plétzlich, den man als Transformationspunkt Tg bezeichnet. Oberhalb dieser
Temperatur ist die Warmeausdehnung wesentlich hoher als darunter. Auch die Warmekapa-
zitat steigt am Transformationspunkt sprunghaft an, was meist zur Messung des
Transformationspunktes herangezogen wird. Oberhalb des (dilatometrischen) Erweichungs-
punktes beginnt das Glas merklich zu flieRen und sich dadurch unter dem Einfluss des
Eigengewichtes signifikant zu verformen.
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4 | Thermomechanisches Verhalten von Glas
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Abb. 5.1: Thermisches Ausdehnungsverhalten von Glas

Aus Sicht der thermischen Belastung kann festgehalten werden, dass wenn im Zuge der
Einlagerung die Temperatur im Innern des Behélters nicht Giber 500°C ansteigt, keine Veran-
derung der Glasmatrix zu erwarten ist.

Bemerkung: Fur die amerikanischen Behalter wird eine maximale Temperatur von 400°C
erlaubt (Bates et al. 1994, Berusch et al. 1993). In NIROND (2001-06E) wird fiir die belgi-
schen Behdlter eine maximale Temperatur fur die Glasmatrix von 350°C festgesetzt. Bei
Unterstellung eines Versagensfalles wird diese auf 200°C festgesetzt.

5.3 Sandfillung im Innenliner (Konzept NORD)

Im Einlagerungskonzept NORD wird der verbleibende Hohlraum zwischen den Riickholbaren
Kokillen und dem Innenliner mit Quarzsand ausgefullt. Quarz besteht chemisch aus Silizium-
dioxid (SiO) und ist der Hauptbestandteil der meisten Sande. Quarz ist SiO, in der bei
Temperaturen unter 573°C thermodynamisch stabilsten kristallinen Modifikation. "Thermody-
namisch stabil" bedeutet, dass sich theoretisch alle anderen Modifikationen des SiO,, z. B.
amorphes SiO, (in Form von "“fester Kieselsaure", Quarzglas oder Mikrosilica) oder Cristoba-
lit, "freiwillig”, d. h. auch ohne Zufuhr von Energie, in Quarz umwandeln kdnnten, nicht aber
umgekehrt.

Vom Quarz selbst gibt es zwei unterschiedliche kristalline Modifikationen, namlich den Al-
pha-Quarz ("Tiefquarz") und den Beta-Quarz ("Hochquarz"). Die Modifikation Tiefquarz liegt
bei Temperaturen unter 573°C vor (Abb. 5.2). Tiefquarz hat eine Dichte von 2650 kg/m3.
Tiefquarz wandelt sich oberhalb von 573°C in die Hochquarz-Modifikation um und wird bei
Abkuihlung wieder zu Tiefquarz. Den Ubergang nennt man "Quarzsprung", weil die Umwand-
lung von Tiefquarz zu Hochquarz auch mit einer sprunghaften VergrofRerung des
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spezifischen Volumens um 0,8% verbunden ist und bei Abkihlung, d. h. bei der Umwand-
lung zu Tiefquarz, nicht erhalten bleibt. Der Quarzsprung muss z. B. beim Brennen von
quarzhaltigen Tonwaren beachtet werden: Ein zu schnelles Aufheizen oder Abkihlen kann
zu Springen und Rissen von Tonwaren fuhren. Hochquarz hat einen Schmelzpunkt von
1550°C (schnelles Aufheizen, erhohter Druck). Lasst man den Aufheizvorgang nur sehr
langsam erfolgen (Tempern), so findet bei 870°C eine Umwandlung in Tridymit und bei
1470°C eine Umwandlung in Cristobalit statt.

offenere Strukturen, abnehmende Dichte
langsame Umwandlung mit Bindungsbruch
rekonstruktive PU (nach Buerger)

- o
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Abb. 5.2: Phasendiagramm und Umwandlungspunkte von Quarz (Uni Freiburg, 2013).

Einen grol3en Einfluss auf die entstehenden Modifikationen hat neben der Temperatur auch
der Umgebungsdruck. Cristobalit hat seinen Schmelzpunkt bei 1723°C. Der Schmelzpunkt
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Aus Sicht der thermischen Belastung kann festgehalten werden, dass, wenn im Zuge der
Einlagerung die Temperatur im Sand nicht Uber 573°C ansteigt, keine relevanten Verande-
rungen des Quarzsandes zu erwarten sind.

54 Buffermaterial

In beiden Einlagerungskonzepten ist angedacht, zur Herstellung eines Buffers in direkter
Behalterumgebung aufbereitetes und ggf. kompaktiertes Ausbruchsmaterial zu verwenden.
Da das Hauterivium und das Barremium als ausgewahlte Wirtsgesteine im Standortmodell
NORD sowie der Opalinuston im Standortmodell SUD nur eine begrenzte Menge quellfahi-
ger Minerale enthalten, ist vorgesehen, soweit notwendig, quellfahige Minerale (z. B.
Montmorillonit) dem Buffermaterial beizumischen.

5.4.1 Thermo-hydro-mechanische (THM) Effekte

Da speziell fur aufbereitetes Ausbruchsmaterial aus dem Wirtsgestein Hauterivium und Bar-
remium keine Informationen zum Verhalten bei hohen Temperaturen vorliegen, werden im
Folgenden ersatzweise Untersuchungen zu thermo-hydro-mechanischen Effekte an Bentoni-
ten aufgelistet.

5.4.1.1 Dehydrierung quellfahiger Tonminerale

Laborversuche mit Wyoming-Montmorillonit zeigen, dass in einem geschlossenen System
Montmorillonit-Zwischenschichten mit drei Wasserlagen (Schichtabstand 1,8-1,9 nm, Was-
sergehalt von ca. 30 Gew.-%) nur zu einem Anteil von 20% in ein Montmorillonit mit zwei
Wasserlagen (Schichtabstand ca. 1,54 nm, Wassergehalt ca. 20 Gew.-%) bei einem Tempe-
raturanstieg auf 163°C und einem durch den teilweisen Zwischenschichtwasserverlust
einhergehenden Druckanstieg auf 0,6 MPa umgewandelt werden (Huang et al. 1994). Ein
weiterer Temperaturanstieg auf 313°C fiihrte zwar zu einem Druckanstieg auf ca. 110 MPa
jedoch nur zu einem geringfligigen weiteren Zwischenschichtwasserverlust. Der Zustand mit
zwei Wasserlagen wurde erst bei einer Temperatur von tber 330°C und einem Druck von
etwa 180 MPa erreicht.

Ein ungesattigter Wyoming-Montmorillonit mit zwei Wasserlagen in 80% der Zwischen-
schichten und einer Wasserlage (Schichtabstand 1,24-1,26 nm, Wassergehalt ca. 10 Gew.-
%) in den restlichen Zwischenschichten wurde in ein Montmorillonit mit einer Wasserlage bei
einer Temperatur von 88°C umgewandelt. In diesem geschlossenen System fiihrte der Zwi-
schenschichtwasserverlust zu einem Anstieg des Porenwasserdruckes auf 0,16 MPa (Huang
et al. 1994). Dieser Zustand blieb bis zu einer Temperatur von 215°C (Druck 2,07 MPa)
grof3tenteils erhalten. Der Schichtabstand erniedrigte sich geringfiigig auf 1,21 nm.

Prinzipiell fihrt die Reduzierung einer Wasserlage zu einer Verringerung des Quelldruckes
und zu einer leichten Erhéhung des Porendruckes. Die entsprechende Verringerung des
Quelldruckes wird als reversibel betrachtet, solange Montmorillonite nicht tber 500-600°C
erhitzt werden (Huang et al. 1994, Derkowski et al. 2012).

Bei 200°C und unter drainierten Laborbedingungen dehydrieren Smektite nur unvollstandig
und enthalten etwa 1 Gew.-% des Wassers, das gréf3tenteils in Form des Hydratationswas-
sers der austauschbaren Kationen in den Zwischenschichten und an den &uf3eren
Oberflachen der Tonmineralteilchen vorliegt (Derkowski et al. 2012). Der komplette Verlust
dieses Wassers wird in Smektiten erst durch eine Erhitzung in Vakuum bei 400°C erreicht.
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5.4.1.2 Verdampfen von Wasser

Nach Auffahrung der Einlagerungsbohrlécher im Standortmodell NORD kommt es bedingt
durch die Bewetterung vor dem Einbringen der Behélter und des Versatz- und Verschluss-
materials zu einer leichten Austrocknung am Rand des Bohrloches. Dieser ungesattigte
Bereich besteht zum grof3ten Teil aus der Auflockerungszone. Nach VerschlieBen des Bohr-
loches kommt es zu einer Wiederaufsattigung des ungeséttigten Bereiches. AnschlielRend
beginnt das Wasser langsam in den Buffer einzudringen, vornehmlich getrieben von der ka-
pillaren Saugkraft im Buffer und dem sich wieder einstellenden urspriinglichen Druckniveaus
im angrenzenden Wirtsgestein. Behindert wird das Eindringen von Wasser durch die erzeug-
te Warme in den Behaltern. Dadurch kommt es zum Verdampfen des Wassers in
Behalternahe, wodurch Wasserdampf erzeugt wird. Ein Verdampfen von Wasser erfolgt spa-
testens nach Uberschreiten des Siedepunktes.

Im Standortmodell Sud laufen prinzipiell vergleichbare Prozesse ab, nur das hier die Aufsat-
tigung nicht im Einlagerungshbohrloch, sondern in der Einlagerungsstrecke erfolgt.

Abb. 5.4 zeigt die Dampfdruckkurve von Wasser. Der Siedepunkt von Wasser verschiebt
sich ausgehend von 100°C unter Normalbedingungen bis hin zu etwa 280°C nach Wieder-
herstellung des hydrostatischen Drucks im Einlagerungsniveau, wobei der starkste Anstieg
bereits im unteren Druckniveau erfolgt. Das heil3t, dass bereits ein kleiner Druckanstieg zu
einer deutlichen Erhdéhung der Siedetemperatur fuhrt.

400 - Im Porenraum vorhandenes
1 | DarpikiickKiNS bzw. dorthlp vordringendes
3031 von Wasser Wasser wirde durch die
] Expansion der Gasphase
300 den Porendruck erhohen.
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Eine Erhdhung der Permeabilitdt aufgrund dieses Prozesses kann nicht stattfinden, wenn
Wasser erst dann in den Porenraum vordringt, wenn Endlagergebinde und technische Barri-
eren nach Verschluss des Endlagers im Wirtsgestein eingespannt und dem
Uberlagerungsdruck bzw. dem hydrostatischen Druck ausgesetzt sind, weil die moglichen
Dampfdricke in relevanten Temperaturbereichen geringer sind, z. B. betragt bei 200°C der
Sattigungsdampfdruck ca. 1,5 MPa (Abb. 5.4) gegeniiber ca. 18 MPa Uberlagerungsdruck
und ca. 7 MPa hydrostatischem Druck in 800 m Teufe. Der Prozess des Verdampfens von
Wasser ist zeitlich deutlich limitiert.
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5.4.1.3 Mechanische Eigenschaften

Im in-situ Versuch TBT (Temperature Buffer Test) im Untertagelabor Aspé wurden fur den
bei Temperaturen von bis zu etwa 140°C erhitzten Bentonit im Vergleich zum nicht erhitzten
Bentonit eine erhéhte Bruchfestigkeit (Abb. 5.5) und Steifigkeit festgestellt (Akesson et al.
2012). Dieselbe Beobachtung wurde auch fur die auf 125°C erhitzte Bentonite im in-situ Ver-
such LOT (Long Term Test of Buffer Material) ebenfalls im Untertagelabor Asp6 gemacht
(Karnland et al. 2009).

Die Verformungsversuche unter einaxialer Spannung an radial ungespannten Proben aus
dem TBT Versuch zeigten dem gegeniiber, dass Bentonite, die auf etwa 150°C erhitzt und
nach dem Versuch wieder gesattigt wurden, eine geringere Bruchfestigkeit als nicht erhitzte
Bentonite aufweisen (Akesson et al. 2012).
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Hier fihrte offensichtlich die Aufsattigung unter nicht eingespannten Verhdltnissen zu einer
ungehinderten Volumenvergrof3erung und damit zu einer Verringerung der Festigkeit. Das
heil3t, hierbei ist nicht die Temperatur der ausschlaggebende Faktor fur das veranderte Ver-
halten.

5.4.1.4 Warmeleitfahigkeit

Die Warmeleitfahigkeit von Materialien ist in der Regel temperaturabhéngig. In Buntebarth
(2004) wurde die Warmeleitfahigkeit von Na-Bentonit bei Temperaturen von 35°C bis 200°C
gemessen. Die drei untersuchten Proben hatten unterschiedliche Wassergehalte. Eine Probe
hatte einen Wassergehalt von 10%, die zweite einen Wassergehalt von 17% und die dritte
einen Wassergehalt von 0%. Diese wurde fur mehrere Stunden bei einer Temperatur von

15 98°C getrocknet unter einem Ein-
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Es ist festzustellen, dass die Warmeleitfahigkeit des untersuchten Na-Bentonites bis etwa
120°C fur die nicht getrockneten Proben (rot und griin) abnimmt, wahrend sie fir die ge-
trocknete Probe (blau) konstant bleibt. Die Abnahme der Warmeleitfahigkeit ist bedingt durch
die Freisetzung von Porenwasser. Oberhalb von etwa 120°C steigt die Warmeleitfahigkeit bis
zur untersuchten Endtemperatur von 200°C an. Der Anstieg ist bedingt durch den verbesser-
ten Kontakt der Mineralmatrix.

5.4.1.5 Permeabilitat

Die Durchlassigkeit fir Wasser eines tber mehrere Jahre auf bis zu 150°C erhitzten Na-
Bentonits im TBT In-situ-Versuch im Asp6 URL unterschied sich nicht signifikant von der
hydraulischen Durchlassigkeit nicht erhitzter Bentonite und betrug 3-6:10™* m/s bei einer
Trockendichte von etwa 1600 kg/m® (Akesson et al. 2012). Im LOT In-situ-Versuch im Aspd
URL wurden keine signifikanten Unterschiede in der Wasserpermeabilitat fur die bis auf
125°C erhitzte und nicht erhitzte Bentonite festgestellt (Karnland et al. 2009).

In Laborversuchen mit einem auf Trockendichten von 1400 bis 1800 kg/m*® kompaktierten
Ca-Bentonit wurden bei einer Temperatur von 150°C hydraulische Durchlassigkeiten von
jeweils 6-1072 bis 7-107*2 m/s gemessen, die etwa um den Faktor 1,6 hdher waren als bei
100°C (Cho et al. 2000). Die Erhohung der hydraulischen Durchlassigkeit mit steigender
Temperatur lasst sich mit den temperaturbedingten Viskositdtsanderungen des Testfluides
erklaren.

5.4.1.6 Kapillardruck

Untersuchungen zeigen, dass Kapillardruck-Sattigungsbeziehungen einer leichten Tem-
peraturabhangigkeit unterliegen.

Die Saugspannung eines Bentonits im gespannten Zustand bei einer Dichte von 1600 kg/m?®
wurde durch einen Temperaturanstieg von 25°C auf 120°C um 20 bis 40 % (je nach Was-
sergehalt) vermindert und ein Wert von 20 MPa (Wassergehalt von 14,9 %) bis 160 MPa
(Wassergehalt von 4,4 %) erreicht (Jacinto et al. 2009).

Die Temperaturabhéangigkeit des Kapillardruckes in einem pordsen Medium wird in ers-
ter Linie bestimmt durch die Oberflachenspannung an der Wasser-Gas Grenze und dem
dortigen Kontaktwinkel (Bear 1972). Eingehende diesbezlgliche Untersuchungen wur-
den von Grant & Salehzadeh (1996) und She & Sleep (1998) durchgefihrt, die neben
eigenen Experimenten auch eine Literaturstudie durchgefuhrt haben. Im Ergebnis halten
sie fest, dass der Kontaktwinkel deutlich weniger sensitiv auf Temperaturdnderungen ist
als die Oberflachenspannung.

Es ist bekannt, dass eine Anderung der Sattigung der dominierende Faktor fiir Anderun-
gen des Kapillardruckes ist. Bei einer Anderung der Temperatur andern sich sowohl die
Viskositat als auch die Dichte des Fluides. Besonders signifikant ist die Anderung der
Viskositat, womit sie die dominierende Grol3e in Bezug auf die Mobilitat des Fluides ist
(Busch et al. 1993). Bei einer Temperaturerhéhung verringert sich die Viskositat und die
Migrationsfahigkeit des Fluides wird erhéht. Durch die Volumenausdehnung des Fluides
erhoht sich die Sattigung des Porenraumes, die zu einem verringerten Kapillardruck
fahrt, wodurch sich wiederum die Migrationsgeschwindigkeit reduziert.

Weitere Untersuchungen von She & Sleep (1998) zeigen, dass es auch eine leichte
Temperaturabhangigkeit der residualen Flissigkeitssattigung gibt, die zu einer verander-
ten Form der Kapillardruck-Sattigungs-Funktion fihrt.
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5.4.1.7 Quelldruck

Es wurden fir erhitzten Bentonit nach der Aufsattigung Quelldriicke gemessen, die um bis zu
etwa 40% geringer waren, als fiir die nicht erhitzten Bentonite (4,9 bis 7,6 MPa) (Akesson et
al. 2012). Im TBT In-situ-Versuch ermittelten Quelldruckabnahmen waren bei 140 bis 150°C
sehr ahnlich denen bei 90 bis 100°C (Akesson et al. 2012), so dass sich anhand derzeitiger
Datenlage prinzipiell keine zusatzliche Verminderung des Quelldruckes infolge erhohter
Temperatur feststellen lasst. Im LOT In-situ-Versuch wurden keine signifikanten Unterschie-
de bezlglich des Quelldruckes fiir die bis auf 125°C erhitzte und nicht erhitzte Bentonite
festgestellt (Karnland et al. 2009).

Diese Ergebnisse zeigen kein konsistentes Bild der Quelldruckabhéangigkeit von der Tempe-
ratur auf. Dies kann mit unterschiedlicher mineralogischer Zusammensetzung der
untersuchten Tonmaterialien und daraus resultierender Auswirkung einer Temperaturerho-
hung zu tun haben. Es wurde in der Arbeit von Herbert et al. (2011) aus den Versuchen mit
unterschiedlichen Bentoniten schlussgefolgert, dass Quelldruck nicht nur vom Smektitgehalt
eines Tons sondern auch von einer temperaturbedingten Bildung von Fe- und Si-Prazipitaten
innerhalb der Smektitaggregate, die zu einer Reduktion des Quelldruckes fiihrt, abhangt.

5.4.2 Chemische, Biologische und Mineralogische (CBM) Effekte
5.4.2.1 Alteration von Smektiten

Obwohl der Reaktion eines Bentonits mit fliissigem Wasser bei Temperaturen von 150—
250°C nur ein minimaler Ruckgang seiner Quellféahigkeit bescheinigt wird, kann seine Wech-
selwirkung mit Wasserdampf bei solchen Temperaturen in einem irreversiblen Rickgang
seiner Eigenschaft, osmotisch zu Quellen, resultieren (Couture 1985a). Dieser Rickgang
hangt von der Temperatur und dem Wassergehalt eines Tons oder eines Ton/Sand Gemi-
sches ab (Abb. 5.7).

TemeeraTURE, °C

Abb. 5.7:

Die schattierte Region grenzt die Temperaturen
und Wassergehalte ab, bei denen ein schneller
Rickgang der osmotischen Quellfahigkeit eines
Tons oder eines Ton/Sand Gemisches erfolgen
kann (Couture 1985b)
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Als ein Mechanismus, der diese Beobachtung erklaren kann, wurde eine Zementierung von
einzelnen Tonmineralschichten durch die bei einer Tonalteration freigesetzte Silica vorge-
schlagen (Wersin et al. 2007). Eine alternative Erklarung konnte auf dem folgenden
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Mechanismus (Ouhadi et al. 2010) beruhen. Eine Erhitzung auf die Temperaturen < 150°C
fuhrt zu einem partiellen ggf. vollstdndigen Verlust des Hydratationswassers der austausch-
baren Kationen an den aufReren Oberflachen der Tonmineralteilchen (s. oben die Diskussion
zur Dehydrierung quellfahiger Tonminerale im Abschnitt 5.4.1.1). Dies resultiert in einem
Anstieg der lonenkonzentration, einer entsprechenden Reduktion der Dicke der diffusen
Doppelschicht um Tonmineralteilchen herum, einer Abnahme der AbstoRung zwischen ein-
zelnen Tonmineralteilchen und ihrer Ausflockung. Dadurch wird der Betrag der Meso- und
Makroporen zwischen Tonmineralteilchen zur Gesamtporositat und somit die Permeabilitat
des Bentonits vergroflert.

Es ist jedoch zu betonen, dass der Riickgang der osmotischen Quellfahigkeit der untersuch-
ten Na-Bentonite durch die Wechselwirkung mit Wasserdampf nicht mit einem Rickgang des
innerkristallinen Quellens der Smektite einherging (Couture 1985a, Couture 1985b). In den
beiden letzteren Arbeiten wird festgehalten, dass Montmorillonite in Na-Bentoniten auch
nach einer solchen Behandlung bis zu einem Schichtabstand von 1,9 nm quellen. Das inner-
kristalline Quellen der Smektite lauft durch einen sukzessiven Aufbau von bis zu drei
Wasserlagen im Schichtzwischenraum — mit einem charakteristischen Schichtabstand von
1,9 nm — ab (Wilson et al. 2004). Die Aufnahme einer dritten Wasserlage zwischen die Mon-
tmorillonit-Schichten mit zwei vorhandenen Wasserlagen fiihrte zu einer Quelldruckzunahme
von 27 MPa (Madsen & Miller-Vonmoos 1989).

Eine Ubertragung solcher mikroskopischen Veranderungen in einzelnen aus Tonmineral-
schichten bestehenden Tonmineralteilchen in die makroskopischen Quelldrucké&nderungen
verbessert sich mit steigender Tonkompaktion. So wurden fiir Na- und Ca-Bentonite Quell-
driicke von 4-7 und 25-40 MPa bei Trockendichten von jeweils 1,6 und 1,9 g/cm® gemessen
(Madsen 1998). Dabei quellen Ca-Bentonite ausschlie3lich innerkristallin. Ferner betragen
die Meso- und Makroporen zwischen Tonmineralteilchen in Na-Bentoniten einen deutlich
hoheren Anteil und Zwischenschichtraume deutlich niedrigeren Anteil zur Gesamtporositét
als in Ca-Bentoniten (Likos & Lu 2006). Dementsprechend fiihrt das mikroskopische Quellen
in einem Na-Bentonit vor allem zum Auffiillen von Meso- und Makroporen, das durch eine
Erhitzung auf Temperaturen gréf3er gleich 150°C verhindert wird. In einem Ca-Bentonit wird
das mikroskopische Quellen hingegen weit effektiver in makroskopische Volumenéanderun-
gen Uubertragen. Daher kann erwartet werden, dass Ca-Bentonite auch nach einer
Wechselwirkung mit Wasserdampf bei Temperaturen deutlich Giber 150°C den fir die Funkti-
on des Buffers notwendigen Quelldruck aufrechterhalten kdnnen. Ein entsprechender
Nachweis liegt jedoch in der einschlagigen Literatur noch nicht vor.

Abschlieend soll hinsichtlich dieses Prozesses festgehalten werden, dass in einem wichti-
gen Unterschied zum experimentellen Aufbau (Couture 1985a, Couture 1985b) Smektite im
Nahfeld nicht instantan und nicht in einem geschlossenen System auf eine Temperatur von
150°C gebracht werden. Vielmehr wird nach der Einbringung der Abfélle die Temperatur in
der Umgebung kontinuierlich ansteigen. Sowohl das Buffermaterial als auch, im Falle des
Einlagerungskonzeptes NORD, das Verschlusselement der Bohrlécher und ein Teil des
durch die Auffahrung gestdrten Tongesteins (Auflockerungszone und ungesattigte Zone)
werden teilgesattigt sein. Dementsprechend wird direkt nach der Einlagerung der Fluiddruck
im Nahfeld nicht signifikant Giber 0,1 MPa liegen, und es kann eine nahezu vollstdndige Frei-
setzung des Wassers aus den lufttrockenen Na- und Ca-Smektiten bei Temperaturen von
118-150°C erwartet werden (Koster van Groos & Guggenheim 1984, Koster van Groos &
Guggenheim 1987, Huang et al. 1994, Fernandez et al. 2004). Laut diesen Arbeiten werden
im Temperaturbereich 150-200°C Wassermengen Kleiner gleich 1 Gew.-% bei Ca-Smektiten
und kleiner 0,5 Gew.-% bei Na-Smektiten freigesetzt. Im dartiber liegenden Temperaturbe-
reich 200-400°C geht schlieR3lich den Smektiten die restliche Wassermenge von etwa 1
Gew.-% verloren (Derkowski et al. 2012).
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Im Nahfeld werden somit nicht wie in den Experimenten (Couture 1985a, Couture 1985b) ca.
7-8 Gew.-% des Wasserdampfes bei beispielsweise 150°C, sondern deutlich unter 0,5-1
Gew.-% wechselwirken (die Menge 0,5-1 Gew.-% verteilt sich Uber den ganzen Tempera-
turbereich von 150-200°C).

Als Schlussfolgerung bleibt festzuhalten, dass die Auswirkungen des Wasserdampfes auf die
Quellfahigkeit eines Bentonits im Nahfeld als vernachlassigbar gering einzuschétzen sind.

5.4.2.2 Mineralumwandlung

Eine intensive und lang andauernde Erhitzung kann quellfahige smektitische Tonminerale in
nicht-quellfahige lllite umwandeln. Die Auswirkungen eines thermischen Ereignisses auf ei-
nen Smektit fihrenden Tonstein (Upper Pierre Shale, Colorado) haben Pytte & Reynolds
(1989) an der Fraktion <0,5 um untersucht. Obwohl die Autoren keine Angaben zur Korngro-
Renverteilung der Schichtsilikate geben, kann man davon ausgehen, dass in der Fraktion
<0,5 pm die Hauptmenge der Smektite enthalten ist. In Abhangigkeit von der Entfernung
zum Kontakt einer Basaltintrusion und damit zur Temperaturquelle nehmen die lllit-Gehalte
von 90% lllit in IllitYSmektit Wechsellagerungen (I in I/S) bei 5 m Abstand und ca. 300°C auf
25% I in I/S bei 15 m Abstand und ca. 120°C ab (Pytte & Reynolds 1989, deren Abbildung
8.1). Dieser Ansatz ist in diesem Zusammenhang insofern von besonderer Bedeutung, als
auch die Dauer der Temperaturerhéhung durch thermometamorphe Uberpragung bekannt
ist. Die Zeitspanne der Temperaturerhéhung um 20°C gegentber der Gebirgstemperatur
umfasst ca. 3.500 Jahre (Pytte & Reynolds 1989, deren Abbildung 8.2). Die urspriingliche
Gebirgstemperatur von ca. 30°C hatte sich also 10 000 Jahre nach dem thermometamor-
phen Ereignis wieder eingestellt.

Die zeitliche Auswertung der thermischen Uberpragung als Funktion der jeweiligen Tempera-
tur fihrte Pytte & Reynolds (1989) zu der Formulierung

S* = So*/(1+4 74.2 t Sy* A el2490TEaRT) (1)
A =5.2.10" s*, Ea = Aktivierungsenergie (33 kcal/mol), S, = Ausgangswert im Smektit,
S = erreichter S-Anteil in I/S, t = Zeit (s), T = Temperatur (K), R = Allg. Gaskonstante (J /(mol
K).
Unter der Annahme von initial 90% Smektit in I/S wurden mittels Gleichung (1) die bei Tem-
peraturen von 200, 150, 100 und 75°C erreichten Smektit-Gehalte als Funktion der Zeit
berechnet und die Ergebnisse in Abb. 5.8 dargestellt.

1,0

Initial: 10% Illit i‘n /s
0,8 T~
0,6
2
o °* Abb. 5.8:
_ Zusammenhang zwischen Gebirgstemperatur
und Smektit in I/S-Wechsellagerungen als Funk-
021 200°C tion der Zeit in einer durch externen
——150°C re y 5 ; . .
1 100°G ~——_| Warmeeintrag beeinflussten Tonsteinformation;
00l 7500 [T nach Pytte & Reynolds (1989).
10" 10° 10’ 10° 10° 10* 10° 10° 10"
Zeit [Jahre]
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Man erkennt in Abb. 5.8, dass bei Temperaturen von 200°C nach 20 Jahren die Halfte des
Smektites zu Illit umgesetzt wird; bei 150°C sind daflur ca. 3 500 Jahre erforderlich. Bedenkt
man, dass der Zeitbereich der Temperatur oberhalb von 100°C gréf3enordnungsmalfig nur
wenige hundert Jahre betragt, so kann man davon ausgehen, dass keine nennenswerten
lllitisierungen innerhalb des Buffermaterials zu erwarten sind.

Diese Aussage wird durch Laboruntersuchungen von Huang et al. (1993) bestéatigt, die den
K-Umsatz bei steigender Temperatur tUber die Zeit experimentell bestimmt und auf diese
Weise ein Mal} fur die Reaktionskinetik der lllitisierungsreaktion erhalten haben. Die Berech-
nungen ergaben, dass bei K-Gehalten in der Losung von 200 ppm eine nahezu vollstandige
lllitisierung erst nach 10 000 Jahren, also dem Ende des vom Endlager induzierten Tempera-
turimpulses, eintritt. Bei 50°C reichen selbst bei 1 000 ppm K in der Porenlésung eine Million
Jahre nicht aus, den Prozess nennenswert in Gang zu setzen.

Wersin et al. (2007) kommen aufgrund der Daten fur lllitisierung von natirlichen Bentonitab-
lagerungen in Kinnekulle (Schweden), die etwa 1 000 Jahren den Temperaturen im Bereich
140-160°C durch eine Basaltintrusion ausgesetzt waren, zu einem &hnlichen Ergebnis. Es
wird dabei festgestellt, dass eine Erhitzung des gesattigten Bentonits fuir 200 Jahre bei
150°C und einem unbegrenzten K-Angebot nur zu einer maximal fiinfprozentigen lllitisierung
fuhren wird.

Untersuchungen der wechselgelagerten Bentonite und Tongesteine im Nankai Graben deu-
ten darauf hin, dass die hohere Porositat und der héhere Anteil organischen Materials in den
Tongesteinen die Smektit-lllitisierung gegeniber den Bentoniten beschleunigen (Masuda et
al. 2001). Fur einen hochkompaktierten Buffer mit niedriger Porositat und geringen Anteil
organischen Materials kann von einer langsamen lllitisierungskinetik ausgegangen werden.

Letztendlich bleibt noch festzuhalten, dass die Kalium-Verfiigbarkeit fur die lllitisierung von
entscheidender Bedeutung ist. Daher wird die lllitisierung von z. B. Bentoniten, die arm an
Kalium sind, durch die Kinetik der Kaliumzufuhr aus dem umliegenden Gebirge kontrolliert
(Srodon 1999). Dementsprechend kann die lllitisierung in einem an Kalium armen Bufferma-
terial erst nach der Wiederaufsattigung der anstehenden Auflockerungszone einsetzen.
Jedoch kann auch im Fall einer anschlieBenden ausreichenden Kaliumzufuhr aus dem
Wirtsgestein bis zur abgeschlossenen Aufsattigung des Buffers nur eine stark verlangsamte
lllitisierung erwartet werden, da die Kinetik und Ausmald dieser Reaktion bei einer unvoll-
standigen Porensattigung stark behindert ist (Whithey 1990). So wurden in der letzteren
Arbeit innerhalb von 60 Tagen bei einem Druck von 100 MPa, einer Temperatur von 250°C
und einem Ton/Wasser-Masseverhaltnis von 1:1 43% des Smektits in lllit umgewandelt,
wahrend diese Umwandlung bei einem Ton/Wasser-Masseverhaltnis von 20:1 nur 18% be-
trug.

5.4.2.3 Abiotische Hydrogensulfid Produktion

Diese Hydrogensulfid Produktion in einem Tongestein bzw. tonhaltigen Material unter redu-
zierenden Bedingungen kann nach heutigem Kenntnisstand durch zwei Prozesse,
thermochemische Sulfatreduktion (Cross et al. 2004, Truche et al. 2009) und H,-induzierte
Pyritreduktion (Truche et al. 2013), zustande kommen.

Thermochemische Sulfatreduktion ist Giber geologische Zeitraume fir Temperaturen ab 80°C
nachgewiesen. Auf der Grundlage experimenteller Befunde (Truche et al. 2009) wird davon
ausgegangen, dass bei einer Temperatur von 200°C die Halbwertszeit fur die Umsetzung
von Sulfat in der Gegenwart von molekularem Wasserstoff in der Grof3enordnung von 10
Jahren liegt, wahrend sie bei 150°C etwa 580 Jahre betragt. Nach Cross et al. (2004) kann
die Halfte des Sulfats im Tonporenwasser — ohne Einwirkung des molekularen Wasserstof-
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fes — zu korrosivem Hydrogensulfid innerhalb von ca. 1 650 Jahren bei einer Temperatur von
150°C und innerhalb von etwa 20 Jahren bei 200°C umgewandelt werden.

Jedoch setzt die thermochemische Sulfatreduktion voraus, dass Sulfat in geldster Form vor-
liegt. Daher ware im ungesattigten Buffer die Grundlage fur ihren Ablauf teilweise bis
vollstdndig entzogen. Mit der Sattigung des Buffers mit Sulfat-reichen Losungen aus dem
Wirtsgestein werden im Buffermaterial die Voraussetzungen fur den Ablauf der thermoche-
mischen Sulfatreduktion wahrend des Zeitraums hoher Temperaturen, bedingt durch die
eingelagerten Abfélle, vorliegen. Die durch Metallkorrosion oder Radiolyse verursachte Pro-
duktion von molekularem Wasserstoff kann diesen Prozess etwa um den Faktor 2-3
beschleunigen. Da die Kinetik der thermochemischen Sulfatreduktion jedoch deutlich lang-
samer ist als die Geschwindigkeit des Temperaturriickganges im Buffer, kdénnen die
Auswirkungen dieses Prozesses als vernachlassigbar angesehen werden.

Bei Temperaturen kleiner gleich 150°C und H,-Partialdrucken unter 3 MPa wird die Hydro-
gensulfidkonzentration in der flissigen und gasférmigen Phase allein durch die Loslichkeit
des Pyrits bestimmt und kann z. B. bei 1-2 Gew.-% an Pyrit im Tongestein, einem H,-
Partialdruck von 0,6 MPa und einer Temperatur von 150°C oder 90°C etwa 0,5 mmol/L bzw.
0,02 mmol/L betragen (Truche et al. 2013). Bei Temperaturen (ber 150°C und H,-
Partialdrucken tber 3 MPa hingegen wird Pyrit (FeS,) innerhalb kiirzester Zeit vollstandig in
Pyrrhotite (FeS;.x) mit gleichzeitiger Freisetzung von (1-x) Mole Hydrogensulfids per Mol
Pyrit umgesetzt. Vorausgesetzt, dass die Temperatur im Pyrit-haltigen Buffer wahrend des
Temperaturimpulses vor dem Anstieg des H,-Partialdruckes auf 3 MPa unter 150°C zurtick-
geht, konnen die Auswirkungen dieses Prozesses vernachléassigt werden. Der Prozess
bedarf weiterhin keiner Betrachtung, wenn sichergestellt werden kann, dass im Buffer keine
nennenswerten Mengen an Pyrit vorliegen. Dies kdnnte z. B. durch die Pyritoxidation im
Ausbruchsmaterial und beizumischenden Bentonit vor der Herstellung von hoch kompaktier-
ten Formsteinen (Ringscheiben) erreicht werden.

5.4.2.4 Mikrobiellen Aktivitat

Mikrobielle Prozesse kdnnen im Primérzustand des Tongesteins - aufgrund seiner hohen
Konsolidierung und damit geringen Porositat wahrend der post-sedimentaren Entwicklung
oder eines limitierten Angebots an Elektronendonatoren - extrem latent sein. Diese Ein-
schrankungen werden jedoch durch die Auffahrung der Hohlrdume des Grubengebaudes
zwangslaufig, wenngleich auch nur teil- und zeitweise, aufgehoben.

Fur das Einlagerungskonzept NORD beispielsweise, wird durch die Einbringung des Buffers,
der Innen- und Auf3enliner und der Bohrlochverschlisse in den Einlagerungsbohrléchern
sowie die Bildung der Auflockerungszone eine gewisse Zeit vergehen, bis die Wiederherstel-
lung des Primarzustandes erreicht ist. Diese Aktivititen werden Mikroumgebungen
hinterlassen, z. B. Grenzflachen zwischen dem Innenliner und dem Buffer sowie zwischen
einzelnen Ringsteinen des Buffers usw., die die Aktivitat von Mikroorganismen férdern kon-
nen. Mikroorganismen sind sowohl im Tongestein als auch in einzubringenden Tonen
heimisch und kdénnen auch mit weiteren Materialien, durch Menschen und die Bewetterung
ins Grubengebaude eingeschleppt und bei ginstigen Bedingungen aktiv werden (Meleshyn
2011).

Es kann angenommen werden, dass einige wenige Wochen nach Verschluss des Endlagers
der Sauerstoff im Grubengebaude durch mikrobielle Prozesse verbraucht wird (siehe z. B.
Puigdomenech et al. 2001). Daraufhin werden, mangels relevanter Quellen des Nitrats und
Mangans im Grubengeb&ude, vor allem Eisen(lll)-reduzierende, Sulfat-reduzierende, Me-
than-produzierende und fermentative Mikroben die Entwicklung der mikrobiellen Aktivitat im
Grubengebaude bestimmen (Meleshyn 2011).
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Die Fe(lll)-reduzierenden Mikroben koénnen bis etwa 121°C aktiv bleiben. Sie sind nicht auf
organische Kohlenstoffverbindungen als Energiequelle angewiesen und kdnnen fir diesen
Zweck das Wasserstoffgas verwerten, das in einem Endlager durch Metallkorrosion, Radio-
lyse oder mikrobielle Umsetzung von Mineralen erzeugt wird.

Fe(ll)-reduzierende Mikroben kontrollieren bzw. leisten einen bedeutenden Beitrag zur
Fe(lll)-Reduktion in Untergrundsedimenten und konnen mehrere endlagerrelevante gunstige
Eigenschaften der Tonminerale infolge deren Umwandlung negativ beeinflussen (Meleshyn
2011). Sie wurden z. B. fur die Umwandlung von Smektiten und llliten des Oberkreide- bis
Eozéan-Tongesteins in die weltgroRte Lagerstatte des hochreinen Kaolins in den USA ver-
antwortlich gemacht (Hurst & Pickering 1997). Obgleich sich diese mikrobielle Aktivitat im
Primarzustand der dadurch entstandenen Kaolin-Lagerstatte aufgrund der nicht mehr vor-
handenen Elektronenakzeptoren auf extrem niedrige metabolische Raten reduziert haben
muss, verursachte ihr Anstieg in Kaolinschlammen die Notwendigkeit einer routinemafiigen
Biozid-Zugabe zwecks Einhaltung des industriellen Toleranzlevels.

Ein relevantes Beispiel stellt auch der Nachweis der Aktivitat von Sulfat-reduzierenden Mik-
roben in einem In-situ-Versuch im Opalinuston im Mont Terri Untertagelabor dar, in dem
synthetisches Porenwasser flinf Jahre lang in einem Bohrloch zirkulierte (Wersin et al. 2011).
Eine unbeabsichtigte Platzierung einer zersetzbaren Kohlenstoffquelle im Bohrloch (vermut-
lich, des Glycerols in Eh und pH-Elektroden), resultierte in einer Anregung der Aktivitat von
Sulfat-reduzierenden Mikroben und in einem Rlckgang der Sulfatkonzentration in der L6-
sung auf ein Drittel — trotz seines kontinuierlichen Hineindiffundierens aus dem umgebenden
Tongestein — und in einem Anstieg der Sulfidkonzentration auf bis zu 1,0 mmol/L. Betréchtli-
che Mengen an Sulfat-reduzierenden Mikroben und Sulfidkonzentrationen von bis zu 5,6
mmol/L  wurden im Porenwasser zwischen dem Zementausbau des HADES-
Untertagelabortunnels und dem angrenzenden Boom Clay beobachtet (Meleshyn 2011).
Solche millimolaren Sulfidkonzentrationen kénnen durch Fe(lll)-Reduktion eine Umwandlung
von quellfahigen Tonmineralen in nicht-quellfahige Minerale innerhalb von einigen Jahrhun-
derttausenden bis Jahrmillionen bewirken (Raiswell & Canfield 1996).

Aufgrund der Aktivitat von Methan-produzierenden Mikroben stieg die Methankonzentration
im Porenwasser des zuvor angesprochenen In-situ-Versuches im Mont Terri Untertagelabor
um drei GrolRenordnungen bis auf 0,7 mmol/L an (Wersin et al. 2011). Sie war somit ver-
gleichbar mit der Methankonzentration von 1,1 mmol/L im Grundwasser eines mit
Gaskondensat kontaminierten oberflachennahen sandigen Aquifers in Colorado, USA, in
dem methanogene Mikroben als die wichtigste Acetat-konsumierende Spezies fungierte
(Meleshyn 2011).

Methan-produzierende Mikroben kdnnen Fe(lll) in der Tonmineralstruktur ebenfalls reduzie-
ren (mit beispielsweise etwa 1,4 mmol/g Ton innerhalb von vier Wochen in Laborversuchen
mit Tonsuspensionen) (Meleshyn 2011). Dartber hinaus kénnen sie Methan und Wasser-
stoffgas aus metallischem Eisen in Kontakt mit Montmorillonit produzieren (Chastain & Kral
2010). Eine Beobachtung der um drei GréRenordnungen héheren Methanproduktion und
Korrosionsraten in einem Gemisch aus metallischem Eisenpulver und Boom Clay-Schlamm
als in einem Gemisch aus Stahl und Boom Clay-Schlamm (Ortiz et al. 2002) kann als ein
Zeugnis dieser Fahigkeit von Methan-produzierenden Mikroben interpretiert werden (Meles-
hyn 2011). Eine Inkubation von marinen Sedimenten mit Eisengranulat in einer weiteren
Untersuchung zeigte auf, dass Methan-produzierende Mikroben Elektronen aus metalli-
schem Eisen um mehr als eine GréRenordnung schneller ziehen kénnen als es bei einer
abiotischen Korrosion durch Wechselwirkung mit Wasser zu erwarten ist (Dinh et al. 2004).

Wahrend methanogene Mikroben bei Temperaturen von bis zu 122°C aktiv bleiben, kénnen
Sulfat-reduzierende Bakterien solche Temperaturen laut derzeitigen Erkenntnissen nur in
einem inaktiven Zustand Uberleben. Sie haben allerdings nachgewiesenermalen ein optima-
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les Wachstum im Temperaturbereich von 80-95°C. Beide Mikrobenarten sind nicht auf CO,
(oder Methyl) bzw. Sulfat als Elektronenakzeptoren angewiesen und kénnen stattdessen
Elektronen an Fe(lll) in der Tonmineralstruktur abgeben. Sie konnen aul3erdem metallisches
Eisen als Elektronendonator direkt verwerten.

Fermentation ist hingegen ein mikrobieller Prozess, in dem keine extrazellularen Elektronen-
akzeptoren fir die Oxidation von organischem Material gebraucht werden und der in einer
Akkumulierung von reduzierten Stoffen wie H, und CO, sowie solcher niedrigmolekularer
organischer Sauren wie Essig- und Ameisensaure resultiert (Meleshyn 2011). Durch die letz-
teren koénnen einerseits die Aktivitdt von anderen Mikroben angeregt und andererseits die
Korrosion von zementhaltigen Materialen stark beschleunigt werden (De Windt & Devillers
2010).

Die genannten mikrobiellen Prozesse kdnnen durch den Prozess der Biofilmbildung in ihrer
Wirkung noch verstarkt werden, da dieser Prozess Mikroben eine effizientere Energie- und
Nahrstoffverwertung in einem gegen die aul3eren Einwirkungen geschiitzten Raum sichert.
Die Verfligbarkeit des Porenraums ist fir alle angesprochenen Prozesse maf3geblich. Um
diese in einem geplanten Endlager zu verringern, wurde beispielsweise von der fir die Ent-
sorgung der radioaktiven Abfélle in Kanada verantwortlichen Organisation der Einsatz eines
Bentonit—Sand-Gemisches als Referenz-Nahfeldbarriere zugunsten eines reinen Bentonits
verworfen, da der Porenraum so deutlich reduziert werden kann.

Mikrobiell beeinflusste Korrosion stellt einen weiteren mikrobiellen Prozess dar, deren Rele-
vanz fur ein Endlager fir warmeentwickelnde radioaktive Abfélle im Tongestein seit
geraumer Zeit bekannt ist und der durch Sulfat-reduzierende Mikroben verursacht wird. De-
ren Aktivitat kann die Korrosion von eisenhaltigen Materialien bis zu einer Rate von 600 um
pro Jahr erhéhen (Abb. 5.9) sowie eine gleichmafige Korrosion in einen Lochfraf3 tberfiih-
ren. Die in den Sicherheitsanforderungen spezifizierte Forderung der Bergbarkeit Giber einen
Zeitraum von 500 Jahren nach Verschluss des Endlagers erfordert eine entsprechende
Standzeit der Behalter ohne dass deren Dichtheit durch Lochfral3 zerstort wird.
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Abb. 5.9: Raten der chemischen und mikrobiellen Korrosion in Abhangigkeit von der Temperatur. Daten gemaf
Kursten et al. (1997), Kursten (2004) und El Hajj et al. (2010)
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Die Anforderungen der Ruckholbarkeit und Bergung von warmeentwickelnden radioaktiven
Abfallen gehen auch mit spezifischen Endlagerkonzeptmerkmalen einher, wie z. B. die Ver-
wendung der Sandverfillung innerhalb des Innenliners mit einer im Vergleich zum Buffer
deutlich erhdhten Porositat. Auferdem wird die Verwendung von Innen- und Auf3enlinern
einen zusatzlichen Porenraum an den Grenzflachen zwischen dem Innenliner, dem Buffer
und dem AuRenliner schaffen, so dass Lebensraum fiir Mikroben vorhanden ist.

Temperaturen in der Behalterumgebung von mehr als 122°C fuhren zu Inaktivitdt und zum
Absterben von Mikroben. Einige Mikroben sind dann noch in der Lage sogenannte En-
dosporen zu bilden (Nicholson et al. 2000), die noch kurzzeitig Temperaturen bis 140°C
aushalten konnen (vgl. nachfolgendes Kapitel). Dartiber hinaus gehende Temperaturen fih-
ren nach heutigem Wissen definitiv zu einem Absterben und damit zu einer Sterilisierung des
Bereiches um die Behélter.

5.4.2.5 Abschatzung hinsichtlich der bestmdglichen Minimierung der mikrobiellen
Aktivitat im Buffer bzw. in der Behalterumgebung
(Artur Meleshyn)

Untersuchungen der Kultivierbarkeit (in 7 bis 50 g/L Tonsuspensionen mit zugefuhrten Nahr-
stoffen) von aus kompaktierten Bentoniten stammenden mikrobiellen Populationen deuteten
zunachst auf die Einstellung der Aktivitat von Sulfat-reduzierenden Bakterien in einem was-
sergeséttigten Bentonit bei Dichten von tiber 1,5 g/lcm?® hin (Pedersen et al. 2000). Es wurde
zudem einer modellhaften Betrachtung und einer mikroskopischen Sichtung des kompaktier-
ten Bentonits entnommen, dass Sulfat-reduzierende Bakterien in einem wassergesattigten
Bentonit bei Dichten von uber 1,9 g/cm® weder Uberlebensfahig noch migrationsfahig sind
(Pusch 1999). Diese Ergebnisse begriindeten die Schlussfolgerung der Nagra im Entsor-
gungsnachweis (Nagra 2002), dass nur ein vernachlassigbarer Einfluss der Mikroben auf
Behalterkorrosion und auf den Radionuklidtransport im hoch-kompaktierten Bentonit zu er-
warten ist. Im Einklang mit diesen Ergebnissen wurde im schwedischen Endlagerkonzept
vorbehaltlich der Bestéatigung durch kinftige Untersuchungen angenommen, dass sich im
Buffer bei der firr das Endlagerkonzept gewahlten Trockendichte von 1,57 g/cm® bzw. Dichte
von 2,0 g/cm?® im wassergeséttigten Zustand ein Quelldruck von mindestens 2 MPa einstellt,
der jegliche mikrobielle Aktivitat verhindern wird (SKB 2006).

Jedoch zeigten spatere Untersuchungen, dass die Aktivitat von Sulfat-reduzierenden Bakte-
rien in einem kompaktierten Bentonit mit der steigenden Dichte zwar abnimmt, jedoch nicht
komplett eingestellt wird. So wurde eine Abnahme der fir die Aktivitat von Sulfat-
reduzierenden Bakterien charakteristischen Sulfidproduktion um den Faktor von ca. 50 bei
einer Zunahme der Bentonitdichte von 1,5 g/cm® auf 2,0 g/cm® in einem Versuch mit In-situ-
Grundwasser im Aspo-Untertagelabor gemessen (Masurat et al. 2010). Im wassergeséttigten
kompaktierten Bentonitbuffer mit einer Dichte von 2,0 g/cm® aus den In-situ-GroRversuchen
LOT und CRT im Asp6-Untertagelabor wurden die Aktivitat von Sulfat-reduzierenden Bakte-
rien sowie Endosporen-bildende Sulfat-reduzierende Bakterien nachgewiesen (Chi Fru &
Athar 2008).

Die mikrobielle Population im MX-80 Bentonit betrégt bei einer Trockendichte von 1,8 g/cm?®
(2,15 g/cm® im wassergesattigten Zustand) etwa 1,5-10° Zellen/g Ton und unterscheidet sich
kaum von den PopulationsgréRen bei geringeren Trockendichten von 1,3 und 1,6 g/cm®, die
den Bentonitdichten von jeweils 1,8 und 2,0 g/cm® im wassergeséttigten Zustand entspre-
chen (Stroes-Gascoyne et al. 2011).

Fur die Uberlebensfahigkeit von Mikroben, derer Abmessungen in der Regel im Bereich von
0,5 bis 10 um liegen (Stroes-Gascoyne et al. 2011), in kompaktierten Bentoniten, in denen
der Anteil der Poren mit einem Durchmesser im Bereich von 0,1 bis zu einigen 10 pm denk-
bar gering ist (Abb. 5.10), wurden bislang folgende Erklarungen vorgeschlagen:
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Mikroben
e (berleben in selten vorkommenden grélReren Poren (Stroes-Gascoyne et al. 2007),
¢ transformieren sich in kleinere Formen (Mauclaire et al. 2007),
e kompensieren den auf3eren mechanischen Druck durch den internen Zelldruck (Tur-
gordruck) (Masurat et al. 2010).

8 Bentonite
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Die gréf3eren Poren mit einem Durchmesser von 0,5 bis etwa 30-50 um in einem kompak-
tierten Bentonit sind charakteristisch fir die Kontaktstellen zwischen den einzelnen
Tonmineralaggregaten bzw. den letzteren und Kérnern von Begleitmineralen des Bentonits
wie z. B. Quarz (Lloret & Villar 2007, Prikryl & Weishauptova 2010).

Eine Transformation zu kleineren Formen kann durch eine Fragmentierung, d. h. Zellteilung
ohne Zellwachstum, oder durch eine kontinuierliche Volumenabnahme stattfinden und kann
zu einer Volumenreduktion um bis zu 60-70% innerhalb von Stunden (Kjelleberg & Her-
mansson 1984) bzw. Wochen (Caccavo et al. 1996) fuhren. Die Entwicklungsfahigkeit
(Vitalitat) der Mikroben bleibt dabei erhalten. Als Ausloser fur eine solche Transformation
dient der Nahrstoffmangel. Zur Uberwindung eines Nahrstoffmangels kénnen sich Mikroben
in einem &hnlichen Vorgang mittels Zellteilung durch Porenéffnungen mit einem Durchmes-
ser, der um 10 bis 50% kleiner ist als der von Mikroben, durchzwangen (Mannik et al. 2009).

Der aufRere mechanische Druck in einem geséttigten Buffermaterial wird in der Grof3enord-
nung 7-8 MPa zu erwarten sein (Masurat et al. 2010, Delage et al. 2010). Zum Vergleich
betragt der derzeit akzeptierte obere Drucklimit fir das Wachstum von Mikroben 120 MPa
und fir ihre Vitalitdt 800 bis 900 MPa (Vanlint et al. 2011). Mikroben, fur die kleinere hydro-
statische Driucke von z. B. 200 MPa in salzfreien Losungen letal sind, Uberleben solche
Dricke, wenn der Salzgehalt der Lésung auf 4 g/kg NaCl erhdht wird (Molina-H6ppner et al.
2004). Bemerkenswert dabei ist, dass solche Salzkonzentrationen fiir die in der letzten Arbeit
untersuchten Mikroben unter atmospharischem Druck letal sind.

Eine weitere Eigenschaft einiger Bakterienarten, die ihre Widerstandsfahigkeit gegentber
unginstigen Umgebungsbedingungen erhoéht, ist die Bildung von Endosporen. Sie wird
durch das Mangel an leicht verwertbaren Formen des Kohlenstoffs, Stickstoffs bzw. Phos-
phors in der lokalen Umgebung eines zur solchen Bildung féahigen Bakteriums ausgeldst
(Nicholson et al. 2000). Die Temperaturen, die fir Bakterien im Endosporen-Zustand letal
sind, liegen um 30-40°C hoher als die, die fur Bakterien im aktiven Zustand letal sind
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(Nicholson et al. 2000). Dabei ist die Uberlebensdauer der Endosporen unter trockenen Um-
gebungsbedingungen um etwa Faktor 1000 hoéher als unter feuchten
Umgebungsbedingungen (Abb. 5.11)

10 5¢ . . > .

Abb. 5.11:
Temperaturbehandlungszeiten (min),
die zu einer zehnfachen Abnahme der
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[ feuchten thermischen Behandlung
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Die oberste Temperaturgrenze fur die Aktivitdt von Sulfat- und Fe(lll)-reduzierenden Bakte-
rien liegt bei etwa 95°C (Weber & Jgrgensen 2002) bzw. 121°C (Kashefi & Lovley 2004). Da
sowohl Sulfat- als auch Eisen(lll)-reduzierende Bakterien (jedoch nicht die Methan-
produzierende Archaeen) Endosporen bilden kénnen (Chi Fru & Athar 2008, Slobodkin et al.
1999), wird demnach eine relativ kurzzeitige thermische Behandlung bei etwa 150°C bend-
tigt, um etwaige Endosporen in einem Material zu eliminieren. Mit ansteigender
Behandlungsdauer kann von einer Abnahme der daflir benétigten Behandlungstemperatur
ausgegangen werden, da z. B. nur auf3erst geringe und keine Mengen an mikrobiellen Bio-
masse in Sedimentgesteinsschichten vorgefunden wurden, die eine Paldotemperatur von
140°C bzw. 145°C wahrend ihrer Entstehungsgeschichte erfahren haben (Colwell et al.
1997).

Aus der vorausgehenden Diskussion lasst sich folgende Abschétzung hinsichtlich der best-
mdglichen Minimierung des Ausmalles der potentiellen mikrobiellen Aktivitat im
Buffermaterial bzw. in der Behélterumgebung aufstellen:

o Moglichst geringer Gehalt an organischem Kohlenstoff, um die wichtigste Nahrstoff-
guelle zu begrenzen.

o Die Einbautrockendichte soll so gewahlt werden, dass die Dichte im wassergesattig-
ten Zustand nach dem Quellen eines Buffers in die etwaigen Resthohlrdume nicht
den Wert von 2,0 g/cm® unterschreitet (bei einem nicht vorhandenen Resthohlraum-
volumen und einer Korndichte des Bentonits von 2,75 g/cm® entsprache dieser Wert
einer Einbautrockendichte von 1,6 g/cm®). Eine héhere Dichte kann zu einer weiteren
Reduktion der potentiellen mikrobiellen Aktivitat fuhren. Die Anforderung an die Ein-
baudichte kann ggf. durch einen moéglichst hohen Montmorillonitgehalt im Bentonit
etwas gelockert werden (wegen des charakteristischen Porendurchmessers).

¢ Eine thermische Behandlung des Bentonits — vorzugsweise nach dem Einbau (wegen
der unvermeidlichen bakteriellen Kontamination nach einer Einbauort-fernen Behand-
lung) — bei mindestens 125°C, um Endosporen von Sulfat-reduzierenden Bakterien
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zu eliminieren, und mindestens 150°C, um Endosporen von Eisen(lll)-reduzierenden
Bakterien zu eliminieren, einige Stunden bis Tage (falls der Buffer im feuchten Zu-
stand eingebaut wird) bzw. einige Monate bis Jahre (falls der Buffereinbau im extrem
trockenen Zustand erfolgt). Mit ansteigender Behandlungsdauer kann eine geringere
Behandlungstemperatur gewahlt werden.

5.4.3 Bewertung der Effekte

Gemal den oben beschriebenen Untersuchungsergebnissen l&sst sich folgendes festhalten:
Prinzipiell fuhrt die Reduzierung einer Wasserlage zu einer Verringerung des Quelldruckes
und zu einer leichten Erhthung des Porendruckes. Die entsprechende Verringerung des
Quelldruckes ist in dem zu betrachtenden Temperaturbereich reversibel. Im Rahmen der In-
situ-Versuche TBT und LOT im Aspé URL konnte dieser Prozess allerdings nicht nachge-
wiesen werden.

Der Siedepunkt von Wasser verschiebt sich ausgehend von 100°C unter Normalbedingun-
gen bis hin zu etwa 280°C nach Wiederherstellung des ungestorten Drucks im
Einlagerungsniveau, wobei der starkste Anstieg bereits im unteren Druckniveau erfolgt. Das
heil3t, dass bereits ein kleiner Druckanstieg zu einer deutlichen Erhéhung der Siedetempera-
tur fahrt. Im Porenraum vorhandenes Wasser wirde bei atmosphéarischem Druck bei 100°C
sieden und durch die thermische Expansion der Gasphase den Porendruck erhéhen. Mit
dieser Druckerhéhung geht auch eine Erhéhung der Siedetemperatur einher, und der Ver-
dampfungsprozess kommt zum Erliegen, wenn der mit der vorliegenden Temperatur
korrespondierende Dampfdruck erreicht ist. Der Prozess des Verdampfens von Wasser ist
daher zeitlich deutlich limitiert.

Im In-situ-Versuch TBT (Temperature Buffer Test) im Untertagelabor Aspé wurden fir den
bei Temperaturen von bis zu etwa 140°C erhitzten Bentonit im Vergleich zum nicht erhitzten
Bentonit eine erhthte Bruchfestigkeit und Steifigkeit festgestellt. Dieselbe Beobachtung wur-
de auch fur die auf 125°C erhitzte Bentonite im In-situ-Versuch LOT ebenfalls im
Untertagelabor Asp6 gemacht. Eine mechanische Schwachung konnte nicht nachgewiesen
werden.

Die Warmeleitfahigkeit von Na-Bentonites nimmt bis etwa 120°C fir die nicht getrockneten
Proben ab. Die Abnahme der Warmeleitfahigkeit ist bedingt durch die Freisetzung von Po-
renwasser. Oberhalb von etwa 120°C steigt die Warmeleitfahigkeit durch den verbesserten
Kontakt der Mineralmatrix leicht an. Die Verdnderung der thermischen Eigenschaften ist ver-
nachlassigbar gering.

Die Durchlassigkeit fur Wasser eines uber mehrere Jahre auf bis zu 150°C erhitzten Na-
Bentonits im TBT In-situ-Versuch im Aspd URL unterschied sich nicht signifikant von der
hydraulischen Durchléssigkeit nicht erhitzter Bentonite. Im LOT In-situ-Versuch im Aspd URL
wurden keine signifikanten Unterschiede in der Wasserpermeabilitét fur die bis auf 125°C
erhitzte und nicht erhitzte Bentonite festgestellt. Eine Veranderung der Permeabilitat kann als
nicht relevant eingestuft werden.

Untersuchungen zeigen, dass Kapillardruck-Sattigungsbeziehungen einer leichten Tempera-
turabhangigkeit unterliegen. Dies flhrt zu einer geringflgigen und als vernachlassigbar
anzusehenden Anderung der Geschwindigkeit der Aufsattigung.

Die Alteration von Smektiten bei erhéhten Temperaturen hangt sowohl im Fall der Wechsel-
wirkung mit dem Wasserdampf als auch im Fall der lllitisierung entscheidend von der
Verflgbarkeit des Wassers, bzw. des Wassersattigungsgrades des Tons, ab. Nicht minder
wichtig ist im ersteren Fall die Art des Zwischenschichtkations in Smektiten und im letzteren
Fall die Verfugbarkeit des Kaliums und die Dauer des Temperaturimpulses durch die einge-
brachten Abfélle. Bei Temperaturen unter 150°C ist jedoch unabhangig von der Art des
Zwischenkations und der Verfiigbarkeit des Wassers und des Kaliums sowie in Anbetracht
der auf hochstens ein bis zwei Tausend Jahre begrenzten Dauer des hohen Temperaturle-
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vels keine Beeintrachtigung des Buffers zu erwarten. Im Bereich des Bohrloch-
Verschlusselementes im Falle der vertikalen Bohrlochlagerung (Konzept NORD) werden
kaum Temperaturen oberhalb von 100°C erreicht, so dass in diesem Element keine Alterati-
onen zu erwarten sind.

Zwecks einer erhdhten Alterationsbestandigkeit von Buffermaterialien bei Temperaturen tber
150°C empfiehlt sich die Verwendung eines Kalium-armen Tonmaterials mit Calcium als
Zwischenschichtkation der Smektitkomponente. In diesem Fall kann ebenfalls von keiner
Beeintrachtigung des Buffers ausgegangen werden, vorausgesetzt, dass die Temperatur
zum Zeitpunkt der Aufsattigung mit dem Wasser aus dem anstehenden Tongestein oder
dem Grubengebaude unter den Wert von 150°C zuriickgeht.?

Die Erfullung dieser Bedingung wird auch verhindern, dass eine abiotische Hydrogensulfid
Produktion durch entweder thermochemische Sulfatreduktion oder H,-induzierte Pyritredukti-
on bei Temperaturen Uber 150°C eine Beeintrachtigung des Buffers verursachen kdnnen.
Dies wird im Fall der H,-induzierten Pyritreduktion dadurch sichergestellt, dass vor der Auf-
sattigung des Buffers und somit vor dem Einsetzen einer nennenswerten Eisenkorrosion kein
Anstieg des H,-Partialldruckes auf Werte Uber 3 MPa zu besorgen ist. Bei Temperaturen
unter 150°C kdnnen die Auswirkungen der thermochemischen Sulfatreduktion vernachlassigt
werden, da ihre Kinetik deutlich langsamer ist als die Geschwindigkeit des Temperaturriick-
ganges im Buffer. Die Auswirkungen der H,-induzierten Pyritreduktion sind bei Temperaturen
unter 150°C bzw. in einem Pyrit-armen Tonmaterial nicht zu betrachten.

Hinsichtlich der Stabilitdt des Betonwiderlagers kann festgehalten werden, dass seine me-
chanische Stabilitdt je nach Zuschlagstoff im Temperaturbereich tUber 300°C liegt. Eine
Rissbildung kann im Beton ab ca. 200°C erwartet, wahrend eine Permeabilitdtserh6hung des
Betons, der nicht Gber 80% seiner Druckfestigkeit beansprucht ist, ab 150°C zu erwarten ist.
Die wasserverlustbedingte Mikrorissbildung im Beton kann bei der Verwendung eines Betons
mit einer Permeabilitat von 107°°-107"®m? ab 150-175°C erwartet werden.

% Als Orientierungswert fur die Aufsattigungsdauer eines kompaktierten Bentonitversatzes im Nahfeld
kénnen etwa 100 Jahren entsprechend dem Nagra-Konzept der Endlagerung von hochaktiven Abfal-
len im Opalinuston genannt werden (Johnson & King 2008).
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