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Titel: Iststandsanalyse zum geochemischen Milieu und dem Radionuklidverhalten
in den Einlagerungskammern der Schachtanlage Asse Il

Stand: 28.02.2017

Im Rahmen der Notfallplanung fir die Schachtanlage Asse I, als auch im Rahmen des bisher
vorliegenden Konzepts einer Vollverflillung der Schachtanlage als Ruckfalloption bei Verbleib
radioaktiver Abfélle, ist das Langzeitverhalten der Radionuklide in den Einlagerungskammern zu
analysieren. Hierflr ist der Zutritt von Salzlésungen zu den Abféllen zu betrachten, in dessen Folge
geochemische Prozesse einsetzen, die zur Mobilisierung von Radionukliden fihren kénnen.
Generell ist der Kenntnistand fir die Beschreibung der kammerspezifischen Bedingungen
ausreichend, um zu einer belastbaren Bewertung verschiedener geochemischer Prozesse zu
kommen.

In der hier vorliegenden Iststandsanalyse werden der Kenntnisstand und die Datenlage nach
aktuellem Stand von Wissenschaft und Technik zum geochemischen Milieu, zur Anwendbarkeit
des Modellansatzes eines quasi-geschlossenen Systems, zur aquatischen Chemie und
Thermodynamik relevanter Radionuklide, zur Wechselwirkung organischer Abbauprodukte mit
Radionukliden, zur Rickhaltung von Radionukliden an Mineraloberflachen und zur mdglichen
Rekritikalitdt in den Einlagerungskammern dargestellt. Identifizierte Kenntnisdefizite werden
hinsichtlich ihrer erwarteten Relevanz fiir eine Sicherheitsbetrachtung bewertet. Dariliber hinaus
wird der Stand bzw. der Bedarf an Forschung- und Entwicklungsarbeiten zum Abbau von
Ungewissheiten bezliglich der geochemischen / radiochemischen Beschreibung von Prozessen in
den Einlagerungskammern ausgewiesen.
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8 REKRITIKALITAT IN DEN EINLAGERUNGSKAMMERN
LITERATURVERZEICHNIS

ANHANG

ANHANGSVERZEICHNIS

Defizitanalyse Asse Sicherheitsbetrachtung — Geochemie. Karlsruher Institut fiir Technologie (KIT),
Institut far Nukleare Entsorgung (INE), Angaben in tabellarischer Form auf Anforderung des
Bundesamts fir Strahlenschutz, Stand 5. Dezember 2011 (unveréffentlicht).

Gesamtseitenzahl: 67

Stichworte:

Schachtanlage Asse

I,

Stilllegung,

Einlagerungskammern,

Milieu, Radionuklidquellterme, Iststandsanalyse

geochemisches
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Arbeitsgruppe Optionenvergleich
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beziehungsweise
Ethylendiamintetraessigsaure
Einlagerungsbereich
Einlagerungskammer
Forschungsbergwerk Asse
Forschungs- und Entwicklungsarbeiten
Features, Events, Processes

gegebenenfalls

Gesellschaft fir Anlagen- und Reaktorsicherheit gGmbH

Gesellschaft fir Strahlenforschung

Helmholtz Zentrum Miinchen - Deutsches Forschungszentrum fiir Gesundheit und Umwelt

Herausgeber

Institut fir Nukleare Entsorgung
Isosaccharinsaure
Neutronenmultiplikationsfaktor
Karlsruher Institut fir Technologie

schwach-/mittelradioaktiver Abfall

non aqueous phase liquid (,nicht-wéassrige flissige Phasen®)

quasi-closed system ("quasi-geschlossenes System")

Lésung im Gleichgewichtspunkt "Q" des quinéren Systems Halit-Sylvin-Carnallit-Kainit-H20

Tri-n-butyl-phosphat

und and[e]re, und and[e]res, unter ander[e]m, unter ander[e]n

"Verlorene Betonabschirmung”, armierter Behéltertyp fir radioaktive Abfalle

Vorlaufige Sicherheitsanalyse fir den Standort Gorleben
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1 VERANLASSUNG UND AUFGABENSTELLUNG

In Brennecke et al. (2007) wurden u.a. die beiden Prifunterlagen des INE zum geochemischen
Milieu und zu Quelltermen fir die Radionuklide Am, Np, Pu, Ra, Sr, Th und U in den
Einlagerungskammern (ELK) der Schachtanlage Asse Il (LUtzenkirchen et al., 2006; Metz et al.,
2006) im Hinblick auf die Anforderungen eines atomrechtlichen Planfeststellungsverfahrens
geprift. Die Autoren wiesen darauf hin, dass beide Prifunterlagen einen Ansatz zeigten, um
bestehende Unsicherheiten zu benennen und in die Betrachtungen zur Abschatzung
kammerspezifischer Radionuklidquellterme zu integrieren. GemaB Brennecke et al. (2007)
ermdglichte der von Litzenkirchen et al. (2006) und Metz et al. (2006) gewahlte Weg einen
ausreichenden Tiefgang. Die Richtigkeit der getroffenen Aussagen und die Vollstandigkeit der
durchgefthrten Rechnungen beziiglich der Unsicherheiten konnten jedoch von Brennecke et al.
nicht beurteilt werden. Die Autoren schlussfolgerten, dass in Litzenkirchen et al. (2006) und Metz
et al. (2006) bei der Ermittlung der ELK-Radionuklidquellterme plausibel und mit einem flr ein
atomrechtliches Planfeststellungsverfahren ausreichenden Tiefgang vorgegangen wurde. Jedoch
wiesen Brennecke et al. darauf hin, dass es auf Basis der beiden Prifunterlagen des Instituts fiir
Nukleare Entsorgung (INE) nicht nachvollziehbar sei, ob die erzielten Ergebnisse tatsachlich
belastbar waren. Im Dezember 2011 wurde vom INE in tabellarischer Form auf Stellungnahmen
der Gesellschaft fir Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS), der Arbeitsgruppe Optionenvergleich
(AGO) sowie des Bundesamts fiir Strahlenschutz (BfS) zu den Prifunterlagen Litzenkirchen et al.
(2006) und Metz et al. (2006) sowie weiterer Berichte des INE eingegangen, die vor dem Jahr
2007 im Zusammenhang mit dem SchlieBungskonzept der Schachtanlage Asse Il des damaligen
Betreibers Helmholtz Zentrum Minchen - Deutsches Forschungszentrum fir Gesundheit und
Umwelt (HMGU) erstellt wurden. Dieser Text zur ,Defizitanalyse Asse Sicherheitsbetrachtung —
Geochemie* wurde seinerzeit dem BfS Ubermittelt. Die damaligen Aussagen (siehe Anhang)
wurden im Rahmen der vorliegenden Iststandsanalyse Gberprift und aktualisiert, insofern es sich
um inhaltliche Themen handelt. Neben den damals in den Stellungnahmen behandelten Themen
zum geochemischen Milieu und dem Radionuklidverhalten in den Einlagerungskammern der
Schachtanlage Asse Il wurden in der Zwischenzeit weitere  geochemische,
biochemische/mikrobielle und radiochemische Themen identifiziert, die fur die Quantifizierung
einer potentiellen Radionuklidmobilisierung, die Entwicklung des geochemischen Milieus und den
damit verbundenen Auswirkungen auf die Sicherheit in den Einlagerungskammern von Relevanz
sind.

Am 29. Mai 2015 wurde das INE vom BfS aufgefordert, eine schriftiche Analyse zum
Kenntnisstands und zur Datenlage des geochemischen Milieus sowie der Radionuklidmobilisierung
in den Einlagerungskammern der Schachtanlage Asse Il zu erstellen. Diese Iststandsanalyse soll
nach derzeitigem Stand von Wissenschaft und Technik (W&T) erfolgen, und identifizierte
Kenntnisdefizite sollen hinsichtlich ihrer erwarteten Relevanz fir eine Sicherheitsanalyse bewertet
werden. Darlber hinaus soll auf Konsequenzen flr eine Sicherheitsanalyse hingewiesen werden,
falls die jeweiligen Defizite nicht behoben werden. Der Zeitbedarf zum Beheben des Defizits in
Asse-relevanten Untersuchungen soll mit den Begriffen kurzfristig (zwei bis drei Jahre),
,mittelfristig* (vier bis funf Jahre) und ,langfristig“ (mehr als funf Jahre) gekennzeichnet werden.
Weitere Forschungs- & Entwicklungsarbeiten (F&E) kénnen dazu dienen, realistischere
Einschatzungen der physiko-chemischen Prozesse in den Einlagerungskammern bzw.
Einlagerungsbereichen zu erzielen, wodurch gegebenenfalls Konservativitaten reduziert,
Anforderungen an technische Barrieren genauer formuliert sowie Optimierungspotentiale
hinsichtlich der Schadensvorsorge identifiziert werden kdnnen. Im Einzelnen sollen folgende
Themen behandelt werden:
e |ststandsanalyse zur Entwicklung des geochemischen Milieus und insbesondere zum
Einfluss der Verteilung des stofflichen Inventars auf das geochemische Milieu sowie die
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damit verbundene Gasbildung in den Einlagerungskammern bzw. den Einfluss auf den
kammerspezifischen Radionuklidquellterm (Kapitel 4);

Iststandsanalyse zur Anwendbarkeit des Modellansatzes eines quasi-geschlossenen
Systems auf die Einlagerungskammern (Kapitel 5);

Iststandsanalyse zur aquatischen Chemie und Thermodynamik von Asse-relevanten
Radionukliden (Kapitel 6);

Iststandsanalyse zur Degradation organischer Kammerinhaltstoffe sowie zur
Wechselwirkung organischer Abbauprodukte (u.a. Komplexbildner) mit Radionukliden
(Kapitel 7);

Iststandsanalyse zur mdoglichen Rekritikalitdt in den Einlagerungskammern unter
Beriicksichtigung aktualisierter Kernbrennstoffinventare und -verteilungen (Kapitel 8).
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2 EINLEITUNG

In den Einlagerungskammern der Schachtanlage Asse Il befinden sich radioaktive Elemente, die
im Falle eines auftretenden Notfalls durch einen auslegungsuberschreitenden Lésungszutritt und
einer nachfolgenden Mobilisierung aus dem Grubengebaude potentiell eine Gefahrdung der
Biosphare bewirken kénnen. Entsprechend wichtig ist es, eine auf dem aktuellen Stand von W&T
beruhende und belastbare Bewertung verschiedener mdéglicher Entwicklungen zu schaffen und
insbesondere quantitative Aussagen zu der Menge potentiell mobilisierter Radionuklide zu
erhalten.

Die Geochemie bzw. Radiochemie liefert auf Basis naturwissenschaftlicher Daten und Prinzipien
die Moglichkeit, far verschiedene Entwicklungsstufen das Radionuklidverhalten belastbar
einschatzen und quantifizieren zu kdnnen. In vielen Fallen, wie beispielsweise im Fall von
Léslichkeitsbegrenzungen, kdnnen explizite EinflussgroBen identifiziert werden, welche allein auf
Grund fundamentaler, naturgesetzmaBiger Stoffeigenschaften eine Rickhaltung der Radionuklide
in den Einlagerungsbereichen bewertbar machen. Es handelt sich bei den nachfolgend
behandelten geochemischen Prozessen somit um passive, den Bedingungen in den
Einlagerungsbereichen der Schachtanlage Asse Il inharente Sicherheitsfunktionen.

Die Menge der verschiedenen Radionuklide ist sehr gering im Vergleich zu den Mengen anderer
Kammerinhaltsstoffe, die als Hauptkomponenten in groBen Mengen vorhanden sind. Hierzu
gehdéren Misch- und Laborabfélle, Filterabfalle, Metallabfélle, Bauschutt und Verbrennungs-
rickstédnde. Neben den Abféllen liegen in groBBen Mengen Konditionierungsmaterialien wie
Zementstein oder Bitumen vor. Als weitere Hauptkomponenten sind die metallischen Behdlter,
Betonabschirmungen sowie der Salzversatz und gegebenenfalls zutretende Salzlésung zu
berlcksichtigen. Nach Zutritt der Lauge zu den Abfallgebinden werden verschiedene Prozesse
ablaufen, die Mobilisierung von Radionukliden kontrollieren und auf Basis der Geochemie
belastbar eingeschéatzt werden kénnen. Obwohl es die in diesem Bericht erwahnten Optionen zum
Abbau von Unsicherheiten bezlglich der geochemischen Beschreibung von Prozessen in der
Schachtanlage Asse |l gibt, ist der Kenntnistand im Allgemeinen auch fir die erwarteten
hochsalinaren Bedingungen eindeutig ausreichend, um zu einer belastbaren Bewertung
verschiedener geochemischer Prozesse zu kommen, wie sie beispielsweise im Rahmen der
Lizenzierung der US-amerikanischen WIPP (Waste Isolation Pilot Plant) durchgefihrt wird. Die
Beschreibung des Verhaltens von Radionukliden und deren potentielle Mobilisierung aus den
Einlagerungskammern ist von hoher Bedeutung fir die Sicherheitsanalyse der Schachtanlage
Asse Il.

Im Rahmen geochemischer Analysen kdnnen verschiedene Prozesse und mégliche Entwicklungen
belastbar bewertet werden. Im Kontext dieses Berichts sollen drei wesentliche Einflussfaktoren
explizit herausgestellt werden:

e Entwicklung des geochemischen Milieus. Die in die Einlagerungskammern der
Schachtanlage Asse Il zutretende Lauge ist chemisch keinesfalls inert und wird primar mit
den Hauptkomponenten der Einlagerungskammern, unter anderem Zementstein und
Metalle, reagieren. Als Resultat der verschiedenen Wechselwirkungen zwischen
zutretender Lauge und den Hauptkomponenten in den Einlagerungskammern kommt es zu
Anderungen der Lésungszusammensetzung und ggf. des pH-Werts der Lésungen. Die
Entwicklung des geochemischen Milieus liefert zentrale Parameter, die insbesondere fir
Prozesse wie Radionuklidmobilisierung oder Gasproduktion von zentraler Relevanz sind.
Die Entwicklung des geochemischen Milieus ist im Rahmen gezielter geochemischer
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Analysen far diverse Entwicklungszustande belastbar einschatzbar, wobei die
geochemische Modellierung mit einer geeigneten thermodynamischen Datenbasis sowie
experimentellen Analysen bzw. Validierung etablierte Arbeitstechniken sind. In den
nachfolgenden Kapiteln ,Entwicklung des geochemischen Milieus und Radionuklid-
mobilisierung in den Einlagerungskammern® und ,Zuléssigkeit des Modellansatzes eines
quasi-geschlossenen Systems fur die Anwendung auf die Einlagerungskammern der
Schachtanlage Asse II* dieses Berichts werden spezifische Optimierungsmadglichkeiten
hinsichtlich des Abbaus von Unsicherheiten, insbesondere fiir die Bestimmung des
geochemischen Milieus in den Einlagerungskammern der Schachtanlage Asse Il, detailliert
dargestellt.

Begrenzung der Loslichkeit von Radionukliden. Die Léslichkeit eines beliebigen Stoffes
in einer gegebenen wassrigen Ldsung ist eine fundamentale chemische GréBe und als
solche anhand von thermodynamischen Daten zu berechnen oder gegebenenfalls
experimentell zu bestimmen. Letztlich wird anhand von Lo&slichkeiten das
Verteilungsverhaltnis von geléstem Material zu in fester Form vorhandenem Material
angegeben. Das Léslichkeitsverhalten eines Materials entwickelt sich generell systematisch
als Funktion der (geo)chemischen Randbedingungen. Somit ist es mdglich, bei
entsprechender Kenntnis der méglichen geochemischen Randbedingungen (siehe oben),
fir die Radionuklide in den Einlagerungskammern der Schachtanlage Asse Il maximale
Léslichkeitskonzentrationen der Radionuklide zu bestimmen, die potentiell mit der Lésung
aus dem Einlagerungsbereich mobilisiert werden kénnen. Das restlich vorhandene Inventar
des Radionuklids wird als Festkorper in der Einlagerungskammer verbleiben und kann
gegebenfalls nachgelést werden. Im Unterschied zu leichtldslichen Radionukliden wie Co-
60, Cs-137 und Sr-90 wird beispielsweise ein GroBteil des Americiums, Plutoniums und
anderer Actiniden als Festkorper vorliegen und nicht mit der Losung transportiert werden.
Hierdurch ist fir die Bedingungen der Einlagerungskammern der Schachtanlage Asse Il ein
intrinsischer passiver Rickhaltemechanismus fir schwerlésliche Radionuklide gegeben,
der fir die Bewertung einer potentiellen Radionuklidausbreitung entscheidend ist.
Spezifische Mdglichkeiten zum Abbau vorhandener Unsicherheiten bei der Bestimmung
von Radionuklidléslichkeitsgrenzen und Radionuklidquelltermen unter den Bedingungen in
den Einlagerungskammern der Schachtanlage Asse Il werden im Kapitel ,Aquatische
Chemie und Thermodynamik relevanter Radionuklide in der Schachtanlage Asse II* dieses
Berichts diskutiert. Die Einschatzung von Radionuklidléslichkeiten und belastbaren ELK-
Radionuklidquelltermen ist unverzichtbar fir die quantitative Beschreibung von
Ausbreitungsprozessen und die Bewertung der Sicherheit der Schachtanlage Asse II.

Sorptionsriickhaltung von Radionukliden. Geléste Radionuklide verhalten sich
keinesfalls inert, sondern gehen Wechselwirkungen mit verschiedenen vorhandenen
Oberflachen ein. Zusétzlich zu den Léslichkeitsphanomenen fihren Sorptionsprozesse zu
einem weiteren Verteilungsprozess zwischen geldsten (in Losung mobilen) und sorbierten
(auf den Oberflachen zurtckgehaltenen) Radionuklidspezies. Auch in diesem Fall
entwickelt sich die Sorptionsriickhaltung systematisch als Funktion der geochemischen
Bedingungen, sowie der Charakteristik von vorhandenen Feststoffen. Auf Basis von
geochemischen Analysen bzw. im Rahmen von spezifischen experimentellen
Untersuchungen sind belastbare Aussagen zur Ruickhaltung von Radionukliden durch
Sorptionsprozesse ableitbar. Mdglichkeiten zum Abbau von spezifischen Unsicherheiten
werden in den Abschnitten ,Radionuklidrickhaltung durch Wechselwirkung an
Mineraloberflachen* und ,Sorptionsrickhaltung von Radionukliden bei Anwesenheit von
Organik® dieses Berichts diskutiert. Da Sorptionsprozesse zu einer Verringerung der Menge
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an geldésten (mobilen) Radionuklidspezies flhren, stellt die Sorptionsriickhaltung von
Radionukliden an Festkérperoberflachen einen zweiten intrinsischen, passiven
Ruckhaltemechanismus dar. Als solcher ist die belastbare Bewertung der
Sorptionsrickhaltung von Radionukliden ebenfalls von Bedeutung fir die quantitative

Beschreibung der Ausbreitungsprozesse und damit fir die Bewertung der Sicherheit der
Schachtanlage Asse II.
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3 VORGEHENSWEISE

Fir die Bewertung der geochemischen, biochemischen/mikrobiellen und radiochemischen
Prozesse auf eine potentielle Radionuklidmobilisierung sind diese im Zusammenhang mit dem
Systemverhalten der jeweiligen Einlagerungskammern bzw. des gesamten Grubengebaudes zu
betrachten. Fir ein potentielles Endlager fir warmeentwickelnde radioaktive Abfalle im Salzgestein
wurden von Wolf et al. (2012a; 2012b) ein Katalog der auf das Endlagersystem mdglicherweise
Einfluss nehmenden Merkmale, Ereignisse und Prozesse (FEP, Features, Events, Processes)
zusammengestellt, wobei in dieser Studie die geochemischen, biochemischen/mikrobiellen und
radiochemischen FEPs vom INE beschrieben wurden. Dieser FEP-Katalog des Projekts
Lvorlaufige Sicherheitsanalyse fir den Standort Gorleben* (VSG) wird als derzeitiger Stand von
Wissenschaft und Technik hinsichtlich der Berlicksichtigung der Inhalte der FEPs und deren
VerknlUpfung untereinander in einer Sicherheitsanalyse flr ein neu zu errichtendes Endlager in
Salzgestein angesehen. Der Kenntnisstand des FEP-Katalogs von Wolf et al. (2012a; 2012b),
insbesondere die Koppelung verschiedener FEPs mit geochemischen, biochemischen/mikrobiellen
und radiochemischen Prozessen, wurde in der aktuellen Iststandsanalyse berlcksichtigt. Obwohl
der FEP-Katalog fir ein neu zu errichtendes Endlager fir warmeentwickelnde radioaktive Abfélle
entwickelt wurde, sind eine Reihe der behandelten FEPs auch firr die Systembeschreibung der
Einlagerungskammern in der Schachtanlage Asse Il von Relevanz. Im Hinblick auf die
geochemischen, biochemischen/mikrobiellen und radiochemischen Prozesse in den
Einlagerungsbereichen der Schachtanlage Asse Il sind dies die in Tabelle 1 aufgefihrten FEPs.

Zu den FEPs 2.1.03.02 (Sonstige Endlagerbehalter), 2.1.07.04 (Nicht thermisch induzierte
Volumenanderung von Materialien), 2.1.13.03 (Radiolyse), 3.2.04.01 (Kolloide), 3.2.07.01
(Radionuklidtransport in der flissigen Phase), 3.2.07.02 (Advektion), 3.2.07.04 (Diffusion) und
3.2.07.06 (Sonstige Transportprozesse) werden in dieser Iststandsanalyse keine Bezlige
hergestellt, da die zugehdrigen geochemischen und radiolytischen Prozesse als nicht relevant auf
die Radionuklidfreisetzung bzw. -rlickhaltung in den Einlagerungskammern betrachtet werden. Die
FEPs 3.2.07.01 bis 3.2.07.06 sind allerdings von hoher Bedeutung fir die Radionuklidausbreitung
im Grubengebaude.

Diese Iststandsanalyse beinhaltet keine Begutachtung (’review®) der verfligbaren Publikationen
zum Radionuklidverhalten oder zur chemischen Umsetzung von Kammerinhaltsstoffen in salinaren
Lésungen, jedoch wird die Analyse auf Grundlage verdffentlichter Studien zu geochemischen,
biochemischen/mikrobiellen und radiochemischen Prozessen in salinaren Systemen durchgefiihrt
und solche mit Relevanz fur die Einlagerungskammern benannt. Die vorgestellten Prozesse und
Zusammenhange werden im Rahmen der aktuellen Iststandsanalyse nicht mittels eigener
Modellrechnungen oder experimenteller Studien tberprift.
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Tabelle 1: Auf ein Endlagersystem mdglicherweise Einfluss nehmende Merkmale, Ereignisse und Prozesse,
FEPs, aus Wolf et al. (2012a; 2012b) und Beziige zu Abschnitten in der Iststandsanalyse.

FEP-Nr.

FEP-Name

Abschnitt in Iststandsanalyse

2.1.01.01

Inventar: Radionuklide

"Verteilung des stofflichen Inventars und des
Radionuklidinventars in den
Einlagerungskammern"

2.1.01.02

Inventar: Metalle

"Verteilung des stofflichen Inventars und des
Radionuklidinventars in den
Einlagerungskammern"”

2.1.01.03

Inventar: Organika

"Verteilung des stofflichen Inventars und des
Radionuklidinventars in den
Einlagerungskammern"

2.1.01.04

Inventar: Sonstige Stoffe

"Verteilung des stofflichen Inventars und des
Radionuklidinventars in den
Einlagerungskammern"

2.1.02.01

Abfallmatrix

.Korrosion Verlorener Betonabschirmungen in
kammerspezifischen Lésungen® und
»-Radionuklidmobilisierung aus bituminierten
Abfallgebinden*

2.1.03.02

Sonstige Endlagerbehalter

kein Bezug, da nicht sicherheitsrelevant auf
die Radionuklidfreisetzung bzw. —
Ruckhaltung in Einlagerungskammern der
Schachtanlage Asse I

2.1.07.04

Nicht thermisch induzierte Volumenanderung
von Materialien

kein direkter Bezug zu Abschnitten in
Iststandsanalyse

2.1.08.07

Strdmungsvorgange im Grubengebaude

"Abhangigkeit der Lésungsdichte vom
geochemischen Milieu"

2.1.09.01

Geochemisches Milieu im Grubenbau

"Entwicklung des geochemischen Milieus und
Radionuklidmobilisierung in den
Einlagerungskammern" und ,Verteilung des
stofflichen Inventars und des
Radionuklidinventars in den
Einlagerungskammern®

2.1.09.02

Aufldsung und Ausfallung

"Aquatische Chemie und Thermodynamik
relevanter Radionuklide in der Schachtanlage
Asse II" und "Redoxchemie von
Radionukliden und redoxkontrollierende
Prozesse"

2.1.09.03

Metallkorrosion

"Abhangigkeit der Metallkorrosion und
Gasbildung vom geochemischen Milieu"

2.1.09.06

Korrosion von Materialien mit Zement- oder
Sorelphasen

"Korrosion Verlorener Betonabschirmungen in
kammerspezifischen Lésungen" und
"Geochemische Wirksamkeit und Stabilitat
Mg(OH)2-basierter Baustoffe"
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Tabelle 1 (Fortsetzung): Auf ein Endlagersystem méglicherweise Einfluss nehmende Merkmale, Ereignisse
und Prozesse, FEPs, aus Wolf et al. (2012a; 2012b) und Bezlige zu Abschnitten in der Iststandsanalyse.

FEP-Nr. FEP-Name Abschnitt in Iststandsanalyse

2.1.10.01 Zersetzung von Organika "Degradation organischer Kammerinhaltstoffe
sowie Wechselwirkung organischer
Abbauprodukte mit Radionukliden" und
"Degradation von Organik"

2.1.10.02 Mikrobielle Prozesse im Grubengebdude und | "Bewertung mikrobieller Prozesse und

im Salzstock organischer Abbauprodukte"

2.1.12.01 Gasbildung "Abhangigkeit der Metallkorrosion und
Gasbildung vom geochemischen Milieu"

2.1.12.02 Gasmenge im Grubenbau "Abhé&ngigkeit der Metallkorrosion und
Gasbildung vom geochemischen Milieu"

2.1.13.03 Radiolyse kein Bezug, da nicht sicherheitsrelevant auf
die Radionuklidfreisetzung bzw. —
Rackhaltung in Einlagerungskammern der
Schachtanlage Asse Il

2.1.14.01 Erreichen einer kritischen Ansammlung "Rekritikalitat in den Einlagerungskammern"”

(Kritikalitat)

2.2.10.05 Thermochemische Sulfatreduktion "Sulfatreduktion”

3.2.01.01 Radionuklidmobilisierung "Radionuklidmobilisierung aus bituminierten
Abfallgebinden"”

3.2.03.01 Sorption und Desorption "Radionuklidriickhaltung durch
Wechselwirkung an Mineraloberflachen" und
"Sorptionsriickhaltung von Radionukliden bei
Anwesenheit von Organik”

3.2.04.01 Kolloide kein Bezug, da nicht relevant auf die
Radionuklidfreisetzung bzw. —Rickhaltung in
den Einlagerungskammern, allerdings von
hoher Bedeutung fir die
Radionuklidausbreitung im Grubengebaude

3.2.05.01 Komplexbildung "Primar relevante anorganische Liganden:
Hydroxid, Carbonat"und "Effekt von Organik
auf die Ableitung von
Radionuklidigslichkeiten”

3.2.07.01 Radionuklidtransport in der flissigen Phase | kein Bezug, da nicht relevant auf die

Radionuklidfreisetzung bzw. —Rickhaltung in
den Einlagerungskammern, allerdings von
hoher Bedeutung fiir die
Radionuklidausbreitung im Grubengebdude
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Tabelle 1 (Fortsetzung): Auf ein Endlagersystem méglicherweise Einfluss nehmende Merkmale, Ereignisse
und Prozesse, FEPs, aus Wolf et al. (2012a; 2012b) und Bezlige zu Abschnitten in der Iststandsanalyse.

FEP-Nr.

FEP-Name

Abschnitt in Iststandsanalyse

3.2.07.02

Advektion

kein Bezug, da nicht relevant auf die
Radionuklidfreisetzung bzw. —Ruckhaltung in
den Einlagerungskammern, allerdings von
hoher Bedeutung fur die
Radionuklidausbreitung im Grubengebdude

3.2.07.04

Diffusion

kein Bezug, da nicht relevant auf die
Radionuklidfreisetzung bzw. —Ruckhaltung in
den Einlagerungskammern, allerdings von
hoher Bedeutung fiir die
Radionuklidausbreitung im Grubengebaude

3.2.07.06

Sonstige Transportprozesse

kein Bezug, da nicht relevant auf die
Radionuklidfreisetzung bzw. —Ruckhaltung in
den Einlagerungskammern, allerdings von
hoher Bedeutung fiir die
Radionuklidausbreitung im Grubengebaude
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4 ENTWICKLUNG DES GEOCHEMISCHEN MILIEUS UND
RADIONUKLIDMOBILISIERUNG IN DEN
EINLAGERUNGSKAMMERN

Durch chemische Reaktionen der in die Einlagerungskammern eindringenden Lésungen mit dem
anstehenden Salzgestein und den Kammerinhaltsstoffen (Abfallgebinde, Salzversatz und
gegebenenfalls Mg-Depot) kommt es zu Veranderungen im kammerspezifischen geochemischen
Milieu. Biotische und abiotische Reaktionen, wie beispielsweise eine Degradation organischer
Abfallinhaltsstoffe bzw. eine thermochemische Sulfatreduktion, kbénnen das jeweilige
geochemische Milieu verandern. Die Entwicklung des geochemischen Milieus manifestiert sich
unmittelbar in  Anderungen der Ldsungszusammensetzung, d.h. in Anderungen der
Konzentrationen der gel6sten Haupt- und Spurenbestandteile, des pH-Werts, des Redoxpotentials,
der lonenstarke und des Sattigungsgrads gegenlber festen Mineralphasen, in Anderungen der
Festphasenzusammensetzungen (Abfallinhaltsstoffe und Behaltermaterialien, Salzversatz, Mg-
Depot) sowie in Anderungen der Gasphase, insbesondere des Wasserstoffpartialdrucks. Fir eine
Beschreibung der Prozesse im Nahbereich der Abfallgebinde (Einlagerungsbereiche) ist im Fall
eines Lésungszutritts auf eine konzeptuelle Koppelung der zu bertcksichtigenden geochemischen,
biochemischen/mikrobiellen und radio-chemischen Prozesse mit Transportprozessen zu achten.
Die Entwicklung des geochemischen Milieus, der durch Dichteunterschiede getriebene
Lésungsaustausch, die Produktion von Gasen, der Transport von Gasen und Lésungen sowie die
Entwicklung der Volumenverhaltnisse von Gasen und Lésungen infolge von Gasspeicherung und
Konvergenz sind miteinander verknUpft.

Es bestehen noch offene Fragen zur Entwicklung des geochemischen Milieus im Nahbereich der
Abfélle. Diese betreffen zum einen die Koppelung chemischer Prozesse mit Transportprozessen
und zum anderen die Reaktivitat der Kammerinhaltsstoffe, die in den folgenden Abschnitten
benannt werden. Im Hinblick auf die Koppelungen zwischen geochemischen Prozessen und
Transportprozessen besteht fir die Schachtanlage Asse Il ein Bedarf an F&E-Arbeiten zur
Anwendbarkeit des Modellansatzes eines quasi-geschlossenen Systems auf die
Einlagerungskammern. Dieser Forschungsbedarf ist von hervorgehobener Bedeutung, da das
Konzept eines quasi-geschlossenen Systems die Grundlage sowohl fir die Beschreibung des
geochemischen Milieus als auch der davon abhangigen Prozesse zum Radionuklidverhalten, zur
Gasbildung, zum Lésungstransport durch den Gasdruckaufbau, zum Dichte-getriebenen sowie
zum diffusiven Transport darstellt. Die Anwendbarkeit des Modellansatzes wiederum basiert auf
der Reaktivitadt der Kammerinhaltsstoffe und deren lokaler Verteilung in den
Einlagerungskammern. Der Stand von W&T zu geochemisch-basierten Langzeitsicherheits-
analysen fir ein Endlager bezieht sich auf nahezu abgeschlossene Einlagerungsraume
radioaktiver Abfalle, wahrend fur die Einlagerungskammern der Schachtanlage Asse Il nicht von
einem geschlossenen System ausgegangen wird. Daher sind fur die Anwendbarkeit des
Modellansatzes eines quasi-geschlossenen Systems sowie fir die Anwendbarkeit der
Modellierungen der oben genannten geochemischen Prozesse und Transportprozesse auf die
Einlagerungsbereiche und —kammern der Schachtanlage Asse Il die offenen Fragen mittels F&E-
Arbeiten zu behandeln. Diese offenen Fragen gehen {ber eine Betrachtung hdherer
Ungewissheiten fur die Schachtanlage Asse Il im Vergleich zu einem neu aufzufahrenden und
langfristig zu verschlieBendem Endlager hinaus. Eine Bewertung der Kenntnisdefizite
verschiedener FEPs wird im Einzelnen in den folgenden Abschnitten gegeben.
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4.1 VERTEILUNG DES STOFFLICHEN INVENTARS UND DES
RADIONUKLIDINVENTARS IN DEN EINLAGERUNGSKAMMERN

Fir ein neu zu errichtendes Endlager bezieht sich der Stand von W&T zu geochemisch-basierten
Langzeitsicherheitsanalysen auf gut definierte Bedingungen zur lokalen Anordnungen der
stofflichen Inventare im Umfeld der Abfélle. Fir die Einlagerungskammern der Schachtanlage
Asse |l ist die lokale Verteilung der vorhandenen Kammerinhaltsstoffe weitaus weniger gut
bekannt. Nach Auskunft des BfS ermdglicht die Dokumentationslage und z.T. die angewandte
Einlagerungstechnik keine eindeutige geometrische Zuordnung der eingelagerten Gebinde.

Bei der Einlagerung der Abfélle wurden verschiedene Gebindearten und unterschiedliche
Techniken verwendet. Etwa 75 % der gesamten LAW-Gebinde sind 200-1-Fasser, etwa 12 % sind
400-I-Fasser und etwa 12 % sind Verlorene Betonabschirmungen (VBA). 200-I-Fasser mit
mittelradioaktiven Abfallen wurden mit einem Kran in die Kammer 8a/511 auf einen Fasskegel
abgesenkt bzw. in die Einlagerungskammer fallen gelassen. Pauschale kammerspezifische
Angaben zu Lé&nge, Breite, HOhe, Einlagerungstechnik, Kammerleervolumina, Anzahl der
eingelagerten Abfallgebinde, Versatzmenge und Kammerzugange wurden u.a. in Buchheim et al.
(2004), Heydorn und Herrmann (2009), DMT/TUV-NORD (2009) verdffentlicht. In diesen
Veréffentlichungen finden sich Skizzen zu ungeféhren lokalen Verteilung der Gebinde, des
Salzversatzes und der Kammerleervolumina. Aus diesen Skizzen ist zu schlieBen, dass zumindest
in einigen der Einlagerungskammern die Abfallgebinde, der Salzversatz und unverfillte Hohlrdume
ungleichmaBig verteilt sind. In den jeweiligen Einlagerungskammern sind sowohl die
makroskopischen Inhaltsstoffe der Abfallgebinde, wie Zement-, Bitumenmatrix und Organika, als
auch die Radionuklide unterschiedlich zwischen den verschiedenen Chargen der eingelagerten
Abfallgebinde verteilt.

Die Abfallgebinde enthalten Misch- und Laborabfélle (beispielsweise Papier, Folien, Overalls,
Uberschuhe, Putzlappen, Holz, Glas), Filterabfalle (Filter, Filterhilfsmittel, Filterrlickstande,
Schlamme, Verdampferkonzentrate, Harze), Metallabfalle (beispielsweise Schrott, Bleche,
Brennelementstrukturteile, Rohre), Bauschutt (beispielsweise Kies, Bodenbeldge) und
Verbrennungsrickstande. Flussige Abfélle, wie sie insbesondere in der
Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe anfielen, wurden zementiert, einige radioaktive Abfélle
wurden in Bitumen verfestigt. Feste Abfalle wurden kompaktiert, einige wurden verbrannt und die
Asche fixiert. In den meisten Einlagerungskammern sind mehr als 50 % der Abfallgebinde
zementierte oder betonierte Abfallprodukte. Daneben sind nicht-fixierte und wenige bituminierte
Abfallgebinde eingelagert (siehe Abschnitt 4.3 “Radionuklidmobilisierung aus bituminierten
Abfallgebinden®). Das Inventar der dosisbestimmenden Actiniden Am, Pu und U befindet sich auch
in den Einlagerungskammern mit einem geringen Anteil an zementierten bzw. betonierten
Abfallgebinden Uberwiegend in zementhaltigen Abfallmatrices (Férster und Marggraf, 2006).

Quantitative Angaben zur Verteilung der Abfallgebinde, des Salzgrusversatzes und gréBerer
unverfillter Resthohlrdume konnten nur pauschal fir die jeweiligen Einlagerungskammern
gemacht werden, ohne Details zur lokalen Verteilung in den Kammern anzugeben. Die
Ungenauigkeiten zu den Massenangaben des stofflichen Inventars betragen 10 bis 50%.
Entsprechend wurden pauschale Angaben zur Verteilung der Radionuklide in dem Abfallinventar
der jeweiligen Kammern gemacht. Es ist ungewiss, ob das gesamte Stoffinventar einer
Einlagerungskammer gleichméBig an den physikochemischen Prozessen beteiligt ist. Die wenigen
bekannten dreidimensionalen, geometrischen Angaben zur Verteilung der Kammerinhaltstoffe
(unter Berlcksichtigung ihrer Ungenauigkeiten) kdnnen genutzt werden, um mittels
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Modellrechnungen zu gekoppelten Transportprozessen zu prufen, inwieweit sich die lokalen
Heterogenitaten signifikant auf die Entwicklung des geochemischen Milieus auswirken kénnen.

Der Stand von W&T fur ein neu zu errichtendes Endlager bezieht sich auf definierte
Radionuklidverteilungen in Abfallgebinden mit bekanntem Stoffinventar. Obwohl dies fir die in der
Schachtanlage Asse Il eingelagerten Abfélle nur eingeschrankt gilt, kénnen dennoch spezifische
Abschéatzungen zur Radionuklidmobilisierung / -riickhaltung fiir verschiedene Chargen!” von
Abfallgebinden gemacht werden, um zu priafen, ob sich diese signifikant von der
Radionuklidmobilisierung / -rickhaltung unter Annahme pauschaler Radionuklidverteilungen aus
den Gebinden der jeweiligen Kammer unterscheiden. Fir die letztere Prozessanalyse ist die
genaue Art des Abfallgebindes relevant, beispielsweise ob sich das Inventar dosisbestimmender
Radionuklide in zementhaltigen Abfallmatrices oder in nicht-konditionierten Abfallgebinden mit
Organika befindet. Eine Neubewertung des vorliegenden Kenntnisstandes Uber die lokale
Verteilung des Radionuklidinventars in den Einlagerungskammern und ein angepasstes,
differenziertes Vorgehen kann sich direkt auf die Reduktion von bestehenden Ungewissheiten bei
der Ableitung des ELK-Radionuklidquellterms auswirken. Der Kenntnisstand zur lokalen Verteilung
des stofflichen Inventars, d.h. zur Verteilung geochemisch-relevanter Makrokomponenten ist
wichtig, da dieser Sachverhalt fir die Anwendbarkeit des Modellansatzes eines quasi-
geschlossenen Systems relevant ist (siehe Abschnitt ,Zulassigkeit des Modellansatzes eines
quasi-geschlossenen Systems flir die Anwendung auf die Einlagerungskammern der
Schachtanlage Asse II%).

Defizit Ausnutzung des Kenntnisstands zur Verteilung des stofflichen
Inventars und des Radionuklidinventars in den
Einlagerungskammern.

Begriindung Es ist davon auszugehen, dass die Abfallgebinde in den ELK
heterogen verteilt sind und das Stoffinventar einer
Einlagerungskammer ungleichméBig an den
physikochemischen Prozessen in einer ELK beteiligt ist. Dies
fuhrt zu gewissen Ungewissheiten in der Abschétzung des
geochemischen Milieus und den davon abh&ngigen
Transportprozessen, dem ELK-Radionuklidquellterm und
anderen Abschéatzungen zum Systemverhalten.

Relevanz mittel; F&E.
Konsequenz, wenn Defizit ELK-Radionuklidquellterme mit signifikanten Ungewissheiten;
nicht behoben wird Behandlung der Einlagerungskammern als quasi-

geschlossene Systeme beeintrachtigt.
Zeitbedarf zum Beheben des | kurzfristig
Defizits

4.2 KORROSION VERLORENER BETONABSCHIRMUNGEN IN
KAMMERSPEZIFISCHEN LOSUNGEN

Im Unterschied zur Kinetik der Reaktion von Salzlésungen (MgCl.-reiche oder NaCl-reiche
Lésungen) mit Zementstein in Abfallfdssern ist der Kenntnisstand zur relativ langsamen Kinetik der

() Als ,Charge von Abfallgebinden* ist die Menge an Abfallgebinden gemeint, die an den jeweiligen Tagen
angeliefert bzw. in die Einlagerungskammern eingelagert wurden.
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Umsetzung von Verlorenen Betonabschirmungen (VBA) mit den Salzlésungen sehr gering. Die
Reaktion von VBA mit quinarer Salzlésung (Q-Ldésung) wurde durch Auslaug- und
Korrosionsexperimente im Forschungszentrum Karlsruhe untersucht (Kluger et al., 1980). Diese
Experimente mit Cs-dotierten VBA erfolgten Gber eine Zeitspanne von knapp elf Jahren. In dieser
Zeitspanne wurde keine Cs-Freisetzung beobachtet. Auf Grundlage der L&sungsanalytik,
mineralogischer ,post mortem® Untersuchungen an den Querschnitten und von horizontalen wie
vertikalen Bohrkernen sowie mechanischer Untersuchungen wurde gefolgert, dass es mindestens
dreiBig bis flnfzig Jahre dauert, bis eine durchgehende Korrosion der VBA in Q-L&sung erreicht
wird (Kienzler, 2003). Es wird erwartet, dass durch die andauernde mechanische Belastung der
VBA in den Einlagerungskammern zunehmend Risse in den Betonabschirmungen entstehen,
durch die Salzlésung zu den Abfallfdssern im Innern der VBA gelangen kdnne. Die Kinetik der
Betonkorrosion werde dadurch aber nicht signifikant erhéht.

Orientierende Informationen zur Kinetik der Umsetzung von VBA in Salzlésungen wurden von
Kienzler et al. (2015) aus den Untersuchungsberichten von Kluger et al. (1980) und Bambauer
(1992) zusammengestellt: Seit April 1980 wurden verfestigte LAW/MAW-Verdampferkonzentrate
einschlieBlich ihrer Behalter (Blechfass bzw. verlorene Betonabschirmung) auf die
Widerstandsfahigkeit des integralen Systems (Produkt und Verpackung) gegen den Angriff der
Auslaugmedien getestet. Dazu wurden inaktive LAW/MAW-Verdampferkonzentratsimulate unter
praxiskonformen Bedingungen mit Portlandzement bzw. Hochofenzement in 200-I-
Rollreifenfassern zementiert (Wasser/Zement-Verhaltnis W/Z = 0.44 |/kg). Die Rollreifenfasser
wurden mit Deckeln (einschlieBlich Doppeldeckel) verschlossen. Nach dem Abbinden des
Zementprodukts wurden zwei Probekérper einschlieBlich ihrer Stahlfasser in Salzlésung gebracht.
Zwei weitere verschlossene Rollreifenfasser wurden zusatzlich in VBA einbetoniert. Das Verhalten
dieser Gebinde in Kontakt mit Q-Lésung bei einer Temperatur von 40 °C wurde untersucht. Als
chemische Indikatoren fur die Auslaugung bzw. Korrosion enthielten die Zementkdrper Zuséatze an
inaktiven Cs-Salzen (Kluger et al., 1980). Innerhalb des Versuchszeitraums von mehreren Jahren
war bei den Versuchen mit geschlossenem Behdalter nur eine geringfligig erhdhte Cs-
Konzentration in der Auslauglésung flr wenige Zeitpunkie messbar. Diese wurden auf eine
Kontamination der auBeren Behalter wahrend der Probenherstellung zurlickgeftihrt (persénliche
Aufzeichnungen von W. Kluger, 1980). Bei den Experimenten mit den VBA wurden nach 10,9
Jahren weder Nitrat noch Cs in der Auslauglésung detektiert. Lediglich die Eisenkonzentration in
Lésung hatte zugenommen. Mineralogische Untersuchungen an Bohrkernen aus der
Betonabschirmung zeigten starke Degradation im auBeren Bereich bis 2,5 cm Tiefe, verbunden mit
der Ausfallung von Sorelphasen, Gips, Sylvin und anderen Salzen. Bis etwa 5 cm Tiefe war die
Kornbindung zerrittet und es wurde das Reaktionsprodukt Friedelsches Salz detektiert. Sulfat aus
der Q-Lésung war bis etwa 3 cm, Magnesium bis etwa 5 cm und Chlorid bis etwa 11 cm Tiefe
eingedrungen. Im Vergussmortel war eine starke Korrosion zu beobachten (Bambauer, 1992).

Der bisherige Kenntnisstand zur Korrosion Verlorener Betonabschirmungen wird als wenig
relevant hinsichtlich der Sicherheit in den Einlagerungskammern der Schachtanlage Asse I
bewertet, da bisher keine verzdgerte Radionuklidmobilisierung aus den VBA (im Vergleich zur
Mobilisierung aus zementierten Abfallgebinden) im ELK-Radionuklidquellterm berUcksichtigt
wurde. Die relativ langsame Korrosion der VBA-Gebinde ist jedoch flir die Beschreibung der
zeitlichen Entwicklung des geochemischen Milieus in den Einlagerungskammern zu beachten.
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Defizit Unzureichender Kenntnisstand zur Korrosion Verlorener
Betonabschirmungen (VBA) in kammerspezifischen
Lésungen.
Begriindung Da der Kenntnisstands zur Umsetzung von VBA mit

Salzlésungen sehr gering ist, wird die relativ langsame Kinetik
der Zementkorrosion und die relativ langsame
Radionuklidfreisetzung nicht beriicksichtigt, d.h. die VBA-
Korrosion wird unter den Prozessen zur Korrosion
zementierter Abfallprodukte subsumiert.

Relevanz gering; F&E.

Konsequenz, wenn Defizit Die Freisetzungsrate von Radionukliden aus VBA wird

nicht behoben wird Uberschatzt; die Ungewissheiten in der Simulation der
zeitlichen Entwicklung des geochemischen Milieus werden
erhéht.

Zeitbedarf zum Beheben des | mittelfristig

Defizits

4.3 RADIONUKLIDMOBILISIERUNG AUS BITUMINIERTEN
ABFALLGEBINDEN

In der Schachanlage Asse Il sind 305 Mg Bitumen (Masse des organischen Anteils) eingelagert.
Ein Drittel der Bitumenfasser sind in den Einlagerungskammern 8a/511 (40 Mg Masse organischer
Anteil) und 5/750 (55 Mg Masse organischer Anteil) eingelagert, die anderen zwei Drittel sind mit
geringeren Massen jeweils in den Ubrigen LAW-Kammern eingelagert (Buchheim et al., 2004).
Wahrend eine Verzdégerung der Radionuklidmobilisierung aus den nicht-konditionierten
Abfallgebinden nach Kontakt mit Ldsungen nicht angenommen werden kann, wurde die
Rickhaltung und das Verhalten des gering-l6slichen Fixierungsmaterials Bitumen in zahlreichen
Experimenten untersucht (u.a. Flambard et al., 1986). Bisher wurde flr die Schachtanlage Asse Il
keine verzdgerte Radionuklidmobilisierung aus bituminierten Abfallgebinden berlcksichtigt.
Organische Materialien wie die Kohlenwasserstoffverbindungen des Bitumens weisen eine deutlich
héhere  Empfindlichkeit gegenlber ionisierender Strahlung auf als anorganische
Fixierungsmaterialien. Die in der Literatur beschriebenen Experimente erstrecken sich
hauptséachlich auf die Entwicklung von Wasserstoffgas aus den jeweiligen Abfallprodukten. Wenige
Arbeiten liefern Daten zur Bildung von Sauerstoff, Methan und anderen Kohlenwasserstoffen. Der
reduzierende/oxidierende Beitrag der wichtigsten Radiolysegase H> und O und die damit
verbundene Beeinflussung des geochemischen Milieus wird als sehr gering im Vergleich zum
Einfluss der H»-Produktion durch die Korrosion metallischer Kammerinhaltsstoffe eingeschatzt.
Infolge von mikrobieller Umsetzung bituminierter Abfalle kann CO: gebildet werden. Wesentliche
Arbeiten hierzu wurden von Aalto (1997) und Wolf (1989) beschrieben. Besonders unter aeroben
Bedingungen koénnen langfristig groBe Mengen CO: gebildet und letztendlich das gesamte
Inventar an Bitumen durch mikrobiellen Abbau umgesetzt werden. Neuere Arbeiten zu Nitrat-
beladenen bituminierten Abfallprodukten befassen sich mit der Wasseraufnahme durch Osmose,
dem entstehenden Quelldruck und der Nitratfreisetzung (Marién et al., 2009; Marién, 2012). Infolge
der durch Radiooxidation verursachten Alterung der bituminierten Abfélle im eigenen Strahlenfeld
wird einerseits das Quellvermdgen verringert, andererseits die Nitrat-Auslaugrate erhéht.
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Defizit Unzureichender Kenntnisstand zur Radionuklidmobilisierung

aus bituminierten Abfallgebinden.

Begriindung Da der Kenntnisstand zur Freisetzungsrate von

Radionukliden aus bituminierten Abfallgebinden sehr gering
ist, wird diese relativ langsame Radionuklidmobilisierung nicht
beriicksichtigt und eine instantane Freisetzung angenommen.

Relevanz gering; F&E.

Konsequenz, wenn Defizit Die Freisetzungsrate von Radionukliden aus bituminierten
nicht behoben wird Abfallgebinden wird Uberschéatzt.

Zeitbedarf zum Beheben des | langfristig

Defizits

4.4 ABHANGIGKEIT DER METALLKORROSION UND GASBILDUNG
VOM GEOCHEMISCHEN MILIEU

Die Metallkorrosion und die damit verbundene (Wasserstoff-)Gasproduktion in einem Endlager ist
zum einen in Hinblick auf die Integritat der ingenieurtechnischen Barrieren und der geologischen
Barriere zu einzuschéatzen, zum anderen in Hinblick auf Gase als Transportmedium fir gasférmige
und volatile Radionuklide zu bewerten. Die Verhaltnisse in der Schachtanlage Asse |l
unterscheiden sich jedoch von denjenigen in einem neu zu errichtenden Endlager dahingehend,
dass die Integritat der geologischen Barriere beeintrachtigt ist. Aufgrund der Relevanz fur eine
Sicherheitsanalyse sind der Kenntnisstand zum geochemischen Milieu mit den Kenntnisstanden
zur Metallkorrosion sowie zur Gasbildung miteinander zu koppeln, um Ungewissheiten in der
Abschatzung der Gasbildungsraten, des ELK-Radionuklidquellterms und des geochemischen
Milieus zu reduzieren.

Chemische Reaktionen der eingelagerten Metalle mit Chlorid-reichen Salzlésungen beeinflussen
das geochemische Milieu u.a. durch die Umsetzung oxidierender Spezies und der damit
verbundenen Anderung des lokalen Redoxmilieus, die Freisetzung geloster Metallionen sowie
durch die Bildung von Korrosionsprodukten. Die Bildung von Metallkorrosionsprodukten, wie
Metalloxide, beeinflusst den pH und die Konzentrationen weiterer Lésungskomponenten. Im
Anschluss an eine initiale und kurzfristige aerobe Metallkorrosion wird im Verlauf einer anaeroben
Metallkorrosion zunehmend Wasserstoff gebildet, und es stellen sich stark reduzierende
Bedingungen ein. Umfang und Geschwindigkeit / Kinetik der Korrosion sowie die
Zusammensetzung der Korrosionsprodukte werden von den Eigenschaften des eingelagerten
Metalls und vom jeweiligen geochemischen Milieu in den Einlagerungskammern bestimmt. Hierbei
ist fir die Beschreibung der Korrosionskinetik zu beachten, dass Fassstahl und Edelstahl (der
meist in Uberzementierten Bauteilen vorliegt) unterschiedliche Korrosionsraten aufweisen.

Als wesentlicher Aspekt der Koppelung des geochemischen Milieus mit der Metallkorrosion ist die
Entwicklung alkalischer pH-Bedingungen in den Einlagerungskammern infolge der Umsetzung
zementhaltiger Abfallprodukte bei der Modellierung der (Wasserstoff-)Gasbildung und flr die
Abschéatzung der Redoxbedingungen zu bericksichtigen. Fur Einlagerungskammern mit hohem
Zementsteininventar werden (stark) alkalische Bedingungen erwartet, die zu einer Verlangsamung
(»Inhibierung®) der Metallkorrosion im Vergleich zur Korrosion unter neutralen bis sauren pH-
Bedingungen fihren. Andererseits ist von Stahlbeton-Bauwerken bekannt, dass Chlorid in
oxidische passivierte Deckschichten eindringen kann und somit die Stahlkorrosion begtinstigt. Ob
und inwieweit sich die Korrosionsrate durch eine Passivierung der Stahle unter den
geochemischen Bedingungen der Einlagerungskammern verlangsamt, ist nicht bekannt.

Far die zeitliche Entwicklung des geochemischen Milieus in den jeweiligen Einlagerungskammern
von ,oxidierend® zu ,Sauerstoff-frei“ zu ,reduzierend“ kénnen zwar Redoxbedingungen orientierend
abgeschatzt werden, jedoch bestehen noch Ungewissheiten, wie sich die Actiniden-
Redoxstufenverteilungen in salinaren Ldsungen fir verschiedene Redox-Szenarien zeitlich
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quantitativ entwickeln (siehe Abschnitt ,Redoxchemie von Radionukliden und redoxkontrollierende
Prozesse®). Eine Verbesserung des Kenntnisstands zur Koppelung des geochemischen Milieus mit
der Metallkorrosion und der davon abhangigen Bildung von Wasserstoffgas wird als
sicherheitsrelevant eingeschatzt. Zum einen beeinflusst die Metallkorrosion direkt Redoxreaktionen
von Radionukliden und damit deren Quellterm. Zum anderen werden indirekt Uber die
(Wasserstoff-)Gasbildung  die  Volumen- und  Massenverhdltnisse  innerhalb  der
Einlagerungskammern sowie durch den gasgetriebenen Lésungstransport der Lésungsaustausch
zwischen den Einlagerungskammern verandert. Diese gasgetriebenen Prozesse haben Einflisse
auf das geochemische Milieu und dadurch indirekt auf die Radionuklidmobilisierung, die
Radionuklidléslichkeit und die Radionuklidsorption.

Defizit Ausnutzung des Kenntnisstands zur Abh&ngigkeit der
Metallkorrosion und korrespondierenden (Wasserstoff-)
Gasbildung vom geochemischen Milieu.

Begriindung Das Ausmaf und die Geschwindigkeit der Metallkorrosion
werden vom jeweiligen geochemischen Milieu der
Einlagerungskammern bestimmt. Die Metallkorrosion
wiederum kontrolliert das Redoxverhalten und damit die
Lésungskonzentration bestimmter Radionuklide
(beispielsweise Actiniden).

Relevanz hoch; W&T.
Konsequenz, wenn Defizit Erhéhte Ungewissheiten in der Abschatzung der
nicht behoben wird Gasbildungsraten, des ELK-Radionuklidquellterms und des

geochemischen Milieus.
Zeitbedarf zum Beheben des | mittelfristig
Defizits

4.5 SULFATREDUKTION

Mit einer Gesamtmasse von etwa 7 Mg ist Sulfat zwar eine untergeordnete Abfallkomponente
(Buchheim et al., 2004), jedoch enthalten das anstehende Salzgestein und der Salzversatz der
Einlagerungskammern in unterschiedlichen Mengenanteilen sulfatische Minerale wie Anhydrit
(CaS0.), Kieserit (MgSO4-H20) und Polyhalit (K2Ca:Mg(SO.)s+-2H-0). Zusatzlich enthalten die
Zementbestandteile der Abfalle und der VBA 3 — 5 Gew.% Ca-Sulfat zur Kontrolle des
Abbindeverhaltens. Dartiber hinaus ist davon auszugehen, dass in die Einlagerungskammern
eindringende Salzlésungen geldstes Sulfat durch Kontakt mit Anhydrit oder mit anderen
Sulfatsalzen enthélt. Unter bestimmten Bedingungen kann Sulfat durch biotische oder abiotische
(thermochemische) Reduktionsprozesse zu anderen Schwefelverbindungen umgesetzt werden.
Der Kenntnisstand zur mikrobiellen Sulfatreduktion unter hochsalinaren Bedingungen ist nicht so
weit entwickelt, dass belastbare Modellrechnungen zu diesem Prozess fir kammerspezifische
Bedingungen durchgefiihrt werden kénnen. Andererseits wurde die thermochemische
Sulfatreduktion unter ahnlichen Bedingungen im Rahmen der Arbeitsgruppe ,Kohlenwasserstoffe*
des Projekts ,Vorlaufige Sicherheitsanalyse fir den Standort Gorleben® (VSG) intensiv diskutiert
(Bracke et al., 2012). Bracke et al. (2012) stellten dar, dass Sulfate prinzipiell in thermochemischer
Reaktion durch Wasserstoff, der infolge der Metallkorrosion gebildet wird, zu sulfidischen
Verbindungen reduziert werden kénnten, wobei Protonen sowie Wasser verbraucht werden.
Derartige Prozesse der Sulfatreduktion sind bei Umgebungstemperatur kinetisch stark gehemmt
und konnten experimentell lediglich unter sauren Bedingungen (pH < 5) gezeigt werden (Truche et
al., 2009). Aus den Kenntnissen zur Kinetik der thermochemischen Sulfatreduktion wurde
gefolgert, dass bei einer Temperatur deutlich unterhalb von 80 °C und unter Bedingungen einer
Einlagerung in Salzgestein (mit einem nahezu neutralen pH-Wert oder alkalischen Milieu) diese
abiotische Sulfatreduktion quasi nicht stattfinden kann (Bracke et al., 2012). Vor dem Hintergrund
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der Ergebnisse der ,VSG*“ werden nach Stand von WS&T biotische oder abiotische
Sulfatreduktionsprozesse als nicht relevant fiir die Bedingungen in der Schachtanlage Asse Il
angesehen.

Defizit Unzureichender Kenntnisstand zur Sulfatreduktion.
Begriindung Sulfat kann durch biotische oder abiotische Reduktions-
prozesse zu anderen Schwefelverbindungen umgesetzt
werden. Der Kenntnisstand zur mikrobiellen Sulfatreduktion
unter hochsalinaren Bedingungen ist nicht hinreichend
entwickelt, um belastbare Modellrechnungen zu diesem
Prozess fur kammerspezifische Bedingungen durchfihren zu

kénnen.
Relevanz nicht relevant, W&T.
Konsequenz wenn Defizit keine, da nach Stand von W&T fiir Temperaturen und zu
nicht behoben wird erwartende pH-Bedingungen in der Schachtanlage Asse I
nicht relevant
Zeitbedarf langfristig

4.6 ABHANGIGKEIT DER LOSUNGSDICHTE VOM GEOCHEMISCHEN
MILIEU

Dichteunterschiede von Ldsungen kdénnen einen Antrieb fir Strémungen in den
Einlagerungskammern bzw. im Grubengebaude der Schachtanlage Asse Il bewirken. Daher ist die
Entwicklung der Dichte von Salzlésungen in den Einlagerungskammern und deren Umgebung von
Interesse. Die in eine Einlagerungskammer zutretende Salzlésung wird durch chemische
Reaktionen mit den Kammerinhaltsstoffen ihre Zusammensetzung und somit auch ihre Dichte
verandern. Aufgrund der hohen kammerspezifischen Stoffmengen an Zementstein werden
Dichtednderungen im besonderen MaBe durch Wechselwirkungen mit zementierten
Abfallgebinden und der damit verbundenen Bildung von CaCl-haltigen Salzlésungen
hervorgerufen. Flr den Fall, dass MgCl-reiche Salzlésungen in die Einlagerungskammern
eindringen werden, sind jedoch die zu erwartenden Dichtednderungen beim Ubergang von MgClz-
reichen zu CaCl>-MgCl>-haltigen Salzlésungen als gering einzuschatzen.

Krumgalz et al. (1994; 1995; 2000) parametrisierte Dichtednderungen in Abh&ngigkeit von der
Zusammensetzung von L&sungen des quindren Systems ozeanischer Salze. Allerdings sind die
von Krumgalz et al. (1994; 1995; 2000) entwickelten Parametersatze nicht dazu geeignet, Dichten
von Salzlésungen nach Wechselwirkungen mit Zementstein zu berechnen (hierzu fehlen
Wechselwirkungsparameter und  Komplexbildungskonstanten  relevanter ~ Elemente /
Lésungsspezies). Messungen zur Entwicklung der Dichte von Salzlésungen in Kontakt mit
zementierten  Abfallsimulaten wurden im Rahmen der ,1:1 Gebindeexperimente® im
Auslaugversuchsfeld auf der 490-Meter-Sohle der Schachtanlage Asse |l durchgefuhrt. Die
zwischen 2001 und 2013 ermittelten Messwerte wurden fir die verschiedenen L&sungs-
Feststoffsysteme ausgewertet und mit Literaturdaten verglichen (Kienzler et al., 2015). Abbildung 1
zeigt die bei den ,1:1 Gebindeexperimenten® in MgClz-reicher Lésung gemessenen Dichten als
Funktion der lonenstarke im Vergleich mit den in reinen Salzsystemen gemessenen
Lésungsdichten nach der Dissertation von Beck (verdffentlicht in Beck et al., 1981a; 1981b). Die
Abhéngigkeit der Ldsungsdichte von der molalen lonenstérke wird durch folgende Gleichung
beschrieben:

Dichte[g/dmP]={ (5.840.4) x lonenstarke[in mol/kg H-O] + (1223.1+4.2) }



G

Iststandsanalyse zum geochemischen Milieu
und dem Radionuklidverhalten in den
Einlagerungskammern der Schachtanlage

Bundesamt fiir Strahlenschutz Asse Il

Projekt PSP-Element Aufgabe | UA | Lfd. Nr.| Rev. -

NAAN | NNNNNNNNNN | AAAA | AA | NNNN | NN Seite: 26 von 67
9A 24200000 EG RZ | 0003 | 00 Stand: 28.02.2017

Weitere Zusammenhénge der Lésungsdichte mit einzelnen Lésungskomponenten wurden in den
,1:1 Gebindeexperimenten untersucht. Es konnten aber keine belastbaren Korrelationen
aufgezeigt werden. Die in den ,1:1 Gebindeexperimenten* gemessenen Ldsungsdichten liegen
weitgehend im Bereich der bei den jeweiligen lonenstéarken zu erwartenden Werte. Nach
weitgehender Anndherung bzw. Erreichen eines Gleichgewichts zwischen Salzlésung und
Zementprodukt kommt es zu keiner weiteren Veranderung der Lésungsdichte.

Der Kenntnisstand zur Abhangigkeit der Ldsungsdichte vom geochemischen Milieu in den
Einlagerungskammern ist gering. Daher liegt bisher kein belastbares Vorgehen bei der
Abschatzung der Dichteentwicklung in den Einlagerungskammern vor. Das identifizierte Defizit
hinsichtlich der Berechnung der Lésungsdichte wird einerseits als wenig relevant hinsichtlich der
Radionuklidléslichkeiten in den Einlagerungskammern bewertet, da pauschale Veranderungen in
der Lésungsdichte die Radionuklidkonzentrationen nicht signifikant beeinflussen. Andererseits ist
zu beachten, dass Dichteunterschiede der Salzlésungen in den ELK bzw. Einlagerungsbereichen
(ELB) zu Lésungsflissen fahren kénnen, die ihrerseits die Zulassigkeit des Modellansatzes ,quasi-
closed system* beeinflussen.

1360 -
# Beck 1981 ,é'
1340 o 2w1 ) . = -5 ’
1320 { ® 2003 L
E | es ¢, oYk
1300 = —ae
g 02011 % W
P e -
£ 1280 | @2013 : ® -~
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= 1260
y=5.8x+1223.1
1240 > R?=0.849
1220 == |
0.0 5.0 10.0 15.0 20.0
lonenstérke / mol/kg H,0

Abbildung 1: Gemessene Lésungsdichten als Funktion der lonenstdrke (aus Kienzler et al., 2015). Dichten
der ,1:1 Gebindeexperimente” in MgClz-reicher Lésung werden mit Dichten reiner Salzlésungen (Beck et al.,
1981a; 1981b) verglichen. Die durchgezogene Linie zeigt die Regressionsgerade der Dichten reiner
Salzlésungen, die gestrichelten Linien zeigen den oberen und unteren Z2o-Vertrauensbereich der
Regressionsgerade.
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Defizit Unzureichender Kenntnisstand zur Abh&ngigkeit der
Lésungsdichte vom geochemischen Milieu.
Begriindung Die auf Untersuchungen zum quinéren System ozeanischer

Salze basierenden Parametersatze zur Berechnungen der
Lésungsdichte in den Einlagerungskammern sind nicht
geeignet, um Dichten von Salzldsungen nach
Wechselwirkungen mit Zementstein / zementierten
Abfallprodukten zu berechnen. Allerdings werden beim
Eindringen MgClz-reicher Salzlésungen in die
Einlagerungskammern geringe Dichteanderungen erwartet,
die sich beim Ubergang von MgClz-reichen zu CaClz>-MgCl2-
haltigen Salzldsungen einstellen werden.

Relevanz gering, W&T.

Konsequenz, wenn Defizit Ungenauigkeiten in der Abschatzung des Dichte-getriebenen
nicht behoben wird Lésungstransports.

Zeitbedarf zum Beheben des | mittelfristig

Defizits

4.7 GEOCHEMISCHE WIRKSAMKEIT UND STABILITAT Mg(OH).-
BASIERTER BAUSTOFFE

Sowohl die Notfallplanung fir die Schachtanlage Asse Il als auch das bisher vorliegende Konzept
der Vollverfillung der Schachtanlage als Ruckfalloption bei Verbleib von radioaktiven Abfallen
sieht fur einige Einlagerungskammern eine Verfullung der Resthohlrdume mit Mg(OH).-basierten
Baustoffen vor. Dieses als ,Mg-Depot* bezeichnete Verflllmaterial soll in den Einlagerungs-
kammern einen gunstigen Einfluss auf das geochemische Milieu haben, indem es den pH-Wert der
Lésung in  einem neutralen bis (schwach) alkalischen pH-Bereich puffert und die
Lésungskonzentration von potentiell entstehendem anorganischen Kohlenstoff (CO2, H2COs,
HCO3,, CO3?) soweit begrenzt, dass eine signifikante Carbonatkomplexierung von Radionukliden
verhindert wird. Dartber hinaus soll das Mg-Depot mdglichst kompatibel zu einer eindringenden
Salzlésung, dem anstehenden Salzgestein, dem Salzversatz und weiteren Kammerinhaltsstoffen
sein. Erwlnschte Charakteristika des Mg-Depots sind die Rickhaltung von Radionukliden durch
Sorption oder den Einbau von Radionukliden in die Festphasen.

Das Mg-Depot basiert auf Brucit bzw. den sich daraus bildenden Sorelphasen. Die Kapazitat, den
pH-Wert zu puffern und geldsten anorganischen Kohlenstoff auszuféllen, ist an die Masse von
Brucit bzw. Sorelphase (an die MgO-Stoffmenge) gebunden. Frihere experimentelle
Untersuchungen mit Brucit-Mértel, Brucit-Granulat und Sorelbeton zeigten die Wirksamkeit dieser
Baustoffe hinsichtlich der pH-Pufferung und der Begrenzung der Ld&sungskonzentration von
anorganischem Kohlenstoff (u.a. Metz et al., 2004). Die Ruckhaltung von Actiniden, Lanthaniden
und 1-129 durch Brucit, Sorelphase bzw. Sorelbeton wurde in jlingeren Untersuchungen
quantifiziert (Kienzler et al., 2012; Wiedemann et al., 2013; 2014). Bisher wurde der Aspekt der
chemischen Reaktivitdt bzw. das Vorhandensein einer ausreichend reaktiven Oberflache fir die
pH-Pufferung und die Reaktion von anorganischem Kohlenstoff mit Brucit-Mértel, Brucit-Granulat,
Sorelphase oder einem anderen Mg-Depot-Baustoff unter kammerspezifischen Bedingungen noch
nicht experimentell untersucht. Die Langzeitreaktivitat solcher Baustoffe ist noch zu zeigen und
damit die benétigte Funktionsdauer der geotechnischen Barriere Mg-Depot zu belegen.

Eine Verbesserung des Kenntnisstands zur Wirksamkeit und Stabilitdt des Mg-Depots wird als
relevant bewertet, da ein geeignetes Mg-Depot die Radionuklidkonzentrationen in den
Einlagerungskammern direkt beeinflussen kann. Im Hinblick auf die genannte Bedeutung des Mg-
Depots fir die Begrenzung einer Carbonatkomplexierung von Radionukliden sowie fir die
Robustheit des Modells des geochemischen Milieus in den Einlagerungskammern, sind
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geochemische Untersuchungen zur Uberpriifung der oben genannten Anforderungen und der
Langzeitreaktivitat des Mg-Depots erforderlich.

Defizit

Unzureichender Kenntnisstand zur geochemischen
Wirksamkeit und Stabilitdt Mg(OH)2-basierter Baustoffe.

Begriindung

Der bisherige Kenntnisstand zu den als Mg-Depot
betrachteten Mg(OH)2-basierten Baustoffen ist nicht

ausreichend, um die Langzeitreaktivitét hinsichtlich der
Umsetzung mit geléstem anorganischen Kohlenstoff bzw.
CO:2 zu belasten. Diese Reaktion ist relevant sowohl fur die
Pufferung des pH-Werts, als auch die Pufferung der
Carbonatkonzentration und somit fir die resultierenden
Radionuklidkonzentrationen in den Salzlésungen.

Relevanz

hoch, W&T.

Konsequenz, wenn Defizit
nicht behoben wird

Hohe Ungewissheiten und damit Einfluss auf
Nachweisfihrung zur Wirksamkeit des Mg-Depots

Defizits

Zeitbedarf zum Beheben des

kurzfristig
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5 ZULASSIGKEIT DES MODELLANSATZES EINES QUASI-
GESCHLOSSENEN SYSTEMS FUR DIE ANWENDUNG AUF
DIE EINLAGERUNGSKAMMERN

Im Unterschied zu einem neu zu errichtenden Endlager befinden sich die radioaktiven Abfélle der
Schachtanlage Asse Il in Einlagerungskammern, deren Integritat beeintrachtigt ist. Selbst durch
Einbringen von Versatzstoffen bleiben zwischen den Einlagerungskammern und ihrer Umgebung
Wegsamkeiten flr zutretende Salzlésungen und austretende kontaminierte Lésungen. Fir diesen
Lésungstransport sind nicht nur diffusive, sondern auch schnellere (advektive, gasgetriebene)
Transportprozesse zu betrachten. Der konzeptuelle Ansatz eines quasi-geschlossenen Systems
(quasi-closed system, QCS) wurde bisher fir die Einlagerungskammern angewendet, um
geochemische, biochemische/mikrobielle, radiochemische und physikochemische Prozesse fur die
Bedingungen eines — wenn auch eingeschrankten — Lésungsaustausches mit der Umgebung zu
modellieren. Der QCS-Ansatz wurde in der Vergangenheit implizit fir Modellierungen und
Abschatzungen verwendet, die mit dem geochemischen Milieu einer Einlagerungskammer
zusammenhangen, u.a. Abschatzungen zum ELK-Radionuklidquellterm, zur Gasbildung, zur
Gasspeicherung und zum Gas-getriebenen Lésungstransport, sowie zu
Lésungstransportprozessen, die durch Dichteunterschiede oder Diffusion angetrieben werden.
Wegen der grundlegenden Bedeutung des kammerspezifischen geochemischen Milieus als
EingangsgréBe fur die genannten Modellierungen und Abschéatzungen ist die Anwendbarkeit bzw.
der Anwendungsbereich des QCS-Modellansatzes entscheidend fiir die Beschreibung und die
quantitative Abschatzung mehrerer sicherheitsrelevanter FEPs (Tabelle 1).

In der Einleitung zu Kapitel 4 wurde bereits erwéhnt, dass der Stand von W&T sich auf nahezu
abgeschlossene Einlagerungsraume in einem einzurichtenden Endlager bezieht. Dahingegen kann
fir die Einlagerungskammern der Schachtanlage Asse Il nicht von einem geschlossenen System
ausgegangen werden. Ein quasi-geschlossenes System wird durch einen hinreichend geringen
und langsamen Stoffaustausch mit seiner Umgebung charakterisiert. In Litzenkirchen et al. (2006)
und Metz et al. (2006) wurden drei Grundvoraussetzungen fir die Anwendbarkeit des QCS-
Modellansatzes auf die Einlagerungskammern der Schachtanlage Asse Il genannt:

o Die Aufenthaltszeit der Fluide, insbesondere der Ldsungen und der darin geldsten
Reaktanten, in der Kammer ist groBer als die Equilibrierungszeit der jeweiligen Losung-
Feststoff-Systeme.

e Wahrend der Equilibrierung (Anndherung an ein lokales Gleichgewicht) zwischen
kammerspezifischer Lésung und Feststoffen ist die Menge der Abflisse (der Massenfluss)
hinreichend gering®.

e Der Zutritt von Fluiden, insbesondere der Lésungszutritt, ist vernachlassigbar, da entweder
der Massenfluss hinreichend gering® ist oder die Zusammensetzung der zutretenden
Losung hinreichend ahnlich® zur Zusammensetzung der Lésung, die sich bereits in der
Kammer befindet.

@ ,Hinreichend geringe* Abflisse aus den Einlagerungskammern, ,hinreichend geringe* Massenfliisse
zwischen den einzelnen Einlagerungskammern und ihrer Umgebung und hinreichend &hnliche®
Lésungszusammensetzung werden dadurch definiert, dass ihre jeweiligen Einflisse auf das geochemische
Milieu bzw. die Radionuklidldsungskonzentrationen als vernachléssigbar betrachtet werden kdnnen. Diese
Definitionen werden ausfiihrlich in Litzenkirchen et al. (2006) diskutiert.
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Fir die Untersuchungen des INE im Hinblick auf den ELK-Radionuklidquellterm wurde als
Kriterium fOr die Anwendbarkeit des QCS-Modellansatzes der Effekt geochemischer Anderungen
durch den Fluidaustausch auf die Radionuklidléslichkeit gewahlt. Hierbei wurde argumentiert, dass
die Anwendbarkeit des QCS-Ansatzes nicht gegeben ist, wenn dieser Effekt die
Radionuklidléslichkeit signifikant beeinflusst, d.h. die Radionuklidiéslichkeit mehr als deren
Unsicherheit veréndert. Diese Unsicherheit wird aus den Unsicherheiten der thermodynamischen
Daten und Radionuklidlgslichkeiten abgeleitet, die zu einem groBen Teil auf Ungewissheiten im
Kenntnisstand des Systems Einlagerungskammer beruhen. Hierzu gehéren u.a. Ungewissheiten
zum stofflichen Inventar, Ungewissheiten zu gekoppelten reaktiven Transportprozessen sowie die
eingeschrankten Kenntnisse zur Entwicklung mdglicher Redoxprozesse. Wie oben erwahnt,
basiert die Anwendbarkeit des Modellansatzes auf der Reaktivitdt der Kammerinhaltsstoffe und
deren lokalen Verteilung in den Einlagerungskammern. Die Reaktivitat ist zum einen mit der
Equlibrierungszeit der L&sung-Feststoffsysteme verknUpft. Zum anderen ist von Relevanz,
inwieweit die Feststoffoberflachen mit den Ldsungen reagieren kdnnen bzw. wie reaktiv die
Feststoffoberflachen sind.

Es ist nicht méglich mittels der derzeit zur Verfligung stehenden Rechencodes und Datenbanken
zur Simulation von gekoppelten Reaktions-Transportprozessen zeitliche Veranderungen des
geochemischen Milieus in den Einlagerungskammern und der daraus resultierenden
Radionuklidldslichkeiten belastbar zu modellieren. Andererseits sollte der Anwendungsbereich des
QCS-Modellansatzes mit gekoppelten Transportrechnungen geprift werden. Aufgrund der
Komplexitdt der Verknipfungen von L&sungstransportprozessen zwischen den ELK und
Lésungstransportprozessen mit deren Umgebung, werden keine belastbaren Daten zum
Lésungsaustausch innerhalb eines ELB bzw. zur Aufenthaltszeit der Ldsungen in den
Einlagerungskammern erwartet. Jedoch kénnen mittels gekoppelter Transportrechnungen gewisse
Bandbreiten des Ldsungsaustauschs bzw. der Aufenthaltszeiten simuliert und deren
geochemische Effekte auf die Lésungszusammensetzung und die Radionuklidléslichkeit Gberprift
werden.

Defizit Ungewisse Anwendbarkeit des Modellansatzes eines quasi-
geschlossenen Systems auf die Einlagerungskammern.
Begriindung Die Anwendbarkeit der Modellierungen der geochemischen

Prozesse auf die Einlagerungskammern und -bereiche
(einschlieBlich des ELK-Radionuklidquellterms) basiert auf
der Belastbarkeit des Modellansatzes eines quasi-
geschlossenen Systems.

Relevanz hoch, W&T.

Konsequenz, wenn Defizit Eine belastbare Abschatzung des geochemischen Milieus

nicht behoben wird und der davon abhéngigen physikochemischen Prozesse
einschlieBlich resultierender ELK-Radionuklidquellterme ist
nicht mdglich

Zeitbedarf zum Beheben des | kurzfristig
Defizits
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6 AQUATISCHE CHEMIE UND THERMODYNAMIK
RELEVANTER RADIONUKLIDE IN DER SCHACHTANLAGE
ASSE I

Die Beschreibung der aquatischen Chemie und Thermodynamik von relevanten Radionukliden in
der Schachtanlage Asse Il beinhaltet die Analyse, in welchem Ausmaf und in welcher Form sich in
den Einlagerungskammern vorhandene Radionuklide unter verschiedenen geochemischen
Randbedingungen potentiell verhalten werden. Um zuverldssige Aussagen zur potentiellen
Mobilisierung von Radionukliden aus den ELK zu treffen, und auf dieser wissenschaftlich
fundierten Basis letztlich zu einer Einschatzung einer mdglichen Strahlenexposition in der
Biosphare zu kommen, ist es notwendig und sicherheitsgerichtet, das chemische Verhalten
relevanter Radionuklide in wassrigen Systemen zu beschreiben. Insbesondere geochemische
Prozesse, die zu einer Rudckhaltung von Radionukliden in den ELK fdahren, n&mlich
Konzentrationsbegrenzung geléster Radionuklide durch Radionuklidiéslichkeitsgrenzen oder
Radionuklidretention durch Wechselwirkung an Mineraloberflachen (Sorption), sind direkt
sicherheitsrelevant und bedlrfen genauer Analysen. Neben der Identifikation und wissenschaftlich
genauen Beschreibung wesentlicher Mechanismen und Prozesse ist hier die Notwendigkeit
gegeben, Loéslichkeitsgrenzen und Sorptionsprozesse belastbar quantifizieren zu kénnen. Dieses
kann einerseits anhand von moglichst situationsspezifischen experimentellen Befunden
geschehen, andererseits steht mit der geochemischen Modellierung basierend auf chemischer
Thermodynamik ein aussagekraftiges Instrument zur Verfligung, um Prozesse der aquatischen
Chemie zu simulieren und zu quantifizieren. Letzteres unterstellt inhdrent, dass die analysierten
Systeme hinreichend gut verstanden sind, um die bestimmenden (Gleichgewichts)prozesse korrekt
erfassen zu kdnnen, und das Vorhandensein korrekter und konsistenter thermodynamischer
Datenbasen. Dieses ist derzeit bei weitem nicht fir alle relevanten Subsysteme gegeben.

Es ist Stand von W&T und gute wissenschaftliche Praxis, méglichst genaue Angaben zu allen
GréBen zu machen, die einer Ableitung von Radionuklidiéslichkeiten zugrunde gelegt werden. Dies
beinhaltet insbesondere nachvollziehbare Angaben und Begriindungen zu

(i) den léslichkeitsbestimmenden Radionuklid-Festphasen,
(ii) denin Lésung vorliegenden relevanten Radionuklid-Lésungsspezies,
(ii) der Art und Charakteristik berticksichtigter komplexierender Liganden sowie

(iv) verwendeten  thermodynamischen  Datenbasen und zur  Einschatzung von
lonenstarkeeffekten in konzentrierten Salzlésungen.

Genauere Informationen zur Ausgangslage, d.h. Angaben in welcher chemischen Form die
Radionuklide in den Abféllen vorliegen, sind fir spezifische Fragestellungen ebenfalls sinnvoll
(zum Beispiel: Ist Plutonium primér zementiert, bituminiert oder mit stark Organik-haltigen
Abfallfraktionen korreliert?).

Bei der Bewertung von Sorptionseffekten sind entsprechende Angaben wie fir die
Radionuklidiéslichkeit zu beriicksichtigen. Dieses Vorgehen ist ein zentraler Aspekt fur die
Dokumentation des angewendeten, aktuellen Kenntnisstandes und wesentliche Grundlage fir die
Qualitat und Nachvollziehbarkeit der gemachten Aussagen und quantitativen Ableitungen. Die fir
Sicherheitsanalysen  geforderte  ausreichende  Zuverlassigkeit der Aussagen unter
Bericksichtigung von Ungewissheiten kann so gezeigt werden. Generell sind die Belastbarkeit von
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Radionuklidquelltermen auf Kammerebene und Aussagen zur Radionuklidsorption mit der
Unsicherheit in den geochemischen Randbedingungen korreliert. Dieser Effekt kann jedoch tber
Bandbreitenbetrachtungen zuverlassig eingegrenzt werden.

6.1 AKTUALISIERUNG DES KENNTNISSTANDES ZUR
RADIONUKLIDLOSLICHKEIT UND VORLIEGENDER
KAMMERSPEZIFISCHER RADIONUKLIDQUELLTERME

Der Kenntnisstand zur Léslichkeit und aquatischen Chemie von Radionukliden in salinaren
Systemen wurde in den letzten zehn Jahren deutlich weiterentwickelt. Dieses ist durch zahlreiche
wissenschaftliche Publikationen der Fachéffentlichkeit und insbesondere des INE flr verschiedene
relevante Subsysteme evident. So wurde beispielsweise von INE die Léslichkeit und Speziation
von Radionukliden (Nd(l1), Cm(Ill), Th(IV), Zr(IV), Np(IV), Np(V) und U(VI)) in CaCl.-dominierten
alkalischen Ldsungen detailliert untersucht. Solche Lésungen kdnnen potentiell aufgrund von
Zementdegradation in den Einlagerungskammern der Schachtanlage Asse Il generiert werden. Die
Wechselwirkung von Actiniden mit Borat wurde fur einige Elemente auch in salinaren Lésungen
untersucht, wobei sich starke Synergien mit Forschungsarbeiten im Kontext der WIPP ergaben.
Wie in der Doktorarbeit von Katja Hinz (2015) dargestellt, wird z.B. ein wesentlicher Einfluss von
Borat auf die Léslichkeit dreiwertiger Actiniden beobachtet. In einer ebenfalls im Rahmen von F&E-
Arbeiten des INE angefertigten Doktorarbeit (Michel Herm, 2015) wurden detaillierte
Untersuchungen durchgefiihrt, um den Einfluss von Nitrat auf die Léslichkeit und Speziation
dreiwertiger Actiniden in NaCl-, MgClz- und CaClz-Lésungen einschatzen zu kénnen.

Alleine angesichts der hier skizzierten neuen Erkenntnisse zur Actinidenchemie in Ldsungs-
systemen, die flr Entwicklungszustande in ELK der Schachtanlage Asse Il relevant sein kénnten,
ist die Notwendigkeit gegeben, fir die jeweils definierten geochemischen Randbedingungen
aktualisierte  Radionuklidquellterme auf Kammerebene abzuleiten. Eine  unkritische
~Fortschreibung” von ELK-Radionuklidquelltermen aus friiheren Arbeiten ist aus Sicht des heutigen
Kenntnisstands nicht méglich, da dieses Vorgehen zu hohen Unsicherheiten und ggf. Fehlern
fihren kann.

Defizit ELK-Radionuklidquellterme sind nicht aktuell und
entsprechen nicht dem Stand von W&T.
Begriindung Eine unkritische ,Fortschreibung” von ELK-

Radionuklidquelltermen aus friiheren Arbeiten ist aus
heutigem Kenntnisstand nicht méglich und fihrt zu hohen
Unsicherheiten und ggf. Fehlern.

Relevanz hoch, W&T.

Konsequenz, wenn Defizit | ELK-Radionuklidquellterme entsprechen nicht dem Stand von
nicht behoben wird W&T.

Zeitbedarf zum Beheben des | kurzfristig

Defizits
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6.2 REDOXCHEMIE VON RADIONUKLIDEN UND
REDOXKONTROLLIERENDE PROZESSE

Abschatzungen der Loslichkeit bzw. Retention redoxsensitiver Radionuklide in salinaren Lésungen
bendtigen eine explizite Einschatzung des Einflusses der Redoxchemie. Eine richtige Bewertung
von Redoxprozessen ist direkt sicherheitsrelevant, da hierdurch erhebliche Konsequenzen fir das
geochemische Verhalten verschiedener Radionuklide in der Schachtanlage Asse Il bedingt sein
kdénnen.

Wie allgemein bekannt ist, hangt geochemisches Verhalten verschiedener Radionuklide in
wassriger LOsung entscheidend von der Redoxchemie ab. Radionuklide in verschiedenen
Oxidationsstufen zeigen zumeist ein deutlich unterschiedliches chemisches Verhalten, z.B. liegt
Technetium unter nicht-reduzierenden Bedingungen als leichtlésliches und schwach sorbierendes
Pertechnetat (TcO4) vor, wahrend es in reduzierendem Milieu als vierwertiges Technetium eine
sehr schwer lésliche und stark sorbierende Spezies darstellt. Das chemische Verhalten
typischerweise Endlager-relevanter Actiniden — prominent sind Plutonium, Uran, Neptunium zu
nennen — zeigt ebenfalls eine starke Abhangigkeit von den Redoxbedingungen. Die korrekte
Einschatzung Ubergeordneter Redoxprozesse hat einen starken Einfluss auf die Richtigkeit und
Belastbarkeit abgeleiteter Radionuklidiéslichkeiten bzw. Aussagen zur Sorptionsriickhaltung von
Radionukliden. In diesem Kontext sind sowohl die Redoxreaktionen der Radionuklide, als auch die
primaren redoxkontrollierenden Prozesse des geochemischen Systems/Milieus genauer zu
analysieren, um zu verbesserten Einschatzungen dieser sicherheitsrelevanten Prozesse zu
kommen.

o Zeitliche Entwicklung von Redoxbedingungen

In verschiedenen internationalen Projekten zur Bewertung der Sicherheit von Endlagern in
Tongestein oder Kristallin wird der Einfluss von nicht-konstanten Redoxbedingungen auf
geochemische Prozesse bewertet. Auch im Rahmen der WIPP, also fiir ein Endlager in Steinsalz,
wurden Redoxprozesse als Funktion der Zeit analysiert, um die Ableitung reiner Pu(lll) bzw. Pu(1V)
Quellterme zu stitzen. Aus Sicht des INE ist auch im Rahmen von Arbeiten zur Sicherheit der
Schachtanlage Asse Il vermehrt Augenmerk auf mégliche Randbedingungen zu legen, in denen es
als Funktion der Zeit sowohl zu einer systematischen Anderung der Ldsungszusammensetzung in
den Einlagerungskammern, als auch zu starken Anderungen der Redoxbedingungen kommt. Zum
Beispiel ware ein zeitlich kontrollierter Ubergang von initial oxidierenden, d.h. sauerstoff-haltigen,
Uber sauerstoff-freie bis hin zu stark reduzierenden Redoxbedingungen zu bewerten. Dieses ist im
Rahmen der bisherigen Studien fiir relevante Radionuklide in der Schachtanlage Asse Il nicht
erfolgt. Eine Ubertragung von Aussagen zu Radionuklididslichkeiten oder Sorptionsriickhaltung
von Radionukliden zwischen Systemen mit stark unterschiedlichen Redoxeigenschaften ist nur
stark eingeschrankt mdéglich und tendenziell ausgesprochen unsicher bzw. falsch. Unsicherheiten,
wie sich die Radionuklid-Redoxstufenverteilung in salinarer Lésung unter verschiedenen redox-
beeinflussenden Randbedingungen entwickelt, sollten deshalb explizit analysiert und n&her
quantifiziert werden. Es sollte eine verbesserte Beschreibung der Radionuklid-Redoxchemie und
ihrer zeitlichen Entwicklung fir hohe lonenstarken unter den erwarteten spezifischen Bedingungen
der Einlagerungskammern in der Schachtanlage Asse Il angestrebt werden. Dies dient der
Erhbhung der Robustheit der Aussagen zum Radionuklidquellterm auf Kammer- und
Einlagerungsbereichsebene.
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. Reaktionskinetiken

Redoxprozesse von Actiniden sind oft durch relativ langsame Reaktionskinetiken charakterisiert. In
Abhéangigkeit von den betrachteten Randbedingungen und deren zeitlicher Entwicklung ist fir
einige Prozesse die Einschatzung von Reaktionskinetiken denkbar, um ein méglichst genaues
Prozessverstandnis zu dokumentieren. Aufgrund der Komplexitat kinetischer Effekte ist es sinnvoll,
diese primar als ,Bandbreiten“ abzubilden und als solche in den Ableitungen zum ELK-
Radionuklidquellterm zu berlcksichtigen.

. Eisenkorrosion

In den Einlagerungskammern ist ein erhebliches Inventar an metallischem Eisen vorhanden. In
Kontakt mit wéassriger Lésung werden korrosive Prozesse ablaufen, in anoxischen Systemen z.B.
die Wasserstoffproduktion bei gleichzeitiger Oxidation des Eisens. Die Abhangigkeit der
Metallkorrosion und der damit verbundenen Bildung von Wasserstoffgas wird in Abschnitt 4.4
~+Abhangigkeit der Metallkorrosion und Gasbildung vom geochemischen Milieu® behandelt.
Hinsichtlich der Radionuklidchemie ist zu erwarten, dass sich das Redoxmilieu unter den
mittelfristig erwarteten anoxischen Bedingungen im Wesentlichen als Funktion der Eisenchemie
entwickeln wird. Aufgrund des starken Einflusses von Redoxbedingungen auf die
Radionuklidchemie sind Fragen der Eisenkorrosion direkt mit der Ableitung von belastbaren
Radionuklidléslichkeiten korreliert. Zudem ist bekannt, dass Actiniden stark an sekundaren
Eisenkorrosionsprodukten durch Sorption zurlickgehalten werden, wodurch es zu einer
erheblichen Retention der Actiniden in den Einlagerungskammern kommen kann. Obwohl sich die
geochemischen Reaktionen und Reaktionspfade in salinaren Lésungen und niedrig salinaren
Systemen generell nicht direkt vergleichen lassen, sind die relevanten Hauptprozesse der
Eisenkorrosion zunachst einmal sehr dhnlich. Dementsprechend sollte hinsichtlich des ,Stand von
W&T* auch fir Sicherheitsbetrachtungen von Radionukliden unter salinaren Bedingungen eine
Methodik und Systematik angewendet werden, wie sie in vergleichbaren Analysen flr niedrig-
salinare Bedingungen etabliert wurden. Als Konsequenz dieser Faktoren ist es somit sinnvoll und
sicherheitsgerichtet, mittelfristig zu einer verbesserten Beschreibung der Eisenkorrosion unter
salinaren Bedingungen zu kommen. Hierdurch wirde ein Abbau von Ungewissheiten erfolgen und
ein verbesserter Kenntnisstand realisiert. Es ist im Sinne einer nachvollziehbaren und
wissenschaftlich (berzeugenden Darstellung ebenfalls sinnvoll, diese Prozesse zukinftig
thermodynamisch besser beschreiben und geochemisch modellieren zu kénnen. Hierzu ware ein
entsprechendes thermodynamisches (Pitzer-)Modell fir Fe(ll)- und Fe(lll)- Systeme abzuleiten
sowie eine kritische Einschatzung relevanter Eisenkorrosionsphasen zu leisten.
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Defizit Unzureichend genaue Bewertung der Redoxchemie von

Radionukliden und redoxkontrollierenden Prozessen.

Begriindung ELK-Quelltermabschéatzungen fiir redoxsensitive

Radionuklide in salinaren Lésungen bendtigen eine
Einschatzung der Redoxchemie.
Sicherheitsrelevante Defizite existieren hinsichtlich
(a) Auswirkung der Variation von Redoxbedingungen,
(b) Auswirkung von Reaktionskinetiken,

(c) Eisenkorrosion und Radionuklidriickhaltung.

Relevanz mittel.

(@) W&T,

(b) F&E,

(c) W&T
Konsequenz, wenn Defizit | Ungewissheiten bei der Einschatzung der Auswirkung von
nicht behoben wird Redoxprozessen auf Radionuklidléslichkeit und

Radionuklidsorption.
Zeitbedarf zum Beheben des | (a) kurzfristig,
Defizits (b) mittelfristig,

(c) mittelfristig

6.3 PRIMAR RELEVANTE ANORGANISCHE LIGANDEN: HYDROXID,
CARBONAT

o Hydroxid

In aquatischen Systemen ist Hydroxid ein ubiquitdr vorkommender und stark komplexierender
anorganischer Ligand. Zudem bilden Actiniden verschiedene schwer l6sliche hydroxidhaltige
Festphasen aus. Dementsprechend hoch ist die Notwendigkeit, die Hydroxidkomplexierung bzw.
Hydrolyse als wesentlichen Primarprozess flur als relevant angesehene Radionuklide detailliert
beschreiben zu kénnen. Angesichts des vorhandenen guten Kenntnisstandes ist aus Sicht des INE
keine Prioritat auf neue Untersuchungen zur Actinidenhydrolyse unter den Randbedingungen der
Einlagerungskammern der Schachtanlage Asse Il zu legen. Eine Ausnahme ist das Plutonium. Im
Kontext der Actinidenhydrolyse ist die Einschatzung von Pu(lll) hinsichtlich aquatischer Spezies
und Festphasen vergleichsweise kritisch. Diese Aspekte sind Teil der nachfolgend diskutierten
Fragestellung zu Stabilitat I6slichkeitsbestimmender Pu(lll)-Festphasen. Der Einfluss und die
Stabilitdt von Eigenkolloiden vierwertiger Actiniden auf ELK-Quellterme kann konservativ
abgeschatzt werden.

. Carbonat

Ein weiterer stark komplexbildender anorganischer Ligand ist Carbonat. Obwohl in MgClz- bzw.
CaCl>-dominierten Systemen von einer entscheidenden Begrenzung des Carbonats Uber die
Ausfallung sekundarer Mg-Carbonat- bzw. Ca-Carbonat-Festphasen ausgegangen werden kann,
gibt es neuere Befunde, die darauf hinweisen, dass dennoch ein relevanter Carbonateffekt auf die
Actinidenldslichkeit in MgClo-dominierten Lésungen existieren kann. Die Bewertung der Lslichkeit
von Actiniden und insbesondere der Léslichkeitsprozesse des Plutoniums sind von zentralem
Interesse fur die Einschatzung der Radionuklidausbreitung in der Schachtanlage Asse Il.

Insbesondere die Actiniden haben eine starke Affinitdt zur Bildung von Carbonatkomplexen.
Wahrend auf Basis aktueller Befunde (Altmaier et al., 2016) der Einfluss eines Carbonateffekts auf
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die Loslichkeit von Americium als weniger kritisch angesehen werden kann, ist die Situation
hinsichtlich des Plutoniums deutlich komplizierter. Die Ableitung belastbarer Plutoniumléslichkeiten
ist flr verschiedene denkbare geochemische Bedingungen bei Anwesenheit von Carbonat derzeit
nur mit groBen Unsicherheiten mdglich. Unter stark reduzierenden Bedingungen existiert prinzipiell
die Mdglichkeit von Léslichkeitskontrolle Uber Pu(lll)- oder Pu(lV)-Festphasen, die deutlich
unterschiedliche Pu-Lésungskonzentrationen in MgClz.-Systemen ergeben. Durch eine bessere
Beschreibung der Plutoniumchemie in hochsalinaren Lésungen unter reduzierenden Bedingungen
kénnen wesentliche Unsicherheiten abgebaut werden. Aus Sicht des INE ist es notwendig, die
Plutoniumchemie unter den fir die Schachtanlage Asse |l relevanten Bedingungen und in
Gegenwart von Carbonat sowie stark reduzierenden Bedingungen im Rahmen von neuen
experimentellen Arbeiten genauer zu analysieren und mittelfristig verbessert zu quantifizieren. Die
zentrale Frage ist hier, ob feste Pu(lll)-Verbindungen — etwa des Carbonats, Sulfids, Phosphats
bzw. bestimmter Organik — die Léslichkeit kontrollieren, oder ob Pu(lV)-Festphasen stabiler bleiben
und eine Begrenzung der Plutoniumléslichkeit Gber die bekannte PuOa(s)-Festphase erfolgt.

Wie in Altmaier et al. (2016) detailliert beschrieben, hat Carbonat in konzentrierter MgCl>-Lésung
einen deutlichen Effekt auf die Radionuklidspeziation, wobei unter Anwesenheit von Carbonat das
Vorliegen von An(lll)-Carbonatkomplexen ausgegangen werden muss. Es ist unter diesen
Bedingungen durchaus wahrscheinlich, dass die wassrige Speziation von dreiwertigen Actiniden
nicht durch (positiv geladene) An(lll)-Hydroxidkomplexe bestimmt wird, sondern durch hdhere
Carbonatkomplexe mit tendenziell anionischer Ladung. Dieses ist ausgesprochen kritisch
hinsichtlich der Ubertragbarkeit von Studien zur Sorptionsriickhaltung dreiwertiger Actiniden im
carbonatfreien System auf carbonathaltige Bedingungen in salinaren Lésungen. Da die belastbare
Einschatzung der Sorptionsrickhaltung von Plutonium bisher ein wesentlicher Aspekt bei der
Bewertung der Plutoniummobilisierung aus der Schachtanlage Asse Il ist, ist dieses Thema als
sicherheitsgerichtet charakterisiert.

o Kontrolle der Carbonatkonzentration durch Mg-hydroxo(chloro)carbonat-Festphasen

Wie oben diskutiert, ist das Vorhandensein von geléstem Carbonat in MgCl.-Lésung fur eine
korrekte Einschatzung der Radionuklidchemie prinzipiell nicht zu vernachldssigen und
sicherheitsrelevant. Um zu einer belastbaren Modellierung von dreiwertigen Actiniden in
carbonathaltigen MgCl>-Lésungen zu kommen, ist es notwendig, ein belastbares Modell zur
Stabilitdt und Thermodynamik von relevanten Mg-hydroxo(chloro)carbonat-Festphasen abzuleiten,
da diese die Carbonatkonzentration in Lésung und den pH-Wert kontrollieren. Ein solches Modell
ist derzeit nicht vorhanden. Neben dem potentiellen Einfluss auf die Modellierung der
Carbonatkomplexierung von Actiniden und anderer Schwermetalle, existieren hier wesentliche
Implikationen fur die Berechnung des geochemischen Milieus und der Quantifizierung von
Carbonat-Rickhaltung. Die genaue Stdchiometrie von ausgeféllten Mg-hydroxo(chloro)carbonat-
Festphasen (d.h. das Magnesium / Carbonat-Verhaltnis) kontrolliert, welche Menge Carbonat an
einer gegebenen Menge MgClo-reicher Lésung zurlickgehalten werden kann. Dieser Punkt ist flr
die richtige Berechnung der geochemischen Entwicklung fir verschiedene Einlagerungskammern
relevant. Es besteht hier die klare Notwendigkeit, alle Rechnungen auf Basis einer transparenten
und nachvollziehbaren thermodynamischen Datenbasis durchzufthren.



. Iststandsanalyse zum geochemischen Milieu
\ / und dem Radionuklidverhalten in den
Einlagerungskammern der Schachtanlage

Bundesamt fiir Strahlenschutz Asse Il
Projekt PSP-Element Aufgabe | UA | Lfd. Nr.| Rev. -

NAAN | NNNNNNNNNN | AAAA | AA | NNNN | NN Seite: 37 von 67

9A 24200000 EG RZ | 0003 | 00 Stand: 28.02.2017
Defizit Ungenaue Einschatzung der Radionuklidldslichkeit und

Speziation bei Anwesenheit von Carbonat.

Begriindung Die Radionuklidlgslichkeit bei Anwesenheit von Carbonat und

insbesondere die Plutoniumldslichkeit kann auf Basis des
derzeitigen Kenntnisstands nicht genau vorhergesagt werden.
Hierdurch werden signifikante Unsicherheiten bedingt.

Relevanz hoch, F&E.
Konsequenz, wenn Defizit | GroBe Unsicherheiten bei der Einschatzung der relevanten
nicht behoben wird Radionuklidspeziation, hohe Unsicherheiten beim Plutonium-

Quellterm auf Kammerebene.
Zeitbedarf zum Beheben des | kurzfristig
Defizits

6.4 SEKUNDAR RELEVANTE ANORGANISCHE LIGANDEN

Verglichen mit den im vorherigen Kapitel 6.3 diskutierten primar relevanten anorganischen
Liganden Hydroxid und Carbonat, gibt es in den Einlagerungskammern der Schachtanlage Asse I
zusétzliche anorganische Liganden, die das L&slichkeitsverhalten von Radionukliden potentiell
beeinflussen  kdénnen.  Aufgrund  verschiedener  Faktoren, etwa der bekannten
Komplexbildungstendenz anorganischer Liganden oder vergleichsweise niedriger erwarteter
Konzentrationen, werden diese anorganischen Liganden Ilediglich als sekundar relevant
eingeschatzt. Es besteht mittelfristig die Notwendigkeit, die fir vereinfachte geochemische
Bedingungen abgeleiteten Radionuklidislichkeiten hinsichtlich der Wechselwirkung von
relevanten sekundaren Liganden mit Radionukliden besser abzusichern. Dieses dient dem Abbau
von Konservativitaten und der Dokumentation eines adaquaten Prozessverstandnisses. Die
explizite Analyse dieser Effekte ist im Sinne einer gezielten Sicherung von Qualitat, Belastbarkeit
und Nachvollziehbarkeit von Radionuklidquelltermen auf ELK- und ELB-Ebene erforderlich.

Wichtige sekundare Liganden, welche in den Einlagerungskammern der Schachtanlage Asse Il
vorhanden sind, sind zum Beispiel Nitrat, Borat, Sulfat, Fluorid, Phosphat, Sulfid und Silikat. Der
potentiell nicht zu vernachlassigende Einfluss von Organik auf die ELK-Radionuklidquellterme wird
in dem nachfolgenden Kapitel eingehend analysiert. Neue Untersuchungen zu Nitrat und Borat
sind fur einige Radionuklide auch flir salinare Lésungen (Herm, M. (2015), Hinz, K. (2015))
vorhanden. Basierend auf diesen neuen Arbeiten sollte, wie in Kapitel 6.1 erwahnt, fir
verschiedene Radionuklide eine verbesserte Quelltermabschatzung auf Kammerebene erfolgen,
wobei es jedoch derzeit sicherlich keine umfassende Beschreibung eines Borat- oder
Nitrateinflusses unter endlagerrelevanten Bedingungen gibt und zusétzliche F&E Arbeiten sinnvoll
sind. Der Einfluss von Sulfat auf die Radionuklidiéslichkeit unter den Bedingungen in den
Einlagerungskammern wird in erster Analogie zu bekannten niedrig-salinaren Systemen
tendenziell als gering angesehen.

Ungewissheiten bestehen vor allem hinsichtlich der Wechselwirkung von Radionukliden mit
Phosphat, Sulfid bzw. Silikat. Wahrend auch in konzentrierten Salzlésungen nach derzeitigem
Kenntnisstand nicht von einem stark I8slichkeitserhéhenden Einfluss dieser Liganden
ausgegangen werden muss, besteht die Mdglichkeit der Ausfallung schwerléslicher
Radionuklidfestphasen. Denkbar ist, dass analog zu dem im carbonathaltigen System
beobachteten Verhalten auch mit diesen Liganden Pu(lll)-Festphasen stabilisiert werden kénnten.
Die genauere Kenntnis entsprechender Prozesse ist insoweit wichtig, als dass hiermit die
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Belastbarkeit der fir phosphat-, sulfid- bzw. silikatfreie  Systeme abgeleiteten
Radionuklidléslichkeiten im Sinne abdeckender Konzentrationsobergrenzen gerechtfertigt wird.

Defizit Ungenaue Bewertung der Wechselwirkung von
Radionukliden mit sekundér relevanten Liganden, z.B. Nitrat,
Borat, Sulfat, Fluorid, Phosphat, Sulfid und Silikat.
Begriindung Es gibt Ungewissheiten bei der Ableitung von
Radionuklidiéslichkeiten und Radionuklidspeziation fir
Systeme, in denen sekundar relevante Liganden wie z.B.
Nitrat, Borat, Sulfat, Fluorid, Phosphat, Sulfid oder Silikat
vorhanden sind.

Relevanz mittel, F&E.

Konsequenz, wenn Defizit | Unsicherheiten bei der Ableitung von Radionuklidléslichkeiten
nicht behoben wird und Einschatzung der Radionuklidspeziation.

Zeitbedarf zum Beheben des | Mittelfristig

Defizits

6.5 RADIONUKLIDRUQ_KHALTUNG DURCH WECHSELWIRKUNG AN
MINERALOBERFLACHEN

In den Einlagerungskammern besteht primar die Mdoglichkeit der Rickhaltung an
Eisenkorrosionsphasen (siehe Kapitel 6.2) sowie Zementphasen und deren Alterationsprodukten.
Dieses wurde bereits in verschiedenen Arbeiten berlcksichtigt und flr einzelne unterstellte
geochemische Bedingungen untersucht, wobei dieser Kenntnisstand sicher nicht als abdeckend
fur alle relevanten Bedingungen zu charakterisieren ist (siehe Einfluss von Carbonat, Organik). Ein
wichtiger sicherheitsrelevanter Aspekt ist, dass die Wechselwirkung von Radionukliden mit
Mineraloberflachen direkt von den geochemischen Randbedingungen abhangt. Letztere
bestimmen sowohl die Speziation von Radionukliden in der wassrigen Phase als auch
Charakteristika von Mineraloberflichen sowie die vorliegenden (um Sorptionsplatze)
konkurrierenden Liganden. Als Konsequenz hieraus ist die Notwendigkeit gegeben, Prozesse der
Sorptionsriickhaltung von Radionukliden (in Ermangelung umfassender
Modellierungsmdéglichkeiten) unter analogen geochemischen Bedingungen wie flur die
Einlagerungskammern erwartet, abzuleiten. Eine ,Verallgemeinerung“ oder Extrapolation von
Befunden von einer Randbedingung auf andere Randbedingungen ist ohne explizite und ggf.
experimentelle Validierung nicht belastbar. Dieses ist insofern fiir solche Systeme kritisch, fir die
Hinweise auf spezifische Effekte (etwa im Carbonatsystem in MgClz-Lésungen, siehe Altmaier et
al. (2016)) vorliegen. Eine Diskussion des mdglichen Einflusses von Organik auf die
Radionuklidrickhaltung wird in Kapitel 7.3 ,Sorptionsriickhaltung von Radionukliden bei
Anwesenheit von Organik® gesondert diskutiert.

Experimentelle Studien zur Rickhaltung von Am und Pu an Zementkorrosionsprodukten in
schwach bis stark alkalischen Mg-Ca-Na-reichen Salzlésungen (Litzenkirchen et al., 2004; Metz et
al.,, 2011a) sowie neuere Experimente zur Rickhaltung von Cm und Lanthaniden an Brucit sowie
Sorelphasen in schwach alkalischen Mg-Na-reichen Salzlésungen (Wiedemann et al., 2013; 2014)
liefern belastbare Daten, die fir eine Bandbreite geochemischer Bedingungen auf die
Einlagerungskammern der Schachtanalage Asse Il Ubertragen werden kénnen. Aufgrund des
hohen Inventars an Zementstein und der in Betracht gezogenen Einbringung von Brucit- oder
Sorel-haltigen Puffer-/Versatzmaterialien (Mg-Depot) kénnten in bestimmten Féllen auch in den
Einlagerungskammern fir einige Radionuklide Rickhalteprozesse unterstellt werden. In
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Vorversuchen von Kienzler et al. (2012) wurde beobachtet, dass Sorel-basierte Baustoffe flir das
Lanthanid Eu ein ahnliches Rickhaltevermdgen aufweisen, wie die Sorelphase Mg2(OH)sCl:4H-0,
die unter den spezifischen Temperaturbedingungen in den Einlagerungskammern thermo-
dynamisch stabil ist. Darliber hinaus zeigen Langzeit-Messungen der ,1:1 Gebindeexperimente*
mit zementierten Abfallsimulaten in Kontakt mit Salzlésungen eine signifikante Ruckhaltung von Np
(Kienzler et al., 2015). Die ,1:1 Gebindeexperimente“ unter alkalischen pH-Bedingungen ergeben
ahnliche Np-Sorptionskoeffizienten, wie diejenigen, die in Sorptionsexperimenten unter
Laborbedingungen ermittelt wurden (Metz et al.,, 2005). Eine genauere Analyse der
Radionuklidriickhaltung an diesen Festphasen, welche auch andere Radionuklide umfasst, ist im
Rahmen einer umfassenden Einschatzung der Radionuklidriickhaltung von Bedeutung.

Sorptionsprozesse von Radionukliden an Mineralphasen finden nicht nur in den ELK statt, welche
in der vorliegenden ,Iststandsanalyse zum geochemischen Milieu und dem Radionuklidverhalten in
den Einlagerungskammern der Schachtanlage Asse II“ behandelt werden. Darliber hinaus werden
Sorptionsprozesse im Grubengebaude sowie im Deckgebirge auftreten. Analog zum Vorgehen bei
der Beschreibung der Radionuklidrickhaltung auf Kammerebene, mussen auch fir
Festphasenkomponenten des Grubengebdudes oder des Deckgebirges unter den jeweils
relevanten geochemischen Bedingungen flr die verschiedenen Radionuklide zuverlassige Daten
(z.B. Kg-Werte) zur quantitativen Beschreibung von Sorptionsrickhaltung zu Verfigung stehen.

Defizit Unzureichend genaue Bewertung der Radionuklidriickhaltung
durch Wechselwirkung an Mineraloberflachen in den
Einlagerungskammern (Sorption).

Begriindung Die Radionuklidriickhaltung durch Sorption an
Mineraloberflachen hangt direkt von den jeweiligen
geochemischen Randbedingungen ab. Eine
,Verallgemeinerung“ oder Extrapolation von Befunden von
einer Randbedingung auf andere Randbedingungen ist ohne
explizite und ggf. experimentelle Validierung nicht belastbar.

Relevanz Hoch, W&T.
Konsequenz, wenn Defizit | Keine Berlcksichtigung der Radionuklidrickhaltung durch
nicht behoben wird Wechselwirkung an Mineraloberflachen.

Zeitbedarf zum Beheben des | mittelfristig
Defizits
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7 DEGRADATION ORGANISCHER KAMMERINHALTSTOFFE
SOWIE WECHSELWIRKUNG ORGANISCHER
ABBAUPRODUKTE MIT RADIONUKLIDEN

In diesem Kapitel werden die potentielle Wechselwirkung von Organik mit Radionukliden und die
Degradation organischer Inhaltstoffe in den Einlagerungskammern auch unter Behandlung
mikrobieller Effekte beschrieben. Der Fokus liegt hierbei auf der Relevanz dieser Effekte fir die
Ableitung von belastbaren Radionuklidquelltermen auf ELK-Ebene. Die hier beschriebenen
Aspekte sind sicherheitsrelevant und sollten prioritar bearbeitet werden. Die Analyse der
Gasproduktion auf Grund von Organik-Degradation (CO2(g), CHa4(g)) ist nicht Bestandteil der
Arbeiten des KIT-INE.

Es soll in diesem Kontext einleitend festgestellt werden, dass es angesichts der groBen Anzahl an
verschiedenen organischen Substanzen nicht zielfihrend ist, die Vielzahl an mdglichen
organischen Liganden jeweils einzeln explizit zu untersuchen. Vielmehr kann das bekannte und
vielfach angewandte Prinzip der organischen Chemie herangezogen werden, die organischen
Substanzen systematisch anhand sog. funktioneller Gruppen zu klassifizieren und somit
hinsichtlich des chemischen Verhaltens einzuschatzen. Hierdurch wird die Anzahl der zu
analysierenden Teilsysteme wesentlich begrenzt und gezielte Analysen realisierbar, ohne
bestimmte Substanzen oder ganze Substanzklassen unberlcksichtigt zu lassen.

Fir die Analyse der Organik-Radionuklid-Wechselwirkung und Ubergeordneter strategischer
Konzepte gelten die im Kapitel 6 ,Aquatische Chemie und Thermodynamik relevanter Radionuklide
in der Schachtanlage Asse II* getroffenen prinzipiellen Ausfihrungen.

Die Bildung nicht-wassriger fllissiger Phasen (non aqueous phase liquid, NAPL) aus organischen
Polymeren wurde in der Literatur insbesondere unter dem Einfluss von Strahlenfelder mit hoher
Dosisleistung oder bei héheren Temperaturen in Lésungen sehr geringer lonenstarke untersucht
(Dawson und Magahlhaes, 2012; Dawson, 2013; Smith et al., 2013, Baston und Dawson, 2014,
Dawson, 2014). Die Ubertragbarkeit auf die erwarteten Bedingungen in den ELK der
Schachtanlage Asse Il ist Uberaus fraglich. Insbesondere angesichts der geringen Dosisleistung
der schwach- und mittelaktiven Abfalle (z.B. < 0,36 Gy/h in ELK 8a/511 (EWN, 2008)) und den
Temperaturbedingungen in den Einlagerungskammern der Schachtanlage Asse Il wird die
Ausbildung einer separaten organischen Phase in hochsalinaren Ldsungen als sehr
unwahrscheinlich angesehen. In der Einschatzung von KIT-INE liegt hier kein Handlungs- oder
Forschungsbedarf vor.

7.1  EFFEKT VON ORGANIK AUF DIE ABLEITUNG VON
RADIONUKLIDLOSLICHKEITEN

In den Einlagerungskammern der Schachtanlage Asse Il sind teils sehr groBe Mengen an —
chemisch mitunter stark unterschiedlichen — organischen Materialien eingebracht worden. Hierzu
zahlen beispielsweise verschiedene Dekontaminationsmittel (u.a. EDTA), organische Sauren,
Tenside, Betonzusatzmittel (Additive wie ,Superplasticizer”), Zellulose sowie sonstiges Inventar
(z.B. TBP). Eine Zusammenstellung des fir die Schachtanlage Asse |l anzunehmenden
Abfallinventars ist vorhanden (Buchheim et al. 2004). Die organischen Stoffe, aber auch deren
Abbauprodukte wie ISA (Isosaccharinsaure, bildet sich u.a. in Uberzementierten Zelluloseabfallen),
bzw. Substanzen wie Phthalat oder Gluconat welche potentiell aus polymeren organischen
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Komponenten freigesetzt werden, kdnnen das Verhalten von Radionukliden in wassriger Losung
entscheidend beeinflussen. Die Wechselwirkung erfolgt potentiell sowohl Gber die Ausbildung
stabiler, l6slichkeitserhéhender Radionuklid-Organik-Komplexe als auch Uber die Bildung fester
Radionuklid-Organik-Verbindungen. Organische Liganden kénnen zudem potentiell die Stabilitat
der Oxidationsstufen von Radionukliden beeinflussen. Aufgrund der erwarteten hohen Relevanz
von Plutonium fir die Auswirkungsanalyse gelten hinsichtlich des Einflusses von Organik die im
Abschnitt 6.3 ,Primar relevante anorganische Liganden: Hydroxid, Carbonat® fur Carbonat
gemachten Aussagen, wenn auch der Einfluss von Organik in dieser Hinsicht tendenziell als
weniger kritisch angesehen wird. Eine verbesserte Bewertung des Einflusses der Organik auf die
Actinidenredoxchemie ist fir ein verbessertes Verstandnis und den Abbau von Ungewissheiten
sinnvoll.

In friheren Arbeiten wurde ein Einfluss von Radionuklid-Organik-Wechselwirkungen in salinaren
Lésungen anhand des Vergleichs verschiedener Komplexbildner mit dem Verhalten von EDTA
abgeschatzt. Dieses Herangehen war damit begrindet, dass EDTA als ausgesprochen starker,
chelatbildender Ligand als ,abdeckend® fir das Verhalten schwécher komplexierender organischer
Molekile angesehen wurde. Nach aktuellem Kenntnisstand ist diese Vorgehensweise sehr kritisch
zu bewerten, da es potentiell zu erheblichen Ungenauigkeiten der in Ausbreitungsrechnungen
zugrunde gelegten Radionuklidkonzentrationen und Retentionsprozessen fiihren kann.
Insbesondere die Eigenschaft einiger organischer Liganden (z.B. Alpha-Hydroxo-Carbonséuren
wie Gluconat oder Isosaccharinsaure), stabile terndre Komplexe mit Calcium zu bilden (System
,Calcium-Radionuklid-Organik®), ist problematisch, da es hier potentiell zu stark
I6slichkeitserhdhenden Effekten in CaClz-haltigen Systemen kommen kann, die fir EDTA bisher
nicht bekannt sind. Das potentielle Vorliegen sehr hoher CaCl.-Konzentrationen ist flr einige
Einlagerungskammern der Schachtanlage Asse Il charakteristisch. Fir stark alkalische Systeme ist
weiterhin potentiell die Ausbildung gemischter Actinid-Organik-Hydroxid-Spezies mdglich, die
gleichfalls ein chemisches Verhalten zeigen kodnnten, welches nicht hinreichend Uber EDTA
abgebildet wird.

Zur Bewertung des Effektes von Organik auf die potentielle Freisetzung von Radionukliden aus
den Einlagerungskammern besteht die Notwendigkeit, den Einfluss von organischen
Komplexbildnern auf die Radionuklidislichkeit belastbar quantifizieren zu kénnen. Hier sind
aktuelle wissenschaftliche Erkenntnisse anzuwenden sowie perspektivisch der Kenntnisstand
gezielt auszubauen und in jedem Fall zumindest stichpunktartig experimentell zu validieren. Unter
expliziter Beurteilung des Einflusses relevanter Organik ist aus Sicht des INE eine signifikante
Uberarbeitung der Abschatzung von Radionuklidiéslichkeiten erforderlich. Dieses betrifft sowohl
die abgeleiteten maximalen Radionuklidiéslichkeitskonzentrationen als auch die Qualitdt und
Transparenz der angewendeten Methodik.

Defizit Unzureichende Bewertung des Effekts von Organik auf
Radionuklidléslichkeiten und Radionuklidspeziation
Begriindung Die Léslichkeit und Speziation von Radionukliden werden

potentiell stark von organischen Liganden beeinflusst. Das
friihere Vorgehen, samtliche Effekte von Organik-
Radionuklid-Wechselwirkungen tber EDTA einzugrenzen, ist
aus derzeitigem Kenntnisstand nicht mehr anwendbar.

Relevanz hoch, W&T (erweitert durch F&E).
Konsequenz, wenn Defizit | GroBe Unsicherheiten in Radionuklidléslichkeiten und
nicht behoben wird Radionuklidspeziation.

Zeitbedarf zum Beheben des | kurzfristig
Defizits
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7.2 BEWERTUNG MIKROBIELLER PROZESSE UND ORGANISCHER
ABBAUPRODUKTE

Mikrobielle Prozesse fihren zu einem Abbau von organischem Material in den
Einlagerungskammern der Schachtanlage Asse Il, wobei verschiedene organische Abbauprodukte
sowie u.a. CO2(g) entstehen kdnnen. Ohne eine robuste Bewertung dieser Effekte kann eine
potentielle Ausbreitung von Radionukliden in der Schachtanlage Asse Il nur mit sehr groBen
Ungenauigkeiten bewertet werden. Ziel kann in diesem Themenkontext jedoch nicht sein, prioritar
ein detailliertes wissenschaftliches Verstandnis diverser mikrobiell induzierter Prozesse abzuleiten.
Wissenschaftlich sehr interessante Fragen, z.B. welche mikrobiellen Populationen hier aktiv sein
kénnten, sind far die Bewertung der Radionuklidchemie in den Einlagerungskammern der
Schachtanlage Asse |l lediglich sekundar relevant. Die Prioritdt der Arbeiten muss auf die
Identifizierung, Charakterisierung und Quantifizierung von wesentlichen Hauptprozessen mit
direkter Relevanz fur die Ableitung von ELK-Radionuklidquelltermen fokussiert werden.

Insbesondere auch aus Arbeiten, die im Kontext der WIPP in salinaren Lésungen durchgefliihrt
wurden, ist bekannt, dass mikrobielle Prozesse im Endlager unter salinaren Bedingungen stark
von der lonenstéarke (bzw. der thermodynamischen Wasseraktivitat) abh&ngen. Salinare
Bedingungen sind hinsichtlich mikrobieller Aktivitédt prinzipiell als ungunstig charakterisiert.
Weiterhin wurde gezeigt, dass mikrobielle Prozesse im Endlagersystem zu einer Reduktion
héherer Oxidationsstufen von Radionukliden zu niedrigeren flihren, ein Effekt, der auf Grund der
Uber Eisenkorrosion mittelfristig vorhandenen stark reduzierenden geochemischen Bedingungen
jedoch ohnehin stattfindet und nicht explizit analysiert werden muss. Es ist ebenfalls bekannt, dass
es zur Sorption von Radionukliden an mikrobiellen Komponenten kommen kann. Dieser
spezifische Effekt ist angesichts der eklatant héheren Mengen an Eisenkorrosionsprodukten oder
Zement(alterations)phasen bei der Bewertung von Radionuklidriickhaltung zu vernachlassigen.
Generell befolgen Mikroben wie alle Lebewesen eine ,Energiebilanz, d.h. entsprechende
Aktivitaten sind direkt von der Verflgbarkeit ausreichender Nahrstoffe wie z.B. Nitrat oder Sulfat
abhangig. Dieses ist bei der Bewertung mikrobieller Prozesse entsprechend zu bilanzieren.

Der wichtigste Aspekt in diesem Themenkontext ist die Tatsache, dass Uber mikrobielle Prozesse
das im Endlager vorhandene organische Material ,zersetzt® und somit mittel- und langfristig
abgebaut werden kann. Es wird durch mikrobielle Abbauprozesse deshalb mit hoher
Wahrscheinlichkeit zur Bildung verschiedener zusatzlicher organischer Abbauprodukte sowie der
Bildung von COz(g) kommen. Der Einfluss dieser Stoffe auf den ELK-Radionuklidquellterm ist
sicherheitsrelevant und muss explizit eingeschatzt werden. In diesem Rahmen kdnnen die
verschiedenen organischen Substanzen, die potentiell durch mikrobielle Abbauprozesse gebildet
werden kénnen, aus Sicht des INE als ,zuséatzliche organische Liganden®, aufgefasst werden, die
zu einer potentiellen Komplexierung von Radionukliden fihren kénnen und somit potentiell fir die
Ableitung von Radionuklidléslichkeiten bzw. Radionuklidsorption relevant sind. Diese kdnnen
entsprechend der einfihrend in Kapitel 7 skizzierten Vorgehensweise, wie andere in der Asse
vorhandene nicht-mikrobiell produzierte organische Liganden auch, anhand der funktionellen
Gruppen Kklassifiziert und hinsichtlich der potentiellen Wechselwirkung mit Radionukliden in
salinaren Lésungen bewertet werden. Es besteht somit ein Bezug zu den anderen in Kapitel 7
behandelten Themen.
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Defizit Ungenaue Bewertung von mikrobiellen Prozessen und
organischen Abbauprodukten.
Begriindung Mikrobiell induzierte Prozesse kénnen das Verhalten von
Radionukliden beeinflussen.
Relevanz mittel, W&T erweitert durch F&E.
Konsequenz, wenn Defizit | Unsicherheiten bei der Ableitung von
nicht behoben wird Radionuklidiéslichkeiten.
Zeitbedarf zum Beheben des | mittelfristig
Defizits

7.3 SORPTIONSRUCKHALTUNG VON RADIONUKLIDEN BEI
ANWESENHEIT VON ORGANIK

Entsprechend den Ausflihrungen in Kapitel 6.5 ,Radionuklidriickhaltung durch Wechselwirkung an
Mineraloberflachen“ ist festzustellen, dass flir eine belastbare Einschatzung der
Radionuklidretention {ber Sorptionsprozesse an Mineraloberflichen der Einfluss von organischen
Liganden  explizit bewertet werden muss. Eine belastbare Einschatzung von
Radionuklidsorptionsprozessen in der Schachtanlage Asse Il ist sicherheitsrelevant. Anderungen
der Radionuklidspeziation aufgrund von Komplexierung von Radionukliden mit Organik kénnen
prinzipiell, ebenso wie die Sorption von Organik auf Mineraloberflachen, die Sorptionsriickhaltung
von Radionukliden stark beeinflussen. Zum Beispiel wurde eine Studie zum Einfluss der
organischen Liganden EDTA, Zitronensdure und Isosaccharinsdure auf die Sorption von
Plutonium, Thorium, Uran und Neptunium an verschiedenen Baustoffen im Rahmen des ERAM
Projekts durchgefiihrt (Gompper und Vejmelka, 1998), wobei die Ubertragbarkeit der Befunde auf
die erwarteten Bedingungen in der Schachtanlage Asse Il nur sehr eingeschrankt mdglich ist. Im
Gegensatz zu Untersuchungen der Sorptionsriickhaltung bei Anwesenheit von Organik, gibt es
verschiedene Studien zum Sorptionsverhalten von Radionukliden in salinaren L&sungen
(Latzenkirchen et al., 2004; Metz et al., 2004; 2005; 2011a; 2011b; Wiedemann et al., 2014) bei
Abwesenheit von organischen Liganden. Kann nun gezeigt werden, dass die Radionuklidretention
in salinaren Systemen bei Anwesenheit von Organik gegenuber den analogen Organik-freien
Systemen nicht signifikant beeinflusst wird, eréffnet sich ggf. ein Weg, um ohne neue umfassende
experimentelle Studien zu einer ersten Einschatzung der Sorptionsriickhaltung von Radionukliden
unter den Bedingungen in der Schachtanlage Asse Il — d.h. bei Anwesenheit von organischen
Liganden - zu kommen. Hierzu muss zumindest stichpunktartig, unter den relevanten
geochemischen Randbedingungen der Einlagerungskammern in der Schachtanlage Asse Il (pH,
[Na], [Mg], [Ca], [CI]), fur relevante Radionuklide eine vergleichende Validierung erfolgen. Fir den
Fall, dass signifikante Unterschiede in der Radionuklidretention zwischen Organik-freien und
hinsichtlich pH, [Na], [Mg], [Ca], [CI] prinzipiell vergleichbaren Organik-haltigen Systemen
gefunden werden, mussen gezielt neue Untersuchungen bei Anwesenheit von Organik
durchgefiihrt werden um zu einer belastbaren Einschatzung der Sorptionsrickhaltung von
Radionukliden bei Anwesenheit von Organik zu kommen.
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Defizit Fehlende belastbare Einschatzung der Sorptionsriickhaltung
von Radionukliden bei Anwesenheit von Organik.
Begriindung Eine belastbare Einschatzung von Radionuklidsorption ist

sicherheitsrelevant. Organik beeinflusst potentiell die Sorption
von Radionukliden.

Relevanz hoch, W&T (erweitert durch F&E).
Konsequenz, wenn Defizit | Unsicherheiten bei der Quantifizierung des Einflusses von
nicht behoben wird organischen Komplexbildnern auf die Sorption von

Radionukliden. Unsicherheiten in ELK-
Radionuklidquelltermen.

Zeitbedarf zum Beheben des | kurzfristig

Defizits

7.4 DEGRADATION VON ORGANIK

Mit Hinblick auf das Langzeitverhalten von Radionukliden in Systemen mit organischen Liganden
kann potentiell die Frage gestellt werden, wie stabil organische Liganden Uber sehr lange
Zeitrdume hinsichtlich einer weiteren Zersetzung in kleinere Abbauprodukte oder CO(g) sind.
Diese Frage gilt prinzipiell auch hinsichtlich der organischen Komplexbildner in den
Einlagerungskammern der Schachtanlage Asse Il. Es erscheint aus Sicht der Radionuklidchemie
jedoch nicht dringend notwendig, diesen Aspekt gesondert einzuschatzen, denn es ist méglich,
den Effekt von geldster Organik auf die Radionuklidléslichkeit und -rlickhaltung Uber die Ermittlung
maximaler Konzentrationsobergrenzen organischer Liganden orientierend einzuschatzen. Eine
mogliche Uberschatzung der Konzentrationen eines organischen Liganden in einer
Einlagerungskammer und somit eine Uberschatzung des Effekis dieses Liganden auf die
Radionuklidléslichkeit und -rickhaltung wird hier in Kauf genommen, da keine Abbauprozesse
unterstellt werden, die zu einer Verringerung der Ligandenkonzentrationen fihren.

Defizit Fehlende Kenntnis Uber die Degradation von organischen
Komplexbildnern.
Begriindung Die Kenntnisse sind fir die Quantifizierung der Konzentration

komplexbildender organischer Liganden in den
Einlagerungskammern notwendig.

Relevanz gering, F&E.
Konsequenz, wenn Defizit | MOgliche Uberschatzung des Einflusses geldster Organik auf
nicht behoben wird Radionuklidléslichkeit und —retention.

Zeitbedarf zum Beheben des | langfristig
Defizits
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8 REKRITIKALITAT IN DEN EINLAGERUNGSKAMMERN

In den Abféllen, die bis zum Jahr 1978 in die Schachtanlage Asse Il eingelagert wurden, befinden
sich spaltbare Uran- und Plutoniumisotope. Die Einlagerungsbedingungen definierten zuldssige
Aktivitaten fir o- und B-/y-Strahler in Abhangigkeit der Abfallkategorien und der Vorbehandlung der
Abfalle. Die Begrenzung der a-Aktivitat basierte auf der Einhaltung einer maximalen Radiotoxizitat,
die geman den damals geltenden Umrechnungsfaktoren einem 3%igem Uranerz entsprach. FUr
Kernbrennstoffe in den Abféllen gab es zusétzliche Begrenzungen von 15 Gramm pro Gebinde
(GSF, 1975). In einer Stellungnahme diskutierte Kienzler (2006), ob sich durch einen Kontakt der
eingelagerten Abfélle mit zutretenden Salzlésungen und darauf folgende chemische Prozesse, die
zur Degradation und Umsetzung der Abfallprodukte und zu neuen thermodynamisch stabilen
Festphasen flhren koénnen, im weiteren Verlauf Aufkonzentrierungen von Kernbrennstoffen
ergeben kénnten und unter welchen Bedingungen eine Exkursion (Rekritikalitat) Gberhaupt
maoglich wére. Grundlagen der Stellungnahme waren die Verfullkonzepte ,G* und ,MAW* (Forster
und Marggraf, 2006) sowie die Angaben zu den kammerspezifischen Inventaren an Uran und
Plutonium (Gerstmann et al., 2002).

Nach heutigem Kenntnisstand (TUV, 2011a; 2011b) wurde das Plutonium-Inventar von Gerstmann
et al. (2002) insgesamt zu niedrig angesetzt. Eine Angabe zur lokalen Verteilung des Plutonium-
Inventars innerhalb der Einlagerungskammern lag nicht vor. Die von Kienzler (2006)
durchgeflihrten Abschatzungen basieren auf einer hypothetischen Anreicherung des Urans
(insbesondere durch den Zerfall des Pu-239 zu U-235). Diese Verhaltnisse sind vom Plutonium-
Inventar abh&ngig. Potentielle Aufkonzentrierungsprozesse wurden anhand einer Akkumulation an
sorbierenden Festphasen und durch Verdrdéngung der Ldsung aus den Einlagerungskammern
diskutiert. Kienzler (2006) diskutierte den Einfluss von Neutronenabsorbern, wie Chlor und Bor.
Hierbei wurde der gesamte thermische Einfangsquerschnitt von Chlor berechnet, der sich durch
das Vorkommen an Chlorid-reichen Salzlésungen in den Einlagerungskammern ergibt. Die
angenommenen kammerspezifischen Mengen an  Salzldsungen basieren auf den
Hohlraumvolumina der damaligen Verfillkonzepte ,G“ und ,MAW*. Als Mal3 zur Bewertung des
Auftretens einer Kritikalitdt wurde der Neutronenmultiplikationsfaktor kit verwendet und nach der
,Vier-Faktor-Formel“ bzw. mit dem 172-Gruppen Wirkungsquerschnittdatensatz mit ERANOS
berechnet (Doriath et al., 1993). Modernere Codes bzw. modernere Wirkungsquerschnittdaten-
basen wurden beispielsweise von Behler et al. (2013) verwandt. Fir ihre Kritikalitdtsrechnungen
kam der Monte—Carlo—Code KENO VI aus dem amerikanischen Codepaket SCALE 6 zum Einsatz
(ORNL, 2009). Verwendet wurden hierbei die mitgelieferten ENDF/B VII.0 Wirkungsquerschnitte in
238 Energiegruppen. Zusétzlich wurde der Monte—Carlo—-Code MCNP 5 Version 1.51 (Brown et
al., 2009) eingesetzt. Hier wurden kontinuierliche ENDF/B VII.0 Wirkungsquerschnitte verwendet.
Daneben wurden zu Vergleichszwecken fur das Nuklid CI-35 auch Daten aus anderen
Wirkungsquerschnittsbibliotheken verwendet.

Im Rahmen einer Uberarbeitung von Fragestellungen zur méglichen Rekritikalitat im Fall eines
Lésungszutritts in den Einlagerungskammern ist der neue Kenntnisstand zum kammerspezifischen
Inventar an Plutonium und Uran sowie zum kammerspezifischen Lésungsvolumen zu
berlicksichtigen. Hierbei ist zu beachten, dass die in der Stellungnahme von Kienzler (2006)
angestellten Uberlegungen im Wesentlichen auf maximalen L&ésungskonzentrationen von
Plutonium und Uran in den Salzlésungen basieren. Daher spielt das Radionuklidinventar eine
untergeordnete Rolle, da die Plutonium-Konzentrationen in den meisten Einlagerungskammern
durch Léslichkeitsphanomene begrenzt werden. Die Plutonium- und Uran-Léslichkeiten sind
wiederum vom jeweiligen geochemischen Milieu in den Einlagerungskammern abhéngig. Bei einer
Uberarbeitung  sollten die kammerspezifischen Uran(VI)- und Plutonium(lIl/IV/Kolloid)-
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Konzentrationen anhand neuerer Erkenntnisse hinsichtlich der Sorption an Festphasen (wie
Zementkorrosionsprodukte oder Sorelphasen) Uberprtift werden.

Defizit Die derzeitige Bewertung der Rekritikalitat in den Einlagerungs-
kammern ist aufgrund veralteter Datensétze zum
kammerspezifischen Plutonium- und Uran-Inventar nicht mehr
aktuell.

Begriindung Der Kenntnisstand zum kammerspezifischen Inventar an
Plutonium und Uran sowie zum kammerspezifischen
Lésungsvolumen wurde verandert, jedoch wurde die
Bewertung der Rekritikalitat nicht aktualisiert.

Relevanz gering, W&T.
Konsequenz, wenn Defizit Ungewissheiten in der Abschatzung der kammerspezifischen
nicht behoben wird Neutronenmultiplikationsfaktor Kint.

Zeitbedarf zum Beheben des | kurzfristig.
Defizits
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ANHANG

Am 12. Oktober 2011 wurde KIT-INE vom Bundesamt flir Strahlenschutz aufgefordert, eine
Defizitanalyse zum Themenfeld Radionuklidchemie / Geochemie in tabellarischer Form
durchzufihren. Eine solche Bewertung wurde von Bernhard Kienzler und Volker Metz am 5.
Dezember 2011 dem BfS Ubergeben. Diese tabellarische Bewertung wird hier angeflgt. Die
folgende Bewertung nimmt Bezug auf die Stellungnahmen der GRS (Baltes et al., 2008), der AGO
(Kleemann et al., 2008) und des BfS (Brennecke et al., 2007) zu den Prifunterlagen Litzenkirchen
et al. (2006) und Metz et al. (2006) sowie auf Stellungnahmen und weitere Berichte des INE, die
vor dem Jahr 2007 im Zusammenhang mit dem SchlieBungskonzept des HMGU erstellt wurden.
Referenzen der in den Tabellen genannten Stellungnahme und Berichte werden im Folgenden mit
den Notationen aus Baltes et al. (2008), Kleemann et al. (2008) und Brennecke et al. (2007)
angegeben.

Zitierte Stellungnahmen und Berichte des INE in Baltes et al., 2008

/INE 06/ Institut fir nukleare Entsorgung (INE); Forschungszentrum Karlsruhe. Experimentelles
Programm zur Bestétigung der Ergebnisse von standortspezifischen Modellrechnungen fiir die
Schachtanlage Asse. — Uberpriifung der Giiltigkeit thermodynamischer Rechnungen fiir die
Einlagerungskammern bei Lésungsaustausch. GSF-Bestellung 31/18231/02, Auftrag 45000052,
FZK-INE 007/06, Karlsruhe 2006.

/INE 2002/ Stellungnahme zur Besténdigkeit von Baustoffen auf der Basis von Sorel-Phasen und
Salzbeton gegenlber den im Grubengebdude des FB Asse auftretenden Lésungen. Kienzler, B.;
Metz, V.; FZK-INE, November 2002.

/INE 2004a/ Nachweis der geochemischen Wirksamkeit von Versatzstoffen aus Mg-Hydroxid / Mg-
Oxychlorid in Q - Lésung. Abschlussbericht, FZK-INE 006/04, November 2004.

/INE 2004b/ Experimentelles Programm zur Bestatigung der Ergebnisse von standort-spezifischen
Modellrechnungen fir die Schachtanlage Asse. Teil 4: Standortspezifische Sorptionsdaten, FZK-
INE 015/03, April 2004.

/INE 2005a/ Experimentelles Programm zur Bestétigung der Ergebnisse von standort-spezifischen
Modellrechnungen flr die Schachtanlage Asse. Teil 6: Experimentelle Untersuchungen und
thermodynamische Modellrechnungen zur Entwicklung des geochemischen Milieus und der daraus
resultierenden Radionuklidkonzentrationen. Zusammenfassender Abschlussbericht, FZK-INE
001/05, Februar 2005.

/INE 2005b/ Experimentelles Programm zur Bestatigung der Ergebnisse von standort-spezifischen
Modellrechnungen fir die Schachtanlage Asse. Teil 12: Geo-chemische Modellrechnungen zu
Einlagerungskammern der Schachtanlage Asse ohne Mg-Depot auf Grundlage einer reduzierten
Bildung von an-organischem Kohlenstoff. Abschlussbericht, FZK-INE 002/04, Méarz 2005.

/INE 2006a/ Experimentelles Programm zur Bestatigung der Ergebnisse von standort-spezifischen
Modellrechnungen fir die Schachtanlage Asse: Berechnung des Radionuklidquellterms auf
Grundlage der Verflllkonzepte G und MAW. FZK-INE 008/05. Forschungszentrum Karlsruhe,
2006.

/INE 2006b/ Experimentelles Programm zur Bestétigung der Ergebnisse von standort-spezifischen
Modellrechnungen flr die Schachtanlage Asse: Uberprifung der Giltigkeit thermodynamischer
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Rechnungen flir die Einlagerungskammern bei Ldsungsaustausch. Abschlussbericht FZK-INE
007/06. Forschungszentrum Karlsruhe, 2006.

/INE 2006c/ Stellungnahme zur langfristigen Kritikalitatssicherheit der in das FB Asse
eingelagerten kernbrennstoffhaltigen Abfalle unter Bericksichtigung der Anwesenheit von
Schutzfluid. FZK-INE 008/06, 23.10.2006.

Zitierter Bericht in Kleemann et al. (2008)

HMGU (2008a): Entwicklung und Beschreibung des Konzeptes zur SchlieBung der Schachtanlage
Asse. - Bericht des Helmholtz Zentrum Minchen, Stand: Marz 2008.

Zitierte Stellungnahmen des INE in Brennecke et al. (2007)

Korthaus, E., Metz, V., Kienzler, B. (2005) Bewertung der Verfiillung der Grubenbaue von der 775-
m-Sohle bis zur 700-m-Sohle mit R-Lésung hinsichtlich der Ubertragbarkeit bisheriger
Modellrechnungen und experimenteller Ergebnisse des FZK-INE und des Einflusses auf das
geochemische Milieu in den Einlagerungskammern sowie die Freisetzung von Radionukliden.
FZK-INE 005/05. Forschungszentrum Karlsruhe.

Latzenkirchen, J., Metz, V., Kienzler, B. (2006): Abschatzung der kammerspezifischen Pu- und
Am-Léslichkeiten fur Verflillkonzepte G unter Berlcksichtigung von Léslichkeits- und
Sorptionsprozessen. - FZK-INE 005/06. Forschungszentrum Karlsruhe, Entwurf August 2006.
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S. 8-10
Die Zitate /INE 2003c/, /INE 2003b/ befinden sich nicht im Literaturverzeichnis.
Die Berichte /INE 2005¢/, /INE 2004a/, /INE 2005a/, /INE 2005b/ sind alte
Unterlagen ohne Klassifizierung,...
Antwort/Replik: ~ Alle genannten Berichte wurden in den Jahren 2003 bis 2006 vom INE an HMGU

tibergeben und sollten BfS vorliegen.

f/i:

gerechtfertigt:

i

wichtig: &

Losung:

Datum:

5.12.2011

Bewertung durch:

KIT-INE
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S.9

Die bei VBA-Behiilter verzogerte, vollstindige Korrosion auf 50-100 Jahre hat
behauptenden Charakter (ebenso fiir bituminierte Gebinde), da der Nachweis in
/INE 06a/ oder /KIE 04a/ fehlt.

Antwort/Replik: ~ Die Korrosion von Betonabschirmbehiltern (VB A) wurde von INE untersucht und
HMGU mitgeteilt. Es wurde kein Bericht sondern Vortragsunterlagen zum Thema
,JLangzeitverhalten von verlorenen Betonabschirmungen (VBA): Design,
Eigenschaften, Korrosionsverhalten®, (Bernhard Kienzler, W. Kluger, R. Gétz, F.
Dirks, 30.03.2003) geliefert.

Freisetzungsraten von bituminierten Abfdllen wurden im Rahmen der Studie

ssBewertung der Sorption und Desorption von Radionukliden an zusitzlich
einzubringenden Versatzstoffen im Grubengebiude des Forschungsbergwerks
Asse sowie die Beschreibung des geochemischen Milieus im Versatz: Teil A:
Bewertung der Radionuklidriickhaltung in den Einlagerungskammern und
verfiillten Zugangsstrecken anhand einer Literaturstudie*‘, FZK-INE 04/99,
1999, Kap. 6.3 von INE an HMGU geliefert.

fri: i gerechtfertigt: J wichtig: o Losung: §$

Datum: 5.12.2011 Bewertung durch:  KIT-INE
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Begriindung, weshalb der Nachweis der Zuléssigkeit des QCS-Ansatzes auf die
Radionuklide Am(III) und U(VI) beschrinkt werden kann

Antwort/Replik: Der Nachweis der Zuléssigkeit des QCS-Ansatzes wurde beispielhaft anhand der
loslichkeitskontrollierten Radionuklide Am(III) und U(VI) beschrieben und nicht
beschrinkt. Andere leichtlosliche Radionuklide, wie Cs oder Sr werden innerhalb der
Zeitdauer, in welcher die Zementprodukte degradieren, freigesetzt.

Die relevanten Redoxstufen des Pu im geochemischen System der Schachtanlage
Asse sind Pu(IIT) und Pu(IV). Pu(IIl) verhilt sich chemisch dhnlich wir Am(III).

Die Halbwertszeiten wurden in /INE 06/ nicht beriicksichtigt.

Losung: kann

frii gerechifertigt: ja wichtig: nein aufgezeigt werden

Datum: 5.12.2011 Bewertung durch: KIT-INE

1. Die Begriindung sollte dargelegt werden, weshalb der Nachweis der Zuldssigkeit des QCS-Ansatzes auf die
Radionuklide Am(IIl) und U(VI) beschrinkt werden kann. Beide Vertreter gehoren nicht zu den ausgesprochen
dosisrelevanten Radionukliden. So ist der Beitrag von Americium aufgrund der kurzen Halbwertszeit zumindest bei
Beriicksichtigung einer Radionuklidtransportverzogerung im Deckgebirge an der Gesamtdosis nicht signifikant.
Gleiches gilt fiir Uran aufgrund des vergleichsweise geringen Aktivitdtsinventars. In /INE 06/ wird auf S. 37
lediglich beiliufig erwdhnt, dass beide Elemente als , Indikatoren,, fiir die relevanten Radionuklide verwendet
wurden. Sollten beide als Referenznuklide herangezogen worden sein, die sich hinsichtlich ihres
Loslichkeitsverhaltens unter verdnderten geochemischen Milieubedingungen als abdeckend fiir andere, relevante
Radionuklide angesehen werden konnen, so wire dies insbesondere im Hinblick auf die bislang nicht vollstindig
geklirte Redox-Chemie des Plutoniums, dem Radionuklid mit der hochsten Dosisrelevanz (Pu-239), darzulegen
gewesen.
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2. Explizite Betrachtung der 16sungsaustauschbedingten Entwicklung des
geochemischen Milieus sind die Abweichungen in der Radionuklidloslichkeit nur dann
als signifikant anzusehen sind, wenn diese mehr als eine Grolenordnung gegeniiber den
mittels QCS-Ansatz berechneten betragen.

... Unsicherheitsbandbreiten der thermodynamischen Daten bei Verwendung des QCS-
Ansatzes an den (wesentlich hoheren) Unsicherheiten, die sich beim Ansatz von
Reaktionsraten bei der Modellierung einer sich dynamisch verdndernden
Losungschemie unter expliziter Beriicksichtigung des Losungsaustauschs innerhalb der
Einlagerungskammern ergeben, spiegelt.

Antwort/Replik: Die Aussage, dass die Abweichungen in den Radionuklidloslichkeiten und der

Unsicherheiten in den thermodynamischen Daten sich nicht gegenseitig autheben,
sondern auch ungiinstig fortpflanzen konnen, stimmt in dieser Form nicht: Die
thermodynamischen Daten wurden i.A. aus Loslichkeitsmessungen bestimmt. Die
Loslichkeiten reiner Festphasen wurden durch zahlreiche Experimente verifiziert. Die
hier genannten Unsicherheiten resultieren aus nicht hinreichend charakterisierten
Festphasen, die im realen System eher zu niedrigeren Konzentrationen fithren wiirden.

Aussagen in /INE 06/ gelten nur fiir die genannten Rand- und Anfangsbedingungen
(siehe Seite 49).

fri:i gerechtfertigt: n wichtig: ja Losung:

Datum: 5.12.2011 Bewertung durch:

2. Die Argumentation zur Anwendbarkeit des QCS-Ansatzes basiert auf der Feststellung in /INE 06/, dass bei expliziter

Betrachtung der losungsaustauschbedingten Entwicklung des geochemischen Milieus Abweichungen in der
Radionuklidloslichkeit nur dann als signifikant anzusehen sind, wenn diese mehr als eine Groflenordnung
gegeniiber den mittels QCS-Ansatz berechneten betragen. Begriindet wird dies mit der Unsicherheitsbandbreite von
ca. einer Grofienordnung bei der Berechnung der Radionuklidloslichkeiten, die aus Unsicherheiten bei der
verwendeten thermodynamischen Datenbasis erwdchst. In dieser Form ist die Argumentation in /INE 06/ nicht
nachzuvollziehen, da sich die Abweichungen in den Radionuklidloslichkeiten und der Unsicherheiten in den
thermodynamischen Daten nicht zwingend gegenseitig aufheben, sondern auch ungiinstig fortpflanzen konnen. Im
Extremfall wiirde hieraus eine 100-fach hohere Freisetzung resultieren, wodurch im Langzeitsicherheitsnachweis
die fiir den Standardrechenfall (unter Verwendung des QCS-Ansatzes) errechneten Dosisbeitrige eine massive
Unterschdtzung der realen Verhdltnisse darstellen wiirden. Demgegeniiber wdre ein Vergleich sinnvoll gewesen,
der die Unsicherheitsbandbreiten der thermodynamischen Daten bei Verwendung des QCS-Ansatzes an den
(wesentlich hoheren) Unsicherheiten, die sich beim Ansatz von Reaktionsraten bei der Modellierung einer sich
dynamisch verdndernden Losungschemie unter expliziter Beriicksichtigung des Losungsaustauschs innerhalb der
Einlagerungskammern ergeben, spiegelt. Vereinfacht ausgedriickt, héitte die faktische Alternativlosigkeit zum QCS-
Ansatz herausgestellt werden miissen. So wird in /INE 06/ auf S. 12 zurecht ausgefiihrt, dass ,, Mit den derzeit zur
Verfiigung stehenden Rechencodes und Datenbanken zur Simulation von gekoppelten Reaktions-Transportprozessen
[...] es nicht moglich [ist], kontinuierliche Verdnderungen des geochemischen Milieus in den Einlagerungskammern
der Schachtanlage Asse und der daraus resultierenden Radionuklidloslichkeiten hinreichend genau abzubilden.
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3 — 7 Voraussetzung fiir die Anwendbarkeit des QCS-Ansatzes iiberbestimmt

Antwort/Replik: nein: Die Anwendbarkeit des QCS ist gerechtfertigt durch mehrere Aspekte, wie (i)

Aufenthaltszeit, (ii) die Reaktionsraten zwischen den Stoffen in den
Einlagerungskammern sowie (iii) den Stoffstromen zwischen den Einlagerungs- und

Nebenkammern .

frif gerechtfertigt: nein wichtig: nein Losung: siehe oben

Datum: 5.12.2011 Bewertung durch: KIT-INE

3. In /INE 06/ werden folgende drei Grundvoraussetzungen fiir die Anwendbarkeit des Quasi-Closed-System-Ansatzes
genannt:

4. Die Aufenthaltszeit der Losungen und damit der geldsten Reaktanden im System ist grofler als die
Equilibrierungszeit.

5. Abfliisse innerhalb der Equilibrierungszeit sind hinreichend gering.

6. Der Zutritt von Losungen oder Gasen ist vernachldssigbar, unabhdngig vom Zeitpunkt.

7. Nach Auffassung der GRS ist die Voraussetzung fiir die Anwendbarkeit des QCS-Ansatzes hier iiberbestimmt, da

Bedingung a) bereits die Bedingungen b) und c) impliziert. So ist eine ausreichende Aufenthaltszeit der Losung in
einer Kammer eben gerade dadurch bedingt, dass Zu- oder Abfliisse so gering sind, dass es zu keiner relevanten
Anderung des geochemischen Milieus bzw. hieraus folgend der Radionuklidléslichkeit kommen kann. Unabhiingig
davon sind die Angaben in /INE 06/ beziiglich des Mindestzeitraums der fiir eine Gleichgewichtseinstellung gemdf3
Bedingung a) erforderlich ist, wenig prizise gehalten. Es wird lediglich am Beispiel der 1:1-
Gebindeuntersuchungen in der Asse ausgefiihrt, dass Zement in Q-Losung innerhalb von 10 - 15 Jahren bzw.
innerhalb der Versuchsdauer von Laborexperimenten, die mit Pulvern durchgefiihrt wurden, vollstindig umgesetzt
ist. In einem Analogieschluss wird unter Riickgriff auf die Ergebnisse von Laborexperimenten dies auch fiir das
System  Zement/Mg-Depot/Q-Losung  unterstellt. ~ Angaben  zu  Reaktionsraten  elementspezifischer
Gleichgewichtsreaktionen werden jedoch nicht gemacht. Aufgrund des Fehlens solcher Reaktionsraten allgemein,
kann angenommen werden, dass angesichts der kiirzesten mittleren Aufenthaltsdauer von ca. 500 Jahren, die
Verweilzeit in den Kammern um ein Vielfaches grofser als die erforderliche Equilibrierungszeit ist und damit
Bedingung a) in allen Fiillen erfiillt ist.
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8. Mikrobiell katalysierte Umsetzung von Sulfat zu Sulfid

Antwort/Replik: Die mikrobielle Umsetzung von Sulfat zu Sulfid im geochemischen Milieu der
Schachtanlage Asse II wurde bisher nicht untersucht. Die Ausfillung schwerloslicher
Fe- und Actinid-Sulfide in den Einlagerungskammern kann im Rahmen der Umsetzung
erwartet werden. Ob die Umwandlung stattfindet, ist nicht geklirt.
Die angesprochenen Testrechnungen wurden nicht im Bericht dargestellt. Eine verbale
Beschreibung findet sich in Priifunterlage 1 (FZK-INE 008/05; Metz et al., 2006),
Seiten A9 bis A10.

frizi gerechtfertigt: n wichtig: j Losung: siehe oben

Datum: 5.12.2011 Bewertung durch: KIT-INE

8. In/INE 06/ (S. 16) wird auf Testrechnungen Bezug genommen, nach deren Ergebnissen der Einfluss der mikrobiell
katalysierten Umsetzung von Sulfat zu Sulfid auf das geochemische Milieu unter Ausfdllung schwerldslicher Fe- und
Actinid-Sulfide in den Einlagerungskammern so geringfiigig ist, dass die Sulfatreduktion bei den Rechnungen zum
geochemischen Milieu vernachldssigt werden kann. Diese Testrechnungen werden weder zitiert noch ndher
erldutert, weshalb die oben angefiihrte Feststellung eher behauptenden Charakter hat.
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9. Giiltigkeit des QCS-Ansatzes nicht auf die MAW-Kammer 8a
Antwort/Replik: Ja, gemil der Vorgabe von HMGU wurde die Giiltigkeit des QCS-Ansatzes

auf die Kammer 8a/511 nicht liberpriift. Die Vorgaben von HMGU war, dass
es zwischen dieser Kammer und anderen Grubenteilen zu keinem
signifikanten Losungsaustausch kéme.

Losung: eine
Uberpriifung ist nach
fri:i gerechtfertigt: j wichtig: j Spezifikation der
Randbedingungen
moglich
Datum: 5.12.2011 Bewertung durch:

9. Weiterhin ist anzumerken, dass sich die Uberpriifung der Giiltigkeit des QCS-Ansatzes nicht auf die MAW-
Kammer 8a erstreckt. Sollten neue Erkenntnisse ergeben, dass hier ein nicht zu vernachlissigender
Losungsaustausch mit anderen Grubenteilen zu erwarten ist, so ist festzustellen, dass sich der Giiltigkeitsnachweis
des QCS-Ansatzes nicht auf diese Kammer erstreckt und ggf. nachgeholt werden muss.
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Die Wirksamkeit der Malnahme als pH-Puffer ist dann gegeben, wenn
nachgewiesen werden kann, dass eine quantitativ ausreichende Menge an Mg-
Depots in die Einlagerungskammern eingebracht werden kann, um das
geochemische Milieu langfristig zu stabilisieren. Dieser Nachweis soll bei der
technischen Ausfithrung erbracht werden konnen. HMGU (2008a) enthilt jedoch
keine Verweise auf entsprechende Unterlagen. Die Zusammensetzung und
Rezeptur des ,,Mg-Depots* wird nicht mitgeteilt.
Antwort/Replik: ~ Im Rahmen der kammerspezifischen Analysen des INE, wurden von HMGU die
0.g. Randbedingungen als Vorgaben definiert.
Losung: ein Nachweis der
. . gerechtfertigt: o technischen Ausfiihrung
f7i ! j wichtig. wird nicht vom INE
durchgefiihrt
Datum: 5.12.2011 Bewertung durch: KIT-INE

Die Wirksamkeit der Mafinahme als pH-Puffer ist dann gegeben, wenn nachgewiesen werden kann, dass eine
quantitativ ausreichende Menge an Mg-Depots in die Einlagerungskammern eingebracht werden kann, um das
geochemische Milieu langfristig zu stabilisieren. Dieser Nachweis soll bei der technischen Ausfiihrung erbracht werden
konnen. HMGU (2008a) enthdlt jedoch keine Verweise auf entsprechende Unterlagen. Die Zusammensetzung und
Rezeptur des ,,Mg-Depots“ wird nicht mitgeteilt.
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Der Einbau von Brucit sollte technisch kein Problem darstellen. Allerdings ist die
Sicherstellung der vollen Wirksamkeit noch mit Unwégbarkeiten behaftet, z. B.
hinsichtlich des tatsichlich zur Verfiigung stehenden unverfiillten Hohlraumes in
den Einlagerungskammern und der jeweiligen Geometrie des Firstspaltes.
Antwort/Replik: ~ Im Rahmen der kammerspezifischen Analysen des INE, wurden von HMGU die
0.g. Randbedingungen als Vorgaben definiert.
Losung: ein Nachweis der
. . gerechtfertigt: C technischen Ausfiihrung
17 ! j wichtig: —— d sk wird nicht vom INE
durchgefiihrt
Datum: 5.12.2011 Bewertung durch: KIT-INE
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Auswirkungen des Schutzfluids auf das Mg-Depot, den Sorelzement, sowie
sekundar durch Portlandit gefillten Brucit

Eine an Mg verarmte (ehemalige) R-Losung kann den Carnallitit in Abhéngigkeit
von seiner Zugéanglichkeit angreifen. Weiterhin kann eine durch Reaktion mit
Portlandit entstandene Ca-lonen-reiche Losung mit dem Carnallitit unter Bildung
von Polyhalit reagieren.

Antwort/Replik: ~ Gemill dem HMGU Auftrag an INE, beschrinken sich unsere Analysen auf die
Prozesse innerhalb der Einlagerungskammern, jedoch nicht auf die geochemischen
Prozesse auflerhalb der Kammern.

. . gerechtfertigt: S Losung: konnte von INE
f7E ! j wichtig: Rk bearbeitet werden
Datum: 5.12.2011 Bewertung durch: KIT-INE

Aus den Unterlagen geht ebenso nicht hervor, ob die Auswirkungen des Schutzfluids auf das Mg-Depot, den
Sorelzement, sowie sekunddr durch Portlandit gefillten Brucit betrachtet worden sind. Nachdem bekannt ist, dass die
1-3-8-Sorelphase thermodynamisch stabil ist, wird Brucit solange mit der Magnesiumchlorid-Komponente der R-
Losung reagieren bis entweder aller Brucit aufgebraucht ist, oder bis der invariante Punkt zwischen der Sorel-Phase
und Brucit erreicht ist. Nach ALTMAIER et al. (2003) liegt dieser invariante Punkt bei einer
Wasserstoffionenkonzentration von 10%% und einer Magnesiumchlorid-Molalitit von 1,8 mol/kg H,O wiihrend die Mg-
Molalitdt einer R-Losung bei 4,75 mol/kg H2O liegt. Eine an Mg verarmte (ehemalige) R-Losung kann den Carnallitit
in Abhdngigkeit von seiner Zugdnglichkeit angreifen. Weiterhin kann eine durch Reaktion mit Portlandit entstandene
Ca-lonen-reiche Losung mit dem Carnallitit unter Bildung von Polyhalit reagieren. Diese Reaktionen konnen ggf.
grofiere Stoffmengen betreffen. Die Relevanz der beschriebenen Prozesse fiir das Schliefungskonzept und den
Sicherheitsnachweis ist auf Grundlage geochemischer Modellrechnungen unter Beriicksichtigung der
standortspezifischen Randbedingungen und der heute akzeptierten thermodynamischen Loslichkeitsprodukte fiir die
Sorel-Phasen, sowie der Masse der eingelagerten/eingebauten Basen (Portlandit, Brucit, etc.) zu bewerten
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Kritikpunkt:

Quellterm

Wo:

BfS: Priifung von Unterlagen, S. 56

Unterlager ... liegen nicht vor. Da diese Experimente nach Aussage des Berichtes
nicht alle Einlagerungskammern abdecken, wurden iiber eine "Expertenschitzung"
(LUTZENKIRCHEN, METZ & KIENZLER 2006) fiir diese Einlagerungskammern
die Werte aus den durchgefiihrten Experimenten abgeschitzt. Die entsprechende
Unterlage liegt nicht vor und konnte nicht gepriift werden.

Antwort/Replik:

ibergeben.

Expertenschitzung und Bericht zu experimentellen Studien Liitzenkirchen et al.
(2004, 2006) wurden vom INE an HMGU iibergeben und sollten dem BfS
vorliegen. Die Expertenschidtzung wurde durch eine weitere experimentelle
Untersuchung bestitigt und der Abschlussbericht (Metz et al., 2011) an BfS

f/i:

f

gerechtfertigt:

J

wichtig: S

Losung: erledigt

Datum:

5.12.2011

Bewertung durch:

KIT-INE

Seite 55-57 BfS
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Bei den durchgefiihrten Untersuchungen wurde Q-Losung verwendet, die nach den
vorliegenden Berichten bis 2005 als Schutzfluid vorgesehen war. Aktuell ist
geplant, R-Losung als Schutzfluid zu verwenden. Laut den vorliegenden Berichten
wird in KORTHAUS, METZ & KIENZLER (2005) gezeigt, dass sich die erwartete
Entwicklung der Losungszusammensetzung hierdurch nicht wesentlich verédndert.
Diese Unterlage liegt dem B£S nicht vor.
Antwort/Replik: ~ Die Studie Korthaus et al. (2005) wurde HMGU iibergeben und sollte dem BfS
vorliegen. Die Studie wurde durch eine weitere experimentelle Untersuchung
bestitigt und der Abschlussbericht (Metz et al., 2011) an BfS iibergeben.
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Dabei ist aufgrund der Komplexitit der Thematik im Rahmen einer
Tiefgangspriifung und auf Basis der vorliegenden Unterlagen nicht
nachvollziehbar, ob die erzielten Ergebnisse tatsédchlich belastbar sind. Im
Einzelfall ist hier erheblicher Diskussionsbedarf nicht auszuschlieen. Es kann
nicht aus den Berichten abgeleitet werden, wie die gewonnenen Daten in die
Sicherheitsbetrachtung eingehen.
Antwort/Replik: ~ Diese Kritik ist nicht den Arbeiten des INE zuordenbar.
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Erliduterungen:
Kritikpunkt zusammenfassende Wiedergabe der Kritik, gegf. in Stichworten (Bemerkung: eine wortliche

Antwort/Replik

Bewertung f/ i

Wiedergabe ist nicht notwendig, da das Originaldokument vorliegt und jederzeit eingesehen
werden kann.)

Angabe des Dokuments, der Seite und ggf. des Absatzes, in dem die Kritik formuliert wurde.
Ahnliche Kritiken konnen (und sollten wenn moglich) zusammengefasst werden, in diesem Fall
wird auf mehrere Dokumentenstellen verwiesen.

Sofern die Kritik gerechtfertigt ist, wird dies in dieser Zelle festgehalten, in Verbindung mit einer
Aussage zum Vorgehen im Hinblick auf die Vermeidung einer analogen Kritik bei einer kiinftigen
Sicherheitsbetrachtung (d.h. der Losung).

Sofern die Kritik aus unserer Sicht nicht gerechtfertigt ist, wird dies hier im Sinne einer Replik
begriindet.

Diese Bewertung betrifft die Einstufung der Kritik als ,,formale* Kritik (mit f bezeichnet) oder als
inhaltliche Kritik (mit i bezeichnet). Als formale Kritikpunkte werden solche an der Darstellung
der Information (z.B. zu kleine Abbildung, fehlende Information in Abbildung, Gliederung des
Textes) sowie Fragen der Begriffsverwendung eingestuft, sofern nach unserer Ansicht die zu
vermittelnde Information vom Leser — bei gutem Willen und etwas Denken — dennoch erfasst
werden kann. Jede Kritik, die nicht als formal eingestuft wird, ist inhaltlich und wird mit einem i
gekennzeichnet.

Bewertung ,,gerechtfertigt

Kritikpunkte, die aus unserer Sicht gerechtfertigt sind, werden hier mit einem j gekennzeichnet.
Als gerechtfertigt werden die Kritikpunkte eingestuft, deren Ursache wir im hypothetischen Falle
einer Fortsetzung des HMGU-Verfahrens mit den hier bewerteten Unterlagen ohne weitere
Diskussion eliminieren wiirde. Als nicht gerechtfertigt werden Kritikpunkte eingestuft, die wir
ohne bessere oder konkretere Begriindung durch den Gutachter fachlich nicht als Mangel
anerkennen und deshalb auch nicht beheben wiirden (auler aus verfahrenstaktischen Griinden oder
aufgrund eines ausdriicklichen Befehls des Auftraggebers). Aus unserer Sicht nicht gerechtfertigte
Kritikpunkte werden mit einem n gekennzeichnet.

Bewertung ,,wichtig

Die Bewertung der Wichtigkeit der Kritik erfolgt in drei Stufen, diese werden mit & &« fiir hoch,
&« fiir mittel und & fiir niedrig gekennzeichnet. Die Abgrenzung beruht auf unserer Einschitzung
und erfolgt nach folgenden Kriterien:

LYY Dieser Kritikpunkt konnte bei fehlender Behebung seiner Ursache selbst bei sachlich
motivierter Diskussion ein Planfeststellungsverfahren erheblich beeintrdachtigen
(Auswirkungen bei polemischer Diskussion bleiben unberiicksichtigt).

LX) Dieser Kritikpunkt konnte bei fehlender Behebung seiner Ursache eine merkliche
Schwichung des Sicherheitsnachweises zur Folge haben (jedoch ohne signifikanten
Einfluss auf das Ergebnis des Verfahrens).

) Dieser Kritikpunkt konnte bei fehlender Behebung seiner Ursache selbst bei sachlich
motivierter Diskussion dem Einwender einen Punktegewinn verschaffen.

Bewertung ,,Losung “

Unter dem Stichwort ,,Losung®™ wird vermerkt, ob die Ursache der Kritik unter den absehbaren
Bedingungen einer kiinftigen Sicherheitsbetrachtung fiir das BfS noch besteht und — wenn dies
zutrifft — ob die Ursache behoben werden kann. Diese Bewertung wird wie folgt gekennzeichnet:

§88§ Eine Losung zur Behebung der Ursache der Kritik ist noch nicht bekannt.

§§ Eine Losung fiir die Behebung der Ursache der Kritik ist bekannt. Die Ursache
besteht jedoch noch.

§ Die Ursache der Kritik wurde durch eine gezielte Aktion behoben

n.a. Unter den absehbaren kiinftigen Randbedingungen ist die Kritik aus grundsétzlichen

Griinden nicht mehr zutreffend.
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