NOTFALLS UND ABLEITUNG ORIENTIERENDER RADIONUKLID- UND GASQUELLTERME

Ersteller/Unterschrift:

CSD/KIT-INE/GRS

Priifer/Unte

Stempelfeld:

bergreohtligh

Datum und Unterschrift

Datum und Unterschrift

atomrechtlich

Pel

Bereichsleitung:

Datum und Unterschrift Datum und Unterschrift

Diese Unterlage unterliegt samt Inhalt dem Schutz des Urheberrechts sowie der Pflicht zur vertraulichen Behandlung auch
bei Beférderung und Vernichtung und darf vom Empfénger nur auftragsbezogen genutzt, vervielféltigt und Dritten zugénglich







Verantwortlicher Bearbeiter

Verantwortlicher Bearbeiter
CSD GRS KIT-INE



Projekt PSP-Element Funktion/Thema Komponente Baugruppe Aufgabe UA Lfd Nr. Rev.

NAAN NNNNNNNNNN NNAAANN AANNNA AANN AAAA AA NNNN NN

9A 24000000 EGB | RZ | 0011 | 00
Gekoppelte Modelle zum Systemverhalten der MAW-Kammer bei Eintreten eines Notfalls

und Ableitung orientierender Radionuklid- und Gasquellterme Blatt: 4

Inhaltsverzeichnis
Lo g F= 1 RSV =T = ol o 4
WY o] o1 (o 18 g To L=y V7=T 4= Tox o] o] LS 5
TabEIENVEIZEICNNIS ... 6
1 Veranlassung und EINOTANUNG .......uueuuuuuieiiiitiiiieieiiiiiieieeeeeeseeses e ssssssessssnsnessnnnnnnnsnnnnes 7
2  Systembeschreibung der Kammer 8a/511 und deren Umgebung..........ccoooeieiiiieeieieeeeeeeeeeeeene 8
21 Bergbauliche Situation der MAW-Kammer und deren unmittelbarer Umgebung............... 9
2.2 Kenntnisstand zum eingelagerten Abfallinventar in der MAW-Kammer...........ccccccceee.... 10
2.3 Prozesse und Entwicklungen innerhalb der MAW-Kammer ..........cccccoeeeeiieeeeieeeiiiieneeen, 11
T Y/ (oo (=111 (o] V2= o PP 14
3.1 Prozesse und KOPPIUNGEN ... 14
3.2 RaumMIliches MOdellKONZEPL........oooeiiiie e 17
3.3 Zeitlicher Ablauf und Auflosung der Prozesse im Modell ..............ooooviveiiiiieiiiieenieeeiienn, 19
3.4 Auswahl relevanter RadionUKIAE.............ooiiiiiiiiiiii e 20
3.5 Modellstrategie und MOdelCOAES. .........cooeiiiiiiiii e 21
3.6 Modellansatze fur das hydraulische Modell ..., 23
3.6.1 Modellansatze zum FIUIAranSPOrt ........coovvveiiiiii e 23
3.6.2 Aquivalentpordser Ansatz zur Simulation von Strdmung und Transport...................... 23
3.6.3 Modellansatz zur GashilduNg...........oooiiiiiiii e 24
3.64 Dichtegetriebener LOSUNgSAUSIAUSCN ............oiiiiiiiiiicc e 25
3.7 Modellansatze fir den STOfftranSPOrt ...........oooviiiiiiiiii 25
3.8 Modellansatze fur das geochemische MilI€U.............ccooviiiiiiiiiii i 26
3.9 Modellansatze fur Radionuklidldslichkeit und -SOrption ............ccoovvveviiiiiiiee e, 27
3.9.1 Abhangigkeit von der LOSUNGSSPEZIAtION ........iieeiiieeiiiiie e 27
3.9.2 00 1] o3 ] = | 28
3.9.3 SOMPUION .. 28
3.94 Methodik der Quantifizierung von Radionuklidldslichkeit und -sorption ....................... 29
3.10 Umgang mit UNgeWISSNEITEN ........ccoiiiiiiiiiiii 29
4  Parametrisierung des hydraulischen ModellS ... 31
4.1 1Y/ ToTo [T | [oT=ToT 0 4 1=] 1 1= T 31
4.2 Ra&umliche DISKIetiSIErUNG .........cooiiiiiiiiii 33
4.3 (E= 1o | o= To [TaTo U TgTo L= o 34
4.4 PN gl =TT ] o= To [T a o T 1o To [T o 35
4.5 Parametrisierung der hydraulischen Eigenschaften .............cccco, 35
45.1 Porositat und Permeabilitat...............uuuuuiiiiiiiiiiiiiiiiiii i 35
45.2 Materialparameter 2-PhasenfluSsS ...............uuuiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiieeees 36
4.6 Parametrisierung der EiSENKOITOSION..........ooeiuiuuiiie e 37
4.6.1 Einfluss hoher Nitratkonzentrationen auf die Korrosion eisenhaltiger Materialen ........ 37
4.6.2 Abbildung der Eisenkorrosion im Modell ...............uuveiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiieeeeeieeeeeeeneeneees 38
4.7 Parametrisierung Gas- und Losungseigenschaften ...........cccooooveiiiiiiiiiiiee e, 39
4.8 Parametrisierung des TranSPOITS. .......ciiieeeiieeeiiiia e et e e e e e e et e e e e e e e eeeeea e eeeas 39
4.9 Zeitliche Entwicklungen der Modellparameter..........cccooeeeiiveeiiiiiiiie e, 40
4.10 AV VAT o] 0] = Ted a1 10 T To 1T o 40
5  Ergebnisse UNd DiSKUSSION .........coouiiuiiiiie it e e e e e e e e et e e e e e aeeeens 41
51 2-Phasenfluss, GasbhildUNg ..........coooe i e e e e eeeees 41
5.2 LI =Yool = 11 oo ] o 51
5.3 GeoChemiSCNE MIlIBUS ..o e e e et e e e e eeeeees 53
54 Radionuklidldslichkeit und -SOrPioN...........cooiiiiiiiiiiii 57
5.4.1 8o =Tq o] 1o SRRSO 57
5.4.2 Einfluss hoher Nitratkonzentrationen auf die Radionuklidsorption...............cccccvvveennns 58
5.4.3 00 1] o3 ] =] | 58
5.5 Radionuklidfreisetzung aus den Abfallgebinden.............coiiiiiiiiiiii e 62
551 Radionuklidfreisetzung aus den zementierten Abfallgebinden ..............cccccooiiiiiiiiinnnns 62
5.5.2 Radionuklidfreisetzung aus den bituminierten Abfallgebinden................ccccoien . 63

6  Schnittstelle zum Stromungs- und Transportmodell Grubengebaude...............cccccoeeeeeiii, 64




Projekt PSP-Element Funktion/Thema Komponente Baugruppe Aufgabe UA Lfd Nr. Rev.

NAAN NNNNNNNNNN NNAAANN AANNNA AANN AAAA AA NNNN NN

9A 24000000 EGB | RZ | 0011 | 00
Gekoppelte Modelle zum Systemverhalten der MAW-Kammer bei Eintreten eines Notfalls

und Ableitung orientierender Radionuklid- und Gasquellterme Blatt: 5
6.1 Modellierung im Strémungs- und Transportmodell Grubengebaude ..............ccccvvvenen. 64
6.2 Ubertragungen von Ergebnissen aus dem hydraulischen Modell und aus den
Betrachtungen zur Radionuklidriickhaltung...............oooiiiiiiiiiie e, 66

6.3 DAaten UNA SZENAIIEN .......cooiiiiiee e 67
6.3.1 L7213 o1 [ [ T PP 67
6.3.2 Gaseindringdruck (NUF KAFKA) ... 67
6.3.3 Radionuklidfreisetzung aus den Abféallen (nur LOPOS).........ccoovviiiiiiiiiieeceeeeee e, 68
6.3.4 Loslichkeitslimitierung (NUF LOPOS) ......uviiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiieiiiiieesenneeseeneenennnnees 68
6.3.5 Transportzeit in der MAW-KamMMEr..........ooviuiiiiiiie e 68
7  Schlussfolgerungen und EmMpPfehlUngen .............uiiiiiii i 69

Verzeichnis der Anhange
Anhang A Kapillardruck-Sattigungsbeziehung und Sattigungsrelative Permeabilitdtsbeziehungen

........................................................................................................................................ 71
Anhang B Diskussion und Begrindung der hydraulischen Parameter............cccccooveeeiiieiiiiceneeennn. 73
Anhang C Abschéatzung der hydrodynamischen Druckdifferenz fur die Randbedingungen des

hydraulischen MAW-MOEIIS..........oouuii e 79
Anhang D Abbildungssequenzen Basisfall ..o 80
Anhang E Ergebnisse der VariationSreChNUNGEN ..........uuuiiiiiiiii e 86
Anhang F Abschatzungen der Radionuklidfreisetzung auf Basis der Auslaugversuche von Kluger

L= L 110 I 1 4 S 121
Anhang G Diskussion der Freisetzung ausgewahlter Elemente...........cccooooeviviviiiiiiieeeeveeeeiiennnn, 123
Y100 L (10 (15 o T PSPPI 123
F N Lo o[ g T A 2 ) 125
PIULONIUM (PU) 1ttt ettt e e e e 127
(T = LU PP 129
Abbildungsverzeichnis
Abbildung 1: Schnittstellen des Modellsystems fiir die MAW-Kammer mit dem Strémungs- und
Transportmodell GrUDENGEDAUTE. ..........cii i e e e e e e e s 8
Abbildung 2: Lage der MAW-Kammer 8a im Sohlenriss der 511-m-Sohle (Ausschnitt), aus [17]. ....9
Abbildung 3: Versturzkegel der Abfallgebinde in der MAW-Kammer nach der Einlagerung, aus [13].
...................................................................................................................................................... 10
Abbildung 4: Vertikalschnitt durch den MAW-Grubenbereich, aus [14].......ccccoviiiiiiieeiiieeiiiieee e, 13
Abbildung 5: Schematische Beziehung zur Abhangigkeit der zu betrachtenden Prozesse............. 15
Abbildung 6: Raumliche Abstraktion der MAW-Kammer im Kontext des hydraulischen MAW-
1Y o0 = | PP 17

Abbildung 7: Anstieg von Losungspegel und Druck in ausgewahlten Modellkammern F12_479,
F2_496, F2_511 und F2_532 auf der 511-m-, 532-m-Sohle und im Bereich der 490-m-Sohle des
Stromungs- und Transportmodells Grubengebaude im Rechenfall BF20a-K, aus [33]................... 19
Abbildung 8: Entwicklung der Radiotoxizitat des Radionuklidinventars in der MAW-Kammer auf
Grundlage der Zusammenstellung der Aktivitat in [23] und Dosiskoeffizienten [15]. Der Zeitpunkt O
bezieht sich auf das Jahr 1980, der angenommene Zeitpunkt eines Notfalls im Jahr 2028 ist als
senkrechte gestrichelte Linie Markiert. ..........coooriiiiiiiii e e e e e 21
Abbildung 9: Modelldomé&ne, Modellkompartimente und rAumliche Diskretisierung (Konturzone:
dunkelblau, Sorelbetonglocke: hellblau, Fasskegel: dunkelrot, liegende und hangende Schweben:

=T 1o ) PSPPI 34
Abbildung 10: Zeitlich veranderliche Druckrandbedingungen des MAW-Modells in 490 m Teufe
(Oberer Rand) und 532 m Teufe (Unterer RANd)............uuerieiiiiiiiiiiiiiieeiieeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeee e 35
Abbildung 11: Van Genuchten — Mualem Modell fur Kapillardruck-Sattigungsbeziehung und fur die
relativen Permeabilitats-Sattigungsbeziehungen flr Gas und LOSUNG. ..........vvceeiiiieiiiiiiiiiiiniieeeee, 37

Abbildung 12: Entwicklungen wichtiger ZielgréRen der 2-Phasenmodellierung als
kompartimentbezogene Volumenmittelwerte: (a) mittlere Losungssattigung im Fasskegel, (b)



Projekt PSP-Element Funktion/Thema Komponente Baugruppe Aufgabe UA Lfd Nr. Rev.
NAAN NNNNNNNNNN NNAAANN AANNNA AANN AAAA AA NNNN NN
9A 24000000 EGB Rz | 0011 | 00
Gekoppelte Modelle zum Systemverhalten der MAW-Kammer bei Eintreten eines Notfalls
und Ableitung orientierender Radionuklid- und Gasquellterme Blatt: 6

mittlere Losungssattigung in der Sorelbetonglocke, (c) mittlerer Gasdruck im Fasskegel, (d) Menge
an korrodierbarem Eisen (Fe®) der Fasser, (e) Menge an korrodierbarem Eisen (Fe°) in den
zementierten Abfallmatrizes, (f) Menge an korrodierbarem Eisen (Fe®) in den bituminierten
Abfallmatrizes, (g) Rate der korrosiven Gasbildung im Fasskegel, (h) gesamte gebildete Gasmenge

g = 1] =T = RSP 44
Abbildung 13: Massenbilanz der 2-Phasenkomponenten Wasser und Wasserstoff. ..................... 45
Abbildung 14: Kumulierte Massenfllisse der 2-Phasenkomponenten Wasser und Wasserstoff Gber
die obere und untere ModellrandbedingUNG. ........ccoooi i 46
Abbildung 15: Tracerflisse an den Modellr8ndern. ...........ccooiii i 52
Abbildung 16: Kumulierter Austrag von Tracer B an den Modellrandern im Verhaltnis zum initialen
L aNY7=] o = | ORI 53
Abbildung 17: Pourbaix-Diagramme fur Plutonium und Americium, berechnet fuir [An] = 107" M in
0,1 M NaCl unter Verwendung der Daten aus [40]. .....cooeeeiiiiiiiiiiii e e e e e 60
Abbildung 18: Kapillardruck-Sattigungs-Beziehung nach [98]. ... 77
Abbildung 19: Relative Permeabilitdten nach [98]. ......coouuimiiiii e 78
Tabellenverzeichnis
Tabelle 1: Geometrische Basisdaten fur die Modellkompartimente ..........cc..ocoovvvvviiiiiniieee e, 33
Tabelle 2: Porositat und Permeabilitat der Modellkompartimente fir den Basisfall......................... 36
Tabelle 3: Hydraulische Materialcharakteristika fur den Basisfall ...............ccccco, 36
Tabelle 4: VariatioNSIEChNUNGEN..........uuii i e e e e e e e e e e e e eeeaaranas 41
Tabelle 5: Zusammensetzung der zementierten Abfélle fur die Berechnung des geochemischen
MilieUS der POr@NIOSUNG. .......uueiieiieiiiieiieeieeie ettt eeeees 54
Tabelle 6: Zusammensetzung des Sorelbeton Al fir die Berechnung des geochemischen Milieus in
den Zwickelraumen des FASSKEQEIS. ......oiiii i 54
Tabelle 7: Charakteristika der relevanten geochemischen Milieus. ..........cccooooeeiiiiiiiiii e, 55

Tabelle 8: Radionuklidioslichkeit (molale Skala ,mol kg* H,O™?) fiir die beiden betrachteten
Lésungsbedingungen. Die Ermittlung der Werte erfolgte anhand vergleichbarer

generischer LOSUuNgen, SIENE TEXL. ...uuuiiiii i e 61

Tabelle 9: Parametrisierung der Gasbildung fir das Stromungs- und Transportmodell
GrubengEDAUTE. .........ooiiiiiiiiiii 67
Tabelle 10: Hydraulische Basisdaten fiir die Modellkompartimente..........ccccoooeevviiiiiiiie e, 73

Tabelle 11: Molale Sr(ll)-Ldslichkeit und dominierende Gleichgewichtsreaktionen fir Milieus A, B
und C. Die betrachteten generischen Losungsbedingungen sind in Klammern
2 ToT=To =T 0= o 1S 124
Tabelle 12: Molale Am(lll)-Léslichkeit und dominierende Gleichgewichtsreaktionen fur Milieus A, B
und C. Die betrachteten generischen Losungsbedingungen sind in Klammern
o Lo T=T0 =T 0= o 1T 126
Tabelle 13: Molale Pu(lV)-Ldslichkeit und dominierende Gleichgewichtsreaktionen fir Milieus A, B
und C. Die betrachteten generischen Losungsbedingungen sind in Klammern
o0 =T = = o 128

Anzahl der Blatter dieSES DOKUM EBNTES. ....cuu ettt e e et et e e e e e e e e e 135



Projekt PSP-Element Funktion/Thema Komponente Baugruppe Aufgabe UA Lfd Nr. Rev.
NAAN NNNNNNNNNN NNAAANN AANNNA AANN AAAA AA NNNN NN
9A 24000000 EGB Rz | 0011 | 00
Gekoppelte Modelle zum Systemverhalten der MAW-Kammer bei Eintreten eines Notfalls
und Ableitung orientierender Radionuklid- und Gasquellterme Blatt: 7

1 Veranlassung und Einordnung

Dieser Bericht beschreibt die aktuellen Berechnungen zur Systementwicklung in der MAW-ELK
(Einlagerungskammer 8a/511) beim Eintreten eines Notfalls und Verbleiben der Abfélle in der MAW-
ELK.

Die MAW-ELK ist im Vergleich zu den Einlagerungskammern mit schwachradioaktiven Abfallen
(LAW-ELK) durch mehrere Besonderheiten charakterisiert:

a) Art, Konditionierung und Radionuklidinventar der eingelagerten Abfalle: in den
mittelradioaktiven Abfallen wird das Inventar durch kurzlebige Radionuklide (Am-241, Cs-137
und Sr-90) dominiert; die Abfalle befinden sich zu etwa zwei Dritteln in zementierten und
einem Drittel in bituminierten Fassern; zum Zeitpunkt der Einlagerung war die Hohe der
Radiotoxizitat in der MAW-ELK vergleichbar zur Gesamttoxizitat aller LAW-ELK zusammen.

b) Position im oberen Grubengebdude am dstlichen Rand des Oberen Baufeldes in der
Sudflanke in der Nahe zu den Ubertrittstellen ins Deckgebirge an der Sudflanke im Bereich
der 500-m-Sohle.

c) Von den LAW-ELK abweichendes Sicherheitskonzept mit Notfallmal3nahmen, die samtlich
erst mit dem Eintreten des Notfalls realisiert werden (im Detail beschrieben in [32]).

Auf diese Besonderheiten wird detaillierter im Kapitel 2 eingegangen.

Die vereinfachte Abbildung des Grubenbereiches mit der MAW-Kammer im Strukturmodell D8 des
Grubengebaudes [41], verbunden mit Modellansatzen fir Radionuklidmobilisierung und -transport
durch Lésungsverdrangung infolge Gasbildung in der MAW-Kammer, die teilweise als unrealistisch
eingeschatzt werden, fuhrt rechnerisch zu einem sehr frilhen und als realitatsfern erachteten Austrag
der Radionuklide in das Deckgebirge [33]. Dieser friihe und hohe Austrag im Bezugsfall BF20a
Uberdeckt auRerdem die Beitrage aus den LAW-ELK.

Ziel der Betrachtungen des vorliegenden Berichts ist daher eine realitatsndhere Beschreibung der
Freisetzung von Radionukliden aus den MAW-Abféllen und deren Transport in der MAW-Kammer.
Hierbei wird auf folgende Prozesse eingegangen, die zum Teil mit Modellierungen (Berechnungen)
unterlegt werden:

o realitdtsnaherer Gasbildung,
o realitdtsnaherer Freisetzung der Radionuklide aus den Abfallgebinden,
o realitditsndherem Transport der Radionuklide innerhalb der MAW-ELK,

o realitditsndherem Transport der Losungen und Gase innerhalb und aus der MAW-ELK.

Dies bedarf detaillierterer Analysen und Bewertungen von Fluidbewegungen, Gasbildung und
geochemischen Milieubedingungen innerhalb der MAW-Kammer fur die Ermittlung der Freisetzung
relevanter Radionuklide aus den Abféllen durch Korrosion und Degradation von Versatz- und
Abfallstoffen. Im Ergebnis der Berechnungen und Analysen werden neue Quellterme fir die
Gasbildung und ausgewéhlte Radionuklide in der MAW-Kammer fir das Nahfeldmodell bereitgestellt.
Dazu werden aber auch aus den bisherigen Berechnungen mit dem Strémungs- und Transportmodell
Grubengebdude D8 - insbesondere dem BF20a [33] — bergbauliche und hydraulische
Randbedingungen fiir die Berechnung der Systementwicklung und der 0. g. Prozessablaufe in der
MAW-Kammer abgeleitet, um eine realitdtsnahe Anbindung des lokalen Teilsystems der MAW-ELK
an das Strémungsmuster des Gesamtsystems Nahfeld! zu gewahrleisten (Abbildung 1).

! Der Begriff ,Nahfeld" wird in diesem Bericht entsprechend der Definition in der Systembeschreibung fir das
Nahfeld [22] verwendet.
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Der vorliegende Bericht beschreibt zunachst das System der Kammer 8a/511 sowie deren Lage und
Umgebung im Grubengebaude der Schachtanlage Asse Il (Kapitel 2). Im Modellkonzept (Kapitel 3)
werden dieses Systemverstandnis und die gegenwartigen Standortgegebenheiten zu Grunde gelegt
und far relevant erachtete Prozesse sowie deren Abbildung im Modell, inklusive erforderlicher
Vereinfachungen, wiedergegeben. Es beschreibt die Methodik zur Quantifizierung der Prozesse und
deren Abhangigkeiten. Parameter der hydraulischen Berechnungen werden in Kapitel 4, Ergebnisse
in Kapitel 5 dargestellt und diskutiert. In Kapitel 6 werden, als Schnittstellen zum Strémungs- und
Transportmodell Grubengebaude, die Parametrisierungen der Gasbildung und der Radionuklid-
freisetzung aus den Abfallgebinden aus den Ergebnissen abgeleitet. Kapitel 7 diskutiert
Schlussfolgerungen und Empfehlungen.

Abbildung 1: Schnittstellen des Modellsystems fiir die MAW-Kammer mit dem Strdomungs- und Transportmodell
Grubengebaude.

Abbildung 1 stellt schematisch die Abgrenzung des Modellsystems fiir die MAW-Kammer von den
Stromungs- und Transportmodellen fir das Nahfeld der Grube sowie die wichtigsten Schnittstellen
dar.

2 Systembeschreibung der Kammer 8a/511 und deren Umgebung

Im Bericht ,Systembeschreibung - Nahfeld fur den Standort Asse” [22] werden u. a. flr die Kammer
8a/511 uUbergeordnete Gegebenheiten zusammengefasst und insbesondere die bergbauliche
Situation und die hydraulischen Aspekte in der Einlagerungskammer und im Nahbereich
beschrieben. Vor dem Hintergrund der in Kapitel 1 erwahnten Erfordernisse einer realitatsnaheren
Beschreibung des Teilsystems der MAW-Kammer im Stromungs- und Transportmodell
Grubengebdude werden in den folgenden Abschnitten diejenigen Zusammenhange und
Besonderheiten der MAW-ELK skizziert, die fur die Modellierungen erforderlich sind. Das Kapitel
gliedert sich in eine kurze Beschreibung der aktuellen bergbaulichen Situation in der MAW-Kammer
und den Grubenbereichen in unmittelbarer Umgebung (Kapitel 2.1), des kammerspezifischen
Radionuklidinventars und des stofflichen Inventars (Kapitel 2.2), der zu erwartenden Entwicklungen
innerhalb der MAW-Kammer sowie der fir relevant erachteten Merkmale und Prozesse beim
Vordringen von Salzlésung in die MAW-Kammer (Kapitel 2.3).
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2.1 Bergbauliche Situation der MAW-Kammer und deren unmittelbarer Umgebung

Die MAW-Kammer 8a/511 befindet sich im oberen Baufeld in der Sudflanke auf der 511-m-Sohle,
Ostlich des Hauptpfeilers und nérdlich der Abbaureihe 8 (Abbildung 2). Die MAW-Kammer wurde
ausschlielich im Leine-Steinsalz aufgefahren; sie ist auf der 532-m-Sohle durch den Abbau 8a/532
unterfahren und auf der 490-m-Sohle mit der Beschickungskammer tberfahren [17]. Die MAW-
Kammer war nur durch ihren stdlichen Pfeiler befahrbar. Dieser Durchhieb zur Abbaureihe 8 ist mit
einer Strahlenschutzmauer und einem vorgelagerten Bauwerk aus Sorelbeton verschlossen. Eine
umfassende Dokumentation der Bauwerke enthélt die Unterlage [13]. Die anderen Pfeiler und die
Sohle der MAW-Kammer (auch als ,liegende Schwebe* bezeichnet) sind nicht durchoértert. Wahrend
die Pfeilerkerne gegenwartig noch als intakt bewertet werden, ist die liegende Schwebe zum Abbau
8a/532 durch ihre gebirgsmechanisch starke Beanspruchung von Auflockerungszonen durchzogen
[20]. Gleiches wird fur die Schwebe zur Beschickungskammer im Hangenden ausgefihrt.

Abbildung 2: Lage der MAW-Kammer 8a im Sohlenriss der 511-m-Sohle (Ausschnitt), aus [17].

Die hangende Schwebe ist durch Bohrungen mehrfach durchortert [13]. Die MAW-Abfallgebinde
wurden Uber diese Bohrungen aus der Beschickungskammer abgelassen und im Zentrum der MAW-
Kammer abgelegt. Demnach liegen die Gebinde in einem Versturzkegel inmitten der Kammer (im
Folgenden als ,Fasskegel” oder ,Abfallkegel“ bezeichnet), der weder St63e noch Firste erreicht,
siehe Abbildung 3 [13]. Die Fotodokumentation nach der Einlagerung lasst erkennen, dass der freie
Raum um den Versturzkegel mehrere Meter betragt. Die MAW-Kammer, die Beschickungskammer
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und ein Grol3teil der angrenzenden Grubenbaue auf der 490-m-Sohle sind noch unverflillt und sollen
im offenen Zustand bis zur Rickholung? oder bis zum Eintreten des Notfalls verbleiben.

Die technischen MaRhahmen zur Riickholung der MAW-Gebinde sind noch nicht endgtiltig festgelegt
und konnen daher in dieser Analyse nicht bericksichtigt werden. Die nachfolgende Analyse
betrachtet unabhangig von der Rickholung die Konsequenzen aus dem Eintreten eines Notfalls vor
dem Beginn der Rickholung der MAW-Gebinde.

Abbildung 3: Versturzkegel der Abfallgebinde in der MAW-Kammer nach der Einlagerung, aus [13].
2.2 Kenntnisstand zum eingelagerten Abfallinventar in der MAW-Kammer

In die MAW-Kammer wurden 200-Liter-Fasser mit mittelradioaktiven Abfallen ohne Abschirmung
eingelagert. Aufgrund der erheblich hoheren Aktivitat der eingelagerten 1301 MAW-Abfallgebinde im
Vergleich zu den schwachaktiven Abfallgebinden der LAW-Kammern, liegtin der Kammer 8a/511 die
hochste kammerspezifische Aktivitat vor.

Der Uuberwiegende Anteil der Abfallgebinde in der MAW-Kammer stammt aus der
Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe (WAK) und wurden lber das ehemalige Kernforschungs-
zentrum Karlsruhe an die Schachtanlage Asse Il geliefert. Die Ubrigen Fésser stammen von
Amersham Buchler, vom Forschungszentrum Geesthacht und vom Forschungszentrum Jiilich [12],
[19]. Die Abfallgebinde sind Metallfasser aus Stahlblech mit einem Volumen von 200 | und einer
variablen Blechstarke von bis zu 1 cm. Die Rollreifenfasser wurden an der Auf3enwand lackiert.
Allerdings ist davon auszugehen, dass die Lackierung bei der Einlagerung teilweise beschadigt
wurde. Zusétzlich wurden acht Abfallgebinde, die von Verlorener Betonabschirmungen (VBA)
ummantelt wurden, eingelagert. Die lUberwiegende Anzahl der Abfallgebinde enthalten mittelaktive
Abfalle, die in Normalbeton eingebettet wurden (916 Gebinde). Die Betonmatrix wurde mit
Portlandzement als Bindemittel hergestellt, wobei die Rezeptur auf Normalbeton mit einem mittleren
Wasser/Zement-Verhdltnis von 0,4 (ohne grofRe Variabilitét) hinweist. Der Anteil an Abfallgebinden,
die mittels Bitumen konditioniert wurden, liegt bei etwa 30 %. Uber die Rezeptur bzw.

2 Die Abfallgebinde aus der MAW-Kammer sollen gemaf gesetzlicher Verordnung riickgeholt werden, sofern
kein Notfall eintritt oder andere Umstande die Rickholung unméglich machen.
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Zusammensetzung der Bitumenmatrizes besteht derzeit eine hohe Ungewissheits. Die Abfallgebinde
sind regellos und ungeordnet im Versturzkegel verteilt, so dass keine Bereiche mit vorwiegend
bituminierten Abfallgebinden ausgewiesen werden kdnnen.

Das Abfallinventar der mittelaktiven Abfélle wird dominiert von kontaminiertem Schrott und Metallen
(rund 60% der Abfallgebinde), die Uberwiegend in Zementmatrizes eingebettet sind. Rund 30% der
Fasser enthalten Konzentrate, Austrége oder Rickstande aus Verdampfern, welche vorwiegend mit
Bitumina verfestigt wurden. 5% der Fasser enthalten lonenaustauscher und die tbrigen 5% der
Fasser enthalten kontaminierte Hulsen, Gerateteile, Papiere, Testbrennstabsegmente,
Brennelementkugeln, Aschen und diverse Gegenstande [12], [16].

Fur das stoffliche Inventar sind bei den Abfallinhaltsstoffen der hohe Anteil an Eisen und an Nitrat
sowie bei den Konditionierungsstoffen die Mengen an Zementstein und Bitumen bzw. organischem
Kohlenstoff von Bedeutung [12], [28]*. FiUr die Beschreibung und Quantifizierung der in Kapitel 1
erwahnten Prozesse Gasbildung, Freisetzung der Radionuklide, Transport der Radionuklide sowie
Transport der Losung und Gase sind die Mengenverhaltnisse dieser chemisch reaktiven Stoffe von
grolRer Bedeutung. Wahrend die in der Kammer 8a/511 eingelagerte Masse an Eisen mehrere
hunderte Tonnen und die Masse an Zementstein weit Uber einhundert Tonnen betragt, sind die
Massen an Nitrat und Kohlenstoff lediglich im Bereich von weniger als flinfzig Tonnen. So ist die
Stoffmenge (,Molmenge*) an Eisen mehr als eine GroRenordnung hoher als die Nitratstoffmenge.
Bei Kontakt der Abfallgebinde mit Salzlésung bilden sich langfristig durch Eisenkorrosion
sauerstoffarme, reduzierende Bedingungen (siehe nachfolgendes Kapitel 2.3), die den Einfluss von
gegebenenfalls oxidierenden Nitratverbindungen bei weitem Uberwiegen.

Vom Radionuklidinventar befinden sich Am-243 (Gesamtinventars 2,363E+10 Bq), Sr-90
(Gesamtinventar 1,515E+14 Bq) und Cs-137 (Gesamtinventar 2,169E+14 Bq) zu mehr als 90% in
Abfallgebinden mit Betonmatrizes [38], [23]. Ebenso ist mehr als die Halfte des Inventars an Pu-239
(Gesamtinventar Pu-239 4,51E+12 Bq) und weiterer Pu-Radionuklide in derartig zementierten
Abfallgebinden. Durch den stetigen Aufbau des Am-241 aus dem Zerfall von Pu-241 (vornehmlich in
den bituminierten Abfallgebinden) erhoht sich der Anteil von Am-241 an der gesamten Radiotoxizitat
der Abfalle mit der Zeit. Die Ortsdosisleistung betrug im Jahr 1996 zum Zeitpunkt der letzten Messung
am kegelférmigen Fasshaufen der MAW-Kammer 0,36 Gray pro Stunde [36]. Eine Auflistung des
Radionuklidinventars in der MAW-Kammer ist in [23] enthalten. Die Auswahl der fir den Austrag aus
der MAW-Kammer als relevant erachteten Radionuklide ist in Kapitel 3.4 diskutiert.

2.3 Prozesse und Entwicklungen innerhalb der MAW-Kammer

In diesem Abschnitt werden nur Ablaufe skizziert, die fir die nachfolgenden Betrachtungen von
Bedeutung sind. Dabei wird sich auf die Prozesse in der friihen Nachbetriebsphase fokussiert
(Begriindung siehe Kapitel 3.3), die dem Verstandnis der Modellkonzepte und -parameter im MAW-
Modellsystem dienen.

Da die MAW-Kammer, die Beschickungskammer und ein Grofteil der angrenzenden Grubenbaue
auf der 490-m-Sohle bis zum Eintreten des Notfalls unverfullt verbleiben, wird die
gebirgsmechanische Verformung weiterhin einwirken und fortschreitende Entfestigungen und
Auflockerungen des Gesteins (Pfeiler, Schweben) bewirken. Bei weiterhin fehlender Konturstabi-
lisierung in der MAW-Kammer werden sich die Auflockerungszonen in der Kontur der Kammer, in
den Pfeilern und in der hangenden Schwebe wéahrend der Betriebsphase ausweiten bzw. verstarken

3 Die Inventardatenbanken werden derzeit Uberarbeitet und aktualisiert.
4 Ableitung der kammerspezifischen Daten basierend auf Angaben in diesem Bericht.
5 Die Angaben zu den Radionuklidinventaren beziehen sich auf den 01.01.1980.
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[20]. Hingegen sind die angrenzenden Hohlraume auf der 511-m-Sohle und der 532-m-Sohle bereits
vollstandig mit Sorelbeton nachverflllt, wodurch auch die liegende Schwebe der MAW-Kammer
stabilisiert wird. Diese Stabilisierung bewirkt eine Konsolidierung, so dass eine Ausweitung der
Auflockerungszonen in der liegenden Schwebe nicht erwartet wird [20]. Eine umfassende
Beschreibung der gebirgsmechanischen Situation und eine qualitative Prognose flr die zukinftige
Betriebsphase enthalt die 0. g. Unterlage. Daneben enthalt die Systembeschreibung fiir das Nahfeld
[22] relevante Erlauterungen und Interpretationen der zukinftigen Situation im gesamten MAW-
Grubenbereich.

Beim Eintreten des Notfalls sollen alle Resthohlrdume nebst Bohrungen in der MAW-Kammer und
deren unmittelbarem Umfeld mit Sorelbeton Al bestmdglich verfillt werden, vgl. [14]. Als weitere
NotfallmaRnahme soll eine MgCl-reiche Lésung in das Grubengebdude eingeleitet und
wahrenddessen ein pneumatischer Druck von 1,0 bis 1,5 MPa aufgepragt werden. In der Unterlage
zum Strukturmodell D8 [41] sind die Notfallmal3nahmen in der MAW-Kammer umfassend erlautert
und begrindet. Hierbei ist zu beachten, dass eine Prognose des Eintretens des Notfalls nicht mdglich
ist, und somit auch die Dauer der vorangegangenen Betriebsphase ungewiss ist. Im Ergebnis der
NotfallmaRnahmen ist davon auszugehen, dass die Sorelbetonverfillung den Fasskegel
glockenférmig Uberdeckt. Im Folgenden wird die Sorelbetonverfullung daher als ,,Sorelbetonglocke”
bezeichnet.

Hinsichtlich der hydraulischen Eigenschaften der Sorelbetonglocke besteht eine hohe Ungewissheit
aufgrund der schwierigen Prognose von vernetzten Risssystemen im Betonkérper und deren
dynamischer Entwicklung bei Kontakt mit Lésung [86]. Gleiches gilt flir die Betonverfiillung im Zugang
der MAW-Kammer. Unabhangig von mdglichen Riss- oder Mineralumbildungen im Sorelbeton ist von
einer erheblich geringeren Permeabilitdt der Sorelbetonglocke im Verhaltnis zum Fasskegel (mit
Zwickeln) auszugehen. Darum und aufgrund der Strémungsverhaltnisse in der Grube wird das
Vordringen von Lésung in den Fasskegel der MAW-Kammer Uber die liegende Schwebe erwartet.
Losungsbewegungen in der MAW-Kammer werden wahrend der frihen Nachbetriebsphase
bevorzugt Uber die hoch durchlassigen Konturzonen erfolgen.

Eine Prognose der hydraulischen Eigenschaften der Auflockerungszonen in der Kontur und in den
Schweben ist mit groRen Ungewissheiten behaftet (LAnge der Betriebsphase, Feuchtekriechen bei
Kontakt mit Losung). Der Sorelbetonblock stellt aber nicht nur einen hohen Strémungswiderstand
dar, sondern er entwickelt auch eine Stitz- und Widerlagerwirkung gegen das durch Konvergenz
auflaufende Gebirge, so dass sich Auflockerungszonen in der Kontur und in den Schweben mit der
Zeit schlieBen werden. Dies lasst zumindest in den Konturzonen der Pfeiler eine Abnahme der
Durchlassigkeit erwarten.

Die Abbildung 4 skizziert den MAW-Bereich mit den Abdichtungen und Stabilisierungen gemar
Notfallplanung [14]. Die farbigen Bereiche und die Schraffur der MAW-Kammer kennzeichnen die
Verfullungen mit Sorelbeton unterschiedlicher Qualitat und Anforderung. Die Dreiecke kennzeichnen
Auffahrungen rechtwinklig zur Schnittebene.¢ Die aufgelockerten Gesteinsbereiche zwischen den
Sohlen (Schweben) sind nicht speziell gekennzeichnet.

6 Die Bohrungen in der Firste der MAW-Kammer (vgl. Abbildung 4: Vertikalschnitt durch den MAW-Grubenbe-
reich, ) liegen auf3erhalb dieser Schnittebene.
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Abbildung 4: Vertikalschnitt durch den MAW-Grubenbereich, aus [14].

Die Zwickel zwischen den Abfallgebinden im Fasskegel werden nach der Verfillung der MAW-
Kammer mit Sorelbeton aufgrund seiner hohen FlieRfahigkeit und langen Topfzeit
(Verarbeitbarkeitsdauer) teilweise mit diesem aufgefillt sein. In Anlehnung an Abschéatzungen fur
LAW-Gebindestapel mit Zwickeln [13] wird angenommen, dass der Sorelbeton mindestens in die
Halfte des Zwickelraums vordringen wird.

Einige relevante Prozessablaufe beginnen bereits wahrend der Betriebsphase. Die anféangliche
Metallkorrosion lauft unter aeroben Bedingungen, d. h. bei Verfugbarkeit von Luftsauerstoff und
Wasser etwa eine bis zwei Grof3enordnungen schneller ab als unter den sich langfristig einstellenden
anaeroben Bedingungen (u. a. [83]). Aerobe Bedingungen werden an der Aul3enseite der
Metallfasser erwartet. Die Metallkorrosion wird jedoch durch die Lackierung und das Sauerstoffdefizit
behindert. An der Innenseite der Fasser kbnnen bereits anaerobe Verhaltnisse vorliegen, wenn keine
Beschadigungen der Fasser durch das Verstirzen oder fortschreitenden Korrosion vorliegen. Die
Innenseite der Fasser ist jedoch grofdtenteils durch Zement passiviert und Bitumen versiegelt [2].

Der Grofteil des Inventars an Organika liegt in Form von schwer degradierbarem Bitumen vor,
dessen mikrobieller Abbau im trockenen Fasskegel durch die Verfiigbarkeit von Wasser und — nach
dem Vordringen von MgCl-reicher Losung — durch die geringe Wasseraktivitat und die Chaotropizitat
der hochsalinaren Losung erschwert bzw. nahezu unterbunden wird. Die mikrobielle Degradation von
Organika wird daher sowohl in der Betriebsphase als auch danach im Betrachtungszeitraum
(100.000 Jahre) als nachrangig eingestuft.

Spatestens mit dem Eintreten eines Notfalls und dem Vordringen von Lésung ist im gesamten
Fasskegel von einem Ubergang zu anaeroben Bedingungen auszugehen. Die anaerobe
Metallkorrosion bildet dann neben festen Korrosionsprodukten (wie z. B. Eisenhydroxide
und -oxyhydroxide) Wasserstoffgas (H), solange Wasser vorhanden ist. Durch den Verbrauch von
Wasser als Edukt ergibt sich eine direkte Kopplung zwischen korrosiver Gasbildung und verfligbarer
Losungsmenge durch LOsungszutritt in den Abfallkegel: Die anaerobe Metallkorrosion bildet
Wasserstoffgas, das unter der gering-permeablen Sorelbetonglocke ein Gaspolster bildet und damit
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den weiteren Lésungszutritt behindert. Dieser verringerte Ldsungszutritt wiederum limitiert die
Metallkorrosion.

Als weiterer Effekt wird das im Fasskegel gebildete Gas zusammen mit der restlichen, dort
gespeicherten Grubenluft durch den ansteigenden hydraulischen Druck in Folge des ansteigenden
Losungspegels und der Konvergenz’ im Grubengebaude zunehmend komprimiert. (Bei einem
Anstieg des Gasdrucks von 1 MPas8 auf ca. 6 MPa® ohne Gasabfluss wirde das initiale Gasvolumen
im Fasskegel auf 1/6 des urspriinglichen Volumens komprimiert.) Der steigende hydraulische Druck
wirkt also der Ausbildung eines Gaspolsters im Fasskegel entgegen, sodass initial eine gréere
Losungsmenge in die Zwickelrdume des Fasskegels vordringen und die Abfallgebinde benetzen
kann.

Mittelfristig kann es aber, infolge der fortschreitenden Gasbildung, zur Ausbildung eines Gaspolsters
im Fasskegel unter der Sorelbetonglocke kommen. Durch die eingeschréankte Verflgbarkeit und
Mobilitat der Losung im teilweise gasgesattigten Fasskegel sind dann sowohl die
Korrosion/Degradation der Abfallmatrizes und damit die Freisetzung von Radionukliden aus den
Abfallen als auch der Lésungstransport von Radionukliden im Fasskegels stark eingeschrankt.

Da die Sorelbetonglocke nicht als vollstandig gasdicht angesehen werden kann, ist langfristig von
einer Verdrangung des Gaspolsters durch die vordringende Lésung und einem vollstandigen Kontakt
der Abfalle mit Losung auszugehen.

Diese Systementwicklungen in der Nachbetriebsphase mit evtl. alternierenden l6sungsgesattigten
und l6sungsuntersattigten Bedingungen im Fasskegel und deren Auswirkungen auf die
Radionuklidfreisetzung aus den Abfallen und die Gasbildung sind Gegenstand der folgenden
Untersuchungen und Analysen.

3 Modellkonzept

3.1 Prozesse und Kopplungen

Die nachfolgenden Prozesse sind fir die Quantifizierung der Lésungs- und Gasfliisse sowie die
Ausbreitung von Radionukliden und weiteren Schadstoffen innerhalb und aus der MAW-Kammer zu
betrachten:

(1) Gasbildung in Abhangigkeit gasbildender Inventare in den Abféllen, der Verfiigbarkeit
weiterer Edukte (insbesondere Wasser (2)) und des geochemischen Milieus (3)

(2) 2-Phasenflisse infolge von Fluiddruck- und Sattigungsentwicklung im Oberen Baufeld in der
Sudflanke und von Gasbildung (1) im Abfallkegel unter Berucksichtigung von Kapillardruck-
Sattigungsbeziehungen,  Gasspeicherung in Poren- und Zwickelrdumen und
sattigungsabhangiger relativer Permeabilitat

(3) Entwicklung des geochemischen Milieus der Losung im Porenraum der Abfalle und in den
Transportpfaden infolge der Reaktion der milieubestimmenden Kammerinhaltsstoffe (z. B.
Sorelbeton, Matrix der zementierten Abfalle) mit der MgCl.-reichen Lésung

(4) Ereisetzung von Radionukliden aus den Abfallgebinden infolge der Korrosion/Degradation der
Abfallmatrizes

(5) Ruckhaltung von ausgewahlten Radionukliden in Form von Ldslichkeitslimitierung und/oder
Sorptionsprozessen in Abhangigkeit vom geochemischen Milieu der Lsung (3)

7 Strenggenommen fihrt die Konvergenz nur in Kombination mit dem Stromungswiederstand im Deckgebirge
zu einem bedeutenden Druckanstieg.

8 entspricht naherungsweise dem Gasdruck der Druckluftbeaufschlagung

9 entspricht ndherungsweise dem hydrostatischen Druck nach Abschluss des Einleitens MgClz-reicher Lésung
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(6) Transport von ausgewdahlten Radionukliden und/oder Tracern (advektiv und diffusiv) in das

Obere Baufeld in der Sudflanke auf dem L6sungs- und Gaspfad in Abhangigkeit von
2-Phasenflissen (2) unter Berlicksichtigung der Freisetzung aus den Abfallgebinden (4) und
Ruckhaltung (5).

Abbildung 5 gibt vereinfacht ein Schema dieser Prozesse und ihrer Kopplungen wieder.

Verflg-
barkeit
Wasser

Gas-
bildung

Loslichkeit
Mobili-
sierung

Sorption

Abbildung 5: Schematische Beziehung zur Abhangigkeit der zu betrachtenden Prozesse

Diese Prozesse mussen nicht notwendigerweise in einem vollstandig gekoppelten Modell abgebildet
werden, aber die Abhéngigkeiten untereinander sind in geeigneter Weise zu berticksichtigen sowie
Schnittstellen zwischen verschiedenen Modellen entsprechend zu parametrisieren.

Die nachfolgenden Prozesse sind in der MAW-Kammer von untergeordneter Bedeutung und werden
daher im hydraulischen MAW-Modell vernachlassigt oder nachrangig betrachtet:

Mikrobielle Degradation von bituminierten Abfallmatrizes: Bitumen wird eine sehr hohe
Bestandigkeit unter den erwarteten Milieubedingungen zugewiesen [100], [61], [88], [70], [76].
Die bituminierten Abfélle werden deshalb in Bezug auf die Gasbildung fir den
Betrachtungszeitraum von 100.000 Jahren als inert betrachtet.
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- Radionuklidtransport in der Gasphase: sicherheitsrelevant wéare allenfalls C-14, das im
Betrachtungszeitraum nur in vernachlassigbar geringer Menge in die Gasphase freigesetzt
wird?e,

- Konvergenz: durch die Vollverfillung der MAW-Kammer mit Sorelbeton ist die
Volumenkonvergenz der MAW-Kammer und die Kompaktion des Abfallkegels in der
Nachbetriebsphase vernachlassigbar gering. Die Konvergenz wirkt auf die Kontur- und
Auflockerungszonen in den Pfeilern und Schweben.

Auf die Modellansétze zur Berechnung der zu betrachtenden Prozesse wird in den Kapiteln 3.6 bis
3.9 eingegangen.

10 Sowohl die mikrobielle Methanogenese als auch die mikrobielle Oxidation von Organika zu CO2 wird durch
das erwartete geochemische Milieu stark behindert. Zudem wiirde gebildetes CO2 beim Kontakt mit den Ze-
mentbestandteilen der Abfélle als Carbonat ausfallen.
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3.2 Raumliches Modellkonzept

Die rdumliche Abstraktion der MAW-Kammer und der benachbarten Grubenbaue im Kontext des
hydraulischen MAW-Modells (Kapitel 3.6) gibt Abbildung 6 in einem 2D-Schnitt entlang der N-S-
Achse wieder. Es berlcksichtigt die reale Geometrie der Grubenbaue gemaf Risswerk [17] und
Beschreibung der MAW-Kammer [13] in vereinfachter Form.

Abbildung 6: Raumliche Abstraktion der MAW-Kammer im Kontext des hydraulischen MAW-Modells.

Im Zentrum des Modellkonzepts steht die MAW-Kammer 8a/511 (n&herungsweise ein Quader mit
guadratischer Basis) mit einem stilisierten Fasskegel mit kreisférmiger Basisflache, der auf der Sohle
der MAW-Kammer aufsetzt. Um den Fasskegel ist der gesamte Hohlraum der Kammer von der Sohle
bis zur Firste und bis an die St6Re mit Sorelbeton verfillt (,Sorelbetonglocke®). Im Hangenden und
Liegenden der Kammer werden die aufgelockerten Schweben und an den lateralen Stof3en die
aufgelockerten Konturzonen der Pfeiler einschlielich der Kontaktzonen von Salzgestein und
Sorelbeton im Modell abgebildet. Die liegende Schwebe und die Beschickungskammer im
Hangenden bilden die hydraulischen Verbindungen zum Ubrigen Grubengeb&dude auf der 490-m-
Sohle und der 532-m-Sohle, hier jeweils zur Abbaureihe 8 im Baufeld in der Sidflanke. Die
hydraulischen Wegsamkeiten dieser Anbindungen werden nicht explizit modelliert, da ihre
Stromungswiderstande vernachlassigbar gering sind.

Die Wegsamkeit Uber den Durchhieb zur MAW-Kammer auf der 511-m-Sohle wird vernachlassigt,
da sie durch die liegende Schwebe mit abgedeckt wird. Im Bereich des Durchhiebes werden die
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Auflockerungszonen in der Sohlet, welche in die aufgelockerte Konturzone der liegenden Schwebe
Ubergehen, als hydraulisch gering wirksam erachtet.

Die Randbedingungen des MAW-Modells in Form eines hydraulischen Gradienten werden durch
zwei Modellbereiche im Teufenbereich der 490-m-Sohle und der 532-m-Sohle charakterisiert. Im
Grubengebaude sind dieses jeweils die Kammern der Abbaureihe 8 einschlie3lich ihrer hoch
durchlassigen Wegsamkeiten zum MAW-Bereich. Diese Verbindungen verlaufen zum einen tber die
stark aufgelockerte Konturzone der Beschickungskammer und deren sidlichen Durchhieb auf der
490-m-Sohle — insbesondere in der Sohle — aufgrund der lange andauernden Offenhaltung und zum
anderen Uber den mit Salzgrus versetzten Abbau 8a/532 und den nur mit Salzhaufwerk
Uberschutteten Durchhieb im Sohlenniveau zum Abbau 8/532 auf der 532-m-Sohle. Deshalb steht
die Abbaureihe 8 mit den aufReren Konturzonen der Schweben der MAW-Kammer hydraulisch in
Verbindung — ohne wesentlichen Stromungswiderstand.

Druck- und Sattigungsentwicklungen in den RB-Kammern werden den entsprechenden
Modellsegmenten des Strémungs- und Transportmodells Grubengebaude im Bezugsfall BF20a
entnommen [33] (siehe Abbildung 7).

11 Es erfolgte kein qualifizierter Nachschnitt in der Sohle vor dem Einbau der Mauer und des Sorelbetonblocks.
Durch die Widerlagerwirkung der Bauwerke werden die Auflockerungszonen im Kreuzungsbereich von Pfeiler
und Schwebe unterhalb des Durchhiebs als hydraulisch weniger wirksam angesehen als die in der liegenden
Schwebe, in der aufgrund von Scherbeanspruchungen durchgehende Risse erwartet werden.
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Abbildung 7: Anstieg von Losungspegel und Druck in ausgewahlten Modellkammern F12_479, F2_496, F2_511 und
F2_532 auf der 511-m-, 532-m-Sohle und im Bereich der 490-m-Sohle des Stromungs- und Transportmodells
Grubengebaude im Rechenfall BF20a-K, aus [33].

3.3 Zeitlicher Ablauf und Auflésung der Prozesse im Modell

Das Modellsystem der MAW-Kammer dient, wie unter Kapitel 1 ausgeflhrt, einerseits der
Bereitstellung von Parametrisierungen von Quelltermen fur das Strémungs- und Transportmodell
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Grubengebdude, bendtigt andererseits aber auch Ergebnisse aus dem Strémungs- und
Transportmodell Grubengebaude fur die hydraulischen Randbedingungen (siehe Kapitel 3.2).

Als Beginn des Betrachtungszeitraumes wird ein fiktiver Zeitpunkt unterstellt, zu dem ein Notfall
eingetreten ist, die NotfallmaRnahmen in der MAW-Kammer umgesetzt sind und das Einleiten der
MgCl,-Losung begonnen hat. Die Modellrechnungen fur die MAW-Kammer beginnen mit dem
Erreichen des Lésungspegels auf der 532-m-Sohle im Oberen Baufeld in der Stdflanke (Zeitpunkt
t=0). Entsprechend der Notfallplanung ist zu dieser Zeit — und bis zum Abschluss des Einleitens der
MgCl,-Losung — das Grubengebaude mit einem Luftdruck von 1 MPa beaufschlagt:2.

Im Strémungs- und Transportmodell Grubengebaude ist die Modellkammer F2_532 etwa ein %, Jahr
nach dem Erreichen der 532-m-Sohle mit Losung gefillt (d. h. Pegel auf 527 m Teufe), nach weiteren
3 % Monaten die Modellkammer F2_511 (d. h. Pegel auf 500 m Teufe, siehe Abbildung 7). Dieser
Verlauf ist im hydraulischen Modell der MAW-Kammer ndherungsweise implementiert (siehe Kapitel
4.3). Die Randbedingungen fur die MAW-Kammer sind die Druckentwicklungen oberhalb der
Schwebe im Sohlenniveau der Beschickungskammer (490 m Teufe) und unterhalb der Schwebe von
Abbau 8a/532 an der Firste (515 m Teufe).

Alle Bereiche des hydraulischen Modells der MAW-Kammer sind vor dem Zeitpunkt t=0 bis auf die
residuale Ldsungssattigung ,trocken®. Mit dem Ansteigen des Ldsungspegels im Baufeld in der
Sudflanke Gber 532 m Teufe und dem Anstieg des Losungsdrucks gelangt zunehmend LOsung in
den MAW-Bereich. Durch den Anstieg des Lésungsdrucks wird das Gas (anfanglich hauptséchlich
Grubenluft) in der MAW-Kammer zunéchst komprimiert, was einen Anstieg des Losungspegels im
Fasskegel zur Folge hat. Die Abfallgebinde geraten dadurch in Kontakt mit Lésung. Je nach Intensitét
der korrosiven Gasbildung, des Wasserverbrauchs durch Korrosion, des Abflusses von Gas Uber die
Sorelbetonglocke und des Zuflusses von Losung Uber die liegende Schwebe ergibt sich ein variabler
und heterogener Kontakt der Abfallgebinde mit Losung (vgl. Kapitel 2.3).

Der Losungsdruck im Grubengebé&ude erreicht ca. 120 Jahre nach t=0 ein Maximum von 8,5 MPa in
500 m Teufe und klingt langfristig auf das hydrostatische Niveau ab. Die Modellrechnungen mit dem
Stromungs- und Transportmodell Grubengebdude D8 zeigen, dass die sehr konservativen
Modellannahmen zur Freisetzung von Radionukliden aus den Abfallgebinden den Transport aus der
MAW-Kammer hin zur Ubertrittstelle ins Deckgebirge dominieren. Bei der Konzeptualisierung des
Modellsystems der MAW-Kammer wurde daher ein besonderes Gewicht auf die Abbildung von
Prozessablaufen in der frihen Nachbetriebsphase gelegt (in der Gréf3enordnung von wenigen
tausend Jahren nach Eintreten des Notfalls).

3.4 Auswahl relevanter Radionuklide

Die Auswahl der relevanten Radionuklide fir die Betrachtungen der Radionuklidfreisetzung aus den
Abfallgebinden (Kapitel 5.5) sowie der Loéslichkeit und Sorption (Kapitel 5.4) basiert auf der
Zusammenstellung der Radionuklidinventare zum Stichtag 01.01.1980 [23] und der daraus
abgeleiteten Radiotoxizitdt, sowie einer Prognose von Inventar (Stoffmengen, -massen und
Aktivitdten) und Toxizitat zum hier unterstellten Zeitpunkt eines Notfalls zum 01.01.2028. Fir die
Darstellung der nuklidspezifischen Radiotoxizitat (Sv) wurde die Entwicklung der Aktivitat (Bq) unter
Berticksichtigung der relevanten Zerfallsreihen auf Grundlage der Bateman-Gleichung [49]
berechnet und mit Dosiskoeffizienten (Sv/Bq) multipliziert. Als Dosiskoeffizienten wurden die

2 Dies unterscheidet sich vom Startzeitpunkt des Nahfeldmodells (Strukturmodell D8; Bezugsfalls BF20a), das
mit der modellhaften Abbildung die Einleitung der MgClz-Losung gemaf3 Notfallplanung ab der 725-m-Sohle
beginnt [33].
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effektiven Dosiskoeffizienten flr Ingestion bei innerer Strahlenexposition fur Einzelpersonen > 17a
[15] verwendet.

%108

ELK 8a/511

Radiotoxizitat (Sv)

104

Zeit ab 1980 (a)

Abbildung 8: Entwicklung der Radiotoxizitdit des Radionuklidinventars in der MAW-Kammer auf Grundlage der
Zusammenstellung der Aktivitat in [23] und Dosiskoeffizienten [15]. Der Zeitpunkt O bezieht sich auf das Jahr 1980, der
angenommene Zeitpunkt eines Notfalls im Jahr 2028 ist als senkrechte gestrichelte Linie markiert.

Abbildung 8 zeigt die prognostizierte Entwicklung der Radiotoxizitat in der MAW-Kammer ab 1980.
Zu diesem Zeitpunkt wurde die Radiotoxizitdt von den kurzlebigen Radionukliden Sr-90, Co-60,
Pu-241 und Cs-137 dominiert. Die Gesamtradiotoxizitat war nach der ELK 7/750 die zweithdchste
aller Einlagerungskammern in der Schachtanlage Asse Il.

Bis zum hier unterstellten Zeitpunkt eines Notfalls im Jahr 2028 hat die Gesamtradiotoxizitat der
MAW-Kammer um etwa 30% abgenommen und wird durch Am-241 dominiert, das durch g~-Zerfall
aus Pu-241 mit einer Halbwertszeit von 14,4 Jahren aufgebaut wird. Co-60 mit einer Halbwertszeit
von 5,3 Jahren ist zu diesem Zeitpunkt fast vollsténdig zu stabilem Ni-60 zerfallen.

Die fur den Austrag aus der MAW-Kammer relevanten Radionuklide sind also Am-241, Cs-137,
Pu-240, Pu-239, Pu-241, Pu-238 und Sr-90.

3.5 Modellstrategie und Modellcodes

Die Modellierungsstrategie sieht vor, die im Kapitel 3.1 genannten Prozesse gemal ihrer Relevanz
und gegenseitigen Beeinflussung (stark gekoppelte Prozesse versus weitgehend voneinander
unabhangige Prozesse) zu kategorisieren und in unterschiedliche Bewertungssysteme zu
integrieren. Im Ergebnis dieser Kategorisierung werden separate Modelle fur

- das hydraulische System (Fluidbewegungen),
- das geochemische Milieu,

- die Radionuklidldslichkeit und —sorption und
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- die Radionuklidfreisetzung aus den Abfallgebinden

erstellt. Die Modellansétze der zugehérigen Prozesse werden in den nachfolgenden Abschnitten
beschrieben, die Parametrisierung wird im Kapitel 4 dargestellt.

Das hydraulische Modell bildet die Prozesse des 2-Phasenflusses von Losung und Gas in der
MAW-Kammer ab. Dabei liegt der Fokus auf der zeitlichen Entwicklung der Losungssattigung im
Fasskegel, da der Kontakt mit Losung Grundvoraussetzung fur die Mobilisierung aller Radionuklide
mit Ausnahme der volatilen Radionuklide ist. Entsprechend den Erlauterungen in Kapitel 3.3 liegt der
zeitliche Fokus auf den ersten 1.000 Jahren.

Zusammen mit den Ldsungs- und Gasflissen innerhalb der MAW-Kammer und Uber die
Modellrander ist die LOsungssattigung im Fasskegel entscheidend von der Gasbildung durch
Metallkorrosion abhangig. Die anaerobe Metallkorrosion ist dabei durch die Verfiigbarkeit von Losung
begrenzt, so dass sich eine direkte Kopplung zwischen der Lésungsverdrangung durch Gasbildung
und der Limitierung der Gasbildung durch die Lésungsverfugbarkeit ergibt.

Fir die Analyse der dominierenden Transportpfade und der Transportzeit in der MAW-Kammer wird
der advektiv-/diffusive Transport mit nicht-reaktiven Tracern berechnet (siehe Kapitel 3.7).

Fir die Modellierung der direkten Kopplung aus 2-Phasenfluss, Gasbildung und Stofftransport wird
die Software PFLOTRAN, Version 3.0 [44], [62], [63] verwendet. PFLOTRAN ist eine dem Stand der
Wissenschaft und Technik entsprechende open-source Software fir die Modellierung von
FlieRprozessen und reaktivem Transport mit Hilfe des Finite-Volumen-Verfahrens. PFLOTRAN I8st
das System nichtlinearer partieller Differentialgleichungen, welches den Mehrphasen-,
Mehrkomponenten- und skalentbergreifenden, reaktiven Fluss und Transport in pordsen Materialen
beschreibt. Entwickelt und betreut wird PFLOTRAN von einem Konsortium aus Los Alamos National
Lab, Oak Ridge National Lab, Pacific Northwest National Lab und Sandia National Labs.

Neben der Verfligbarkeit von Losung sind sowohl die korrosive Gasbildung als auch die Loslichkeit
und Sorption der Radionuklide vom (lokalen) geochemischen Milieu der Losung abhéngig (siehe
Kapitel 3.1). Das geochemische Milieu und die Degradation der Zementbestandteile der Abfalle bzw.
des Sorelbetons in den Zwickelradumen beeinflussen sich wechselseitig in komplexen
transportgetriebenen und kinetisch kontrollierten Reaktionsprozessen [34]. Aufgrund der Komplexitat
der Wechselwirkungen zwischen der Lésung und den unterschiedlichen reaktiven Festphasen
(Sorelbeton, Portlandzement, Metalle) und aufgrund der kleinrdumigen, aber weitgehend
unbekannten Verteilung der reaktiven Festphasen im Fasskegel (zementierte Matrizes, bituminierte
Matrizes, mit Sorelbeton verfillte ZwickelrAume, mit H.-Gas bzw. Luft oder MgCl,-L6sung aufgefiilite
Zwickelraume) kann die Entwicklung des geochemischen Milieus an den verschiedenen Lokationen
im Fasskegel mit den Methoden der reaktiven Transportmodellierung nicht direkt berechnet werden.

Zur Eingrenzung der zu erwartenden Milieubedingungen werden realistische Werte der
milieubestimmenden Stoffinventare und deren Mengenverhéltnisse bestimmt. Aus diesen
Stoffmengen  werden dann die  Milieubedingungen mit  Hilfe  thermodynamischer
Gleichgewichtsrechnungen ermittelt (siehe Kapitel 3.8). Als Software hierzu wird PHREEQC, Version
3.6.5 [80] in Kombination mit der thermodynamischen Referenz-Datenbank fir salinare Systeme
THEREDA [6], welche die bendtigten Pitzer-Parameter enthalt, eingesetzt.

Aus den Ergebnissen des 2-Phasenflusses und des Stofftransports im hydraulischen Modell, einer
Neubewertung der Radionuklidfreisetzung aus den MAW-Abfallgebinden, Abschatzungen der
Radionuklidléslichkeit und einer Abschéatzung der zeitlichen Entwicklung des geochemischen
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Milieus in den Abfallgebinden und im Fasskegel werden orientierende Quellterme flr ausgewahlte
Radionuklide abgeleitet (siehe Kapitel 6).

3.6 Modellansatze fur das hydraulische Modell
3.6.1 Modellansatze zum Fluidtransport

Die Stromung von Gas und L6sung wird in Abhangigkeit der Sattigung der beiden mobilen [63]
Phasen entsprechend der 2-Phasen-Formulierung des Massenerhaltungsgesetzes modelliert :

0
S P(sipixi + 50pgx]) + V- (qupy i + Qgpg X — YsiDip Vi = PsgDgpgVx) = Qs

Darin ist ¢ die Porositat, s; , die Losungs- (1) bzw. Gassattigung (g), p; 4 die Dichte der jeweiligen
Phase, D;, der Diffusionskoeffizient, q,, der Strémungsvektor und xl.l'g der Massenanteil der
Komponente i an der jeweiligen Phase. Der Stromungsvektor q, , wird mit Hilfe der verallgemeinerten
Darcy-Gleichung berechnet:

kk]
Qg = — 2
U

V(Pl,g - pl,ggz)
Lg

Darin ist k die intrinsische oder absolute Permeabilitat, unabhangig vom Fluid, ki, die relative
Permeabilitat der mobilen Phasen, abhangig von deren Sattigung, y,; , die dynamische Viskositat, g
die Gravitationsbeschleunigung, p; , der Druck und z die vertikale Komponente des Ortsvektors.

Klinkenberg- und Knudsen-Effekte (relevant fur Gase, wenn die Gr6Renordnung der Poren
[Porendurchmesser] der mittleren freien Weglange der Gasmolekile entspricht oder diese
unterschreitet) werden vernachlassigt. Aufgrund der Bildung von Wasserstoff infolge der
Metallkorrosion (Kapitel 3.6.3) werden Wasser und Wasserstoff als konstitutive Komponenten der
mobilen Phasen (Gas und Lésung) betrachtet.

Die Zwei-Phasen-Beziehungen setzen Modellvorstellungen zur relativen Permeabilitdt und zu den
Kapillardruck-Sattigungs-Beziehungen voraus. Das hier verwendete van Genuchten-Mualem Modell
ist in Anhang A beschrieben.

3.6.2 Aquivalentpordser Ansatz zur Simulation von Strémung und Transport

Eine Methodik zur Modellierung des Transports in geklifteten Medien mit Matrixdiffusion wurde fur
den Radionuklidtransport im Deckgebirge entwickelt [1].

Im vorliegenden Modell werden alle Modellkompartimente vereinfacht als &quivalent-porése Medien
behandelt. Im Fasskegel werden dabei Sorelbeton, welcher teilweise in die Zwickelrdume eindringt,
Portlandzement und Bitumen der Abfallmatrizes, Abfélle sowie Grubenluft, Wasserstoff oder Losung
in den fluiderfillten gefillten Zwickelrdumen als homogene Materialmelange abgebildet. Diese
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Materialmelange wird durch reprasentative hydraulische Parameter fir die Porositat, absolute und
relative Permeabilitat und Kapillaritat charakterisiert.

Auswirkungen der Bandbreiten und Ungewissheiten der hydraulischen Parameter werden in
Variationsrechnungen betrachtet; das betrifft z. B.

- die Sorelbetonglocke: Rissbildung und deren Vernetzung oder Umkristallisation von
Sorelphasen und ,Selbstabdichtung® durch Volumenvergrof3erung der Festphasen im
Korngeflge,

- den Fasskegel: Kapillaritéat und integrale Permeabilitat der Materialmelange, und

- die Kontur- und Auflockerungszonen: Entwicklung der Porositdt und Permeabilitdt in Folge
der Konvergenz.

3.6.3 Modellansatz zur Gasbildung

Ausgehend von den Stoffinventaren (siehe Kapitel 2), gibt es in der MAW-Kammer prinzipiell zwei
Prozesse, die zu nennenswerter Gasbildung flihren kénnen:

1. Anaerobe Oxidation von Metallen mit Wasserstoffbildung, vereinfacht dargestellt als

xMe + yH,0 — Me,0,, + yH,

2. Mikrobielle Degradation organischer Abfallbestandteile mit Bildung unterschiedlicher Gase,
wie z. B. COa.

Die Bildung von Gasen aus der Degradation von organischen Abfallbestandteilen findet unter
Beteiligung von Mikroorganismen statt, die fur die mikrobiellen Stoffwechsel neben den Organika
ausreichende Mengen geeigneter Elektronenakzeptoren (Nitrat, ferrisches Eisen, Sulfat etc.)
bendtigen. Abgesehen von diesen Grundvoraussetzungen kann die mikrobielle Gasbildung auch
durch die vorherrschenden geochemischen Milieus eingeschrankt bzw. verhindert werden. So stellen
die geringe Wasseraktivitdt und hohen Konzentrationen an MgCl, der im Notfall eingebrachten
Losung sehr restriktive Bedingungen dar, aufgrund derer die mikrobielle Umsetzung der Organika
als unwahrscheinlich erachtet wird [2]. Dartber hinaus besteht der Giberwiegende Teil der Organika
in der MAW-Kammer aus Bitumen, das wiederum aus stabilen, langkettigen aliphatischen und
aromatischen Kohlenwasserstoffen und Kohlenwasserstoffderivaten besteht, die gegeniber
mikrobieller Aktivitdt sehr stabil sind. Aufgrund dieser widrigen Bedingungen und der stark
eingeschrankten Abbaubarkeit der organischen Abfallbestandteile, wird die mikrobielle Gasbildung
gegeniber der korrosiven Gasbildung als vernachlassigbar eingestuft und folglich im hydraulischen
Modell (wie auch bei den Berechnungen zum geochemischen Milieu und zur Gasbildung, siehe
unten) nicht beriicksichtigt.

Bei der anaeroben Metallkorrosion dient Wasser als Elektronenakzeptor und wird zu Wasserstoff
reduziert. Das Metallinventar in der MAW-Kammer wird durch Eisen dominiert. Fur die Korrosion von
Eisen bis zum Magnetit als stabiles Endprodukt der Korrosion wird folgende vereinfachte
stdchiometrische Reaktion (Oxidationszahlen hochgestellt) angenommen:

3Fe® +4HS'07" — (Fe*"Fey""0;" + 4H]
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Im komplexen geochemischen Milieu der MAW-Kammer ist die Bildung z. T. meta-stabiler
Zwischenprodukte bei der Korrosion, wie z. B. Eisenhydroxide, -oxyhydroxide und -oxychloride,
wabhrscheinlich. Angesichts der lokalen Unterschiede (siehe unten) und der Ungewissheiten in den
lokalen Prozessablaufen ist die Verwendung der o. g. vereinfachten Stdchiometrie fir die
Berechnung der Metallkorrosion im Rahmen des hydraulischen Modells gerechtfertigt.

Ein wesentlicher Aspekt der Metallkorrosion ist die Abhangigkeit von Wasser als Edukt. Somit ist das
Stattfinden der Eisenkorrosion sowohl durch das Inventar an Eisen als auch durch die Verfugbarkeit
von Wasser begrenzt. Diese Abhangigkeit wurde in das PFLOTRAN-Modul SRCSINK_SANDBOX
integriert. Die Parametrisierung dieser Abhangigkeit ist in Kapitel 4.6 beschrieben.

Aufgrund unterschiedlicher Korrosionseigenschaften wird fir die Modellierung das Eisen der Féasser,
das Eisen in den bituminierten Abfallmatrizes und das Eisen in den zementierten Abfallmatrizes
bezuglich initialem Inventar und effektiver Korrosionsrate unterschieden.

Zur Berechnung der umgesetzten Metallmenge in Mol pro Zeiteinheit sind neben der Korrosionsrate
— als flachenbezogene Korrosionsrate in Mikrometern umgesetzter Materialstarke pro Jahr — weitere
Annahmen zur initial verfiigbaren Menge an Eisen sowie zur Entwicklung der korrodierenden Flachen
mit dem Korrosionsfortschritt notwendig. Es wird vereinfachend angenommen, dass sich die
korrodierende Oberflache mit dem Korrosionsfortschritt nicht veréndert. Angesichts der
Ungewissheiten, die durch die Abhangigkeit der flachennormierten Korrosionsraten vom
geochemischen Milieu hervorgerufen werden, wird eine detaillierte Modellierung der Entwicklung der
korrodierenden Oberflache mit dem Korrosionsfortschritt als nicht zielfihrend angesehen (siehe auch
Kapitel 4.6). Fur die Ermittlung von Korrosionsraten werden die Abschatzungen zum geochemischen
Milieu in Kapitel 5.3 bericksichtigt.

3.6.4 Dichtegetriebener Lésungsaustausch

Dichteunterschiede infolge unterschiedlicher Losungszusammensetzungen kdnnen zum Fluss der
Losungs- und Gasphase durch Konvektion beitragen. Die Lésungsdichte von gewdéhnlicher
Zementporenlésung betragt ca. 1,1 g/cm? und die einer MgCl.-reichen Losung ca. 1,3 g/lcm®. Diese
Dichteunterschiede wirden den advektiven Transport der Losungskomponenten unter vollstandig
l[6sungsgesattigten Verhaltnissen im Vergleich mit rein diffusivem Transport beschleunigen. Die
initialen Dichteunterschiede gleichen sich in Folge der fortschreitenden Degradation des Zements mit
der zustromenden bzw. diffundierenden MgCl,-reichen Losung mit der Zeit aus. Der konvektive
Transport ware daher hauptséchlich im frihen Stadium der Zementkorrosion von Bedeutung. Zu
frihen Zeiten dominiert jedoch der Einfluss der Sattigung auf die Mobilitat der Phasen (definiert als
Quotient von relativer Permeabilitat und dynamischer Viskositat) den advektiven Transport. Dartiber
hinaus ist davon auszugehen, dass die Dichte der Porenlésung in den zementierten Abfallen
aufgrund der hohen Beladung mit NaNOs erheblich grosser ist als die von gewdhnlicher
Zementporenldsung und an die der MgCl,-reichen Lésung heranreicht. Ein moglicher Betrag des
konvektiven Losungsaustauschs spielt daher eine eher untergeordnete Rolle. Dichteunterschiede
werden im hydraulischen Modell vernachlassigt.

3.7 Modellansatze fir den Stofftransport

Fur die Beschreibung des Stofftransports von deren Freisetzung in den Abfallen bis zu den
Anschlissen an das Stromungs- und Transportmodell Grubengebdude gilt die Advektions-
Dispersions-/Diffusionsgleichung:
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aCi

TiﬁzV'(ﬁV)—V'(vCi)‘FQ(Ci,X,t)

Darin ist ¢; = ¢;(x, t) die Konzentration des geldsten Stoffes oder der Lésungsspezies am Ort x und
zur Zeit t, D der Diffusionstensor 2. Stufe, v = v(x, t) das orts- und zeitabhéngige Stromungsfeld als
Ergebnis des hydraulischen Modells (Kapitel 3.6.1), r; = r;(x) der nuklid- und ortsspezifische
Retardationsfaktor, der sich aus Gesteinsdichte, transportwirksamer Porositat des Mediums und
nuklid- und gesteinsabhangigem linearem Sorptionskoeffizient (K;-Wert) errechnet (siehe Kapitel
3.9), und Q(c;, x,t) der nuklidspezifische, orts- und zeitabhangige Quellterm, der sowohl den
radioaktiven Zerfall und Aufbau durch Mutternuklide als auch die Freisetzung in den Abféllen
beschreibt. Der Diffusionstensor bericksichtigt neben den Porendiffusionskoeffizienten auch
Tortuositat, Konstriktivitdt und Konnektivitat.

Zur Analyse der dominierenden Transportpfade und der Transportzeit innerhalb der MAW-Kammer
werden stabile Tracer ohne Sorption mit reprasentativem Quellterm modelliert (siehe Kapitel 4.8).

3.8 Modellansatze fir das geochemische Milieu

Unter dem Begriff des geochemischen Milieus werden die sich aus der Lésungs-, Gas- und
Mineralspeziation ergebenden Charakteristika der Losung wie pH»3, Redoxpotential, lonenstarke,
Wasseraktivitat und dominierende Losungsspezies verstanden.

Fur die Berechnungen des geochemischen Milieus und der Gasbildung in der MAW-Kammer wird
als zutretende Losung eine MgCly-reiche Losung nahe der Zusammensetzung des invarianten
Punkts 21 (IP21) angenommen?4,

Die Entwicklung des geochemischen Milieus ist einerseits fir die Gasbildung (Kapitel 3.6.3)
andererseits fur die Freisetzung und den Transport der Radionuklide (Kapitel 3.9) von Bedeutung.
Aufgrund der Vielzahl komplexer Wechselwirkungen zwischen der Lésung und den unterschiedlichen
reaktiven Festphasen (Sorelbeton, Portlandzement, Metalle) und aufgrund der kleinrdumigen, aber
weitgehend unbekannten raumlichen Verteilung der reaktiven Festphasen im Fasskegel (zementierte
Matrix, bituminierte Matrix, mit Sorelbeton verfillte Zwickelrdume, mit Gas und/oder MgCl,-Ldsung
aufgefillte Zwickelraume) kann die Entwicklung des geochemischen Milieus an den verschiedenen
relevanten Lokationen - wie z. B. innerhalb der Fasser, an korrodierenden Metalloberflachen - mit
den Methoden der reaktiven Transportmodellierung nicht direkt berechnet werden. Angesichts der
Variabilitat und Ungewissheiten bei der Milieuabhéngigkeit der Korrosionsraten und der
Radionuklidfreisetzung ist eine solche Berechnung auch nicht zielfiihrend. Vielmehr ist es sinnvoll,
anhand der verfligbaren Stoffmengen reaktiver Materialien und ihrer groben Aufteilung innerhalb der
MAW-Kammer die Bandbreiten der Milieubedingungen, deren Extremwerte und zeitliche Entwicklung
sich verbal-argumentativ begriinden lassen, abzuschatzen.

Wie bereits in Kapitel 3.5 erwahnt, werden die Milieus in Gleichgewichtsrechnungen der reaktiven
Inventare mit der Geochemiesoftware PHREEQC und der thermodynamischen Referenz-Datenbank
THEREDA [6] berechnet. Die Ergebnisse dieser Berechnungen werden in Kapitel 5.3 diskutiert.

13 negativer dekadischer Logarithmus der H*-lonen Molalitat

14 Es kann davon ausgegangen werden, dass die der MAW-Kammer zutretende Losung auf ihrem Weg durch
das Baufeld in der Sudflanke und durch den Abbau 8a/532 mit gro3en Mengen Sorelbeton in Kontakt kommt.
Die Losungszusammensetzung der geman Notfallplan veranschlagten technischen MgClz-L6sung wird durch
diesen Kontakt nicht bedeutend alteriert.
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3.9 Modellansatze fur Radionuklidldslichkeit und -sorption

Fur die Abschatzung des Rickhalts von Radionukliden im Fasskegel der MAW-Kammer werden zwei
geochemische Prozesse unterschieden:

- Die Einstellung eines Gleichgewichts zwischen geltsten Radionukliden und Radionukliden in
Festphase wird definiert durch die Ld&slichkeit der radionuklidhaltigen Festphase.
Loslichkeitskontrollierte Prozesse sind vor allem die Ausfallung einer Radionuklidfestphase
oder die Bildung einer festen Losung (solid solution) mit Einbau von Radionukliden in die
Struktur der Mischkristalle.

- Sorptionsreaktionen beeinflussen, neben Auflosungs- und Ausfallungsreaktionen, ebenfalls
die Immobilisierung von Radionukliden. Im Unterschied zur l6slichkeitskontrollierenden
Prozessen werden bei der Sorption die Radionuklidspezies in Losung an den Oberflachen
bestehender Mineralphasen angelagert und somit zurtickgehalten.

Beide Prozesse sind stark vom vorliegenden geochemischen Milieu abhangig, die die
Radionuklidspezies in Losung bestimmen. Bei der Sorption ist zusatzlich noch die Stabilitat der
sorbierenden Oberflachen unter den gegebenen geochemischen Bedingungen zu beriicksichtigen.

Im Folgenden werden die Radionuklidléslichkeit und die Radionuklidsorption im Kontext der MAW-
Kammer genauer dargestellt, bevor auf die Methoden der Quantifizierung eingegangen wird. Da bei
beiden Prozessen die Speziation des jeweiligen Radionuklids in Losung eine entscheidende Rolle
spielt, werden diese Abhangigkeiten zuerst diskutiert.

3.9.1 Abhangigkeit von der Losungsspeziation

Die Speziation eines Radionuklids in Losung bestimmt maf3geblich sowohl dessen Ldslichkeit als
auch dessen Sorption. Die Speziation eines Radionuklids in Losung wird vom geochemischen Milieu
bestimmt. Dabei spielen insbesondere der pHn-Wert, sowie die Art und Menge an vorhandenen
Mineralsalzen, redoxaktiven Stoffen und komplexierenden Liganden eine Rolle. Grundsatzlich
werden diese Grof3en durch die reaktiven Hauptelemente bestimmt, nicht durch die im Vergleich
hierzu nur in Spuren vorhandenen Radionuklide (siehe Kapitel 3.8). D. h., eine Beeinflussung des
geochemischen Milieus durch die Radionuklidspeziation kann vernachlassigt werden.

Die Bandbreite der pHn-Werte, die fir die MAW-Kammer und Teilbereiche der angrenzenden
Grubenbaue zu berlcksichtigen sind, liegen im Bereich pHm = 8,5 bzw. 13, wie sie sich durch Kontakt
der Losung mit Mg(OH).-basierten (,Sorel”) oder mit Ca(OH),-basierten (,Zement*) Festphasen
einstellen konnen. Die mengenmafig dominierenden lonenspezies (Na*, Mg?*, K*, Ca?*, CI~, SO4%)
liegen aufgrund der hohen Loslichkeit der verfligbaren Minerale bzw. eingebrachten Stoffe in hoher
bis sehr hoher Konzentration vor. In den MAW-Abfallgebinden befinden sich weiterhin grof3e Mengen
an Nitrat. Diese Losungshauptkomponenten beeinflussen die Radionuklidspeziation tiber spezifische
Reaktionen mit den Radionukliden (hierzu zahlen bspw. die Bildung von Chlorid- bzw.
Nitratkomplexen bzw. von Na-, Mg-, K-, Ca-haltigen Radionuklidfestphasen), tber Aktivitatseffekte
(lonenstarkeeffekte), oder auch indirekt, indem sie die freie Konzentration an potentiell mit den
Radionukliden wechselwirkenden Liganden mitbestimmen.

Manche Radionuklide kénnen innerhalb des Stabilitatsfeldes von Wasser und je nach den
vorliegenden Redoxbedingungen in verschiedenen Oxidationsstufen vorliegen. Dies gilt bspw. fur die
Actinidelemente wie U, Np, Pu, nicht jedoch fur die Alkali- bzw. Erdalkalimetalle Casium und
Strontium. Jede Oxidationsstufe eines Radionuklids weist ein vollstdndig eigenstandiges
Loslichkeits- und Sorptionsverhalten auf und muss spezifisch betrachtet werden. Grundséatzlich
werden die hohen Oxidationsstufen eines Elements durch oxidierende Bedingungen stabilisiert (wie
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sie sich z. B. durch die Gegenwart von Sauerstoff oder anderer Oxidationsmittel einstellen), die
niedrigen durch reduzierende Bedingungen (wie sie sich z. B. bei Anwesenheit von Wasserstoff oder
metallischem Eisen bilden kdnnen). Neben den wasserintrinsischen Liganden (H20O-OH-0O-0O2-Hy)
sowie Chlorid, Nitrat und Sulfat, welchen in der MAW-Einlagerungskammer stets eine grol3e
Relevanz zukommt, kénnen auch andere komplexierende Liganden die Radionuklidlidslichkeit
beeinflussen. Hierzu z&hlen anorganische und organische Liganden und Komplexbildner wie
Carbonat, Carboxylate, Salze der Ethylendiamintetraessigsaure und der Isosaccharinsaure, etc.,
welche typischerweise eine Erhéhung der Mobilitat der Radionuklide bewirken (grundsatzlich ist auch
eine Verringerung der Radionuklidmobilitat aufgrund der Bildung fester Radionuklid-Organik Phasen
denkbar). Bei den Ableitungen in Kapitel 5.4, wird davon ausgegangen und begriindet, dass diese
Liganden die Radionuklidiéslichkeit und —Sorption in der MAW-Kammer nicht wesentlich
beeinflussen.

3.9.2 Loslichkeit

Die Radionuklidlslichkeit lasst sich als Gleichgewicht zwischen einer Igslichkeitskontrollierenden
Radionuklidfestphase und der geldsten Radionuklidspezies auffassen. Sie stellt einen HOochstwert
der Konzentration (Loslichkeitslimit, Maximalkonzentration) dar. Berechnet wird die Ldslichkeit einer
Radionuklidspezies als lonenaktivitatsprodukt der Edukte der Fallungsreaktion im Verhaltnis zur
Loslichkeitskonstante der I6slichkeitsbestimmenden Festphase. Der dekadische Logarithmus dieses
Verhdltnisses wird als Sattigungsindex bezeichnet.

3.9.3 Sorption

Die Sorption eines Stoffes (Sorptiv) an der Oberflache eines Sorptionsmittels (Adsorbens) wird durch
Adsorptionsisothermen quantifiziert, welche den Gleichgewichtszustand der Sorptionsreaktion bei
konstanter Temperatur beschreibt. Das einfachste Modell stellt die lineare Isotherme dar. Diese geht
von folgenden Vereinfachungen und Annahmen aus:

1. Die Sorptive sorbieren unabhangig voneinander an der Oberflache.

2. Die Wechselwirkungsenergie jedes Teilchens mit der Oberflache ist gleich und unabhangig
vom Grad der Belegung.

3. Es tritt keine Sattigung der Oberflache (Bildung einer vollstandigen Monolage) auf.
Das Modell der lineare Sorptionsisotherme wird mit folgender Gleichung beschrieben:
q=Kq-(

Darin ist g die Beladung des Adsorbens (Masse Sorptiv bezogen auf Masse Sorbens), die
proportional zur Konzentration des Sorptivs in Lésung, C;, ist, mit dem Sorptionskoeffizienten K, als
Proportionalitatsfaktor. Lineare Sorptionsisothermen stellen empirische Modelle dar, welche keine
Aussagen uber die Mechanismen und EinflussgroRen liefern und daher nicht aufgrund von
Eigenschaften des Sorbens oder Sorptivs berechnet werden kdnnen.

Das Ausmal der Adsorption eines Stoffes wird stark von der Art und Menge der vorhandenen
reaktiven Oberflachen beeinflusst. Die Stabilitdtt der Festphasen, deren Oberflachen
sorptionswirksam sind, wird durch das geochemische Milieu bestimmt, welches wiederum von
Zusammensetzung und Mengenverhaltnissen der reaktiven Kammerinhaltsstoffe (Zement,
Sorelbeton, MgCl,-Ldsung, etc.) abhangig ist. Fur die Sorption der Radionuklide sind vor allem
Mg(OH)z-haltige Baustoffe (z. B. Sorelbeton), zementbasierte Stoffe und Eisenmetalle sowie deren
Korrosionsprodukte von Bedeutung.
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3.9.4 Methodik der Quantifizierung von Radionuklidléslichkeit und -sorption

Eine modellbasierte Beschreibung der Radionuklidigslichkeit ist prinzipiell im Rahmen der
chemischen Thermodynamik mittels entsprechender Gleichgewichtskonstanten (z. B.
Loslichkeitsprodukte J0g Kop®, Komplexbildungskonstanten Jog fr", Pitzer-
Wechselwirkungsparameter) mdoglich. Fur zahlreiche Radionuklide sowie inaktive Elemente des
Hintergrundsystems mit Relevanz fir die Einlagerungskammern der Schachtanlage Asse Il sind
entsprechende thermodynamische Daten in den etablierten Referenzdatenbanken der OECD NEA
(www.oecd-nea.org) bzw. des THEREDA-Projektes [6] zusammengestellt. Inwieweit es moglich ist,
fur ein ausgewahltes System die Radionuklidltslichkeiten allein auf Basis der vorliegenden
thermodynamischen Datenbanken durchzufihren, héngt von der jeweiligen Datenlage ab. Eine
Berechnung von Radionuklidldslichkeiten fir die erwarteten geochemischen Milieus ist derzeit nur in
Einzelfdllen mdglich. Zusatzlich werden gemessene Radionuklidkonzentrationen aus
experimentellen Untersuchungen vergleichbarer geochemischer Systeme fir die Ableitung der
Radionuklidlgslichkeit und -sorption herangezogen. Bei Radionukliden und/oder Systemen, wo die
thermodynamischen und experimentellen Daten eine direkte Bewertung der Loslichkeit und Sorption
nicht zulassen, wird auf Vergleiche mit chemisch dhnlichen Systemen (Analoga) zuriickgegriffen. Bei
der Zusammenstellung der Ergebnisse fir die MAW-Kammer in Kapitel 5.4 wird die
zugrundeliegende Literatur umfassend referenziert.

3.10 Umgang mit Ungewissheiten

Ein detaillierter Umgang mit Ungewissheiten ist nach Stand von W&T ein wesentlicher Teil eines
langzeitsicherheitlichen Nachweises. Fiur den Umgang mit Ungewissheiten im Kontext der
Endlagerung radioaktiver Abfélle wurden international Methoden entwickelt (z. B. [72]), die auf die
Sicherheitsbetrachtungen fiir die Schachtanlage Asse Il Ubertragen werden kdénnen. Demnach
mussen alle Ungewissheiten, die in die Sicherheitsbetrachtungen eingehen, identifiziert und
bezlglich ihrer Relevanz bewertet werden.

Fur die vorliegenden Betrachtungen kdnnen die Ungewissheiten, gemalf? ihren Ursachen in folgende
Kategorien eingeteilt werden:

1. Ungewissheiten bezuglich der aktuellen Situation (in der MAW-Kammer als auch in ihrer
Umgebung, im Grubengebaude und den geologischen Strukturen im Umfeld der
Schachtanlage Asse II)

2. Ungewissheiten bezlglich der maoglichen Entwicklungen des Systems
(Szenarienungewissheiten)

3. Modellungewissheiten

a) Ungewissheiten bei der Auswahl der abzubildenden Prozesse, der Kopplungen, der
mathematischen Prozessgleichungen und ggf. deren numerischen Lésung

b) Ungewissheiten bei der Parametrisierung der Modelle (Parameterungewissheiten).

Das den Betrachtungen in diesem Bericht zu Grunde liegende Szenario leitet sich aus den Analysen
zur Notfallplanung fur den Bezugsfall 20a ab [33]. Dieser Bezugsfall stellt eine reprasentative
Systementwicklung fur ein wahrscheinliches Szenario beim Eintreten des Notfalls und der
plangeméflen Realisierung der Vorsorge- und NotfallmaBnahmen dar. Daher werden
Ungewissheiten der aktuellen Situation und Szenarienungewissheiten im hydraulischen Modell der
MAW-Kammer nicht betrachtet, sofern sie sich nicht in Form von Parameterungewissheiten im
Modell ausdriicken lassen.
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Modellungewissheiten im hydraulischen Modell der MAW-Kammer betreffen vor allem den
begrenzten Kenntnisstand Uber die Gliltigkeit der 2-Phasenflussgesetze flr die Betrachtung der
Stromungsprozesse im Sorelbeton, im Fasskegel und den aufgelockerten Bereichen des
umgebenden Salzgesteins und deren Parametrisierung. Die Beriicksichtigung des 2-Phasenflusses
erfolgt durch phanomenologische Ansétze, welche die Abhangigkeiten der relativen Permeabilitat
und des Kapillardrucks von der Flissigkeitssattigung beschreiben (siehe Kapitel 3.6.1). Im Basisfall
werden die Abhangigkeiten anhand von bestehenden Literaturdaten und Plausibilitatstiberlegungen
abgeschatzt und dann in geeigneter Form mit einem Referenzmodell parametrisiert. Die
Ungewissheiten beziglich der hydraulischen Funktionen werden durch Vergleichsrechnungen mit
unterschiedlichen Modellansatzen und durch Uberfiihrung in Parameterungewissheiten behandelt.

Im Modell der korrosiven Gasbildung bestehen die gro3ten Ungewissheiten in den flachenbezogenen
Raten der Metallkorrosion®> und dem Inventar an korrodierendem Metall. Diese werden als
Parameterungewissheiten betrachtet. Die Ungewissheiten bei der Entwicklung der korrodierenden
Oberflache mit dem Korrosionsfortschritt werden durch die Variationen der flachenbezogenen
Korrosionsrate abgedeckt. Die qualitativen Ungewissheiten des geochemischen Milieus beeinflussen
die 2-Phasenprozesse im hydraulischen MAW-Modell ebenfalls nur tUber die flachenbezogenen
Raten der Metallkorrosion.

Zusatzliche Ungewissheiten im MAW-Modell bestehen in der Anbindung an das Modell der
Restgrube Uber die Druckverlaufe an den Randbedingungen. Diese Druckverlaufe inklusive des
aufwarts gerichteten hydraulischen Gradienten werden ebenfalls zu Parameterungewissheiten
Uberfuhrt und als solche behandelt.®

Damit bestehen die wesentlichen Ungewissheiten im hydraulischen Modell der MAW-Kammer in
Parameterungewissheiten. Die Quantifizierung dieser Ungewissheiten erfolgt Ublicherweise zum
einen durch deterministische Variationsrechnungen und zum anderen durch probabilistische
Betrachtungen. Probabilistische Betrachtungen werden fur das MAW-Modell nicht durchgefihrt. Die
Grinde dafir sind vor allem:

- Die bestehende Datenlage lasst eine begriindete Festlegung von
Wabhrscheinlichkeitsdichtefunktionen fur die Modellparameter derzeit nicht zu. Die
Aussagekraft der probabilistischen Analyse wird durch die Verwendung von schlecht
definierten Verteilungsfunktionen stark gemindert.

- Die Ungewissheiten im MAW-Modell kdnnen nicht immer durch Variationen von
Parameterwerten im Rechenmodell berticksichtigt werden, sondern erfordern teilweise eine
Anpassung der Prozessmodelle bzw. der Modellgeometrie.

- Fur eine probabilistische Analyse ware die Durchflihrung von einigen hundert bis tausend
Rechenlaufen erforderlich. Das zur Analyse verwendete Rechenmodell weist auf Grund
seiner Komplexitat Rechenzeiten auf, die die mogliche Anzahl Rechenlaufe limitieren (~4
Stunden pro Rechenlauf mit 8 parallelen Prozessen).

Anstelle von probabilistischen Sensitivitats- und Ungewissheitsanalysen wird das Systemverhalten
mit deterministischen Variationsrechnungen fir einzelne Modellparameter analysiert. Durch die
Analyse der Auswirkungen einzelner Parametervariationen auf das Modellergebnis lassen sich
Kombinationen von extremen Parametern innerhalb des erwarteten Spektrums identifizieren, die zu
extremen Modellergebnissen filhren. Diese Ergebnisse von extremen Parameterkombinationen

15 speziell der Einfluss hoher Nitratkonzentrationen
16 Konkret werden die Auswirkungen unterschiedlicher Druckgradienten zwischen den Randbedingungen auf
die Modellergebnisse in Variationsrechnungen geprft.
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werden als Rander des Spektrums der zu erwartenden Entwicklungen betrachtet. Die Auswahl der
variierten Parameter und die jeweils betrachteten Parameterwerte werden in Kapitel 4.10 dargelegt.
Wichtig bei diesem Vorgehen ist, dass dem Basisfall a priori keine grol3ere Eintrittswahrscheinlichkeit
zugeordnet wird als einer der Variationsrechnungen.

Die orientierenden Abschatzungen der Radionuklidiéslichkeit in Abhéngigkeit der geochemischen
Milieus (Kapitel 3.9) sind mit relativ groRen Ungewissheiten behaftet. Dies liegt einerseits daran, dass
die heterogenen, zeitabhéngigen Entwicklungen der Milieus innerhalb der Abfallgebinde nur
naherungsweise bestimmt werden kdénnen. Andererseits sind die Ungewissheiten verbunden mit
Ubertragungen von Literaturdaten, Ungewissheiten der Experimente, Modellrechnungen,
Verwendung von experimentellen Daten fir vergleichbare aber nicht gleiche geochemische
Verhdltnisse. Aus diesen Griinden ist eine quantitative Behandlung der Ungewissheiten hier nicht
maoglich. Stattdessen werden qualitative Einschatzungen zur Verlasslichkeit der angegebenen Werte
auf Grundlage von Experteneinschatzungen diskutiert (siehe Kapitel 5.3).

Grol3e Ungewissheiten bestehen derzeit bei der Menge an Nitrat in den Abféllen, sowie der Aufteilung
auf die bituminierten und zementierten Abfallgebinde. Es ist, im Verhéltnis zu den LAW-ELK, von
sehr hohen Nitratgehalten in den Porenlésungen im Fasskegel auszugehen. Die Auswirkungen der
hohen erwarteten Nitratkonzentrationen im Fasskegel auf die Korrosion eisenhaltiger Materialien und
die Radionuklidsorption werden in den Kapiteln 4.6.1 respektive 5.4.2 diskutiert.

4 Parametrisierung des hydraulischen Modells

4.1 Modellgeometrie

Die Geometrie des MAW-Modells basiert auf dem réumlichen Konzept zur Modellierung der
Fluidbewegungen und des Schadstofftransports (siehe Kapitel 3.2). Die Modellgeometrie entspricht
weitgehend dem in Abbildung 6 dargestelltem raumlichen Modellkonzept. Sie umfasst die MAW-
Kammer und anschlie3ende hydraulischen Wegsamkeiten, wie Auffahrungen und aufgelockerte
Gesteinsbereiche (ALZ) in Pfeilern und Schweben:

- Kegel der eingelagerten Abfallgebinde (bezeichnet als Fasskegel),

- mit Sorelbeton verfillte MAW-Kammer (NotfallmaRnahme SV-511-1),

- liegende Schwebe der MAW-Kammer (ALZ zum Abbau 8a/532),

- hangende Schwebe der MAW-Kammer (ALZ zur Beschickungskammer),

- aufgelockerte Konturzonen der MAW-Kammer.

Die Verhaltnisse der RB-Kammern werden mit zeitabhdngigen Randbedingungen abgebildet (siehe
Kapitel 4.3). Um Symmetrieeigenschaften zu erhalten, werden die vertikalen Randbedingungen am
Ubertritt zu den RB-Kammern im Modell als horizontale Randbedingungen an der Unterseite der
liegenden Schwebe und an der Oberseite der hangenden Schwebe abgebildet. Unter Ausnutzung
der sich damit ergebenden Symmetrieebenen entlang der vertikalen Quer- und Langsachse der
MAW-Kammer wird die Grof3e der Simulationsdoméne auf ein Viertel reduziert.

Die nachfolgend aufgeflihrten geometrischen und volumetrischen Daten sind in [13] dokumentiert;
alle korrigierten Daten aus dem Risswerk [17] sind als solche gekennzeichnet. Die planimetrierte
Grundflache der Kammer wurde fir das Jahr 2009 mit 500 m2 angegeben??, die mittlere Kammerhdhe

7 Die Seitenlangen der MAW-Kammer 8a/511 werden fur das Jahr 2009 mit rund 23 m angegeben.
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mit 14 m. Die Ungewissheit wird mit 5% angegeben. In der zukinftigen Betriebsphase (bis zum evwtl.
Eintreten eines Notfalls) wird sich das Volumen der MAW-Kammer konvergenz-bedingt verringernzs,
Zum Modellzeitpunkt t=0 wird daher konvergenz-bedingt vereinfacht eine gleichermal3en reduzierte
Lange und Breite der MAW-Kammer von jeweils 19 m abgeschatzt.

Das gegenwartig noch unverfillte Volumen in der MAW-Kammer soll zum Zeitpunkt t=0 mit
Sorelbeton Al verfillt sein — gemal Notfallmalinahme SV-511-1. Der geplante Verfillgrad ist bisher
nicht genannt. Es wird davon ausgegangen, dass die MAW-Kammer bestmdglich verfillt wird —
jedoch ohne die ,offenen” Konturzonen gezielt nach zu injizieren:®. Der Sorelbeton wird aufgrund des
hohen FlieBvermdgens und der hohen Topfzeit in die Zwickelrdume zwischen den Abfallgebinden
vordringen. Der Verfiillgrad der Zwickel wird auf 50% geschatzt.

Das Gesamtvolumen des Fasskegels wurde auf der Basis eines idealen Kegels berechnet, der einen
Radius von 8,25 m und eine Hohe von 6,5 m aufweist. Damit ergibt sich ein Kegel mit einem Volumen
von 463 m3. Das Gebindebruttovolumen im Fasskegel (ohne Zwickel) wurde mit 325 m3 angegeben.
Bei Abzug des Gebindebruttovolumens verbleibt ein Restvolumen von 138 ms3, das den Zwickelraum
zwischen den Gebinden reprasentiert. Das Porenvolumen in allen Gebinden wurde in [13] auf 8 m3
geschatzt.

Im MAW-Modell wird der Fasskegel als eine Melange aus Metallfassern, Abfallmatrizes (Zement,
Bitumen), Abfall, Sorelbeton (in den Zwickeln) und Fluiden modelliert (siehe Kapitel 3.2). Unterstellt
man die 0. g. Referenzwerte, ergibt sich fir die Melange ein Volumen von 463 m3 mit einem
Porenvolumen von 82 m3, was einer integralen Porositéat von 18% entspricht.

Die Auflockerungszonen in den Pfeilern (Konturzonen) und Schweben werden im MAW-Modell
ebenfalls mittels reprasentativer Modellparameter abgebildet; lokale Risse bzw. Risssysteme werden
somit nicht separat ausgewiesen (siehe Kapitel 3.6.2).

Der liegenden Schwebe der MAW-Kammer zum Abbau 8a/532 werden als Referenzwerte eine
Machtigkeit von 6 m zugewiesen. Die mittlere Machtigkeit der hangenden Schwebe der MAW-
Kammer zur Beschickungskammer betragt 5 m. Im MAW-Modell werden die hangende und liegende
Schwebe so abgebildet, dass sie die MAW-Kammer inklusive der lateralen Kontur- und
Auflockerungszonen vollstandig Gberdecken bzw. unterflttern.

Fur die Konturzonen der MAW-Kammer werden vereinfacht in allen Pfeilern 0,5 m machtige ALZ
Uber die gesamte Kammerhéhe angenommen. Die aufgelockerten Konturzonen in der Sohle und in
der Firste werden Uber die hochdurchlassigen Schweben hinreichend berticksichtigt. In Tabelle 1
sind die geometrischen Basisdaten in Gesamtheit aufgelistet.

18 Far 2018 wurde ein unverfulltes Volumen von 5038 m3 prognostiziert [20].
19 Injektionsmaflinahmen sind in der Notfallplanung [14] und in den speziellen Ausfihrungen fur die MAW-Kam-
mer [18] nicht genannt.
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Tabelle 1: Geometrische Basisdaten fiir die Modellkompartimente

Kompartimentname Volumen Geometrie Hohe / Ungewissheit
[m?3] [m]/ [m?] (Méchtigkeit) [%]
[m]

Melange Fasskegel 463 8,25 m (Radius) 6,5 +/-15

(MAW-Gebinde)

Sorelbetonglocke 4900 - 14 +-5

(MaRnahme SV-511-1)

Schwebe 8a/511 nicht relevant 196 m? 5 (Machtigkeit) +10/-50

(ALZ hangende Schwebe) (Querschnitt)

Sohle 8a/511 361 m? 6 (Méachtigkeit) +10/-50

(ALZ liegende Schwebe) (Querschnitt)

aufgelockerte Konturzonen 12mx0,5m 14 +/- 100

Pfeiler

4.2 Raumliche Diskretisierung

Fiar die

numerische Lésung des

Simulationsdomane als Umhillende der

Diskretisierung wird die Modelldomane in 20.000 waurfelfdrmige Volumenelemente mit einer

Kantenlange von 50 cm unterteilt.

Systems aus gekoppelten
Differentialgleichungen, das die Modellansatze in Kapitel 3.6 und 3.7 beschreibt, wird die raumliche
raumliche

Modellkompartimente definiert.

nichtlinearen

Fur die

partiellen
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Abbildung 9: Modelldoméane, Modellkompartimente und rdumliche Diskretisierung (Konturzone: dunkelblau,
Sorelbetonglocke: hellblau, Fasskegel: dunkelrot, liegende und hangende Schweben: hellrot).

Die Modelldomane mit den Modellkompartimenten und der raumlichen Diskretisierung ist in
Abbildung 9 dargestellt. Der Fasskegel (in rot) ist als Kegel mit einer kreisrunden Grundflache
abgebildet. Dagegen wird die MAW-Kammer mit einer quadratischen Grundflache angenahert. Unter
Ausnutzung der Symmetrieeigenschaften, wird nur ein Viertel der tatsachlichen MAW-Kammer im
Modell gerechnet.

4.3 Randbedingungen

Fur das MAW-Modell werden zeitlich veranderliche Druckrandbedingungen an der Oberseite und
Unterseite der Modelldomane gemaR Abbildung 10 angesetzt. Als Modellzeit t=0 ist der Beginn des
Losungszutritts in die liegende Schwebe definiert (siehe Kapitel 3.3). Die Fluiddriicke werden an
diskreten Stitzstellen bei 0, 15, 150 und 1.000 Jahren vorgegeben; zwischen diesen Stitzstellen
wird linear interpoliert (die Zeitachse in Abbildung 10 hat einen logarithmischen Mafl3stab). Damit
ergibt sich eine vereinfachte jedoch weitgehend Ubereinstimmende Fluiddruckentwicklung im
Vergleich mit dem Bezugsfall BF20a [33]. Die Differenz zwischen dem Fluiddruck am oberen und
unteren Modellrand ergibt sich aus der hydrostatischen Druckdifferenz und der hydrodynamischen
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Druckdifferenz von 75 kPa (Abschatzung siehe Anhang C). Die Modellrechnungen werden in 2
Phasen durchgefiihrt, um den Wechsel von gas- zu l6sungsgesattigten Bedingungen am oberen
Modellrand nach 0,5 Jahren nachzubilden.

%100

Oberer Rand
8+ Unterer Rand

Druck (Pa)
un

1 1 1 1 1
0 100 10t 102 103
Modellzeit (Jahre)

Abbildung 10: Zeitlich veranderliche Druckrandbedingungen des MAW-Modells in 490 m Teufe (Oberer Rand) und 532 m
Teufe (Unterer Rand).

Der Einfluss unterschiedlicher hydrodynamischer Druckgradienten auf das Modellergebnis wird in
der Betrachtung der Ungewissheiten analysiert.

4.4 Anfangsbedingungen

In Ubereinstimmung mit den Druckrandbedingungen (Kapitel 4.3) betragt der Gasdruck zum
Zeitpunkt t=0 1 MPa - entsprechend dem aufgepragten pneumatischen Stitzdruck gemaf
Notfallplanung [14]. Zu diesem Zeitpunkt sind die Porenraume im Versatz, aufgelockertem Gestein
und Sorelbeton groRtenteils lufterfullt. Die initiale Lésungssattigung im Basisfall wird daher in der
gesamten Simulationsdoméne mit 10% angesetzt.

4.5 Parametrisierung der hydraulischen Eigenschaften
4.5.1 Porositat und Permeabilitat

Die Werte der Porositdt und Permeabilitét in den differenzierten Modellkompartimenten sind fir den
Basisfall in Tabelle 3 aufgefuhrt. Eine ausfiihrliche Diskussion und Begriindung dieser Werte liefert
Anhang B.
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Tabelle 2: Porositat und Permeabilitdt der Modellkompartimente fiir den Basisfall

Modellkompartimente Effektive Absolute Permeabilitat
Porositét [-] [m?]

Fasskegel 0,18 1:10-15

(MAW-Gebinde, verfiillte und

unverfillte

Zwickelzwischenrdume)

Sorelbetonglocke (SV-511-1) 0,065 51019

Schwebe 8a/511 0,15 110

(ALZ hangende Schwebe)

Sohle 8a/511 0,15 Horizontal: 1-10-4

(ALZ liegende Schwebe) Vertikal: 1:1015

aufgelockerte Konturzonen 0,05 Horizontal: 1-10-16
Vertikal: 1-10-15

4.5.2 Materialparameter 2-Phasenfluss

Im Unterschied zur Porositat und Permeabilitdit werden bei den relativen Permeabilitits- und
Kapillardruck-Sattigungsbeziehungen nur Sorelbeton und Ubrige Materialien unterschieden. Auf die
groRen Ungewissheiten bei den Materialparametern fur den 2-Phasenfluss wurde bereits in Kapitel
3.10 hingewiesen.

Im Sorelbeton sind die Parameter so gewabhlt, dass sie eine Porengrdssenverteilung mit Modalwert
im Bereich von Mikroporen, die erhebliche Kapillarkrafte erzeugen, naherungsweise reprasentieren.
Bei den ubrigen Materialien (gekliftetes Salzgestein und Materialmelange im Fasskegel) ist es
plausibel, von der Dominanz grof3er Hohlrdume bzw. Klifte auszugehen. Entsprechend spiegelt die
geschatzte Parametrisierung dieser Bereiche eine geringe Kapillarwirkung wider.

Tabelle 3 fasst die Parametrisierung der ungesattigten hydraulischen Charakteristika fir das van
Genuchten/Mualem Modell (Kapitel 3.6.1) fir den Basisfall zusammen. Abbildung 11 stellt die
2-Phasencharakterisitka graphisch dar.

Tabelle 3: Hydraulische Materialcharakteristika fiir den Basisfall

Parameter Sorelbeton Ubrige Materialien
Residuale Losungssattigung s,-; 0,0 0,0
der Kapillardruck-Sattigungsbeziehung [-]
Residuale Lésungssattigung s,; 0,1 0,0
der relativen Losungspermeabilitats-Sattigungsbeziehung [-]
Residuale Lésungssattigung s,-; 0,0 0,0
der relativen Gaspermeabilitats-Sattigungsbeziehung [-]
Residuale Gassattigung s, 0,05 0,01
der relativen Gaspermeabilitats-Sattigungsbeziehung [-]
Parameter m [-] 0,333 0,6
Parameter a = 1/p? [1/Pa] 4-10% 1-10
Maximaler Kapillardruck [Pa] 1101 11010




Projekt PSP-Element Funktion/Thema Komponente Baugruppe Aufgabe UA Lfd Nr. Rev.
NAAN NNNNNNNNNN NNAAANN AANNNA AANN AAAA AA NNNN NN
9A 24000000 EGB Rz | 0011 | 00
Gekoppelte Modelle zum Systemverhalten der MAW-Kammer bei Eintreten eines Notfalls
und Ableitung orientierender Radionuklid- und Gasquellterme Blatt: 37
1010 . ; . . 1
Sorelbeton o
Ubrige Materialien )
2087
=
&
£ 06
o
Q-
@ 0.4r
G]
o
>
5 0.2r
L
_ [
o o
a 0 ‘ ‘ ‘ ‘
~ 0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
= Losungssattigung [-]
e
i)
g
] o1
h4 o
ﬂ
S 0.8
©
8]
£
5 0.6
[a
0
g
£ 0.4
lm
101 E 3
g0z
©
100 1 1 1 1 g 0
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
Losungssattigung [-] Losungssattigung [-]

Abbildung 11: Van Genuchten — Mualem Modell fiir Kapillardruck-Sattigungsbeziehung und fiir die relativen
Permeabilitats-Sattigungsbeziehungen fiir Gas und Lésung.

4.6 Parametrisierung der Eisenkorrosion
4.6.1 Einfluss hoher Nitratkonzentrationen auf die Korrosion eisenhaltiger Materialen

Der Einfluss von Nitrat auf die Korrosion von eisenhaltigen Materialen in chloridhaltiger Losung ist
stark von den geochemischen Eigenschaften abhangig. Von groRer Bedeutung ist die
Zusammensetzung des eisenhaltigen Materials, die Konzentration an NO3z und CI, der pHm-Wert
und die Temperatur. Im Allgemeinen kann davon ausgegangen werden, dass der Korrosionsprozess
durch die Anwesenheit von Nitrat verlangsamt wird. Dieser Effekt wird wahrscheinlich durch eine
kompetitive Adsorption und Verdrangung von oberflachengebundenen CI gegen NOs™ verursacht, da
beide Anionen eine vergleichbare Elektromobilitat aufweisen [102][102]. Wahrend CI- die Korrosion
beglnstigt, zeigt NOs einen passivierenden, oder zumindest einen die Korrosion nicht-
stimulierenden Effekt. Ein passivierender, die Korrosion unterdrickender Effekt von NaNO;z auf die
Bildung und Ausbreitung von Lochfrafl3korrosion von rostfreiem Stahl in NaCl-Lésungen wurde von
Schwenk beobachtet [93]. Auch hier wurde dieser Effekt auf die Verdrangung von Chloridionen durch
Nitrationen aus den sich bildenden Korrosionslochern zuriickgefiihrt, wodurch eine Ausweitung der
initialen Korrosionslocher verhindert wird. Diese Interpretation wurde unterstutzt durch die
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Beobachtung, dass der passivierende Effekt starker ausgepragt ist mit steigendem Verhéltnis von
Nitrat zu Chlorid. Jedoch ist nach wie vor nicht vollstandig verstanden, warum Nitrat einen
passivierenden Effekt oder zumindest einen nicht-stimulierenden Effekt aufweist. Z. B. musste SO4,
basierend auf seiner GroRe, Leitfahigkeit und Diffusionskoeffizienten, einen ahnlichen
passivierenden Effekt aufweisen, falls kompetitive Adsorption der einzige Mechanismus ware.
Jedoch zeigt NOs einen deutlich starkeren passivierenden Effekt als SO4*27].

Es wurden diverse Modelle entwickelt, welche versuchen, den passivierenden Effekt von NOs™ zu
erklaren. Mdgliche Erklarungen sind eine bessere Selbstheilung des eisenhaltigen Materials durch
die Bildung einer passivierenden Oxidschicht, Bildung von n-Typ-Halbleiterschichten auf der
Eisenoberflache und Erhdhung des Korrosionspotentials, oder eine Unterdriickung der Keimbildung
und Vermehrung von metastabilen, initialen Korrosionslochern durch eine schnelle Repassivierung
der Metalloberflache [101]. Die meisten dieser Prozesse sind jedoch stark vom vorhandenen
elektrochemischen Potential und vom NOz/Cl-Verhaltnis abhdngig. So kann z. B. ein niedriges
elektrochemisches Potential die Bildung von Fe?/NOs-Komplexen in der wassrigen Phase
begunstigen, wodurch zum einen die Auflosung der Oxidschicht beginstigt wird und zum anderen
eine Sorption des NOz an der Oberflache behindert wird. Hierdurch kann sich der passivierende
Effekt von NOs™ in einen aktivierenden Effekt umkehren [90], [39]. Ein weiterer potentieller Effekt ist,
dass NOgs leicht durch Fe® reduziert werden kann, wodurch die Oxidation der eisenhaltigen Phase
begunstigt wird [4]. Da bei der Reduktion von NOs" allerdings immer Protonen verbraucht werden, ist
dieser Prozess primér in saurer Lésung von Bedeutung. Ein weiterer wichtiger Parameter ist die
Zusammensetzung der eisenhaltigen Phase. So konnte gezeigt werden, dass fiir rostfreien Stahl,
welcher primér aus Fe, Cr und Ni besteht, insbesondere der Anteil an Cr bestimmt, welchen Einfluss
NO; auf die Korrosion zeigt [10].

Bezlglich der Korrosion von eisenhaltigen Materialien kann NOs als gefahrlicher Inhibitor
(,dangerous Inhibitor”) beschrieben werden. Dies bedeutet, dass man in neutralen und alkalischen
NaCl-haltigen Milieus im Allgemeinen von einem passivierenden, die Korrosion von eisenhaltigen
Materialen behindernden Effekt von NOs; ausgehen kann. Es kann sich allerdings auch ein
aktivierender Effekt einstellen. Welcher Effekt sich schlussendlich einstellt, hangt stark von diversen
Systemparametern  wie  NOsz/Cl-Verhdltnis, dem  elektrochemischen  Potential, der
Zusammensetzung der eisenhaltigen Phase und der Temperatur ab. Eine Abschatzung des
Einflusses von Nitrat auf die Korrosionsprozesse, welche sich in der MAW-Kammer abspielen, ist
daher schwierig und erfordert eine Kenntnis der oben beschriebenen Parameter.

4.6.2 Abbildung der Eisenkorrosion im Modell

Fur die Parametrisierung der Eisenkorrosion wird die Eisenmenge der Fasser bezogen auf das
Volumen des Fasskegels (siehe Tabelle 1) aus der Anzahl zylindrischer Metallfasser (1301) mit einer
geschatzten Masse an Eisen je Abfallgebinde von 16,9 kg zu 0,85 kmol/m® berechnet. Die
volumenbezogene Korrosionsrate wird zusammen mit der Dichte (7860 kg/m®) und der Molmasse
von Eisen (55,847 kmol/kg) aus der flachenbezogenen Korrosionsrate (4 pm/a) und der
volumenbezogenen korrodierenden Oberflache (6,065 m?/m?3) zu 1,08-101° (kmol/s/m?) berechnet.
Die flachenbezogene Korrosionsrate entspricht einem Schétzwert fir hoch-salinare MgClz-Losungen
bei moderat-alkalischem pHn.

Die restliche Eisenmenge (gesamte Eisenmenge in der MAW-ELK: 7,06-10° Mol) wird entsprechend
der Mengen an zementierten und bituminierten Abféllen zu 2/3 auf die zementierten und zu 1/3 auf
die bituminierten Abféalle aufgeteilt. Die flachenbezogene Korrosionsrate des Eisens in den
zementierten Abfallen wird fir die hoch-alkalische Zementporenldsung auf 0,1 um/a geschétzt. Fur

20 Gesamte korrodierende Oberflache im Fasskegel im Verhaltnis zum Volumen des Fasskegels
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die Schatzung der reaktiven Oberflache wird angenommen, dass das Eisen in Form von 5 cm langen
zylindrischen Stdben mit einem Radius von 1 cm vorliegt. Wie beim Eisen der Fasser wird
angenommen, dass sich die reaktive Oberflache nicht mit dem Korrosionsfortschritt &ndert. Fir das
Eisen in den bituminierten Abfallen wird eine 10 Mal kleinere flichenbezogene Korrosionsrate als fur
die zementierten Abfélle angesetzt.

Wie in Kapitel 3.6.3 bereits erwéahnt, kann die Entwicklung der korrodierenden Oberflache mit dem
Korrosionsfortschritt nicht zuverlassig vorhergesagt werden, sodass diese schlussendlich nur durch
Variationen der Korrosionsraten berlcksichtigt werden kénnen (siehe Kapitel 4.10). Gleiches gilt fur
den im vorgangigen Kapitel 4.6.1 beschriebenen Einfluss hoher Nitratkonzentrationen.

Im Unterschied zu den langfristigen Entwicklungen der korrodierenden Oberflachen ist es jedoch
naheliegend, dass die korrodierende Oberflache der Fasser initial an den Fassaul3enseiten durch die
Lackierung reduziert ist. Daher wird die volumenbezogene Korrosionsrate der Fasser anfangs um
den Faktor 0,1 reduziert. Dieser Faktor wird linear mit der Reduktion des aktuellen Eiseninventars
erhoht, sodass nach der Korrosion von 10% der initialen Eisenmenge der Faktor 1,0 betragt und die
AulRenhille der Fasser als vollstandig korrosionswirksam modelliert wird.

Zur Abbildung der Abhangigkeit der Eisenkorrosion von der Verflgbarkeit von Lésung wird die
volumenbezogene Korrosionsrate zusatzlich im Bereich der lokalen Losungssattigungen von 0,3 bis
0,1 linear reduziert, sodass die Korrosionsrate bei Losungssattigungen kleiner 0,1 vollstandig zum
Erliegen kommen, wahrend sie bei Losungssattigungen grésser 0,3 nicht durch die Losungssattigung
eingeschrankt ist. Die Reduktion der Korrosionsrate wird mit der Vorstellung begriindet, dass die
Metalloberflachen bei niedrigeren Losungssattigungen nicht mehr vollstandig mit Losung benetzt ist.
Die konkreten Werte fiir Ober- und Untergrenze der Reduktion der Metallkorrosion sind Schatzwerte,
die sich in Testrechnungen im Rahmen plausibler Bandbreiten als insensitiv erwiesen haben.

4.7 Parametrisierung Gas- und Lésungseigenschaften

Als dem MAW-Bereich zutretende Losung wird von MgCl-reicher Ldsung mit einer
Zusammensetzung nahe dem invarianten Punkt 21 des hexaren Systems der ozeanischen Salze
ausgegangen (siehe Kapitel 3.8). Der Lésung im hydraulischen Modell wird daher eine Dichte von
1.285 kg/m?® und einer dynamischen Viskositat von 6-102 Pa s zugewiesen?. Der Gasphase wird
eine dynamische Viskositat von 9-10° Pas, entsprechend der dominierenden Gaskomponente
Wasserstoff, zugewiesen. Fir den Wasserstoff selbst wird eine dimensionslose Henry-Konstante von
1-10° verwendet.

Das geochemische Milieu spielt fir die Modellierung des 2-Phasenflusses — abgesehen von der
Entwicklung von Losungseigenschaften wie Dichte und Viskositét (siehe Kapitel 4.9) — hauptsachlich
eine Rolle fir die Raten der korrosiven Gasbildung?? (siehe Kapitel 4.6). Eine detaillierte Betrachtung
des geochemischen Milieus spielt jedoch eine herausragende Bedeutung fur die Freisetzung von
Radionukliden aus den zementierten und bituminierten Abfallmatrizes sowie deren Mobilitét.
Ergebnisse von Modellrechnungen hierzu werden in Kapitel 5.3 dargestellt.

4.8 Parametrisierung des Transports

Fur die Modellierung des Transports von nicht-reaktiven, konservativen Tracern aus dem Fasskegel
in die an die MAW-Kammer angrenzenden Kammern der Abbaureihe 8 wird ein isotroper homogener

21 In geringer Abweichung zum Strémungs- und Transportmodell Grubengebaude (dort 1311 kg/ms,
8:102 Pa s). Die Parameter der Nahfeldmodelle wurde in einer Variationsrechnung bertcksichtigt.

22 Die Bedeutung der mikrobiellen Gasbildung wird bei den zu erwartenden geochemischen Bedingungen als
nachrangig eingestuft (s. 3.1).
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Diffusionskoeffizient in Lésung von 1-10° m?%s verwendet. Es wird ein Tracer mit konstanter
Konzentration (1 mol/L) innerhalb des Fasskegels zur Abbildung I6slichkeitsbegrenzter Radionuklide
(Tracer A) und ein weiterer Tracer mit instantaner Freisetzung (1 mol/L) und ohne
Loslichkeitsbegrenzung zur Abbildung inventarbegrenzter Radionuklide (Tracer B) simuliert.

An den Modellrandern werden konstante Konzentrationen nahe Null (1-102° mol/L) als Dirchlet-
Bedingungen vorgegeben.

4.9 Zeitliche Entwicklungen der Modellparameter

Zeitliche Anderungen von Lésungs- (z. B. Dichte und Viskositat) und Materialeigenschaften (z. B.
Porositat und Permeabilitat) als Folge der Mineralumbildung (z. B. Zementkorrosion) und der
Konvergenz der Auflockerungszonen werden zu Gunsten der Einfachheit und der
Nachvollziehbarkeit der Parametrisierung im MAW-Modell nicht berlcksichtigt, sondern deren
Auswirkungen werden mit Hilfe von Variationsrechnungen analysiert. Auswirkungen von sich im
Verlauf der Zeit ausbildender Parameterheterogenitaten kénnen allerdings so nicht betrachtet
werden.

4.10 Variationsrechnungen

In den Variationsrechnungen werden zur Betrachtung der Parameterungewissheiten
Modellrechnungen mit gegeniber dem Basisfall verénderten Eigenschaften durchgefiihrt und die
Ergebnisse verglichen. Zum Teil werden dabei nicht nur einzelne Parameterwerte variiert, sondern
auch weitreichendere Modelleigenschaften, wie z. B. die Modellgeometrie, Randbedingungen,
Sattigungs-Kapillardruckbeziehung sowie Kombinationen von Parametern. Die Parametervariationen
erfassen auch Ungewissheiten des geochemischen Milieus beziglich dessen Auswirkungen auf
Metallkorrosion, Gasbildung und 2-Phasenfluss. Da die Parameterungewissheiten durch
Bandbreiten ausgedriickt werden, innerhalb derer unterschiedliche Eintrittswahrscheinlichkeiten
nicht weiter differenziert werden®, ist es ausreichend, die Extremwerte der Bandbreiten zu
untersuchen. Mit dem aus der Modellierung gewonnenen Systemverstandnis kdnnen die moglichen
Modellausgange mit Relevanz fur die Gasbildung und Radionuklidfreisetzung durch einen limitierten
Satz an Variationsrechnungen abgebildet werden. Tabelle 4 gibt eine Ubersicht tber die
durchgefihrten Variationsrechnungen.

23 Gleichférmige Eintrittswahrscheinlichkeit innerhalb der Bandbreiten.
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Tabelle 4: Variationsrechnungen
Nummer | Beschreibung

(1) Basisfall

Korrosion von Eisen nur der Fasser, aber keine Korrosion von Eisen, das sich nicht in den zementierten
(2) und bituminierten Abfallmatrizes befindet

Korrosion von Eisen der F&sser und Korrosion von Eisen in der zementierten Abfallmatrix, aber keine
(3) Korrosion von Eisen in der bituminierten Abfallmatrix
4) Erhéhung der Korrosionsraten um Faktor 10
(5) Verringerung der Korrosionsraten um Faktor 10

Erhéhung der Eisenmenge der Fasser um Faktor 2 bei entsprechender Verringerung der Eisenmenge in
(6) den zementierten und bituminierten Abfallmatrizes

Erhéhung der Korrosionsrate der Fasser um Faktor 10 und Erhéhung der Permeabilitat der
(7) Sorelbetonglocke um Faktor 20 auf 10-'7 m?

Erh6hung der Korrosionsraten um Faktor 10 und Erhéhung der Eisenmenge der F&sser um Faktor 2 bei
entsprechender Verringerung der Eisenmenge in den zementierten und bituminierten Abfallmatrizes
Erhéhung der Permeabilitit der Sorelbetonglocke um Faktor 20 auf 10-7 m?

Betrachtung der Sorelbetonglocke als quasi-impermeabel (1040 m?)

Verringerung der Permeabilitat des Fasskegels um Faktor 10

Verringerung der Permeabilitat der Sohle um Faktor 10 (horizontal) bzw. Faktor 100 (vertikal)
Verringerung der Permeabilitat der Konturzone um Faktor 10 (horizontal) bzw. Faktor 100 (vertikal)
Erh6hung der Permeabilitit der Konturzone um Faktor 10

Erh6hung der initialen Lésungsséttigung der Sorelbetonglocke auf 0,8

Erhéhung der Porositat im Fasskegel auf 0,3

Verringerung des van Genuchten Parameters « in allen Einheiten auller Sorelbetonglocke um Faktor 10
Erhéhung des van Genuchten Parameters « in allen Einheiten aufer Sorelbetonglocke um Faktor 10
Verringerung des van Genuchten Parameters m in allen Einheiten auer Sorelbetonglocke auf 0,2
Erhéhung des van Genuchten Parameters m in allen Einheiten auer Sorelbetonglocke auf 0,6
Verringerung des van Genuchten Parameters « in der Sorelbetonglocke um Faktor 10

Erhdhung des van Genuchten Parameters « in n der Sorelbetonglocke um Faktor 10

Verringerung des van Genuchten Parameters m in der Sorelbetonglocke auf 0,2

Erhéhung des van Genuchten Parameters m in der Sorelbetonglocke auf 0,5

Verringerung der residualen Losungssattigung in der Sorelbetonglocke auf 103

Verringerung der residualen Lésungssattigung in der Sorelbetonglocke auf 102

Verringerung der residualen Losungssattigung in der Sorelbetonglocke auf 0.05

Erh6hung der residualen Losungsséttigung in der Sorelbetonglocke auf 0.02

Erh6hung der residualen Lésungsséttigung in der Sorelbetonglocke auf 0.5

Erh6hung der residualen Losungsséttigung in der Sorelbetonglocke auf 0.8

Verringerung der residualen Gasséttigung in der Sorelbetonglocke auf 10

Verringerung der residualen Gasséttigung in der Sorelbetonglocke auf 102

Erh6hung der residualen Gassattigung in der Sorelbetonglocke auf 0.1

Parametrisierung der 2-Phaseneigenschaften mit aquivalentem Brooks-Corey Modell

Erhéhung des Druckgradienten zwischen den Randbedingungen um 1000 Pa

Erh6hung der Lésungsdichte auf 1311 kg/m3 und der dynamischen Viskositat auf 8-103 Pa s
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5 Ergebnisse und Diskussion
5.1 2-Phasenfluss, Gasbildung

Abbildung 12 zeigt die zeitliche Entwicklung wichtiger ZielgréRen der 2-Phasenmodellierung als
volumengewichtetes Mittel der numerischen Zellen im jeweiligen Modellkompartiment. Raumliche
Darstellungen der Entwicklungen im Basisfalls anhand von Abbildungssequenzen sind Anhang D
beigelegt. In Anhang E sind Abbildungen der Verlaufe jeder einzelnen Variationsrechnung im
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Vergleich mit dem Basisfall hinterlegt. Zunachst wird der Basisfall diskutiert, bevor auf die
Variationsrechnungen eingegangen wird.

Die hydraulischen Parameter der Kapillardruck-Sattigungsbeziehung im Fasskegel (Kapitel 4.5) sind
so gewabhlt, dass sich oberhalb des Losungsspiegels nur ein geringméchtiger Kapillarsaum ausbildet.
Die mittlere Losungssattigung im Fasskegel (Teil (a) in Abbildung 12) kann daher ndherungsweise
als Anteil an Abféllen interpretiert werden, die im Kontakt mit Losung stehen. Beginnend bei der
initialen Losungssattigung von 10% steigt die Sattigung im Fasskegel innerhalb von ca. 4 Jahren
soweit an, dass der Porenraum fast vollstandig l6sungsgesattigt ist. Danach, nach ca. 50 Jahren sinkt
die mittlere Losungssattigung auf unter 50% ab. Das sich bildende Gaspolster bleibt etwa 500 Jahre
bestehen. Die Erhohung des Gasdrucks infolge des kontinuierlichen Anstiegs des Losungspegels in
der Grube zusammen mit dem Herauspressen der Losung aus den tieferen Grubenbauen durch die
Konvergenz entgegen dem Stromungswiderstand im Deckgebirge bis etwa 150 Jahre hat eine
zunehmende Kompression der bestehenden und gebildeten Gase im Fasskegel zur Folge. Dies fuhrt
initial zu einem schnellen Vordringen von Losung in den Fasskegel und wirkt dann der Entsattigung
des Fasskegels und dem Aufbau eines Gaspolsters als Folge der Gasbildung entgegen. Aufgrund
des eingeschrankten Kontakts mit Losung und deren reduzierter Mobilitat ist die Freisetzung von
Radionukliden im Bereich des Gaspolsters eingeschrankt. Dies betrifft zum Zeitpunkt der grof3ten
Ausdehnung des Gaspolsters (nach ca. 200 Jahren) ca. 50% der Abfélle im Fasskegel. An die Phase
mit verringerter Losungssattigung schliel3t eine Wiederaufsattigung des Fasskegels an, da die
Gasbildung durch die Korrosion der Abfallfasser zum Erliegen kommt. Erst wenn die
Sorelbetonglocke I6sungsgesattigt und der Abfluss von Gas Uber die Sorelbetonglocke damit
weitgehend unterbunden ist (ab ca. 3.000 Jahren), fiihrt die Korrosion der Eisenkomponenten in den
zementierten Abféallen wieder zu einer Entsattigung des Fasskegels. Gegen Ende des
Modellierungszeitraums ist das gasbildende Eisen in den zementierten Abféllen am Ful3 des
Fasskegels aufgebraucht, sodass die Losungssattigung langsam wieder ansteigt.

Teil (b) zeigt den kontinuierlichen Anstieg der Losungssattigung in der Sorelbetonglocke. Anders als
der Fasskegel sattigt sich die Sorelbetonglocke aufgrund ihrer hohen Kapillaritat nicht von unten her
auf, sondern von ihren Randern her, denen Uber die Schweben, die lateralen Auflockerungszonen
und zeitweise Uber den Fasskegel Losung zustromt. Die Aufséttigung mit LOsung geht mit einer
Verringerung der relativen Gaspermeabilitat einher.

Teil (c) der Abbildung zeigt die Entwicklung des mittleren Gasdrucks im Fasskegel. Der Gasdruck
folgt ohne groRe Dampfungseffekte dem Uber die Randbedingungen aufgepragten Signal (siehe
Abbildung 10). Die Gasbildung hat gegeniber den Druckschwankungen an den Modellrandern einen
geringen Einfluss auf den Gasdruck im Fasskegel. Trotz geringer Permeabilitat kann das gebildete
Gas ausreichend schnell Uber die Kontur- und Auflockerungszonen abflieRen.

Teile (d-f) zeigen die kontinuierliche Abnahme der Menge an gasbildendem Eisen (Fe°) in den
verschiedenen Eisenpools im Fasskegel. Die Abbildungen zeigen, dass die Korrosion der Fasser
kaum merklich durch die Verflgbarkeit von Wasser limitiert ist. Die Korrosion des metallischen Eisens
in den zementierten und bituminierten Abfallen ist jedoch in einem Zeitraum um 10* Jahre durch die
Verfugbarkeit von Wasser z. T. erheblich eingeschrénkt.

Teil (g) zeigt die Rate der korrosiven Gasbildung im gesamten Fasskegel. Sie ergibt sich aus der
zeitlichen Anderung der Menge an korrodierbarem Eisen und dem stéchiometrischen Faktor von 4/3
(siehe Kapitel 3.6.3). Die ungleichmaRigen Verlaufe bei manchen Variationsrechnungen (siehe
Anhang E) kommen durch die raumliche Diskretisierung und durch die Ableitung aus den zeitlich
diskreten Ergebnissen der aktuellen Eiseninventare zustande.
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Teil (h) zeigt die kumulierte Menge an gebildetem Wasserstoffgas im Fasskegel. Sie ergibt sich aus
der Gesamtmenge an korrodierbarem Eisen im Verhaltnis zur initialen Menge und dem
stochiometrischen Faktor von 4/3 (siehe Kapitel 3.6.3).
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Abbildung 12: Entwicklungen wichtiger ZielgréBen der 2-Phasenmodellierung als kompartimentbezogene Volumenmittelwerte: (a) mittlere Losungssattigung im
Fasskegel, (b) mittlere Losungssattigung in der Sorelbetonglocke, (c) mittlerer Gasdruck im Fasskegel, (d) Menge an korrodierbarem Eisen (Fe®) der Fasser, (e)
Menge an korrodierbarem Eisen (Fe®) in den zementierten Abfallmatrizes, (f) Menge an korrodierbarem Eisen (Fe®) in den bituminierten Abfallmatrizes, (g) Rate

Zeit (y)

der korrosiven Gasbildung im Fasskegel, (h) gesamte gebildete Gasmenge im Fasskegel.

Zeit (y)
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Die Massenbilanzen der Komponenten Wasser und Wasserstoff aufgeteilt nach flissiger und
gasformiger Phase sind in Abbildung 13 dargestellt. Deutlich zu erkennen ist der Anstieg der
Gasmasse zwischen 50 und 200 Jahren (Teil (b)) infolge der korrosiven Gasbildung sowie das leichte
Absinken der Lésungsmasse durch Auspressung (Teil (a)).
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Abbildung 13: Massenbilanz der 2-Phasenkomponenten Wasser und Wasserstoff.

Die kumulierten Flisse von Wasser und Wasserstoff an der oberen und unteren
Modellrandbedingung sind in Abbildung 14 dargestellt. Nach innen gerichtete Flisse in die
Simulationsdoméne hinein (d. h. Zuflisse) werden positiv gerechnet. Teil (a) zeigt, dass Losung etwa
zu gleichen Teilen Uber das Liegende wie Uber das Hangende in die MAW-ELK eindringt. Wie der
Abbildung ebenfalls zu entnehmen ist, wird die Kammer ab etwa 10.000 Jahren entsprechend dem
dynamischen hydraulischen Gradienten von unten nach oben durchstromt. Der stufenférmige
Anstieg des Lésungsflusses am oberen Modellrand zwischen ca. 300 und 4.000 Jahren ist der groben
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vertikalen Diskretisierung zuzuordnen (siehe Kapitel 4.3). Der Teil (b) zeigt, dass ein Grol3teil des
Wasserstoffs Uber die obere Randbedingung abgefihrt wird.
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Abbildung 14: Kumulierte Massenflisse der 2-Phasenkomponenten Wasser und Wasserstoff Giber die obere und untere
Modellrandbedingung.

Die Sattigungsentwicklung in der MAW-Kammer lasst sich anhand der dargestellten Ergebnisse in 5
Phasen gliedern:

- Phase 1 (0 bis ca. 4 Jahre):

Aufsteigen der Losung uber den unteren Modellrand, die liegende Schwebe und Sohle der
Modellkammer sowie Uber die Kontur- und Auflockerungszonen der Pfeiler. Ab 0,5 Jahren
gleichzeitiges Vordringen von Ldsung Uber die obere Modellrandbedingung und die hangende
Schwebe; Vordringen von Losung in den Fasskegel tiber die liegende Schwebe; Kompression
der Gasphase; Aufsattigung der Sorelbetonglocke mit Losung von den Randern sowie vom
.Dach“ des Fasskegels.
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Phase 2 (ca. 4 bis 50 Jahre):

Fast vollstandig l6sungsgesattigte Verhaltnisse im Fasskegel; Aufbau eines Gasdrucks in
Folge der Korrosion der Abfallfasser; zunehmende LoOsungsséttigung in  der
Sorelbetonglocke.

Phase 3 (ca. 50 bis 500 Jahre):

Abnehmende Driicke an den Modellrandern und anhaltende Gasbildung fihren zum
Auspressen von Lésung aus dem Fasskegel und die Ausbildung eines Gaspolsters von der
Kegelspitze her. Das Gaspolster besteht mehrere hundert Jahre und schlief3t sich spater
wieder durch Gasabfluss uber die Sorelbetonglocke und Gasdiffusion. Ab etwa 200 Jahre
lasst die Gasbildung in Folge des Riickgangs der Menge an korrodierbarem Metall der Fasser
im Fuld des Fasskegels nach.

Phase 4 (ca. 500 bis 3.000 Jahre):

Fast vollstandig l6sungsgesattigter Fasskegel

Phase 5 (ca. 3.000 Jahre bis 100.000 Jahre):

Da die Sorelbetonglocke jetzt fast vollstandig 16sungsgesattigt ist und damit die Mobilitat der
Gasphase dort stark absinkt, reicht die anhaltende Korrosion von Eisen in den zementierten
Abfallmatrizes aus, erneut ein Gaspolster im Fasskegel zu bilden. Dieses bleibt bestehen, bis
die Menge an korrodierbarem Eisen in den zementierten Abfallen aufgebraucht ist.

Im Folgenden werden die Ergebnisse der Variationsrechnungen kurz erlautert. Die Nummerierung
der Abschnitte stimmt mit der Variationsnummer in Tabelle 4 Uberein. Die Abbildungen in Anhang E
zeigen Vergleiche der Variationsrechnungen mit dem Basisfall (1).

2) Korrosion von Eisen nur der Fasser, aber keine Korrosion von Eisen, das sich in den

zementierten und bituminierten Abfallmatrizes befindet

Die Vernachlassigung der Eisenkorrosion in der zementierten und bituminierten
Abfallmatrix fihrt dazu, dass es nach der Aufsattigung der Sorelbetonglocke nach
ca. 3.000 Jahren nicht wieder zur Bildung eines Gaspolsters im Fasskegel kommt.

3) Korrosion von Eisen der Fasser und Korrosion von Eisen in der zementierten

Abfallmatrix, aber keine Korrosion von Eisen in der bituminierten Abfallmatrix

Die Eisenkorrosion in der bituminierten Abfallmatrix hat mit den angesetzten
Korrosionsraten keinen nennenswerten Einfluss auf die Modellergebnisse.

(4) Erhéhung der Korrosionsraten um Faktor 10

Die Erh6hung der Korrosionsraten samtlicher Eiseninventare fuhrt zur friheren
Ausbildung eines Gaspolsters im Fasskegel, das aber nur wenige 10er Jahre
bestehen bleibt. Nach einer temporaren Wiederaufsattigung bildet sich ab ca. 1.000
Jahren erneut ein Gaspolster im Fasskegel. Nach ca. 5.000 Jahren ist das
korrodierbare Eisen in der Zementmatrix aufgebraucht, sodass gegen Ende der
Simulationsperiode nur die Korrosion in der Bitumenmatrix zur Aufrechterhaltung des
Gaspolsters beitragt.

(5) Verringerung der Korrosionsraten um Faktor 10
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(6)

()

(8)

(9)

(10)

(11)

Bei um einen Faktor 10 verringerten Korrosionsraten kommt es kaum mehr zu
Ausbildung eines Gaspolsters.

Erh6hung der Eisenmenge der Fasser um Faktor 2 bei entsprechender Verringerung
der Eisenmenge in den zementierten und bituminierten Abfallmatrizes

Bei einer Erhéhung der Eisenmenge, die den Fassern zugeordnet wird, verlangert
sich der Zeitraum mit Gaspolster (Phase 3) etwa um das doppelte. Die Ausbildung
des Gaspolsters ist leicht verzégert, da die Korrosionsrate initial bis zur Korrosion
von 10 % der initialen Eisenmenge verringert ist (siehe Kapitel 3.6.3). Mit gro3erer
korrodierbarer Eisenmenge muss also erst eine groRere absolute Menge
korrodieren, bevor die Korrosion ungebremst voranschreitet.

Erhéhung der Korrosionsrate der Fasser um Faktor 10 und Erhéhung der
Permeabilitat der Sorelbetonglocke um Faktor 20 auf 101 m?

Mit erhdhter Permeabilitat der Sorelbetonglocke kommt es nicht zur Ausbildung
eines temporéaren Gaspolsters. Die erhdhte Korrosionsrate des zementierten Eisens
fuhrt aber zu einer graduellen Entsattigung des Fasskegels beginnend bei etwa 200
Jahren.

Erh6hung der Korrosionsraten um Faktor 10 und Erhéhung der Eisenmenge der
Fasser um Faktor 2 bei entsprechender Verringerung der Eisenmenge in den
zementierten und bituminierten Abfallmatrizes

Die Erhthung der Korrosionsrate bei gleichzeitiger Erhdhung der Menge
korrodierbaren Eisens der Abfallfasser fihrt zu einer friheren und ausgepragten
Phase mit temporarem Gaspolster. Nach etwa 100 Jahren séattigt sich der Fasskegel
jedoch wieder auf. Da das korrodierbare Eisen im Fuld des Fasskegels schneller
aufgebraucht ist, stellt sich dort ein hoherer Losungsspiegel ein als mit geringerer
Korrosionsrate.

Erhohung der Permeabilitat der Sorelbetonglocke um Faktor 20 auf 101" m2

Mit erh6hter Permeabilitat der Sorelbetonglocke bildet sich kein temporéres
Gaspolster aus, da das Gas schnell durch den initial gro3tenteils gasgesattigten
Porenraum der Sorelbetonglocke entweichen kann. Allerdings sattigt sich die
Sorelbetonglocke auch schneller von den Randern her mit Losung auf und ist dann
quasi gasdicht. Dadurch kommt es schon nach ca. 300 Jahren zu einer
langanhaltenden Entsattigung des Fasskegels.

Betrachtung der Sorelbetonglocke als quasi-impermeabel (104° m?)

Bei quasi-impermeabler Sorelbetonglocke kommt es erwartungsgemafR zur
weitgehenden Entséttigung des Fasskegels nach 200 Jahren. Die Druckerhdéhung
Uber die Randbedingungen fuhrt aber zuvor zum temporaren Vordringen der Lésung
in den Fasskegel.

Verringerung der Permeabilitat des Fasskegels um Faktor 10

Die verringerte Permeabilitat im Fasskegel hat keinen nennenswerten Einfluss auf
die Modellergebnisse.
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(12) Verringerung der Permeabilitat der Sohle um Faktor 10 (horizontal) bzw. Faktor 100
(vertikal)

Die verringerte Permeabilitait der Sohle fuhrt zu einer verzogerten initialen
Aufsattigung des Fasskegels und behindert danach das Auspressen der Losung und
die Ausbildung eines temporéaren Gaspolsters.

(13) Verringerung der Permeabilitat der Konturzone um Faktor 10 (horizontal) bzw. Faktor
100 (vertikal)

Die verringerte Permeabilitat der Konturzone hat keinen nennenswerten Einfluss auf
die Modellergebnisse.

(14) Erh6hung der Permeabilitdt der Konturzone um Faktor 10

Die erhohte Permeabilitat der Konturzone hat keinen nennenswerten Einfluss auf die
Modellergebnisse.

(15) Erhohung der initialen Losungssattigung der Sorelbetonglocke auf 0,8

Aufgrund der reduzierten Gasmobilitat fihrt eine hohere initiale Losungssattigung in
allen Phasen zu einer friheren und langer anhaltenden Auspressung von Ldsung
aus dem Fasskegel.

(16) Erh6hung der Porositat im Fasskegel auf 0,3

Eine Erhdhung der Porositat im Fasskegel hat keinen nennenswerten Einfluss auf
die Modellergebnisse.

(17)-(24) Parameter der Kapillardruck-Sattigungsbeziehung

Von den Variationsrechnungen der van Genuchten Parameter ¢ und m der
Kapillardruck-Sattigungsbeziehung hat der Parameter a fur die Sorelbetonglocke
den grof3ten Einfluss auf die Entwicklung der Lésungssattigung im Fasskegel. Dieser
Parameter kann mit dem Inversen des Gaseindringdrucks in Verbindung gebracht
werden24, Der niedrigere Wert fir @ sorgt dafir, dass im Fasskegel nach der ersten
Benetzungsphase zwischen 5 und 100 Jahren eine geringe Losungssattigung < 20%
vorherrscht. Beim hoheren Wert sinkt die Losungssattigung nach 5 Jahren nicht
mehr unter 60%. Interessanterweise fihren sowohl der niedrigere als auch der
hohere Wert des Parameters m fir die Sorelbetonglocke zu einem stérkeren
Absinken der LOosungssattigung im Fasskegel nach 50 Jahren. Dieser Parameter
stellt ein Mal3 fur die Standardabweichung der Porengroéf3enverteilung dar.

(25)-(33) Parameter der relativen Permeabilitats-Sattigungsbeziehung

Sowohl erhéhte Werte der residualen Gassattigung als auch der residualen
Losungssattigung fihren zu einem starker ausgepragten temporaren Gaspolster
nach etwa 50 Jahren. Da sich der Sorelbeton bei Gasséattigungen unterhalb der
residualen Gassattigung gasdicht verhalt (relative Gaspermeabilitat = 0), kann bei
einer Erhohung der residualen Gassattigung weniger Gas aus dem Fasskegel in das
durchfeuchtete Dach der Sorelbetonglocke abfliel3en.

24 Im Gegensatz zum Brooks-Corey Modell gibt es beim van Genuchten Modell keinen definierten Gaseindring-
druck.
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Bei Losungssattigungen unterhalb der residualen Ldsungssattigung wird dagegen
die fliissige Phase immobil (relative Losungspermeabilitdt = 0). Damit &ndert sich die
Losungssattigung in diesen Bereichen nur noch durch Ubergang in die Gasphase
und Gasdiffusion. Wurde im Verlauf einer Simulation die residuale Lésungssattigung
einmal Uberschritten (wie zum Beispiel im Dach des Fasskegels, wahrend der
initialen Benetzungsphase) wird dieser Wert im weiteren Verlauf der Simulation
kaum mehr unterschritten.

(34) Parametrisierung der 2-Phaseneigenschaften mit aquivalentem Brooks-Corey

Modell

Bei Verwendung des Brooks-Corey Modells fur die Abbildung der
2-Phaseneigenschaften kommt es nach der ersten Benetzungsphase und der
Ausbildung eines Gaspolsters im Fasskegel nicht zu einem neuerlichen Anstieg der
Losungssattigung. Dies  kann  hauptsdchlich  der  hdheren  relativen
Losungspermeabilitdt in der Sorelbetonglocke (schneller Aufsattigung des
Sorelbetons wahrend der initialen Benetzungsphase) und dem definiertem
Gaseindringdruck von 0.25 MPa zugeschrieben werden.

(35)-(36) Variationen des hydraulischen Gradienten und der Losungsdichte und -viskositat

Die Variationen des hydraulischen Gradienten und der Lésungsdichte und -viskositéat
haben keinen nennenswerten Einfluss auf die Modellergebnisse.

Aus der detaillierten Analyse samtlicher Ergebnisse der 2-Phasenmodellierung mit Gasbildung
lassen sich folgende Schlisse ziehen:

Die Kompression der Gasphase im Fasskegel durch den Anstieg des Gasdrucks in der MAW-
ELK (als Folge des Losungsanstiegs und der Konvergenz im Grubengebaude) fuhrt zu einer
initialen Durchfeuchtungs- bzw. Benetzungsperiode im Fasskegel (ca. 50 Jahre im Basisfall).

Im Zeitraum zwischen ca. 50 und 500 Jahren kann es in Folge der korrosiven Gasbildung
zum Auspressen von Ldsung aus dem Fasskegel kommen, sodass ca. 50% der Abfalle
trockenfallen®. In diesem Zeitraum ware die Freisetzung von Radionukliden aus den
Abfallmatrizes eingeschrankt.

Die Dauer und Intensitat der Phase, in denen die Abfalle nach der initialen Benetzungsperiode
trockenfallen, h&ngt maf3geblich von der Korrosionsrate des Eisens und der Permeabilitat der
Sorelbetonglocke ab. Bei geringerer Korrosionsrate des Eisens und bei geringerer
Permeabilitat der Sorelbetonglocke stehen die Abfélle Uber einen langeren Zeitraum nur
teilweise im Kontakt mit Losung.

Bei erhéhter Permeabilitdt der Sorelbetonglocke bildet sich das Gaspolster zwar erst spater
aus, dieses bewirkt aber eine langanhaltende Entsattigung des Fasskegels.

Bei erhdhten Eisenkorrosionsraten (z. B. durch eine grofiere reaktive Oberflache) und
gleichem Inventar an metallischem Eisen verkiirzt sich die Periode der Gasbildung und damit
auch der Zeitraum und der Anteil der Abfalle mit Losungskontakt.

Fur die Ausbildung eines (temporaren) Gaspolsters wahrend der ersten 1.000 Jahre ist die
Korrosion der Abfallfasser verantwortlich. Die Korrosion des Eisens in den zementierten und
bituminierten Abfallmatrizes ist von untergeordneter Relevanz.

Die Gasbildung durch die Korrosion der Abfallfasser ist kaum in nennenswerter Weise durch
die Verfugbarkeit von Wasser begrenzt. Die effektiven Gasbildungsraten richten sich also

25 im Sinne von Lésungssattigungen < 20 %
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nach den spezifischen Gasbildungsraten unter den jeweiligen geochemischen Bedingungen
und der korrodierenden Oberflache.

- For die Abschatzung der gebildeten Gasmenge wéahrend der gesamten Simulationsperiode
ist die Berticksichtigung der Korrosion von Eisen in den zementierten und bituminierten
Matrizes unerlasslich.

- Bei einigen, als relevant erachteten Variationsrechnungen kommt es nicht zur Ausbildung
eines (temporaren) Gaspolsters im Fasskegel. Eine durchgéngige, vollstandige Benetzung
der Abfalle mit Losung kann also beziglich der Freisetzung von Radionukliden nicht
ausgeschlossen werden.

5.2 Tracer-Transport

Die Ausbreitungsberechnungen fur die beiden nicht-reaktiven Tracer A (konstante Konzentration)
und B (instantane Freisetzung, siehe Kapitel 4.8) liefern wichtige Anhaltspunkte zur Zeitskala des
Transports innerhalb der MAW-ELK und zu den dominierenden Transportpfaden, ohne dabei die
spezifischen Quellterme, Sorptions- und Zerfallskonstanten der Radionuklide zu bertcksichtigen. Die
Berechnungen dienen hauptsachlich dem Systemverstandnis und der Plausibilisierung der
Stromungs- und Transportrechnungen in der Grube. Die Transportrechnungen beziehen sich auf
Tracer nach der Freisetzung aus den Abfallgebinden. Die Freisetzung aus den Abfallgebinden wird
gesondert in Kapitel 5.5 behandelt. Als Eingangsgrof3e fur das Stromungs- und Transportmodell
Grubengebaude sind die Radionuklid-Quellterme, die die Freisetzung aus den Abfallgebinden
beschreiben, relevant, nicht der Austrag aus der MAW-ELK.

Abbildung 15 zeigt den Austrag der Tracer A (Teil (a)) und B (Teil (b)) an den Modellrandern anhand
der momentanen Stoffflisse. Aufgrund der rdumlichen Nahe und der niedrigeren Transmissivitat
durch die Auflockerungszonen in der Kontur des Pfeilers zur hangenden Schwebe werden beide
Tracer hauptsachlich Uber die liegende Schwebe ausgetragen. Die grofiten momentanen Flisse
fallen fur Tracer B mit der Auspressung der Losung aus dem Fasskegel zwischen etwa 100 und 1.000
Jahren zusammen. Der Tracer wird also hauptsachlich advektiv durch die Lésungsverdrangung in
Folge der Gasbildung aus dem Fasskegel ausgepresst. Aufgrund der konstanten Konzentration im
Fasskegel nehmen die Austrage des Tracer A an den Randbedingungen im Simulationsverlauf fast
kontinuierlich zu. Die Zunahme des Austrags wird auch hier von der Lésungsauspressung im
Zusammenhang mit der korrosiven Gasbildung dominiert. Allerdings bleibt der Transport durch
Diffusion auch zu spéaten Zeiten aufrechterhalten.
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Abbildung 15: Tracerflisse an den Modellrédndern.

Der kumulierte und anhand des initialen Inventars normalisierte Austrag von Tracer B an den
Modellgrenzen ist in Abbildung 16 dargestellt.
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Abbildung 16: Kumulierter Austrag von Tracer B an den Modellrandern im Verhaltnis zum initialen Inventar.

Abbildung 15 und Abbildung 16 zeigen, dass die Radionuklide auch bei instantaner Freisetzung und
ohne Sorption oder Loéslichkeitsbeschrankung erst nach ca. 100 Jahren aus der MAW-Kammer
transportiert werden.

5.3 Geochemische Milieus

Die relevanten geochemischen Milieubedingungen fir die Gasbildung und fur die Freisetzung von
Radionukliden aus den Abfallmatrizes sowie den Transport bzw. Rickhaltung von Radionukliden
innerhalb der MAW-Kammer und in die benachbarten Grubenbaue lassen sich folgendermalRen
eingrenzen:

A. In den zementierten Abfallgebinden (etwas zwei Drittel der Fasser) liegt initial eine
NaNOs.reiche, zementkonditionierte Ldsung vor, die sich anhand einer angenommen
Elementzusammensetzung der Zement- und Abfallbestandteile errechnen lasst (Milieu A).

B. In den Ubrigen Bereichen des Fasskegels (Zwickelrdume und Randsaum der
Sorelbetonglocke) dominiert direkt nach dem Losungszufluss ein MgClz-reiches Milieu, das
sich aus der Reaktion der eingebrachten Losung mit Sorelbeton ergibt (Milieu B)z.

C. Bei vollstandiger Reaktion der milieubestimmenden Inventare im Fasskegel, bestehend aus
der zudringenden MgClz-reichen LOsung im Porenraum und den nicht verfillten
Zwickelrdumen, dem Sorelbeton in den verfullten Zwickelrdumen, dem Zement der
zementierten Abfélle und dem Natriumnitrat der zementierten und bituminierten Abfélle ergibt
sich ein Milieu C, das die mittelfristig erwarteten geochemischen Bedingungen im Fasskegel
reprasentiert.

Der Berechnung des Milieus in der Porenldsung der zementierten Abfalle (Milieu A) werden die
relativen Stoffmengen in Tabelle 5 zugrunde gelegt. Die Stoffmengen charakterisieren einen
Portlandzement CEM | 32,5R mit Wasser/Zement Verhéltnis von 0,4 und 10 Masse-% NaNOs.

26 Es kann davon ausgegangen werden, dass bereits auf dem Weg in die MAW-ELK ein chemischer Austausch
mit dem Sorelbeton in den verfiillten Zugangen stattgefunden hat.
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Tabelle 5: Zusammensetzung der zementierten Abfélle fiir die Berechnung des geochemischen Milieus der Porenldsung.
Komponente Menge (mol/kg Zement)

Ca0 7.73

Si0; 1.97

Al,05 3.85-101
MgO 2.95-10"
K:0 1.12-10-
Naz0 3.20-10°2
NaNOs 8.65-101
SO 3.97-10"
CaCl, 9.33-10°
H,0 1.47-10"

Zur Berechnung des Milieus A werden die Komponenten im geochemischen Modell in das
thermodynamische Gleichgewicht mit den Mineralphasen Portlandit, Mononitrat, Glauberit,
Kalisalpeter, Thenardit und Hydrotalcit und einer Feststofflosung (solid solution) entsprechend dem
Modell fir C-S-H-Phasen mit Alkalikomponenten ,CSH-quat KSH_NaSH_ss" in THEREDA gebracht
(siehe [59]). Die Porenlésung bleibt als ,Rest" der Losungs- und Mineralspeziation zuriick.

Fir die Berechnung des Milieu B wird Wasser mit den Mineralphasen Halit, Carnallit, Kainit, Sylvin
und Polyhalit ins Gleichgewicht gebracht. Die entstehende IP21-Lésung wird zusatzlich mit
Sorelbeton Al mit einer angenommenen Zusammensetzung entsprechend Tabelle 6 equilibriert.
Tabelle 6: Zusammensetzung des Sorelbeton Al fur die Berechnung des geochemischen Milieus in den ZwickelrAumen
des Fasskegels.

Komponente | Menge (mol/kg

Sorelbeton A1)

MgO 2.60

MgCl, 8.07-10
MgSO4 4.05-10
CaS04 1.84-10
KCl 2.35:10-3
NaCl 1.07-10!
H.0 9.31

Bei der Berechnung des Milieus C wird das Milieu B zusatzlich mit dem Zementinventar in den
Abfallgebinden gemaR Tabelle 5, dem Sorelbeton in den Zwickelrdumen und dem Inventar an
Natriumnitrat in den bituminierten Abfallen equilibriert. Die Mengenverhaltnisse von MgCl,-reicher
Losung im Porenraum zu Zement der zementierten Abfallgebinde sowie zu Sorelbeton in den
Zwickelraumen entsprechen dabei den Verhaltnissen im Fasskegel. Fur das Natriumnitrat wird von
einer Gesamtmenge von 4,72-10° Mol in den zementierten und bituminierten Abfallmatrizes
ausgegangen [87].

Die berechneten Milieus A bis C sind in Tabelle 7 dargestellt.
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Tabelle 7: Charakteristika der relevanten geochemischen Milieus.
Parameter Milieu A Milieu B Milieu C
Zementporenlosung MgCl,-reiche Losung im
Losung im Gleichgewicht der
Kontakt mit reaktiven
Sorelbeton Komponenten im
Fasskegel
pHm 12,5 8,8 11,8
(-logio(mol/kg H20))
pE-Wert* -8,5 bis +5 -8,5 bis +5 -8,5 bis +2
aw-Wert 0,65 0,5 0,65
lonenstarke 16 14 14
(eq/kgH20)
Ca?* (mol/kgH,0) 2,1-107 5,6-10* 3,7
CI (mol/kgH»0) 1,0-10? 8,7 54
K* (mol/kgH»0) 1,3 5,6-10*1 7,5-10%
Mg?* (mol/kgH.0) 1,8-108 4,1 2,6-10°
NO3z (mol/kgHO)** 10,6 0,0 4,7
Na* (mol/kgH.Q) 13,6 5,5-101 1,9
S04% (mol/kgH20) 1,6 3,6-10% 5,5-103

*Das Redoxpotential kann nicht mit Hilfe der thermodynamischen Gleichgewichtrechnungen bestimmt werden. Schétzungen orientieren
sich an den zu erwartenden Gehalten redoxbestimmender Spezies (z. B. Eisenkorrosionsprodukte, Nitrat).

**Die hohen Konzentrationen von Natrium und Nitrat der Zementporenlésung (Milieu A) ergeben sich aus dem hohen Gehalt an NaNOs in
den zementierten Abfallen (ca. 10 M.-%). Die Nitratkonzentration ist durch die Loslichkeit von Kalisalpeter (KNO3) und Mononitrat
(CayAlx(OH)12N,06(H20)4, siehe CEMDATA [65]) nicht aber durch Natriumnitrat (NaNOgz) begrenzt.

Fur die zeitliche Entwicklung der Milieus in der MAW-ELK und speziell im Fasskegel wird folgender
Ablauf erwartet:

- Beginnend bei einem Milieu A wird sich die Porenldsung in den zementierten Abféllen
zunéachst in Richtung eines Milieu C, bei dem die Stoffkomponenten innerhalb des Fasskegel
im Gleichgewicht stehen, entwickeln.

- Entsprechend entwickelt sich mittelfristig auch das Milieu B in den Zwickelrdumen des
Fasskegels in Richtung des Milieus C. Diese Angleichung der geochemischen Verhaltnisse
im Fasskegel innerhalb und aul3erhalb der zementierten Abfélle ist Folge der fortschreitenden
Zementkorrosion?’.

- Beim Kontakt der zutretenden MgCl,-reichen Losung (Milieu B) mit den Abfallen ist zuerst mit
einem Anstieg der NaNOs-Konzentration durch die Auflosung leichtldslicher Nitratsalzen aus
den bituminierten und zementierten Abfallmatrizes zu rechnen, noch bevor sich die
Auswirkungen der Zementkorrosion auf die Porenldsung auf3erhalb der Abfallgebinde
bemerkbar machen

- Langfristig entwickelt sich das geochemische Milieu im Fasskegel nach der Reaktion der
milieubestimmenden Kammerinhaltsstoffe (Milieu C) in Folge des diffusionsdominierten
Stofftransports zwischen Fasskegel und Sorelbetonglocke sowie zwischen der MAW-
Kammer und der Restgrube wieder in Richtung geochemischer Bedingungen ahnlich einem
Milieu B.

Da der Transport von Radionukliden entlang der Transportpfade in der MAW-ELK durch Bereiche
erfolgt, die initial von Milieu B dominiert werden, ist in dieser Phase die Freisetzung von
Radionukliden aus dem Fasskegel nicht nur von Milieu A bestimmt, sondern bezuglich Loslichkeit

27 Unter dem Begriff der Zementkorrosion werden die Mineralumbildungen infolge lokaler thermodynamischer
Ungleichgewichte im Zement, welche durch den (diffusiven) Transport von lonen aus und in den Zementkor-
per hervorgerufen werden, subsummiert.
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und Sorption zusatzlich durch Milieu B begrenzt. Andererseits fuhrt eine Freisetzung von
Radionukliden aus den zementierten Abféallen immer auch zu einer Beeinflussung des Milieus B durch
I6sliche Bestandteile des Zements. Fir die Freisetzung der Radionuklide aus dem Fasskegel ist also
letztlich ein Milieu im Bereich zwischen B und C relevant.

Auf Grund der hohen Mengen an Magnesium- bzw. Calcium-basierter Festphasen ist die freie
Konzentration an Carbonat (CO3?) gering und damit ein spezifischer Effekt auf das Milieu und die
Radionuklidspeziation nicht zu erwarten. Im Einklang mit den Betrachtungen zur Gasbildung (Kapitel
3.6.3) wird das Inventar an Organika (grof3tenteils Bitumen in bituminierten Abfallmatrizes) beztglich
seines Einflusses auf das Milieu vernachlassigt.

Es ist davon auszugehen, dass die sich langfristig einstellenden Redoxbedingungen (pE-Werte) in
der MAW-ELK im Bereich méRig reduzierend bis sehr stark reduzierend liegen werden und sich
demnach unterhalb der sogenannten Redox-neutralen Linie bei pE + pH = 13,8 bewegen (siehe auch
Kapitel 2.2). Auch wenn eine nahere Eingrenzung prinzipiell erstrebenswert ist, reichen diese
Angaben fir eine verlassliche Bestimmung der Radionuklidislichkeit fur die hier betrachteten
Systeme bzw. Radionuklide aus.

Es sei an dieser Stelle ausdriicklich darauf hingewiesen, dass die berechneten Milieus nur als grobe
Orientierungshilfe zur Einschatzung der relevanten Milieubedingungen im Fasskegel der MAW-ELK
dienen koénnen. Der Einfluss der hohen Konzentrationen von NaNQOg; in Milieu A auf die Bildung von
und Einbau in Zementphasen kann mit den zur Verfiigung stehenden Datenbasen nicht zuverlassig
abgebildet werden. Die Losungskonzentration von NaNOs in der Zementporenldsung ist daher als
oberer Grenzwert zu verstehen. Ahnliches gilt fur die Aufnahme bzw. Sorption von pHm-
bestimmenden Alkali K* und Na*® in bzw. an C-S-H-Phasen. Die Menge und Léslichkeit der
Nitratbeladung der bituminierten Abfalle ist mit groBen Ungewissheiten behaftet (siehe auch Kapitel
5.5.2).

Die Milieus A-C werden als Eckpunkte der mdglichen geochemischen Bedingungen im Fasskegel
verstanden. Trotzdem kdnnen in Folge der inhomogenen Inventarverteilung lokal Milieus auftreten,
die nicht von den Milieus A-C abgedeckt werden. Deren Bestandigkeit wird jedoch aufgrund
ausgleichender Transportprozesse als kurz und ihre Relevanz fir das Systemverhalten als
untergeordnet eingeschatzt. Andererseits konnen schon wahrend der Reaktion der
milieubestimmenden Kammerinhaltsstoffe signifikante Anteile die MAW-Kammer durch
Transportprozesse verlassen, sodass die dem Milieu C zugrunde gelegten Mengen an Zement und
Natriumnitrat Uberschatzt sind. Bei der Equilibrierung der reaktiven Stoffe im Fasskegel (Milieu C) ist
weiterhin davon auszugehen, dass auch ein gewisser Teil der Sorelbetonglocke an der Reaktion
teilnimmt. Im Kontakt mit Milieu C ist der Sorelbeton chemisch nicht stabil und wird umgesetzt. D. h.
die zu erwartende Menge an reagiertem Sorelbeton Ubersteigt mittel- bis langfristig die in die
Zwickelraume eingedrungene und in Milieu C berlcksichtigte Menge. Testrechnungen ergaben, dass
Milieu C sich auch bei der mehrfachen Menge Sorelbeton nicht wesentlich &ndert. Bei zuséatzlicher
Reaktion von Sorelbeton entwickelt sich Milieu C in Richtung Milieu B. Das berechnete Milieu C
begrenzt die Bandbreite der méglichen Milieubedingungen in der MAW-Kammer ohne Einwirkung
der Sorelbetonglocke, das Milieu B bei Verflgbarkeit der Sorelbetonglocke bis zur chemischen
Stabilitét des Sorelbeton.
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5.4 Radionuklidldslichkeit und -sorption
5.4.1 Uberblick

Fur die im Rahmen dieses Berichts betrachteten Radionuklide existieren keine
Ldslichkeitsuntersuchungen bzw. thermodynamischen Modelle, welche deren Verhalten in den
erwarteten Milieus aus Kapitel 5.3 vollstandig konsistent abbilden. Allerdings lassen sich z. T.
Ergebnisse aus &hnlichen Systemen (bezlglich wesentlicher geochemischer Eigenschaften wie
Konzentration von Komplexbildnern, lonenstérke, pE und pHm) mit ausreichender experimenteller
und theoretischer Datenbasis auf das Verhalten der Radionuklide in den erwarteten Milieus
Ubertragen.

Bezlglich des Redoxverhaltens lasst sich folgendes festhalten: Césium, Strontium, und Americium
liegen fur alle hier betrachteten Lésungsbedingungen ausschlielich als Cs(l), Sr(ll) bzw. Am(lIl) vor.
In den stark alkalischen Losungen (Milieu A und C) liegt Pu als Pu(IV) vor. In der schwach alkalischen
MgCl.-reichen Lésung (Milieu B) kann sich neben Pu(1V) als wesentliche Oxidationsstufe potentiell
auch Pu(lll) bilden, allerdings nur unter sehr stark reduzierenden Bedingungen.

1. Casium kommt in wassriger Losung als einwertiges Cs(l) vor und geht lediglich sehr
schwache Komplexe mit OH-, SO4%, CI und NOgs™ ein. Der primare Sorptionsmechanismus
von Cs(l) ist ein Kationenaustausch an geladenen Sorptionsplatzen der Oberflache [79]. Im
Allgemeinen wird die Sorption eines lons, welches Uber diesen Mechanismus an einer
Oberflache sorbiert, durch eine hohe lonenstarke und durch hohe Konzentrationen an
kompetitiven Kationen (Na*, Mg?*, Ca?*, etc.) stark zurlickgedrangt [3], [5], [11], [78]. Es ist
daher davon auszugehen, dass im vorliegenden System die Sorption von Cs(l) sehr gering
ist.

2. Strontium kommt in wassriger L6sung als divalentes Sr(ll) vor, und liegt fast Uber den
gesamten pH-Bereich als hydratisiertes Sr*-lon vor. Lediglich bei pH > 13 stellt STOH* die
dominante Spezies dar. Unter den betrachteten Bedingungen spielen spezifische Komplexe
des Sr** mit SO, und COz* keine Rolle. Jedoch kann es aufgrund der sehr geringen
Loslichkeit von SrCOss und SrSOass zur Bildung dieser Festphasen kommen [77]. Ein
moglicher Rickhaltemechanismus ist der Einbau von Sr?* in einen Calcium-Strontium-Sulfat-
oder einen Calcium-Strontium-Carbonat-Mischkristall, welcher jedoch in den hier zu
betrachtenden, magnesiumchloridreichen Salzldsungen nicht belastbar quantifizierbar ist
[94]. Der primare Sorptionsmechanismus von Sr?* ist der Kationenaustausch mit
oberflichengebundenen Kationen [94], [99]. Aufgrund der &hnlichen chemischen
Eigenschaften spielt die Kompetition mit Ca?* und Mg?* hierbei eine wichtige Rolle [95]. So
konnte gezeigt werden, dass Sr?* und Ca?* eine annéahernd gleiche Affinitat an C-S-H-Phasen
aufweisen [95]. Diese Befunde lassen eine geringe Riickhaltung von Sr?* in Ca?* - und Mg?*-
reichen Milieus erwarten.

3. Americium liegt in den betrachteten Milieus ausschlie3lich als trivalentes Am(lll) vor. Es zeigt
eine ausgepragte Hydrolysereaktion, weshalb bei pH > 7 die AmMOH*" (n = 1, 2, 3) Komplexe
die Speziation dominieren [53]. Hierdurch zeigt Am(lIl) unter alkalischen Bedingungen eine
starke Tendenz zur Sorption an Oberflaichen welche amphotere OH-Gruppen besitzen, wobei
es direkt an eine deprotonierte OH-Gruppe gebunden wird (inner-sphere-Komplex) [25]. Da
dies eine starke chemische Bindung darstellt, haben kompetitive Kationen, welche eine
deutlich schwéachere Bindung mit den amphoteren OH-Gruppen eingehen, lediglich einen
geringen Einfluss. Es sind auch weitere Riickhaltemechanismen bekannt, wie z. B. der Einbau
von Am(lll) und dem analogen Eu(lll) in die Kristallstruktur von C-S-H-Phasen und Calcit [92],.
[82]. Anhand von Untersuchungen von standortspezifischen Ldsungs-/ Feststoffsystemen
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wurde sowohl in stark alkalischer CaCl,-MgCl>-haltiger Lésung als auch in schwach
alkalischer, MgClz-reicher L6sung eine starke Sorption von Am(lll) an Zement und
Zementkorrosionsprodukten beobachtet [66], [68]. Daher ist davon auszugehen, dass Am(lIl)
stark Uber Sorptionsprozesse zurtickgehalten wird.

4. Plutonium stellt ein redoxsensitives Element dar, welches in wassriger Losung, abhangig vom
pHm-Wert und dem Redoxpotential, Oxidationsstufen von +3 bis +6 annehmen kann. Unter
den hier zu betrachtenden reduzierenden Bedingungen stellen Pu(lll) und Pu(lV) die
relevanten Oxidationsstufen dar. Da die exakten Redoxbedingungen schlecht
prognostizierbar sind, werden im Rahmen dieser Arbeit beide Oxidationsstufen betrachtet.
Das chemische Verhalten von Pu(lll) dhnelt stark dem von Am(lll). Daher werden die fir
Am(Ill) abgeschéatzten Daten ndherungsweise auch auf Pu(lll) angewandt. Pu(lV) zeigt eine
hohere Reaktivitat, verglichen mit der dreiwertigen Oxidationsstufe, und geht bereitwillig
Komplexe mit Hydroxidionen ein. Dadurch sind unter den vorliegenden Bedingungen der
Pu(OH)4,aq Komplex bzw. Pu(lV)-Kolloide (PuOa,cai.aq) die dominanten Spezies in wassriger
Losung. Im Allgemeinen weist Pu(lV) ahnliche Sorptionsmechanismen wie Am(lIl) und Pu(lll)
auf (Bindung an amphotere OH-Oberflachengruppen, Einbau in C-S-H-Phasen, etc.) und
zeigt daher analog zu diesen eine starke Sorption, welche nur wenig von kompetitiven
Kationen und der lonenstérke beeinflusst wird [79]. So konnte gezeigt werden, dass Pu(lV)
unter den hier zu betrachtenden geochemischen Bedingungen eine nahezu quantitative
Ruckhaltung an Zementkorrosionsprodukten zeigt [68].

5.4.2 Einfluss hoher Nitratkonzentrationen auf die Radionuklidsorption

Die Bewertung des Einflusses von NOs™ auf die Sorption von Radionukliden an Mineraloberflachen
ist sehr schwierig. Die Bildung von Nitratkomplexen in der wassrigen Phase kann vernachlassigt
werden, da Nitrat ein verhaltnismafig schwacher Ligand gegeniber Radionukliden ist. Daher erfolgt
die Bildung von entsprechenden Komplexen erst bei relativ hohen Nitratkonzentrationen, und wird
durch das Vorliegen von deutlich starkeren Liganden (z. B. Hydroxid) quasi vollstindig unterdriickt.
Allerdings ist bekannt, dass Nitrat an Mineraloberflachen binden kann, wodurch die Sorption von
Radionukliden an diesen stark beeinflusst werden kann. Hofmann et al. haben den Einfluss von Nitrat
auf die Sorption von Eu(lll) an Calcit bei niedrigen lonenstarken untersucht [46]. Es konnte gezeigt
werden, dass bereits geringe Mengen an Nitrat die Oberflache des Calcits verandern, wodurch die
Sorption von Eu(lll) signifikant verringert wird. Diese Veranderung der Calcitoberflache durch Nitrat
konnte mittels diverser spektroskopischer und theoretischer Methoden quantifiziert werden [47].

Der Einfluss von Nitrat auf die Sorption an Calcit steht beispielhaft fur die grof3en Ungewissheiten,
die von den hohen zu erwartenden Nitratkonzentrationen im Fasskegel der MAW-Kammer auf die in
anderen geochemischen Milieus belastbar beschreibbare Sorption von Radionukliden induziert
werden. Die fehlende Datengrundlage zur Einschatzung des Einflusses auf weiteren
sorptionsrelevanten Mineralphasen macht gesamthaft eine belastbare Einschétzung des Einflusses
von Nitrat auf den Sorptionsriickhalt von Cs(l), Sr(Il), Am(lll) und Pu(lll/IV) im Fasskegel der MAW-
Kammer derzeit unmdglich. In der Konsequenz kann der Radionuklidriickhalt durch Sorption bei der
Ableitung der orientierenden Quellterme fir das Stréomungs- und Transportmodell Grubengebaude
(Kapitel 6) nicht belastet werden.

5.4.3 Loslichkeit

Far alle drei Milieus A, B und C ist flr das zu den Alkalimetallen z&hlende Céasium(l) hinsichtlich des
vorhandenen Inventars in der MAW-Kammer keine signifikante Limitierung der Maximalkonzentration
durch Loslichkeitskontrolle zu erwarten, da die entsprechenden, unter den gegebenen
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Losungsbedingungen als relevant einzustufenden Cs(I)-Festphasen (Chlorid, Hydroxid, Sulfat,
Nitrat) allesamt sehr leichtldslich sind, mit einem Mindestwert fir die Loslichkeit von log [Cs(1)]2 —1.

Im Vergleich hierzu ist die Loslichkeit von Sr(ll) in Milieu A, B und C durch das in den betrachteten
Ldsungen vorhandene Sulfat und die damit potentielle Bildung von schwerldslichem SrSOua(cr)
insgesamt geringer einzuschatzen. Zur Ermittlung der Sr(ll)-L6slichkeit stehen jedoch fir die
gemischten Salzsysteme gemald Tabelle 7 keine geeigneten experimentellen Daten bzw. Modelle
zur Verfigung. Die beiden wesentlichen Einflussfaktoren auf die Sr(ll)-Léslichkeit, namlich Sulfat-
Konzentration (bzw. Aktivitat) und lonenstérke, lassen sich zumindest fur Milieus B und C anhand
der folgenden generischen Losungen relativ verlasslich ableiten: 4,3 mol kg* H.O* MgCl, + 0,36 mol
kgt H,O MgSOQO, (Milieu B) bzw. 4,9 mol kg H,O* CaCl, + 5,5-10° mol kg* H,O! CaSO, (Milieu
C). Wie im Anhang naher ausgefuhrt, liegen die Sr(ll)-Léslichkeiten bei log [Sr(ll)] = —4,6+0,5 fir
Milieu B bzw. log [Sr(ll)] = —2,5+0,5 fur Milieu C.

Die Ermittlung der Sr(ll)-Loslichkeit fir Milieu A ist mit groRen Ungewissheiten behaftet, da keine
experimentellen Vergleichsdaten fir dieses System zur Verfugung stehen, und die fur eine
geochemische Berechnung notwendigen (Pitzer) Modelle und Parameter nicht ausreichend sind.
Unter Annahme, dass sich die lonenaktivitdten von Milieu A vereinfacht durch eine Lésung mit 5,3 m
NaNO:; + 2,4 m Na;SO, abbilden lassen, ergibt sich ein orientierender Wert von log
[Sr(Il)] = —-4,5%1,5.

Fur Am und Pu stehen keine passenden experimentellen Daten zur Quantifizierung der Léslichkeit
in alkalischer hochkonzentrierter Na*-K*-NO3z-SO4%-dominierter Lésung (Milieu A) zur Verfigung.
Aufgrund der Redoxverhdltnisse in der MAW-Kammer, die erwartungsgemal im Bereich redox-
neutral bis stark reduzierend liegen, ist jedoch davon auszugehen, dass Americium als Am(lll) und
Plutonium als Pu(lV) vorliegt, wie aus den orientierenden, fur verdiinnte lonenstarken berechneten
Pourbaix-Diagrammen in Abbildung 17 hervorgeht. Weiterhin ist fur die stark alkalischen
Bedingungen belastbar anzunehmen, dass fir beide Radionuklidoxidationsstufen die Loslichkeit
durch Gleichgewichte zwischen (hydr)oxidischen Festphasen und geldster Hydrolysespezies
kontrolliert werden. Die Loslichkeit letzterer sind auf Basis des aktuellen Kenntnisstandes als relativ
unabhangig von der lonenstérke einzustufen. Entsprechend ist unter diesen Bedingungen kein
spezifischer Einfluss der Anionen Nitrat bzw. Sulfat sowie der Kationen Natrium, Kalium, und,
aufgrund der geringen Konzentration, Calcium auf die Am(lIl)- bzw- Pu(lV)-Léslichkeit zu erwarten.
Als Loslichkeitswerte ergeben sich log [Am(lll)] = —=8+1,5 und log [Pu(IV)] = -7,9+1, wobei eine relativ
hohe Ungewissheit aufgrund der genannten Einschrankungen besteht.

28 Die eckigen Klammern stehen im Folgenden fur molale Konzentrationen (Mol/kg H20). Die angegebenen
Werte stellen somit die Grossenordnung der loslichkeitsbegrenzten molalen Maximalkonzentration fur das
jeweilige Element dar.
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Abbildung 17: Pourbaix-Diagramme flr Plutonium und Americium, berechnet fir [An] = 107" M in 0,1 M NaCl unter
Verwendung der Daten aus [40].

In schwach-alkalischer MgCl-dominierter Losung (Milieu B) dominieren die Oxidationsstufen Am(lll)
bzw. Pu(lV). Unter sehr stark reduzierenden Bedingungen, die sich z. B. durch Korrosion von
metallischem Eisen bilden, kann sich potentiell auch Pu(lll) bilden. Experimentelle Studien zum
Ldslichkeitsverhalten von Am(lIl), Pu(lll) und Pu(1V) fur die gemischten Salzldsungen gemaf Tabelle
7 liegen nicht vor. Im Falle von Am(l1l) und Pu(lll) spielen gemaf aktuellem Kenntnisstand spezifische
Wechselwirkungen mit Chlorid (I6slichkeitskontrollierend ist eine gemischte An-CI-OH Festphase)
sowie Sulfat (dominierende geltste An-Spezies ist ein An-Sulfat-Komplex) eine wesentliche Rolle.
Na*® und K* beeinflussen erwartungsgemaln die Aktivitat der Losung in Form von lonenstérkeeffekten,
weisen jedoch keinen spezifischen Effekt auf das vorherrschende An(lll)-Léslichkeitsgleichgewicht
auf. Das betrachtete Losungssystem kann daher vereinfachend anhand einer generischen Ldsung
mit 4,3 mol kg* H.O? MgCl, + 0,36 mol kg' H.O! MgSO. abgeleitet werden, was hinsichtlich
lonenstarke, Chloridgehalt sowie Sulfatkonzentration der zZu betrachteten
Ldsungszusammensetzung in Tabelle 7 sehr nahekommt. Die entsprechenden Léslichkeitswerte
liegen sowohl fur Am(lll) als auch Pu(lll) bei log [An(lll)] = -4,9+1. Im Falle von Pu(lV) ist das
vorherrschende Loslichkeitsgleichgewicht primar durch Wechselwirkung zwischen fester und
geldster (hydr)oxidischer Spezies gepragt. Ein spezifischer Einfluss der vorherrschenden, potentiell
reaktiven Stoffe Sulfat und Chlorid auf die Pu(IV)-Lo6slichkeit ist nicht zu erwarten. Vielmehr spielen
hier die Gesamtionenstarke und die daran gekoppelten Aktivitdtseffekte eine Rolle. Die Ldslichkeit
kann daher in guter Naherung anhand einer 4,5 m MgCl.-Ldsung ermittelt werden, fur die sich das
Pu(lV)-Verhalten gut ableiten lasst. Die entsprechenden Ld&slichkeitswerte liegen bei log
[Pu(IV)] = -=7,9+1. Nahere Erklarungen sind im Anhang G ausgeftihrt.

Im Falle der alkalischen Ca-CI-NOs-reichen Losung (Milieu C) liegen Americium als Am(lll) und
Plutonium als Pu(lV) vor. In beiden Féllen ist das Lo&slichkeitsgleichgewicht primér durch
Wechselwirkung fester und gel6ster (hydr)oxidischer Spezies bestimmt. Fir die gemischten
Salzsysteme gemalR Tabelle 7 stehen keine expliziten experimentellen Daten bzw. Modelle zur
Verfigung. Allerdings ist sowohl fur Am(lll) als auch Pu(lV) ein spezifischer Einfluss auf die
Radionuklidiéslichkeit lediglich durch Ca?* zu erwarten (ternare Komplexe), nicht jedoch durch Na*,
K* sowie CI” und NO;s  (keine Bildung spezifischer Na-, K-, Cl-, NOs-haltiger Festphasen oder
Komplexe bei den betrachteten pHn-Bedingungen). Letztere tragen jedoch zu Aktivitatseffekten (lon-
lon-Wechselwirkungen) bei, die relativ gut eingeschatzt werden kdnnen. Weiterhin ist von keinem die
Radionuklidlgslichkeit erhhenden Effekt durch die Spuren an Sulfat auszugehen. Die Loslichkeit von
Am(lI) und Pu(lV) wird daher anhand einer generischen Lésung mit 4,0 m CacCl, abgeschatzt, was
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eine leichte Uberbewertung der Ca?*-Konzentration (bzw. der Loslichkeit) bei gleichzeitiger leichter
Unterbewertung der Gesamtionenstéarke darstellt (bzw. der Léslichkeit), wobei sich die gegenlaufigen
Trends hinsichtlich der Loslichkeit ungefahr aufheben. Fir diese Bedingungen ist eine verlassliche
Datenbasis sowohl fur Nd(II)/Am(lll) bzw. Pu(lV) vorhanden. Es ergeben sich Werte von log
[Am(IIl)] = -6,5+0,5, und log [Pu(IV)] = =7,5£0,5. Nahere Erklarungen sind im Anhang G ausgeflhrt.

Allgemein gilt: Da far Am(ll) und Pu(lll) keine systematischen experimentellen
Ldslichkeitsuntersuchungen in konzentrierter MgCl,- bzw. CaCl.-Lésung zur Verfligung stehen, wird
deren Verhalten anhand der sehr guten experimentellen und thermodynamischen Datenbasis des
Analogon Nd(lll) abgebildet. Die angegebenen Fehlergrenzen ergeben sich als
Experteneinschatzung bzw. basierend auf einer Uberprifung anhand von vorhandenen
Einzelmessungen mit Am(lll). Wesentliche, hierbei beriicksichtigte Faktoren sind i) die Qualitat und
Streuung der zugrundeliegenden experimentellen Rohdaten, ii) die Abweichung zwischen
generischer und berechneter Losungszusammensetzung, iii) das Ausmald der Abhé&ngigkeit der
Loslichkeit im betrachteten Bereich, iv) die notwendige Analogiebetrachtung Am(I)/Pu(lll) = Nd(lIl).

Tabelle 8: Radionuklidloslichkeit (molale Skala ,mol kg* H20) fiir die beiden betrachteten Lésungsbedingungen. Die
Ermittlung der Werte erfolgte anhand vergleichbarer generischer Losungen, siehe Text.

NaNOs-dominierte MgCl>-dominierte Ca-CI-NOs-reiche
Losung (Milieu A) Ldsung (Milieu B) Lésung
(Milieu C)

Cs = Cs(l) log [Cs(I)] > -1 log [Cs(I)] > -1 log [Cs(I)] > -1
Sr = Sr(Il) log [Sr(IN]=-4,5+£1,5 |log[Sr(ll)]=-4,6+0,5 |log] [Sr(ll)]=-2,5%0,5
Pu = Pu(lV) log [Pu(IV)]=-7,9 £ 1 log [Pu(lV)]=-7,9 £ 1] log [Pu(lV)]=-7,5%+0,5
bzw. Pu(lll) log [Pu(lll)] = -4,9 + 1
Am = Am(lll) log [Am(lIN]=-8+1,5 | log [Am(lII)]=-4,9 + 1 log [Am(lIl)] =-6,5%£0,5

Bezlglich des Einflusses von Nitrat (der in Tabelle 8 bereits berticksichtigt ist) gilt folgendes: Chlorid-
reiche Losungen mit Relevanz fir die Schachtanlage Asse Il unterscheiden sich von nitrat-reichen
Ldsungen trivialerweise primar durch das vorhandene Anion, die dominanten Kkationischen
Ldsungsbestandteile (Na, K, Mg, Ca) bleiben jedoch gleich. Hinsichtlich der Bewertung von
lonenstarkeeffekten auf die Radionuklidiéslichkeit ist davon auszugehen, dass Prozesse in nitrat-
dominierten und chlorid-dominierten Lésungen nicht identisch sind, jedoch prinzipiell vergleichbar.
Somit ist eine orientierende Einschatzung von lonenstarkeeffekten in nitrat-haltigen salinaren
Losungen durch den Vergleich mit analogen chloridreichen Losungen mdéglich.

Nitrat hat zudem die Charakteristik, schwache Komplexe mit Radionukliden wie Americium oder
Plutonium zu bilden. Dieses wird z. B. in stark salpetersauren Ldsungen offenbar, wo durch
spektroskopische Befunden eindeutig Actinid-Nitratkomplexe nachgewiesen wurden und
entsprechende thermodynamische Daten fir diese Systeme vorhanden sind. In wassrigen Lésungen
ist jedoch immer Hydroxid vorhanden, wobei sich die Konzentration dieses sehr stark
komplexierenden Liganden als Funktion des pH-Werts ganz wesentlich &ndert. Wahrend im sauren
Bereich die Hydroxidkonzentration vernachlassigbar ist, steigt sie im neutralen pH-Bedingungen an
und wird letztlich in hyperalkalinen Systemen (Anwesenheit von Zement) absolut dominant.
Entsprechend wird auch bei sehr hohen Nitratkonzentrationen in Lésung eine Nitratkomplexierung
von Actiniden mit steigendem pH-Wert zunehmend von der Hydroxidkomplexierung verdréngt.
Gerade bei alkalischen pH-Bedingungen werden dementsprechend ausschlie3lich hydroxidische
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Komplexe von Am und Pu erwartet. Die Einschétzung von Radionuklidiéslichkeiten in nitrat-reichen
Ldsungen kann entsprechend der verschiedenen pH-Bedingungen zumindest orientierend erfolgen.

5.5 Radionuklidfreisetzung aus den Abfallgebinden

Mit der Konzeptualisierung des Fasskegels sowohl im hydraulischen Modell (Kapitel 3.6) als auch im
Stromungs- und Transportmodell Grubengebaude als Abfallmelange kdnnen die Prozesse bei der
Radionuklidfreisetzung aus den Abfallgebinden selbst nicht modelliert werden. Diese Prozesse
fuhren zu einer zeitlich verzégerten Verfligbarkeit der Radionuklide fur den Transport aus dem
Fasskegel und haben damit potentiell auch einen erheblichen Einfluss auf den Radionuklidaustrag
aus der MAW-Kammer.

Die Radionuklidfreisetzung aus den Abfallgebinden beruht hauptsachlich auf dem diffusiven
Transport der Radionuklide aus dem Porenraum der Matrizes in die umgebende Lésung (siehe [34]).
Dieser Transport wird von den Konzentrationsgradienten innerhalb des Porenraums der Abfallmatrix
sowie zwischen Abfallmatrix und Umgebungslésung angetrieben. Die Transportgeschwindigkeit wird
einerseits von radionuklid- und milieuspezifischen Eigenschaften der Léslichkeitslimitierung und der
Sorption und andererseits von den Transportparametern, wie dem effektiven Diffusionskoeffizienten,
beeinflusst.

Da die Entwicklung des geochemischen Milieus innerhalb der Abfallmatrizes mit Ungewissheiten
behaftet ist und selbst fiir die zu erwartenden initialen Milieus aufgrund der Beladungen mit NaNOs
kaum Daten zur Sorption und Loéslichkeit vorliegen, wird die zeitliche Verzégerung, die sich aus der
Freisetzung aus den Abfallmatrizes ergibt, fir einen stabilen Losungsinhaltsstoff ohne nennenswerte
Ruckhaltung abgeleitet. Diese zeitliche Verzogerung wird im Stromungs- und Transportmodell
Grubengebaude auf samtliche Radionuklide Ubertragen. Damit wird zwar die Freisetzung der stark
sorbierenden und l6slichkeitslimitierten Radionuklide aus den Abfallmatrizes Uberschatzt, dieser
Effekt wird aber z. T. durch die Berlcksichtigung von Léslichkeitslimitierung auferhalb der
Abfallgebinde im Stromungs- und Transportmodell Grubengebaude kompensiert.

Es muss davon ausgegangen werden, dass die Fasser aufgrund von Beschadigungen bei der
Einlagerung und Korrosion keinen bedeutenden Betrag zur zeitlichen Verzégerung der Freisetzung
leisten. Die Fasser werden also bei der Betrachtung der Radionuklidfreisetzung aus den
Abfallgebinden nicht berticksichtigt.

5.5.1 Radionuklidfreisetzung aus den zementierten Abfallgebinden

Initial ist die Zementmatrix von einer geringen transportwirksamen Porositdt und einem
geochemischen Milieu entsprechend dem Milieu A in Kapitel 5.3 charakterisiert. Durch den
(diffusiven) Austausch von Zementporenlésung und der MgCl,-reichen Umgebungslésung kommt es
nicht nur zum Austrag von Radionukliden aus den zementierten Abféllen, sondern auch zum Eintrag
von lonen der Umgebungslosung (hauptsachlich Mg?* und CI). Dieser Austausch mit der
Umgebungslésung fihrt langfristig zur Korrosion der Zementmatrix, was mit einer Erhéhung der
transportwirksamen Porositat und Entwicklung des geochemischen Milieus im Porenraum in
Richtung Milieu C einhergeht.

Fur die Freisetzung von Radionukliden aus zementierten Abfallfassern (deren Matrix und Beladung
weitgehend denen der MAW-Abfélle entspricht) in MgCle-reicher Umgebungslésung liegen
umfangreiche Ergebnisse aus experimentellen [29], [51], [52] und modelltechnischen [50], [34]
Untersuchungen vor. Diese Ergebnisse bei uneingeschranktem Ldsungskontakt der Zementkorper
zeigen, dass die Freisetzung eines stabilen Tracers ohne nennenswerte Sorption und
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Loslichkeitsbegrenzung vereinfachend durch eine vollstandige Freisetzung mit konstanter Rate
innerhalb von 20 bis 30 Jahren angenéhert werden kann.

5.5.2 Radionuklidfreisetzung aus den bituminierten Abfallgebinden

In der Iststandsanalyse zum geochemischen Milieu und dem Radionuklidverhalten in den
Einlagerungskammern der Schachtanlage Asse Il [56] wird der unzureichende Kenntnisstand zur
Radionuklidmobilisierung aus bituminierten Abfallgebinden als Defizit ausgewiesen und der
Zeitbedarf zum Beheben des Defizits als langfristig eingeschatzt. Aufgrund des hohen Zeitbedarfs ist
das Defizit bis heute nicht behoben. Entsprechend kann im Rahmen der vorliegenden Arbeiten hier
nur eine vorlaufige, grobe Abschatzung der Radionuklidfreisetzung aus den bituminierten
Abfallgebinden auf Grundlage einer begrenzten Literaturrecherche vorgenommen werden.

Die an der Radionuklidfreisetzung aus den bituminierten Abfallgebinden beteiligten Prozesse sind
weitgehend dieselben, wie bei den zementierten Abféllen: Diffusions-dominierter Transport in der
transportwirksamen Porenstruktur mit Léslichkeitslimitierung und Sorption. Die Porenstruktur im
Bitumen bildet sich allerdings erst im Verlauf der Zeit durch abiotische Degradation,
Wasseraufnahme, Radiolyse und vor allem dem Herauslosen der Salzbeladung beim Kontakt mit
Ldsung aus [81]. Ein Ansatz, der die Freisetzung nicht-sorbierender und nicht-l6slichkeitslimitierter
Radionuklide aus den bituminierten Abfallgebinden nadherungsweise auf Grundlage der
Auslaugungsversuche von [57] ableitet, ist in Anhang F dargestellt. Der Ansatz basiert, ebenso wie
die unten genannten experimentellen Ansatze, auf der Freisetzung der Komponenten Na* und NO3
aus den Abfallgebinden. Mit diesem Ansatz wird der Zeitraum bis zu vollstédndigen Freisetzung aus
den bituminierten Abfallmatrizes mit ca. 90.000 Jahren berechnet.

Irisawa et al. [48] berichten effektive Diffusionskoeffizienten fir die Auslaugung von bituminierten
Abfallen in de-ionisiertem Wasser und in der Porenlésung von Tonstein (je nach Salzbeladung) in
der GroRenordnung von 102 m?/s — 10*® m?/s. Diese wirde die Freisetzung von nicht-reaktiven
Radionukliden aus einem typischen Abfallfass der MAW-ELK innerhalb von 1.000 bis 10.000 Jahren
bedeuten. Ein ahnlicher Diffusionskoeffizient von 1,4-10** m?%/s wurde von van Iseghem et al. [96] fur
die Auslaugung der Salzbeladung in destilliertem Wasser bestimmit.

Wahrend die oben genannten Diffusionskoeffizienten unter der Annahme einer konstanten, linearen
Freisetzungsrate Uber die Quadratwurzel der Zeit bestimmt wurden, berichten weitere Autoren von
mehreren diffusionsgesteuerten Prozessen unterschiedlicher Geschwindigkeit im Verlauf von
Langzeitexperimenten im Kontakt von bituminierten Gebinden mit Wasser: Wéahrend zu Beginn mit
destilliertem Wasser als Umgebungslosung Diffusionskoeffizienten in der GréBenordnung von 10
m?/s ermittelt wurden, stieg die Diffusionsgeschwindigkeit nach 100 Tagen im Zusammenhang mit
der Quellung in Folge der Wasseraufnahme des Bitumens auf Werte um 102 m?/s — 10 m?%s an
[71]. Der gleiche Zusammenhang zwischen Anstieg der Diffusionsgeschwindigkeit und Quellung
wurde von Bleyen et al. [24] nach einer Versuchsdauer von ca. 2 Jahren mit einer Umgebungsléung
mit 0.1 M KOH festgestellt. Die Quellung der Gebinde ist auf das osmotisch gesteuerte Eindringen
von Wasser in die Gebinde zurickzufihren [67]. Durch fortschreitende Wasseraufnahme erfolgt die
Auflésung der Salze unter Ausbildung einer porésen Struktur. Die Eindringtiefe dieser pordsen,
durchlassigen Struktur zeigt in Experimenten ebenfalls einen Zunahme proportional zur
Quadratwurzel der Zeit [43]. Aufgrund dieses Zusammenhanges zwischen Quellung und
Diffusionskoeffizienten ist davon auszugehen, dass die langfristige Freisetzungsgeschwindigkeit in
salinarem Milieu durch die geringere Wasseraktivitat gegentber der Freisetzung in destilliertem
Wasser reduziert ist. Diese Tendenz wird auch durch Versuche mit unterschiedlichen Salzgehalten
in der Umgebungslésung der bituminierten Gebinde bestétigt [57], [71]. Ebenso kann sich der
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Umgebungsdruck unter in-situ Bedingungen einschréankend auf die Quellung der Gebinde und damit
auf die diffusive Freisetzung auswirken.

Aufgrund der groRen Ungewissheiten bei der Freisetzung von Radionukliden aus den bituminierten
Abfallen wird hier vorlaufig von einem Freisetzungszeitraum zwischen 1.000 und 100.000 Jahren
ausgegangen.

Es sei darauf hingewiesen, dass bei der diffusiven Freisetzung sowohl aus den zementierten als auch
aus den bituminierten Abfallgebinden in der frihen Phase der Freisetzung (entsprechend dem
Wurzel-Zeit-Gesetz) erheblich gréRere Freisetzungsraten zu erwarten sind, die nur ungentgend
durch eine lineare Freisetzung mit konstanter Rate wiedergegeben werden.

6 Schnittstelle zum Stromungs- und Transportmodell Grubengeb&ude

6.1 Modellierung im Stromungs- und Transportmodell Grubengebaude

Wesentliche Ergebnisse der Modellierung der Fluidbewegung im hydraulischen Modell und der
Betrachtungen zur Radionuklidfreisetzung und —riickhaltung sollen auf geeignete Weise in das
Stromungs- und Transportmodell Grubengeb&ude (Modell des Grubengeb&udes D8 fir
Berechnungen des Fluid- und Radionuklidtransports mit KAFKA und LOPQOS; [41]) Ubertragen
werden. Solche Ergebnisse sind:

o die zeitliche Entwicklung der Gasbildung (infolge der Metallkorrosion) im Fasskegel
e die Freisetzung von Radionukliden aus den Abfallmatrizes der Fasser und
¢ die Riuckhaltung von Radionukliden infolge Léslichkeitsbegrenzung und Sorption.

Die Ausbildung eines Gaspolsters wird von KAFKA naherungsweise berechnet und muss nicht
Ubergeben werden.

Die Ubertragung von Ergebnissen aus den Modellrechnungen und Expertisen in Kapitel 5 auf das
Nahfeldmodell des Grubengebaudes muss einerseits der Struktur des Nahfeldmodells, andererseits
der vereinfachten Abbildung von Prozessen in KAFKA und LOPOS Rechnung tragen. Beide
resultieren aus dem bzw. sind beeinflusst durch das Modellkonzept zur Modellierung der
Fluidbewegung und des Radionuklidtransports im Grubengebaude (siehe ,Methodik der
Modellrechnungen zur Konsequenzenanalyse® in [21]). Hinsichtlich der Struktur des Strdomungs- und
Transportmodells Grubengebdude [41] ist hier hervorzuheben, dass die Modellkammer MAW nur
den Abfallkegel (als Melange aus Gebinden und Sorelbeton), aber nicht die Sorelbetonglocke
charakterisiert. Die liegende Schwebe (S-UMAW) bildet die Verbindung der MAW-Kammer mit ihrem
Nahbereich auf der 532-m-Sohle. Der Nahbereich der MAW-Kammer umfasst im Strukturmodell die
Modellkammer UMAW, die die Abbaue 8a/532 und 8b/532 abbildet. Diese Abbaue sind durch
Durchhiebe (Modellstrecke H-UMAW) mit dem Oberen Baufeld in der Sudflanke verbunden. Die
hydraulischen Wegsamkeiten in der Sorelbetonglocke (Rissinventar), in den Konturzonen und in der
hangenden Schwebe der MAW-Kammer (Risse, verfilllite Bohrungen) sind ber den Modellschacht
V-MAW zusammenfassend abgebildet, welcher die Verbindung der MAW-Modellkammer mit dem
Oberen Baufeld in der Sudflanke im Hangenden auf der 490-m-Sohle abbildet.

Die zeitliche Entwicklung von Volumina, Druck, Sattigung und Konzentration von
Ldsungsinhaltsstoffen wird im Strdmungs- und Transportmodell Grubengebdude durch geeignete
vereinfachte Modellansitze abgebildet, die bei der Ubertragung von Ergebnissen aus den o. g.
Modellrechnungen und Expertisen bertcksichtigt werden muissen. Dies betrifft u. a. (siehe [21]):
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a) ein vereinfachter Ansatz zur expliziten Beschreibung der zeitlichen Entwicklung der
Gasbildung durch zwei Raten erster Ordnung (in KAFKA) bzw. durch einen einheitlichen
exponentiellen Ansatz mit maximal drei unterschiedlichen Stoffgruppen (in LOPOS).

Parametrisierung der Gasbildung in KAFKA:

k
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r’ e

i mol 0 furt < tig(;n
mit:
rig Gesamte Gasbildungsrate im Segment i [kg-a?]
rigk Gesamte Gasbildungsrate durch Reaktion 1 im Segment i [kg-a™]
rigm Gesamte Gasbildungsrate durch Reaktion 2 im Segment i [kg-a]

tf(')‘ Zeitpunkt des Beginns der Gasbildung durch Reaktion 1 im Segment i [a]
tfg" Zeitpunkt des Beginns der Gasbildung durch Reaktion 2 im Segment i [a]

V9 molares Gasvolumen [m3stp-mol™]

M9 molare Masse des Gases [kg-mol?]

Vyk,  gesamtes Gasvolumen bei STP, das durch Reaktion 1 im Segment i entsteht [m3stp]
Vym: gesamtes Gasvolumen bei STP, das durch Reaktion 2 im Segment i entsteht [m3stp]
Agiy  Gasbildungskonstante fur Reaktion 1 [a”]

Agm,; Gasbildungskonstante fur Reaktion 2 [a™]

Parametrisierung der Gasbildung in LOPOS:

—n- Toey. e Wit
e =1 Zmo’j [i-uj-e ™
J

mit:

j Komponenten der Gasbildung

g Gasbildungsrate [mol/a]

n Anteil der betroffenen Stoffmenge [-]
m Anfangsmasse [kg]

r spezifische Gasmenge [mol/kg]

u Umwandlungsrate [1/a]

b) ein vereinfachter Ansatz zur Parametrisierung der Radionuklidfreisetzung aus den Abféllen
[21]: Der konzeptuelle Modellansatz fur die Radionuklidfreisetzung aus den Abfallgebinden
beschreibt eine mit konstanter Rate zunehmende Verfugbarkeit des Radionuklid-Inventars
mit dem Korrosionsfortschritt von zementierter bzw. bituminierter Abfallmatrix der Gebinde
sowie mit dem Korrosionsfortschritt der verlorenen Betonabschirmung (VBA). Die
Radionuklidmobilisierung wird rechnerisch als Prozess modelliert, der sich aus zwei Schritten
zusammensetzt: Im ersten Schritt treten die Radionuklide aus dem Abfall in ein virtuelles
Depot tber, das dem ELB zugeordnet ist. Aus diesem virtuellen Depot treten die Radionuklide
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c)

d)

im zweiten Schritt unter Beriicksichtigung der maximalen Elementkonzentrationen in Losung
Uber, wobei das Radionuklidinventar im virtuellen Depot entsprechend abnimmt. Far
inventarbestimmte Radionuklide erfolgt der zweite Schritt instantan.

Der Ubertritt des Radionuklids i aus dem Abfall mit der Konditionierung k in das virtuelle Depot
(d.h. der erste Schritt), j;(t), wird wie folgt parametrisiert:

0 t <t

) L ; ()

Jri(t) = {At to <t <to+ Atyonk
Mob,k

0 t >ty + Atyopk
mit
jki(t) Rate des Ubertritts des Radionuklids i aus dem Abfall mit der Konditionierung k im
ELB in das virtuelle Depot zur Zeit t [mol/a]

I ;(t) eingelagertes Inventar des Radionuklids i im Abfall mit Konditionierung k im ELB,
Zeitabhangigkeit ausschlie3lich aufgrund von Zerfallsprozessen [mol]

to Beginn des Mobilisierungsprozesses [a]

Atyop,Dauer bis zur vollstandigen Mobilisierung der Radionuklide aus den Abféllen mit der
Konditionierung k [a]?°

ein vereinfachter Ansatz der Rickhaltung von Radionukliden durch Ldslichkeitslimitierung
durch maximale Elementkonzentrationen mit periodenweise konstanten Werten3

einer vereinfachten Abbildung der 2-Phasenflisse mit sattigungsabhangiger relativer
Permeabilitat von Gas und Losung, aber Vernachlassigung von Kapillardriicken (in KAFKA).
Vereinfacht wird in KAFKA das Eindringen von Gas in einen vollstandig mit Ldsung
gesattigten Bereich durch den Gaseindringdruck bertcksichtigt. Der Gaseindringdruck ist der
Kapillardruck bei der geringsten Gassattigung, bei dem eine zusammenhangende Gasphase
existiert und ein Eindringen von Gas in die Flissigphase moglich wird.

In LOPOS werden keine 2-Phasenfliisse abgebildet.

6.2 Ubertragungen von Ergebnissen aus dem hydraulischen Modell und aus den
Betrachtungen zur Radionuklidriickhaltung

Aus den Berechnungen mit dem hydraulischen Modell (Kapitel 5.1), den Betrachtungen zur
Ruckhaltung (Kapitel 5.4) und zur Freisetzung aus den Abfallgebinden (Kapitel 5.5) lassen sich fur
das Strémungs- und Transportmodell Grubengebaude mit KAFKA und LOPOS folgende Parameter,
inkl. deren Ungewissheiten, ableiten:

Gasbildungsraten Ay, und A,,Zeitpunkte des Beginns der Gasbildung tJ™ und tJ* und
gesamtes Gasvolumen der zwei Reaktionen Vg, und V,,, fir KAFKA, Mengen von bis zu drei

gasbildenden Stoffen my und der Umwandlungsraten u fir LOPOS aus dem zeitlichen Verlauf
des zur Gasbildung verfigbaren Eisens im Detailmodell.

Gaseindringdrucke der Sorelbetonglocke aus den verwendeten Kapillardruck-Sattigungs-
Beziehungen bzw. dem berechneten Einsetzen von Gasfllissen bei zugehdrigen Uberdriicken
im zeitlichen Verlauf der Sattigung im Abfallkegel und der Sorebetonglocke.

2 |n den bisherigen Modellrechnungen war der Referenzwert fir zementierte Abfalle in MAW 10 Jahre und
jener fur bituminierte Abféalle 70 Jahre (Bandbreite 50 bis 150 000 Jahre)
30 Sorption wird mangels belastbarer Daten nicht belastet (siehe Kapitel 5.4.2).
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lll.  Beginn des Mobilisierungsprozesses to (bisher Zeitpunkt des Losungskontakts) und Dauer bis
zur vollstandigen Freisetzung von Radionukliden aus den Abfallen mit Konditionierung Atmob «
aus dem zeitlichen Verlauf der Sattigung im Abfallkegel®* und den Abschétzungen zur
Radionuklidfreisetzung aus den Abfallgebinden.

IV.  Loslichkeitsgrenzen: gem. Kapitel 5.4 milieuabhangig (Tab. 7, Milieus A, B und C; in Tab. 9
MgClz-reich/CaCl,-reich), instantan wirksam und zeitlich konstant.

6.3 Daten und Szenarien

Im Folgenden werden Szenarien und deren Parametrisierungen auf Grundlage der Ergebnisse in
den vorgangigen Kapiteln definiert, fur die eine Analyse des Systemverhaltens mit dem Strdmungs-
und Transportmodell Grubengebaude vorgeschlagen wird.

6.3.1 Gasbildung

Aus den berechneten Gasbildungsraten leiten sich drei Szenarien ab mit nachfolgenden Parametern
(fur KAFKA3®2):

Tabelle 9: Parametrisierung der Gasbildung fiir das Strémungs- und Transportmodell Grubengebude.

; k ;
Agk [a l] ng[mgsTP] tg [a] Agm [a l] ng tgm [a]
[mssTP]
Basisfall 1.39-10° 41994 14.1 1.80-10° | 10 765 17.2
Szenario ,geringe 5.69-10“ | 11 486 515 5.22-10% | 44 986 12 540
Gasbildung*
Szenario ,hohe 4.91-10% 23599 29.1 3.05-10% | 124 288 111
Gasbildung*

Das Szenario ,geringe Gasbildung® basiert auf Variationsrechnung Nr. 5 ,verringerte Korrosionsrate
(um Faktor 10)" in Kapitel 4.10

Das Szenario ,hohe Gasbildung“ basiert auf Variationsrechnung Nr. 8 ,erhdhte Korrosionsrate
(Faktor 10) und erhthte Eisenmenge der Fasser (Faktor 2)" in Kapitel 4.10

Die Parameter in Tabelle 9 wurden mit einem Gradienten-basierten Optimierungsalgorithmus anhand
der Methode der kleinsten Fehlerquadrate an die mit dem hydraulischen Modell errechneten
Zeitreihen der Gasbildung gefittet.

6.3.2 Gaseindringdruck (nur KAFKA)

Aus der Parametrisierung der 2-Phasenbeziehung (Abbildung 11: Van Genuchten — Mualem Modell
fur Kapillardruck-Sattigungsbeziehung und fir die relativen Permeabilitats-Sattigungsbeziehungen
fir Gas und Losung. Abbildung 11) leitet sich ein Gaseindringdruck fir die Sorelbetonglocke von 25
kPa ab. Uber die Korrelation mit der Permeabilitat (Davies Regression; siehe Anhang A) ergibt sich
eine zu analysierende Bandbreite von Gaseindringdriicken von 9 kPa bis 500 kPa.

31 In LOPOS wird im Falle Entsattigung der Parameter «Behélterausfall» auf Null gesetzt. Radionuklide sind
dann nicht mehr verfugbar.
32 parametrisierung (fit) auf Zeitachse des Stromungs- und Transportmodell Grubengebaude



Projekt PSP-Element Funktion/Thema Komponente Baugruppe Aufgabe UA Lfd Nr. Rev.
NAAN NNNNNNNNNN NNAAANN AANNNA AANN AAAA AA NNNN NN
9A 24000000 EGB Rz | 0011 | 00
Gekoppelte Modelle zum Systemverhalten der MAW-Kammer bei Eintreten eines Notfalls
und Ableitung orientierender Radionuklid- und Gasquellterme Blatt: 68

6.3.3 Radionuklidfreisetzung aus den Abfallen (nur LOPOS)

Fur den Zeitraum der kongruenten Freisetzung der Radionuklide aus den zementierten
Abfallgebinden werden drei Szenarien vorgeschlagen, die unterschiedliche Entwicklungen der
Losungssattigung bzw. —entsattigung im Abfallkegel abbilden.

- Szenario ,LOsungssattigung” beschreibt eine lang anhaltende LOsungssattigung im
Fasskegel: Es werden nur die Abschatzungen in Kapitel 5.5.1 zugrunde gelegt. Der Zeitraum
bis zur vollstéandigen Freisetzung der Radionuklide wird entsprechend mit 25 Jahren ab dem
Zustrom der Losung Uber die liegende Schwebe abgeschétzt (Aty,p,z = 25 a).

- Szenario ,temporére Entsattigung” beschreibt einen frihen Wechsel von Lésungssattigung
und —entsattigung im Fasskegel: Es wird eine Kombination von verzdgerter Freisetzung und
temporarer Losungsentsattigung im Fasskegel aufgrund der Gasspeicherung unterstellt. Fur
den Basisfall (Kapitel 5.1) wird eine vollstandige Freisetzung der Radionuklide in Losung bis
zum Ende der partiellen Losungsentsattigung nach ca. 500 Jahren abgeschéatzt (Aty,pz =
500 a).

- Szenario ,spate Entsattigung” beschreibt eine langzeitige Lésungsentsattigung im Abfallkegel
nach 300 Jahren: Der Zeitraum bis zur vollstandigen Freisetzung der Radionuklide betragt 25
Jahre ab dem Zufluss Uber die liegende Schwebe. Nach 200 Jahren ist das freigesetzte
Inventar, das Aufgrund von wirksamen L@slichkeitsgrenzen nicht aus dem Abfallkegel
ausgetragen wurde, nicht mehr fir den Transport verfligbar.

Fur die Freisetzung aus den bituminierten Abfallen, Aty,,z Schlagen wir unabhangig von der
Entwicklung der Loésungssattigung im Fasskegel und basierend auf den Analysen in Kapitel 5.5.2
einen Zeitraum von 10.000 Jahre vor.

6.3.4 Loslichkeitslimitierung (nur LOPOS)

Anhand der Ableitung der Loslichkeitsbegrenzungen in Kapitel 5.4.3 werden die folgenden zeitlich
konstanten Ldslichkeitslimitierungen zur Implementierung im Stromungs- und Transportmodell
Grubengebaude vorgeschlagen.

Szenario ,,Ca-betontes Milieu®: log[Am] = -6,5; log[Pu] =-7,5
Szenario ,Mg-betontes Milieu*: log[Am] = -4,9; log[Pu] =-7,9
Szenario ,Mg-betontes Milieu stark reduzierend: log[Am] = -4,9; log[Pu] = -4,9

Es wird erwartet, dass die Losungskonzentrationen von Céasium und Strontium zu keinem Zeitpunkt
durch die Ldslichkeit begrenzt sind.

6.3.5 Transportzeit in der MAW-Kammer

Im Transportmodell Grubengebaude wird die MAW-Kammer als ein Kompartiment abgebildet, aus
dem die Losungsinhaltsstoffe mit der Losung durch Verdréangung infolge Gasspeicherung, Diffusion
und ggf. Durchstrémung ausgetragen werden. Dadurch werden die raumlich differenzierten Prozesse
innerhalb der MAW-Kammer nur rudimentéar wiedergegeben. Die Tracer im hydraulischen Modell der
MAW-Kammer weisen fur den Basisfall eine Transportzeit von ca. 100 Jahren innerhalb der MAW-
Kammer aus (siehe Kapitel 5.2). Sollte sich im Transportmodells des Grubengeb&udes ein deutlich
kurzerer Zeitraum fUr den Austrag der Tracers aus der MAW-Kammer ergeben, ware die Differenz
zu den mit dem hydraulischen Modell berechneten Transportzeiten den Freisetzungszeitrdumen,
Aty op (Siehe 6.1b) hinzuzufigen.
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7 Schlussfolgerungen und Empfehlungen

Fluidbewegungen im Fasskegel sind komplex, da sie von verschiedenen Faktoren
unterschiedlich beeinflusst werden: 2-Phasen-Flissen (insbesondere der integralen
Permeabilitat der Sorelbetonglocke), chemischen Milieu, Korrosion und Degradation. Es
lassen sich — ausgehend von Daten-, Prozess- und Modellungewissheiten — eine Reihe
potenzieller Entwicklungen prognostizieren, die zu unterschiedlichen Freisetzungsszenarien
der Radionuklide aus den Abfallen fihren (kdnnen).

Beim Eintreten des Notfalls und planmafiger Realisierung der NotfallmaRnahmen in der
MAW-Kammer wird die MgCl.-reiche Losung Uber die liegende Schwebe in die MAW-
Kammer eintreten und die Abfallgebinde benetzen.

Die aus der Benetzung resultierende Gasbildung kann eine temporare Losungsentsattigung
im Fasskegel der MAW-Kammer hervorrufen, welche die Freisetzung von
I6sungsgebundener Radionukliden aus den Abfallmatrizes einschrankt.

Ungewissheiten, hauptsachlich bezlglich der hydraulischen Eigenschaften der
Sorelbetonglocke und der korrosiven Gasbildung, lassen keine eindeutige, verlassliche
Prognose des Zeitraums und des Grades der Losungsentsattigung im Fasskegel zu.

Mit den zu erwartenden chemischen Milieus im Fasskegel wird die Gasbildung aufgrund der
mikrobiellen Degradation des Bitumens als vernachlassigbar eingestuft. In der Folge wird
auch der Transport von volatilem C-14 aus der MAW auf dem Gaspfad als nicht relevant
erachtet.

Als relevante Radionuklide lassen sich anhand der Radiotoxizitat und deren Entwicklung Am-
241, Cs-137, Pu-239, Pu-240, Pu-241 und Sr-90 ausweisen.

Die Aufteilung des Inventars der Radionuklide auf die bituminierten und die zementierten
Gebinde unterliegt Ungewissheiten, die sich auf die Prognose ihrer Freisetzung auswirken.

Bedingt durch die vergleichsweise geringe Ldsungsmenge und vergleichsweise hohen
Nitratgehalt in den Fassern ist mit einer — im Vergleich zu den LAW ELB — hohen
Nitratkonzentration zu rechnen, die das chemische Milieu beeinflusst.

Fur diese Milieubedingungen liegen weder experimentelle Daten noch Analoga vor. Dies
beeintrachtigt die Prognostizierbarkeit der Riickhaltung.

Far Cs(l) und Sr(ll) ist keine signifikante Ruckhaltung durch Sorption fir die salinaren
Bedingungen und kammerspezifischen Mineralphasen belastbar zu quantifizieren.
Loslichkeitsgrenzen lassen sich zwar ausweisen, werden aber aufgrund ihrer Héhe und des
Inventars nicht wirksam.

Far Am(Ill) und Pu(lll)/Pu(lV) wird eine signifikante Ruckhaltung durch Sorption fir die
kammerspezifischen Bedingungen erwartet, die sich aber aufgrund der vergleichsweise
hohen Nitratkonzentrationen nicht belastbar quantifizieren lassen. Fur Pu-Isotope wird eine
wirksame Loslichkeitslimitierung erwartet.

Der Transport der Radionuklide in und aus der MAW-Kammer wird initial durch Advektion
(Loésungsbewegungen) dominiert, jedoch mittel- bis langfristig von der Diffusion bestimmit.
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Gegenuber der bisher unterstellten instantanen Freisetzung bei Losungskontakt
(Inventarbestimmt) kann fir die Freisetzung von Radionukliden aus den zementierten
Abfallen ein Zeitraum von mehreren Jahrzehnten begrindet werden.

Der Zeitraum fur die Freisetzung aus den bituminierten Abfallen ist von groRRen
Ungewissheiten gepragt. Als untere Grenze wird eine Freisetzung innerhalb von 1000 Jahren
geschatzt, was Uber derjenigen der zementierten Abfalle liegt.

Gasbildung, Freisetzung aus den Abfallgebinden und Rickhaltung lassen sich mit den zur
Verfligung stehenden Modellansatzen von KAFKA und LOPOS durch die gewonnenen Daten
modifizieren und somit die Prozesse in der MAW-Kammer realitdtsnaher abbilden.

Die verbleibenden Ungewissheiten lassen sich durch wenige Szenarien abdecken, deren
Signifikanz auf den Radionuklidtransport aus dem Grubengebdude ins Deckgebirge nicht a
priori abgeschatzt werden kann.

Die Freisetzung von Radionukliden aus der MAW-Kammer bedarf in der frihen
Nachbetriebsphase einer Transportzeit von ca. 100 Jahren. Wir empfehlen, diese
Verzdgerung durch die Tracer im KAFKA-Modell zu Gberprifen und erforderlichenfalls im
Freisetzungsmodell zusatzlich zur Freisetzung aus den Abfallmatrizes zu beriicksichtigen.

Wir empfehlen, mit dem existierenden Datensatz D8 zum Bezugsfall (BF20) diese evaluierten
Szenarien zu berechnen und vergleichend zu bewerten. Dabei ist eine weitaus geringere
Relevanz der kurzlebigen Sr- und Cs-Isotope als im aktuellen Bezugsfall zu erwarten.

Aus den Ergebnissen dieser Berechnungen lassen sich MAW-spezifische
Kompatibilitatskriterien ableiten, die zur Bewertung von Malinahmen im Nahbereich der MAW
herangezogen werden sollten.
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Anhang A Kapillardruck-Sattigungsbeziehung und Sattigungsrelative
Permeabilitdtsbeziehungen

Es gibt in der Literatur zahlreiche Ansatze, die z. T. physikalisch begrindet sind oder z. T.
experimentelle Daten lediglich empirisch fitten. Speziell finden fir sicherheitsanalytische
Betrachtungen von Gasmigration aus geologischen Tiefenlagern mit granularer Gesteinsstruktur
zumeist die Beziehungen von Brooks & Corey [26] und van Genuchten [97] Verwendung. Der
generelle Funktionsverlauf der relativen Permeabilitat in Abhangigkeit von der Sattigung ist ahnlich
und lasst sich durch eine geeignete Parametrisierung naherungsweise Uberfiihren (weiterfihrende
Diskussion fur Beton und gekluftete porése Medien im Anhang B).

Fur die Kapillardruck-Sattigungsbeziehung und die Sattigungs-relative Permeabilitaétsbeziehungen
wird in diesem Modell das oft verwendete van Genuchten-Mualem Modell in Anerkennung der
Grenzen der Anwendbarkeit fur gekliftetes Salzgestein (Schweben, Konturzone etc.) und gering-
pordsen, evtl. gerissenen Sorelbeton verwendet. Im Unterschied zum Modell von Brookes & Corey,
bei dem das porése Medium auch bei positivem Kapillardruck bis zum Gaseindringdruck vollstandig
I6sungsgesattigt ist, beschreibt das van Genuchten-Modell einen kontinuierlichen Rickgang der
Sattigung mit steigendem Kapillardruck.

Das van Genuchten-Modell beschreibt den Zusammenhang von Kapillardruck p,. und effektiver
Ldsungssattigung s,; mit [64]:
e =p¢ (selm - 1> :

Die Symbole m, n und p? bezeichnen empirische Parameter, wobei p? naherungsweise als
Gaseindringdruck interpretiert werden kann3. Die effektive Losungsséattigung ergibt sich aus der
Ldsungssattigung s;

S1— Sn

Sel =
So — Sri

wobei s,; die residuale Losungssattigung und s, die maximale Losungssattigung bezeichnet.

Die Gassattigung erhalt man durch

sitsg=1

Die effektive Gasséttigung ist definiert als

3 12 bezeichnet strenggenommen den Wendepunkt der Funktion p,(s,;).
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St = Sn1
Seg =1— .

mit s, als residuale Gassattigung.

Das entsprechende Mualem-Modell mitm = 1 —% beschreibt die relative Permeabilitat der Losung
als

2

1 m
ki = \/se [1 — (1 —sé’[)

und die der Gasphase als
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Anhang B Diskussion und Begrindung der hydraulischen Parameter

Fur die Sorelbetonglocke SV-511-1 als zentrales Element des Sicherheitskonzepts in der MAW-
Kammer werden hydraulische Charakteristika fir den Zeitraum vor und mogliche
Langzeitentwicklungen nach einer Benetzung des Sorelbeton mit Losung unterschieden und dafur
Daten abgeschatzt.

Die mittel- bis langfristigen Auswirkungen aufgrund mechanischer Verformungen des Betonkdrpers
sind von hoher Ungewissheit gepragt — vor allem die Bildung vernetzter Risssysteme, die den
gesamten Betonkdrper in vertikaler Richtung durchdringen werden. Hierzu gibt es weder spezifische
Untersuchungen flr dieses oder ein vergleichbares Bauwerk noch theoretische
Expertenschatzungen zu integralen hydraulischen Parametern eines solchen Sorelbetonblocks.
Daher werden nachfolgend integrale hydraulische Daten bei hinreichender und unzureichender
Rissbeschrankung (im Verhdltnis zu intaktem Sorelbeton) abgeschéatzt (siehe Tabelle 10),
nachfolgend erlautert und hinsichtlich ihrer Realitatsnahe eingeordnet. Als realistisch erachtete
Entwicklungen werden bevorzugt betrachtet, Konservativitaten soweit wie moglich vermieden.

Tabelle 10: Hydraulische Basisdaten fiir die Modellkompartimente

Kompartimentname Effektive Porositit / Permeabilitat / Bandbreite Einordnung
Bandbreite [m?]
[
Melange Fasskegel 0,18/ +/- 0,06 >>1-10-15 geschatzt (zu erwarten)
(MAW-Gebinde)
Sorelbetonglocke (SV-511-1) vor der 0,06/ +/- 0,02 1-10-17/ (1-10-1° bis 1-10-19) gemessen (realitdtsnah)

Bemetzung |
Sorelbetonglocke (SV-511-1) nach | 0,06 /(0,01 bis 0,08) 51018/ (< 10-20bis-10-17) gemessen (zu erwarten)

_der Benetzung mit Rissbeschrankung | | .
Sorelbetonglocke (S-511-1) nach der | 0,08/ (0,06 bis 0,16) 5107/ (11018 bis 1-10-17) geschatzt (nicht auszuschlieRen)
Benetzung  mit  unzureichender

Rissbeschrankung_ | .
Sorelbetonglocke (SV-511-1) mit >0,08 >1-10-16 what if Szenario
durchgehenden grofien Rissen
Schwebe 8a/511 0,08 11014 geschatzt (abdeckend)

(ALZ hangende Schwebe)

Sohle 8a/511 0,05/ +/- 0,02 1-10-15/ (5:10-"€ bis 5:10-19) geschatzt (zu erwarten)
(ALZ liegende Schwebe)

aufgelockerte Konturzonen vor der 0,05 5105 geschatzt (abdeckend)

Benetzung
aufgelockerte Konturzonen nach der ? abnehmend ? abnehmend
Benetzung

Nachfolgend werden die Parameter und Bandbreiten begriindet.

Die hydraulischen Parameter fir die Melange Fasskegel werden mit der Erwartungshaltung der
Autoren begrindet, dass sich durch die Abfallgebinde weder Gassperren noch nennenswerte
Stromungswiderstande ausbilden. Die Zwickelrdume zwischen den Gebinden sind nur teilweise
aufgefillt. Nach Kontakt mit der in den Fasskegel eindringenden MgCl,-reichen Losung und dann
einsetzender Korrosion der Metallfasser und Umwandlung der zementierten Abfallmatrizes werden
stark vernetzte hydraulische Wegsamkeiten entstehen.

Die hydraulischen Parameter fur die Sorelbetonglocke SV-511-1 folgen einer Prognose flr den
Baukorper aus Sorelbeton Al und den langzeitigen gebirgsmechanischen Einwirkungen. Fir die
Charakterisierung des Baukdrpers werden auf gegenwartige Kennziffern der Baustoffproduktion und
Baustoffverarbeitung der Rezeptur Al und fur die Einschatzung der lokalen gebirgsmechanischen
Situation auf die Erkenntnisse der Standortiiberwachung zuriickgegriffen (vgl. u. a. [20]).
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Die Rezeptur ,Sorelbeton Al* besteht aus Magnesiumoxid (MgO) und Steinsalzgrus (NacCl), die als
Vorprodukt vermischt und mit MgCl,-Losung angemischt werden. Die mittlere Zusammensetzung
enthélt 11,3 Ma.% MgO, 63,7 Ma.% NacCl und 25,0 Ma.% MgCl.-Losung [20]. Die gro3technische
Baustoffproduktion bedingt im Vorprodukt und in der Anmischlésung Bandbreiten, die sich u. a. auf
Zusammensetzung des Baustoffes und Geflige des Baukdrpers — insbesondere auch auf Anteile der
stabilen 3-1-8- und metastabilen 5-1-8 Sorelphasen — auswirken. AuRerdem schwankt die Reaktivitat
des Bindemittels MgO chargenabhangig; eine hohe Reaktivitdt beglnstigt die Bildung von 5-1-8
Sorelphasen. Die Baustoffanlage wird mit geringem Lo&sungsiuberschuss gefahren, um eine
stérungsarme Forderung und einen geringen Reinigungsaufwand in den Rohrleitungen zu
gewahrleisten. Das beschleunigt die Umkristallisation von metastabilen 5-1-8- zu stabilen 3-1-8
Sorelphasen beim Abbinden.

In der frihen Phase des Abbindens — vor der Benetzung — werden sowohl metastabile 5-1-8- als
auch stabile 3-1-8 Sorelphasen im Kornverband erwartet, wobei letztere dominieren. Deren Anteil
nimmt mit dem fortschreitenden Abbinden und der verfigbaren Menge Anmischlésung weiter zu.

Der Sorelbeton Al zeichnet sich u. a. durch hohes FlieRvermdgen, Sedimentationsstabilitat, keine
Entmischung, visko-elastoplastisches Verformungsverhalten und Kriechvermdgen aus [86], [69]. Die
gegenwartige Produktion und Forderleistung lasst Betonschichten von 0,5°m pro Tag in der MAW-
Kammer erwarten, deren grof3e Oberflachen quasi-adiabatische Verhéltnisse bedingen. Dadurch
wird die maximale Abbindetemperatur unter 80°C begrenzt und bereits am ersten Tag erreicht. Die
Anbindung der Betonschichten ist bei Betonage ,naf3 in naf3“ oder hoher Betonfeuchte gegeben. Bei
kurzzeitiger Unterbrechung wahrend der Betonage werden keine gréfReren Diskontinuitdten im
Betonkorper erwartet.

Die hydraulischen Daten fur die Sorelbetonglocke vor der Benetzung basieren auf Untersuchungen
in [17]. Es wird davon ausgegangen, dass durch die thermomechanische Beanspruchung des Betons
beim Abbinden und Abkuhlen (vor der Benetzung) weder vernetzte Risssysteme noch durchgehende
Risse im Betonkdrper gebildet werden; lokale Risse in der Kontur und auf inneren Schichtflachen
sind nicht ausgeschlossen. Es wird erwartet, dass der Porenraum nicht oder nur noch gering mit
LAsung gesattigt ist.

Mit der Benetzung von MgCl,-Lésung erfolgt eine weitergehende Umkristallisation von 5-1-8 Phasen
zu 3-1-8 Phasen (gleichartig der Sekundarkristallisation beim Abbinden), wobei das Volumen der
Festphasen um ein Drittel zunimmt. Allerdings ist der fir Lésung zugangliche Porenraum mit etwa
6% sehr gering. Folglich sind beim Vordringen von Ldsung uber den Porenraum auch die
Veranderungen eher gering — ausgenommen der Losungssattigung im Porenraum, die nunmehr
gegeben ist. Bei einem wenig eingespannten Baukdrper — wie anfangs der Sorelbeton SV-511-1 —
kann beim Eindringen von LOsung und Umkristallisation eine Aufweitung des Korngefliges
(Mikrorisse) und des Porenraums eintreten, da die Volumenausdehnung nicht durch den Form- bzw.
Kraftschluss an der Kontur des Bauwerks verhindert wird. Die Mikrorisse kénnen aber durch
Umkristallisation von 5-1-8 Phasen zu 3-1-8 Phasen wieder verheilen. Die Aufweitung des
Porenraums bzw. Gefliges und die 0. g. Umkristallisation sind gegenlaufige Prozesse, die quasi
simultan im Baukorper stattfinden. In einem eingespannten Baukorper wirde das zur
»>elbstabdichtung® fuhren [17]. In einem wenig eingespannten Baukdrper ist der dominierende
Prozess nicht klar, da der Anteil der noch verfigbaren 5-1-8 Phasen und damit die Intensitat der
Umkristallisation im Bereich der Risse nicht prognostiziert werden kann.

Der Ungewissheit der MgO-Reaktivitat (bestimmt Anteil von 5-1-8 Phasen) und der Einspannung der
Sorelbetonglocke wird dadurch Rechnung getragen, dass hydraulische Basisdaten fir den
Sorelbeton mit a) hinreichender und b) unzureichender Rissbeschrankung angegeben werden. Eine
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Einspannung des Bauwerks ist dort gering, wo der Formschluss mit dem Gebirge nicht erfolgt ist oder
das Gebirge die Spannungsveranderung (bzw. Verformung) nicht abtragen kann. Wahrend ersteres
in den Kontaktzonen mit den Abfallgebinden und der Firstkontur (Rauhigkeit, Abschalung) vorliegt,
wird letzteres im oberen Bereich der MAW-Kammer erwartet [20] — insbesondere bei andauernder
offener Standzeit auf der 490-m-Sohle und weiterer Entfestigung der Schwebe. Risssysteme in der
Sorelbetonglocke werden somit nahe des Fasskegels und der Firstkontur erwartet. Dass sich diese
Risssysteme Uber mehrere Meter34 ausweiten und verbinden, wird nicht fiir wahrscheinlich erachtet,
aber auch nicht ausgeschlossen. Geschétzt wird eine Erhéhung der integralen Permeabilitat um etwa
eine GroRenordnung; eine Prognose zu Rissweite und -6ffnung im Bereich einer Vernetzung ist nicht
maglich.

Den gesamten Betonkorper durchgehende Risse wéren nur mdoglich, wenn die MAW-Kammer
teilverfullt keine stabilisierende Wirkung auf Pfeiler und Schweben austben wirde, der Sorelbeton
nicht qualitatsgerecht hergestellt bzw. eingebaut wirde und/oder die Gebirgsspannungen bzw.
gebirgsmechanische Beanspruchungen nicht abgetragen werden kénnten. Eine solche Situation ist
bei anforderungsgerechter Realisierung der Notfallplanung auszuschlielen, wird aber als what if-Fall
mit dem Modell betrachtet.

Die hydraulischen Parameter fur die Auflockerungszonen in den Schweben und Konturbereichen
folgen Einschatzungen zur Spannungsentwicklung und zur lokalen gebirgsmechanischen Situation
im Bereich der MAW-Kammer aus der Standortiberwachung (vgl. u. a. [20]). Diese Erkenntnisse
geben Tendenzen Uber die weitere Entfestigung bzw. Auflockerung des Gesteins oder deren
gebirgsmechanische Stabilisierung in der zukinftigen Betriebsphase wieder, welche eine
Einschatzung der Ausweitung oder SchlieBung der Auflockerungszonen (ALZ) zulassen. Demnach
wird im unteren MAW-Bereich (Teufenbereich der 532-m- bis 511-m-Sohle) von einer
gebirgsmechanischen Stabilisierung ausgegangen. Somit kann hier von einer gewissen
Einspannung des Sorelbetons sowie von einer Abtragung der Verformungen und der
Spanungsumlagerungen durch Pfeiler und Schweben ausgegangen werden. Der Grad der
Konsolidierung (und damit der Einspannung) lasst sich jedoch nicht prognostizieren, da der Zeitraum
der Konsolidierung bis zum Eintreten des Notfalls ungewiss bleibt. Im oberen MAW-Bereich
(Teufenbereich der 490-m-Sohle) werden Pfeiler und Schwebe nicht stabilisiert. Es ist daher hier von
einer Ausweitung der Entfestigung des Gesteins auszugehen, da der Sorelbeton im Firstbereich der
MAW-Kammer weder hinreichend eingespannt wird, noch eine Abtragung der Verformung und der
Spannungen durch die hangende Schwebe zu erwarten ist. Die zeitliche Entwicklung lasst sich
jedoch auch nicht prognostizieren, da die weitere offene Standzeit der MAW-Kammer, welche den
Grad der Entfestigung bestimmt, ungewiss bleibt.

Hinsichtlich der Konturzonen in der MAW-Kammer ist noch hinzuzufligen, dass diese seit der
Einlagerung weder beraubt und nachgeschnitten noch anderweitig stabilisiert wurden, so dass hier
starke Auflockerungen und Abschalungen vorliegen. Die Auflockerungszonen werden vor einer
Verfullung mit Sorelbeton nicht entfernt, so dass hoch durchlassige Konturzonen verbleiben. Nach
dem Einbau des Sorelbetons (beim Eintreten des Notfalls) wird das Gebirge infolge der
Feuchtekonvergenz schnell auf diesen auflaufen und die ALZ in der Kontur schlielen — vor allem im
Bereich der Pfeiler und der Sohle3. Erkenntnisse Uber Intensitdt und zeitlichen Verlauf des
SchlieRens der ALZ liegen jedoch nicht vor.

34 Betrachtet man den Abstand zwischen Fasskegel und Firste und unterstellt man die Bildung von Rissen mit
etwa einem Meter in den Betonkorper, brauchte eine vertikale Vernetzung eine Ausweitung um mindestens
weitere funf Meter.

35 Im Firstbereich wird das Schliel3en der ALZ langer andauern — aufgrund des Firstspalts, der starkeren Ent-
festigung der Schwebe und der geringeren Konsolidierung dieses Gebirgsbereiches.
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Das Modellkonzept zum 2-Phasenfluss ist im Kapitel 3.6.1 beschrieben.

Eine Besonderheit des 2-Phasen-Modells der MAW stellt die Sorelbetonglocke dar. Diese kann nicht
als granulares Material verstanden oder abstrahiert werden. Eine alternative Formulierung der
Kapillardruck-Beziehung fur zementierte Materialien wird von Narisham in [84] zitiert:

1/v

1-S
pc=pd+ﬂ( 5 W)
w

bei denen die Parameter B und v als Formfaktoren die Kurvengestalt der Beziehung bestimmen. pq
ist der Gaseindringdruck und wird als Konstante betrachtet. Sie kann in Abhéangigkeit der
Permeabilitét z. B. nach Davies [35]3¢ parametrisiert werden:

Pg = 5.6 . 10—7k—0.346

(pda in MPa).

Angewendet auf die Sorelbetonglocke, liegen die Gaseindringdricke — je nach Permeabilitatsansatz
gem. 4.5.1 - zwischen 5 MPa (bei k=102 m?) und 90 kPa (bei k=101 m?)?". Die hangende Schwebe
hat nach dieser Relation einen (gegeniber der Sorelbetonglocke vernachlassigbaren)
Gaseindringdruck von 39 kPa3®, die liegende — je nach Permeabilitdt und Rissen — zwischen 110 kPa
und 50 kPa (bei k=101 m?).

Wardeh & Perrin [98] publizierten relative Permeabilititen und Kapillardruck-Sattigungs-
Beziehungen flr zementierte Materialien und fitteten Kurven anhand der van-Genuchten-Relation an
Messdaten. Wir schlagen vor, diese Datenbasis zur Untersuchung der Parametrisierung der
2-Phasen-Beziehungen der Sorelbetonglocke zu nutzen.

36 Auswertung von Daten fiir geschichtete Salzformationen der WIPP
37 Dieser Ansatz setzt voraus, dass keine durchgehenden Risse den Baukdrper durchziehen (s. Kap. 4.5.1).
38 Der sich bei fortschreitender Entfestigung (s. 4.5.1) noch verringern durfte
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Abbildung 18: Kapillardruck-Sattigungs-Beziehung nach [98].

Vgl. Kapitel 3.6.1:

1 1/n
Pe = D¢ <s€{" - 1)

mit van Genuchten Parametern:

pL=11.087 MPa; m=0.56; n=1/(1-m)
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Abbildung 19: Relative Permeabilitaten nach [98].

Vgl. Abschnitt 3.6.1.:

mit van Genuchten Parametern:

p=I=5.5; m=0.56
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Anhang C Abschatzung der hydrodynamischen Druckdifferenz fiir die Randbedingungen
des hydraulischen MAW-Modells

Die untere RB-Kammer beschreibt die Verhéltnisse in 514 m Teufe, d. h. in der Mitte der Sohle der
MAW-Kammer. Die untere RB-Kammer ist immer losungsgesattigt. Zur Zeit t = 0 betragt der
Ldsungsdruck in der Kammer 1 MPa. Ab t = 0 steigt der Druck entsprechend dem Anstieg des
Losungspegel in den Abbaureihen an.

Die obere RB-Kammer beschreibt die Verhaltnisse im Sohlenbereich der 490-m-Sohle, Ansatz: Teufe
489 m. In den Abbaureihen erreiche der Lésungspegel die Teufe 489 m zur Zeit t,. Bis zum Zeitpunkt
t, enthalt die obere RB-Kammer ausschlie3lich Gas mit einem Druck von 1 MPa. Zum Zeitpunkt
t,wechselt die Sattigung der oberen RB-Kammer sprunghaft von s, = 1 nach s, = 0 entsprechend
der Losungssattigung s, = 1, mit unverandertem Druck von 1 MPa. AnschlieBend steigen die
Ldsungsdricke in den beiden RB-Kammern parallel und mit einer plausiblen Rate an (z. B. zu
ubernehmen aus einer KAFKA-Rechnung).

Die RB-Kammern sind grof3 und weisen eine sehr hohe Permeabilitat, einen verschwindenden
Kapillardruck fur alle Sattigungsverhaltnisse, irreduzible Sattigungen von 0 und relative
Permeabilitaten von 1 fir beide Phasen auf.

Es ist darauf zu achten, dass der Druckunterschied zwischen den beiden RB-Kammern genau
konstant bleibt. Fir jeden Rechenfall wird der Betrag 4p,,, festgelegt, um den die Druckdifferenz
zwischen der oberen und der unteren RB-Kammer vom hydrostatischen Wert abweicht und der damit
eine Losungsbewegung verursacht. Der Druckunterschied zwischen den beiden RB-Kammern
betragt damit

Ap = pgAz + Apgyn = p-g-(514m- 489m) + Apgyn

Die Grolke Apayn ist eine Variable, deren Einfluss auf den Radionuklidaustrag aus der MAW-Kammer
untersucht werden soll. Wiinschenswert ware zu zeigen, dass flr plausible Werte von 4p,,, der
Austrag hochstens untergeordnet vom genauen Wert von 4pg,, abhangt. Die GroRenordnung der
plausiblen Werte von A4p,,, wird wie folgt geschatzt:

Die Rate der Losungsauspressung aus der Grube ins Deckgebirge betragt in den ersten 1000 Jahren
einige 100 m?¥a. Fur die Abschatzung wird von 200 m®/a ausgegangen. Dieser Losungsfluss erfolgt
durch das Obere Baufeld in der Sudflanke. Wenn unter Berlicksichtigung der Kanalisierung ein
stromungswirksamer Querschnitt von 10‘000 m? und eine Permeabilitat von 10'? m? angesetzt
werden, kann der erforderliche dynamische Druckgradient Apqyn mit folgender Gleichung abgeschétzt
werden (dynamische Viskositat der Losung u = 0.005 Pa - s):

m3 la 10712 m? - 10* m?

200 — - =
a 3-107s 0.005Pa-s

’ grad Payn

Das Ergebnis lautet grad pg,, ~ 3 Pa/m. Bei einer Losungsdichte von 1300 kg/m?® entspricht dies
einem hydraulischen Gradienten von rund 0.0002 m/m. Wenn die obere und die untere RB-Kammer
seitlich nicht versetzt sind, betragt ihr Abstand 25 m und Apayn iSt im Bereich von 75 Pa anzusetzen,
mit einer Bandbreite bis etwa das 10-Fache.
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Anhang D Abbildungssequenzen Basisfall
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Anhang E Ergebnisse der Variationsrechnungen
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und Ableitung orientierender Radionuklid- und Gasquellterme

Gekoppelte Modelle zum Systemverhalten der MAW-Kammer bei Eintreten eines Notfalls
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Gekoppelte Modelle zum Systemverhalten der MAW-Kammer bei Eintreten eines Notfalls
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und Ableitung orientierender Radionuklid- und Gasquellterme

Blatt: 104

Menge an zementiertem

Mittlere Losungssattigung

Rate der korrosiven
Gasbildung (kmol/a)

Mittlerer Gasdruck
im Fasskegel (Pa)

Eisen (Fe%) (kmol)

im Fasskegel

102 103 10*

3000

4000 —

3500

g
[

10°

10t 10° 104

N

=
u

=

o
[}

o

=
(=]

o

10° 104 10°

10t

Zeit (y)

o
)

e ©
2 o

<
N

i

Menge an bituminertem

Menge an gebildetem

Mittlere Lésungssattigung
in der Sorelbetonglocke

Menge Fass-Eisen

Eisen (Fe%) (kmol)

[=]

=
o
=)

10t 102 103 10*

400

Fe) (kmol)

[=]

w

o

o
T

N

o

o
T

(
—
)
3

T

(d)

2240

[
o
=)

10t 104

(f)

2160

2220

2200

2180

2500

10°

10! 102 103 104

2000

Gas (kmol

ul

(=3

o
T

= =

[=] w

o (=]

o o
T

(h)

— — —Basisfall (1) |+
Variation (20)

_o
o
o

10! 10* 10°



Projekt PSP-Element Funktion/Thema Komponente Baugruppe Aufgabe UA Lfd Nr. Rev.
NAAN NNNNNNNNNN NNAAANN AANNNA AANN AAAA AA NNNN NN
9A 24000000 EGB Rz | 0011 | 0O

und Ableitung orientierender Radionuklid- und Gasquellterme

Gekoppelte Modelle zum Systemverhalten der MAW-Kammer bei Eintreten eines Notfalls
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und Ableitung orientierender Radionuklid- und Gasquellterme

Gekoppelte Modelle zum Systemverhalten der MAW-Kammer bei Eintreten eines Notfalls
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Gekoppelte Modelle zum Systemverhalten der MAW-Kammer bei Eintreten eines Notfalls
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Anhang F Abschatzungen der Radionuklidfreisetzung auf Basis der Auslaugversuche von

Kluger et al. 1980 [57]

In den MAW-Abféallen ist bei den bituminierten Abfallen von einer Salzbeladung (hauptsachlich
NaNOs) von 50 bis 60 M.-% auszugehen. Kluger et al. [57] berichten experimentelle Auslaugraten
fur Bitumen in MgClz-reicher, quinarer Salzlosung bei Beladung mit ca. 50 M.-% NaNO; von 2,4-10%
g/cm?/d. Aufgrund der hohen Loslichkeit der NaNOs-Salze kann die Auslaugrate von NaNOs als

Obergrenze der Freisetzung angesehen werden.

Diese mittlere Auslaugungsrate, R (kg/m?/s), beziehen sich auf einen Auslaugungszeitraum t, (s) von
einem Jahr. Bei einem rein diffusiven Auslaugungsprozess ist die momentane Auslaugungsrate, R(t)

(kg/m?/s), gegeben durch [58]:

Dy
R(t) = pw —

und damit eine Funktion der Dichte des Abfalls, p,, (kg/m®), des Diffusionskoeffizienten in den
bituminierten Abfallen, D, (m?/s), und der Zeit t (s). Die mittlere Auslaugungsrate der Versuche [57]

ist eigentlich ein integrierter Wert der Auslaugraten Uber ein Jahr:

_ 1 [ta 20 Dy
R=— R()dt = — |—./t,.
o) R@dr=7 2N

Mit den Werten fur R und t,, lasst sich der Diffusionskoeffizient, D,, berechnen zu

, ( Rt, >2
=T .
A 2pyta
Der Zeitpunkt der vollstandigen Auslaugung, tg, ist gegeben durch

tp
f R(t)dt-F =1,
0

wobei F (m%kg) die als konstant angenommene, spezifische Oberflaiche des Abfalls darstellt, und

berechnet sich demnach zu
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s

tp = ——.
5 Dy(pwF)?

Langfristig ist von einer Erh6hung der spezifischen Oberflache bei der Auslaugung aus der
Bitumenmatrix auszugehen, da der Bitumen durch Wasseraufnahme quillt und sich Risse als Folge
von Alterung und Hydratisierung der quellfahigen Bestandteile der Salzbeladung bilden kénnen.
Andererseits zeigen die Experimente [57], dass die Auslaugung zu Beginn der Versuche schneller
vonstattengeht, als es einem rein diffusiven Prozess entsprechen wirde. Damit kann der aus den
mittleren Auslaugungsraten fir das erste Jahr abgeleitete Diffusionskoeffizient, D,, als Obergrenze
fur die langfristige Auslaugung angesehen werden.

Bei einer angenommenen Dichte der bituminierten Abfallmatrix von 1300 kg/m® und einer
spezifischen Oberflache der Fasser von 7.62-10° m?/kg berechnet sich die Diffusionskonstante zu
1.13-10* m?%/s und die Zeit bis zur vollstandigen Auslaugung zu ca. 90.000 Jahren.
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Anhang G  Diskussion der Freisetzung ausgewéahlter Elemente
Strontium (Sr)

Strontium liegt als Vertreter der Erdalkalimetalle in wassriger Losung stets zweiwertig vor. Da Sr(ll)
keine spezifischen Wechselwirkungen mit den Elementen des Hintergrundsystems eingeht bzw.
diese im Rahmen der thermodynamischen Beschreibung als Wechselwirkungsparameter abgebildet
werden, handelt es sich bei der zu beriicksichtigenden dominierenden Sr(ll)-Spezies stets um das
Aguoion Sr?*. Von den im betrachteten Losungssystem relevanten Sr(ll)-Festphasen, SrCl.-xH20(s),
Sr(OH)2:xH20(s), Sr(NOs)2'xH.O(s) sowie SrSOs(cr), ist lediglich letztere als schwerldslich
einzustufen, so dass als potentiell 16slichkeitslimitierend folgendes Gleichgewicht zu beurteilen ist:

SrSQOu(cr) < Sr?t + S04%°

Fir die betrachteten pHw-Bedingungen ist dieses Gleichgewicht unabhangig von pHm, und hangt
damit lediglich vom Salzsystem (lonenstarke) und der Sulfat-Konzentration ab. Dies lasst sich
dadurch erklaren, dass es sich bei der I6slichkeitskontrollierenden Festphase SrSOs(cr) nicht um eine
(hydr)oxidische Festphase handelt, und die potentielle Hydrolyse der Spezies Sr?* sowie der Beitrag
der protonierten Form des Sulfations, HSO,~ mit pK°s = 2, vernachlassigbar sind. Mit den
thermodynamischen Daten aus der THEREDA-Datenbank ist eine gute Abschatzung der Sr(ll)-
Loslichkeit fur die Systeme Mg-Sr-H,O-CI-SO4 (Milieu B) bzw. Ca-Sr-H,O-CI-SO4 (Milieu C) mdglich,
da fir beide Systeme robust unterstellt werden kann, dass die lonenaktivitaten im Wesentlichen
durch das jeweils dominierende lonenpaar gepragt sind (MgCl, bzw. CaCly). Fir Milieu B
(abgeschatzt fur eine generische Losung mit 4,3 m MgCl, + 0,36 m MgSQ.) betragt die berechnete
Sr(ll)-Léslichkeit log [Sr(I)] = —4,6+0,5, fur Milieu C (abgeschatzt fir eine generische Lésung mit 4,9
m CaCl; + 5,510 m CaSO0.,) liegt sie bei log [Sr(ll)] = -2,5+0,5. Im Gegensatz zu Milieus B und C
tragen im Fall von Milieu A mehrere lonenpaare (Na-K-NOs3, Na-SO4) wesentlich zur lonenaktivitat in
Ldsung bei. FUr diese gemischten Systeme stehen weder experimentelle Daten noch vollstandige
thermodynamische Modelle zur Verfigung. Unter der Annahme, dass die lonenaktivitat durch eine
generische Losung mit 5,3 m NaNOs + 2,4 m Na;NO3 gegeben ist, und unter Verwendung der Pitzer-
Parameter aus [60] (Na-NO3-SO.), [54] (Sr-SO4) sowie THEREDA-Datenbank (Sr-NO3 sowie einige
ternare Parameter) ergibt sich log [Sr(I)] = -4,5+1,5



Projekt PSP-Element Funktion/Thema Komponente Baugruppe Aufgabe UA Lfd Nr. Rev.

NAAN NNNNNNNNNN NNAAANN AANNNA AANN AAAA AA NNNN NN
9A 24000000 EGB Rz | 0011 | 00
Gekoppelte Modelle zum Systemverhalten der MAW-Kammer bei Eintreten eines Notfalls
und Ableitung orientierender Radionuklid- und Gasquellterme Blatt: 124

Tabelle 11: Molale Sr(ll)-Loslichkeit und dominierende Gleichgewichtsreaktionen fur Milieus A, B und C. Die betrachteten
generischen Lésungsbedingungen sind in Klammern angegeben.

Milieu A (5,3 m NaNOs + 2,4 m Na,S0O.)

pHm log [Sr(11)]m Loslichkeitskontrollierendes Gleichgewicht

12,5 -45+159 | SrSOu(cr) © Sr?* + SO

Milieu B (4,3 m MgCl, + 0,36 m MgSOs)

pHm log [Sr(11)]m Loslichkeitskontrollierendes Gleichgewicht

8,8 -4,6+0,57 | SrSO4(cr) ¢ Sr?* + SO

Milieu C (4,9 m CaCl, + 5,5 mm CaSOQO.)

pHm log [Sr(11)]m Loslichkeitskontrollierendes Gleichgewicht

11,8 -25+0,59 SrSOu(cr) € Sr2* + SO

¥ Fehlerwert + 1,5, da aufgrund fehlender experimenteller Daten sowie explizit passender
thermodynamischer Modelle lediglich eine orientierende Abschéatzung mdglich ist.

b Fehlerwert + 0,5 da aufgrund der guten thermodynamischen Datenlage eine verlassliche
Abschatzung moglich ist.
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Americium (Am)

Fur Americium spielt innerhalb des thermodynamischen Stabilitatsfelds von Wasser nur die
Oxidationsstufe +llI eine relevante Rolle. Die im Periodensystem benachbarten dreiwertigen Actinide
Pu(lll), Am(IIl) und Cm(lll) sowie bestimmte Lanthanide wie Nd(lll) weisen aufgrund vergleichbarer
lonenradien ein sehr &hnliches (analoges) Loslichkeitsverhalten auf. Entsprechend sind die
bekannten Gleichgewichtskonstanten und thermodynamischen Parameter fir Am(lil), Cm(lll) und
Pu(lll) sowie auch Nd(lll) innerhalb der jeweiligen Fehlergrenzen nahezu gleich, vgl. [42] und [75].
Insgesamt gibt es nur sehr wenige systematische Ldslichkeitsuntersuchungen zu Am(lll) sowie
Cm(lll) und Pu(lll) in konzentrierter chloridhaltiger Lésung, vgl. [89], [55] bzw. [85], und keine in
alkalischen, gemischten, hochkonzentrierten Na-K-NOs-SOas-dominierten Ldsungen (Milieu A).
Demgegentber steht eine sehr gute experimentelle Datenbasis zur Loslichkeit und Speziation von
Nd(lll) in Nitrat-freien sowie -haltigen NaCl-, MgCl,- und CaCl,-Losungen, welche auch
spektroskopische Arbeiten zur wassrigen Speziation von Cm(lll) beinhaltet [75], [45], die zur
Abschatzung des Am(ll)-Loslichkeit belastet werden kdonnen.

Fur Milieu A (alkalische hochkonzentrierte Na-K-NOs-SOs-dominierte Lésung) ist aufgrund der
Redoxverhaltnisse in der MAW-Kammer sowie des hohen pHn-Wertes davon auszugehen, dass
Americium dreiwertig vorliegt, und die Am(lll)-Loslichkeit durch ein Gleichgewicht zwischen fester
und geltster Am(ll)-Hydrolysespezies kontrolliert wird,

Am(OH)s(s) & Am(OH)s(aq),

welches aufgrund der Abwesenheit geladener Spezies nur relativ gering durch lonenstarkeeffekte
beeinflusst wird. Weiterhin ist unter diesen Bedingungen kein spezifischer Einfluss von NO3z~, SO4%",
Na*, K*, sowie Ca?* (aufgrund seiner geringen Konzentration), auf die Am(Ill)-Léslichkeit zu erwarten.
Unter Beriicksichtigung von [45], welche u.a. das Loslichkeitsverhalten des analogen Nd(lIl) in 6,0 m
NaNOs untersucht haben, lasst sich die Am(lll)-Loslichkeit naherungsweise und mit relativ groRem
Fehlerwert auf log [Am(IIl)] = -8+1,5 abschatzen.

Wahrend das Loslichkeitsverhalten von Am(lll) in reiner MgCl,-reicher Losung auf Basis der
experimentellen Daten fur das analoge Nd(IIl) gut bekannt ist, kann der zuséatzliche Effekt von Sulfat
in generischer Lésung mit 4,3 m MgCl, + 0,36 m MgSO, und pHm 8,8 (reprasentativ fur Milieu B) auf
die wassrige Am(lll)-Speziation nur sehr grob unter Belastung der Konstanten aus [68] sowie des fur
Na*-reiche Losungen gultigen An(lll)-SOa-Pitzer-Modells aus [73] abgeschétzt werden. Demnach
kontrolliert in Analogie mit Nd(lll) das Hydroxychlorid Am(OH).CI(s) die Am(lll)-Léslichkeit. Bei der
dominierenden Am(lll)-Spezies handelt es sich um AmSO,*, sowie, mit nachgeordneter Relevanz,
um die erste Hydrolysespezies AMOH?*,

AM(OH),CI(s) + 2 H* + SO42” & AmSO4* + 2 H,0 + CI
bzw.

An(OH).CI(s) + H" <& AnOH?* + H,O + CI~.
Fur die Am(ll)-Léslichkeit ergibt sich log [Am(lI1)] = -4,941.

Im Fall von Milieu C, welches anhand einer generischen Lésung mit 4,0 m CaCl, und pHy, =11,8
angenahert wird, ist die Am(lll)-Ldslichkeit durch ein Gleichgewicht zwischen festem Am(OH)s(s) und
dem ternaren Komplex Cas[Am(OH)q]** kontrolliert,

AM(OH)s(s) + 3 H.0 + 3 Ca?* < Cas[Am(OH)e** + 3 H*,
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Unter Verwendung der in [75] berichteten chemischen Modelle und thermodynamischen Konstanten
ergibt sich fur die Am(lll)-Léslichkeit ein Wert von log [Am(lIl)] = -6,5+0,5.

Tabelle 12: Molale Am(lll)-L6slichkeit und dominierende Gleichgewichtsreaktionen fur Milieus A, B und C. Die
betrachteten generischen Losungsbedingungen sind in Klammern angegeben.

Milieu A (hochkonzentrierte Na-K-NOs-SOs-dominierte Losung)

pHm log [AM(11)]m Loslichkeitskontrollierendes Gleichgewicht

12,5 -8+159 Am(OH)3(s) ¢ Am(OH)s(aq)

Milieu B (4,3 m MgCl, + 0,36 m MgSOQO.)

pHm log [AM(11D)]m Loslichkeitskontrollierendes Gleichgewicht

8,8 -49+1Y Am(OH).CI(s) + 2 H* + SO,* < AmSO4* + CI” + 2 H,0

Milieu C (4,0 m CaCly)

pHm log [AM(11D)]m Loslichkeitskontrollierendes Gleichgewicht

11,8 -6,5+0,59 | Am(OH)s(s) + 3 H,O + 3 Ca?* < Cas[Am(OH)e]** + 3 H*

3 Fehlerwert + 1,5, da belastbare experimentelle Vergleichsdaten nicht vorhanden sind.

b Fehlerwert + 1, da keine spezifischen experimentellen Daten bzw. Modelle zur Ableitung des
Effektes von Sulfat auf die Am(lll)- bzw. Nd(lll)-Loslichkeit in MgCl.-reicher Losung vorhanden

sind.

° Fehlerwert + 0,5, da eine gute experimentelle Datenlage fir das analoge Nd(Ill) vorhanden ist.
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Plutonium (Pu)

Das Loslichkeits- und Hydrolyseverhalten von Pu(lV) wurde in [74] und in [42] systematisch evaluiert,
und entsprechende chemische und thermodynamische Modelle basierend auf der specific ion
interaction theory (SIT) abgeleitet. Grundlage waren experimentelle Studien, welche in relativ
verdinnten Losungen (I < 1 M) durchgefihrt wurden. In einer aktuellen Arbeit des KIT-INE [91] wurde
die Pu(IV)-Loslichkeit unter sorgfaltiger Kontrolle der Redoxbedingungen in neutraler bis alkalischer
und verdunnter bis konzentrierter NaCl-Losung untersucht. Aus diesen Studien geht hervor, dass die
Loslichkeit von Pu(lV) unter diesen Bedingungen insgesamt sehr niedrig ist, und durch ein
Gleichgewicht zwischen festem PuO,-xH,O(am) und geldster Pu(IV)-Hydrolysespezies bzw. Pu(lV)-
Kolloiden kontrolliert wird,

PuO,-xH.0O(am) + (2-x) H20 + (4-n) H* < Pu(OH),*" mit n = 1-4,
bzw.
PuO;-xH,O(am) < PuO;(coll,aq) + x H20.

GemalR [7] stellen Pu(lV)-Kolloide mit einer abgeschéatzten Gleichgewichtskonzentration von log
[Pu(IV)(coll,aq)] = -7,941,0 die dominierende geldste Pu(lV)-Spezies fir pH-neutrale und alkalische
Ldsungen dar, wobei dieser Wert anhand von experimentellen Untersuchungen fir das analoge
Th(IV) abgleitet wurde. In [91] wurde fur die Pu(lV)-Gesamtldslichkeit inklusive Beitrags von Pu(lV)-
Kolloiden in konzentrierter, neutraler bis alkalischer NaCl-Losung ein Hochstwert von
log [Pu(lV)] < =7,7 ermittelt. Aufgrund der Arbeiten zum Verhalten anderer vierwertiger Actinide
(Th(IV) in [7], U(IV) in [30]) ist kein wesentlicher Unterschied des An(lV)-Kolloidniveaus fur die
unterschiedlichen Salzlésungen NaCl, MgCl., und CacCl, zu erwarten.

Fur Milieu A (alkalische hochkonzentrierte Na-K-NOsz-SOs-dominierte Lésung) sowie Milieu B
(abgeschatzt flr eine generische Losung mit 4,5 m MgCl,-Lésung und pHm = 8,5 bestimmt) liegt die
Pu(IV)-Léslichkeit entsprechend bei log [Pu(lV)]=-7,941. Es ist anzumerken, dass keine
systematischen Studien zur Bestimmung des Pu(lV)-Kolloidniveaus in konzentrierter MgCl.- oder
CaCl,-Losung bekannt sind, was in dem relativ grof3en Fehlerbandbreite des Wertes reflektiert ist.

Zur Abschatzung der Léslichkeit von Pu(lll) fur Milieu B (analog zu Am(lll) erfolgt die Ermittlung
anhand einer generischer Losung mit 4,3 m MgCl> + 0,36 m MgSO,), fur welche keine
systematischen L&slichkeitsuntersuchungen vorliegen, werden die gut abgesicherten Werte fur
Nd(lll) (wie unter Am(lll) diskutiert) verwendet. Es ergibt sich log [Pu(lll)] = —4,941.

Wie in [8], [9], [37] gezeigt, muss in konzentrierter CaClz-Losung mit pHm, > 10 zuséatzlich die Bildung
des ternaren Komplexes Cas[Pu(OH)s]** berlicksichtigt werden,

PuO;-xH,O(am) + (6-x) H.O + 4 Ca?" <& Cas[Pu(OH)s]** + 4 H*,

welcher mit zunehmender [CaCl,] und zunehmendem pHn-Wert an Bedeutung gewinnt, und je nach
Ldsungsbedingungen das Niveau der PuO.-Kolloide Ubersteigen kann. Fir die betrachtete
generische Losung mit 4,0 m CaCl, und pHn 11,8 liegt die Pu(lV)-Léslichkeit unter alleiniger
Bertcksichtigung des Gleichgewichtes mit dem terndren Komplex und Belastung der experimentellen
Daten aus [9] und [37] bei ca. log [Pu(IV)] = -7,8+0,4, und damit beinahe gleichauf mit dem Pu(lV)-
Kolloidniveau. Die Pu(IV)-Gesamtloslichkeit wird daher als Summe beiden Gleichgewichte auf log
[Pu(IV)] = -7,5+0,5 abgeschatzt.
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Tabelle 13: Molale Pu(lV)-Loslichkeit und dominierende Gleichgewichtsreaktionen fiir Milieus A, B und C. Die

betrachteten generischen Losungsbedingungen sind in Klammern angegeben.

Milieu A (hochkonzentrierte Na-K-NOs-SOs-dominierte Losung)

pPHm

log [Pu(IV)]m

Loslichkeitskontrollierendes Gleichgewicht

12,5

-79+19

PuO,-xH,0(am) <> Pu(OH),*" bzw. PuOz(coll,aq)

Milieu B (4,5 m MgCl. fur Pu(lV), 4,3 m MgCl, + 0,36 m MgSO. fur Pu(lll))

pHm log [Pu(IV)]m Ldslichkeitskontrollierendes Gleichgewicht
8,8 -79+19 Pu(lV): PuO2-xH,0O(am) < Pu(OH),*™" bzw. PuOx(coll,aq)
8,8 -49+1" Pu(lll): Pu(OH)2CI(s) + 2 H* + SO4* <> PuSO4* + CI” + 2 H,0

Milieu C (4,0 m CaCly)

pPHm

log [Pu(IV)]m

Ldslichkeitskontrollierendes Gleichgewicht

11,8

-7,5+0,59

bzw.

PuO2-xH,O(am) + (6-x) H,O + 4 Ca?* < Cas[Pu(OH)s]** + 4 H*

PuO,-xH,0(am) <> Pu(OH),*" bzw. PuOz(coll,aq)

3 Fehlerwert + 1, da belastbare experimentelle Vergleichsdaten fir Pu(IV) nur fur verdinnte
Ldsungen vorhanden sind, und die genannten Werte unter Verwendung des Analogieprinzips mit

Th(IV) bzw. U(IV) abgeschatzt sind.

® Fehlerwert + 1, da keine spezifischen experimentellen Daten bzw. Modelle zur Ableitung des
Effektes von Sulfat auf die Pu(lll)- bzw. Nd(l)-Ldslichkeit in MgCl,-reicher Losung vorhanden
sind.

° Fehlerwert + 0,5, da eine gute experimentelle Datenlage fur das dominierende Gleichgewicht

vorhanden ist.
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