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Abgrenzung des Auftrags der Gesellschaft fiir Anlagen- und Reak-
torsicherheit (GRS) gGmbH durch BGE

Die Erstellung des nachfolgenden Berichts ,Projekt Konrad — Uberpriifung der sicher-
heitstechnischen Anforderungen des Endlagers Konrad nach dem Stand von Wissen-
schaft und Technik (UsiKo), Abschlussbericht zur Phase 2: Radionuklidausbreitung®
wurde von der BGE an die Gesellschaft fiir Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS)
gGmbH im Rahmen der UsiKo Phase 2 beauftragt (UsiKo = ,Uberpriifung der sicher-
heitstechnischen Anforderungen des Endlagers Konrad nach dem Stand von Wissen-
schaft und Technik*). Die UsiKo wird — initiiert von der BGE als verantwortungsvolle Vor-
habentragerin — unabhangig von der jederzeit gegebenen behdrdlichen Uberwachung,
als selbststandige Uberpriifung durch externe Fachgutachter und Sachverstandige
durchgefihrt. Der Planfeststellungsbeschluss Konrad ist bestandskraftig. Er selbst ist

kein Gegenstand der Uberpriifung i. S. d. UsiKo.

Inhalte und Ergebnisse des nachfolgenden Berichts liegen allein in der Verantwortung
des jeweiligen Verfassers, der seinen Auftrag selbststandig und frei von Weisungen er-
fullt hat. Die Ausfiihrungen in diesem Kapitel erfolgen von Seiten der BGE und dienen

ausschlieRlich der Einordnung der Bearbeitung des Auftrags fiir UsiKo Phase 2:

Die UsiKo umfasst bislang folgende zwei Phasen: Die Phase 1 (2017 - 2020) diente der
Ermittlung des Uberpriifungsbedarfs. Hier wurde fachgutachterlich untersucht, ob in Be-
zug auf die Sicherheitsanalysen fir das Endlager Konrad ein allgemeiner Fortschritt im
Stand von Wissenschaft und Technik eingetreten ist. Soweit dies der Fall ist, wurde die-
ser Fortschritt als sogenanntes Delta formuliert. Zum Gberwiegenden Teil wurde bereits
in Phase 1 festgestellt, dass der konstatierte Fortschritt keine Relevanz in Bezug auf die
Sicherheit des Endlagers Konrad aufweist. Konnte eine Relevanz in Bezug auf die Si-
cherheit des Endlagers Konrad —in vereinzelten Fallen —in Phase 1 nicht von vornherein
ausgeschlossen werden, wurde insoweit ein weiterer Betrachtungsbedarf fir Phase 2

ermittelt (sog. sicherheitsrelevante Deltas).

Die Feststellung eines sogenannten sicherheitsrelevanten Deltas in Phase 1 allein lasst
keine Schlussfolgerungen in Bezug auf die Sicherheit des Endlagers Konrad zu. Es wird
lediglich festgestellt, dass sich der aktuelle Stand von Wissenschaft und Technik in Be-
zug auf die Anforderungen an ein heute neu zu genehmigendes Endlager verandert hat

und eine sicherheitstechnische Relevanz nicht von vornherein verneint werden kann.
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Die UsiKo sieht fiir diesen Fall vor, dass eine weitergehende fachgutachterliche Betrach-

tung in Phase 2 (Aktualisierung von Sicherheitsanalysen) erfolgt.

Bei der Aktualisierung von Sicherheitsanalysen (Phase 2 der UsiKo) setzen sich die
Fachgutachter mit den konkreten Auspragungen eines Fortschritts im Stand von Wis-
senschaft und Technik mit Bezug zu den sicherheitstechnischen Anforderungen des
Endlagers Konrad (sog. Sicherheitsrelevanz) auseinander. Im Rahmen der Bearbeitung
in Phase 2 werden z. B. neue Modellrechnungen vorgenommen. Sodann wird unter-
sucht, ob eine Relevanz dieser Ergebnisse fur die Sicherheitsanforderungen des Endla-
gers Konrad nach Phase 2 ausgeschlossen werden kann (1.) oder ob die Sicherheitsre-

levanz weiter besteht (2.).

1. Soweit fachgutachterlich festgestellt wird, dass sich die in Phase 1 identifizierte po-
tenzielle Sicherheitsrelevanz nach dem Ergebnis der Phase 2 nicht bestatigt, sind Fol-
gerungen in Bezug auf die Sicherheit des Endlagers Konrad ausgeschlossen. In diesem
Fall wird das Delta bereits mit der Aktualisierung der Sicherheitsanalysen geschlossen.
Fur den Fall, dass die Fachgutachter hier gleichwohl Empfehlungen abgeben, bedeutet
dies nicht, dass ihre Umsetzung im Hinblick auf die Sicherheit des Endlagers geboten
ist. In diesen Fallen wird die BGE in Abstimmung mit den Behdrden vielmehr im Einzelfall
bewerten, ob und wenn ja, in welcher Weise eine Realisierung erfolgt, um ggf. einen

Beitrag zur Uberobligatorischen Optimierung der Sicherheit des Endlagers zu leisten.

2. Soweit die Sicherheitsrelevanz eines Deltas flir das Endlager Konrad nach der fach-
gutachterlichen Untersuchung nicht ausgeschlossen werden kann, wird die BGE in Ab-
stimmung mit den Behdrden unter Einbeziehung etwaiger Empfehlungen der Gutachter
Uber etwaige MalRnahmen beraten und diese — soweit erforderlich — anschlieRend um-

setzen.
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1 Einleitung und Aufgabenstellung

Das zukinftige Endlager fir schwach- und mittelradioaktive Abfalle Konrad liegt im sld-
Ostlichen Niedersachsen auf dem Gebiet der Stadt Salzgitter. Die Schachtanlage Konrad
hat zwei Schachte Konrad 1 und Konrad 2 mit Tiefen von 1.200 bzw. 1.000 Metern. Die
wichtigsten zeitlichen Meilensteine in der Historie der Bergwerksanlage bzw. des Endla-

gers Konrad sind in Tab. 1.1 zusammengestellt.

Der untertdgige Bereich des Endlagers wird als Erweiterung des Grubengebaudes eines
bestehenden ehemaligen Eisenerzbergwerks errichtet. Das Eisenerzvorkommen in ei-
ner Tiefe von 1.300 bis 800 Metern hat eine Machtigkeit von 12 bis 18 Metern. In zwei
neu aufgefahrenen Einlagerungsbereichen in 800 m Tiefe sollen bis zu 303.000 Kubik-
meter radioaktive Abfalle mit vernachlassigbarer Warmeentwicklung endgelagert wer-
den. Im Jahr 1982 stellte die Physikalisch-Technische Bundesanstalt (PTB) als damals
fur die Endlagerung zustandige Behdrde einen Antrag auf Einleitung eines Planfeststel-
lungsverfahrens (PFV). Im Fruhjahr 1989 reichte sie den Plan bei der zustandigen Ge-
nehmigungsbehodrde Niedersachsisches Ministerium fir Umwelt und Klimaschutz (NMU)
ein. Mit seiner Grindung ging die Zustandigkeit flr die Endlagerung der radioaktiven
Abfalle im November 1989 auf das Bundesamt fir Strahlenschutz (BfS) Gber. Die ur-
springlichen Antragsunterlagen fir das Endlager Konrad wurden in den 1990er Jahren
erstellt und bis zur Erteilung des Planfeststellungsbeschlusses (PFB) im Jahr 2002 ak-

tualisiert.

Das PFV fiir Konrad war ein atomrechtliches Genehmigungsverfahren, das sowohl eine
Umweltvertraglichkeitspriifung als auch eine Offentlichkeitsbeteiligung beinhaltete. Da-
rauf basierend hat die Genehmigungsbehérde unter Beteiligung von Sachverstandigen
im Jahr 2002 mit dem PFB festgestellt, dass die erforderliche Vorsorge gegen Schaden
aus der Endlagerung radioaktiver Abfalle gemafl dem damaligen Stand von W&T ge-

wahrleistet ist.

Die Verantwortung fiir das Endlager Konrad lag bis zum 24. April 2017 beim Bundesamt
fur Strahlenschutz (BfS). Auf Grundlage des Gesetzes zur Neuordnung der Organisati-
onsstruktur im Bereich der Endlagerung, das am 30. Juli 2016 in Kraft trat und dem Be-
scheid des Bundes vom 24.4.2017, wurde die Aufgabenwahrnehmung der Planung, Er-
richtung und Betrieb der Endlager fir radioaktive Abfalle so auch fur das Endlager

Konrad, auf die Bundesgesellschaft fur Endlagerung mbH (BGE) Ubertragen.
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Tab. 1.1  Meilensteine in der Historie der Bergwerksanlage bzw. des Endlagers Kon-

rad
Jahr Ereignis
1957 Beginn des Abteufens von Schacht Konrad 1
1965 Beginn der Eisenerzforderung
1975 Beginn der Eignungsuntersuchungen als Endlager
1976 Ende der Erzférderung
1982 Einleitung des Planfeststellungsverfahrens
1986 Erstellung der Langzeitsicherheitsanalyse
2002 Erteilung des Planfeststellungsbeschlusses
2007 Gerichtliche Bestatigung, Beginn der Umrlstung
2017 Ubertragung der Betreiberaufgaben auf die BGE
2017 Beginn der UsiKo Phase 1
2020 Beginn der UsiKo Phase 2

Die ,Uberpriifung der sicherheitstechnischen Anforderungen des Endlagers Konrad
nach dem Stand von Wissenschaft und Technik (UsiKo)* erfolgt vorsorglich. Der Prozess
der Uberprifung begann im Jahr 2016 mit einem &ffentlichen Workshop, welcher der
Diskussion (iber das sinnvolle und notwendige Vorgehen bei der Uberpriifung diente. Als
Folge und unter Berlcksichtigung der Diskussion wurden folgende vier Phasen fir die

UsiKo festgelegt:

1. Ermittlung des Uberpriifungsbedarfs

2. Aktualisierung von Sicherheitsanalysen
3. ggf. Anpassung der Planung

4. ggf. Umsetzung im Bau

In Phase 1 der UsiKo wurde zunéchst untersucht, ob in Bezug auf die Sicherheitsanaly-
sen ein allgemeiner Fortschritt im Stand von Wissenschaft und Technik festzustellen ist.
Soweit dies festgestellt wurde, wurde weiter untersucht, ob eine Relevanz fir die Sicher-
heitsanforderungen des Endlagers Konrad ausgeschlossen werden kann. Soweit dies in
Phase 1 nicht moglich war, wurde ein vertiefter Betrachtungsbedarf fur einzelne Aspekte

der Sicherheitsanalysen festgestellt, der in Phase 2 erfolgt. In den Jahren 2017 bis 2020
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erfolgte in der ersten Phase der UsiKo unter anderem die Uberpriifung der Langzeitsi-
cherheitsanalysen zur Radionuklidausbreitung in der Nachbetriebsphase /RUE 19/. Im
Rahmen dieser Uberpriifung wurden Aspekte zu den genannten Themengebieten iden-
tifiziert, fir die sich potenziell sicherheitsrelevante Abweichungen, auch als Delta (A) be-
zeichnet in der Argumentation zwischen dem Stand von W&T im Jahr 2019 gegenuber

dem damaligen Stand von W&T zur Zeit der Erstellung ergeben.

Die in diesem Bericht beschriebenen Arbeiten sind Teil der Phase 2 (,Aktualisierung von
Sicherheitsanalysen“) der UsiKo. Im Rahmen der durchgefiihrten Analysen werden die
neun in der ersten Phase der UsiKo identifizierten Deltas bewertet, die die Radionukli-
dausbreitung in der Nachbetriebsphase im Grubengebdude und in der Geosphéare be-
treffen. Die Nummerierung und Bezeichnung richtet sich nach der verdffentlichten Liste
der BGE /BGE 21/. Die identifizierten Deltas der Phase 1 bezlglich der Radionuklidaus-

breitung in der Nachbetriebsphase werden drei Aspekten zugeordnet:

Aspekt 1: Bewertung des Radionuklidtransports in der Gasphase. Dieser Aspekt
umfasst den Radionuklidtransport in der Gasphase im Grubengebaude
sowie in der Geosphéare und die potenzielle Bildung von Gasfracs im

Wirtsgestein.

Aspekt 2: Einfluss von Kolloiden auf den Transport geléster Radionuklide. Dies be-
trifft die Bewertung des Einflusses von Kolloiden auf den Radionuklid-

transport in der Geosphare.

Aspekt 3: Uberpriifung des Unterkreidepfades. Dieser Aspekt umfasst eine Neube-
wertung der Ausbreitung geldster Radionuklide Uber den Unterkreidepfad
bezuglich der Diffusion, der Sorption von lod in der Oberkreide sowie des

bertcksichtigten Transportpfades.

Die Ergebnisse der ersten Phase der UsiKo wurden durch ein unabhangiges Review-
Team Uberprift /ROE 19/. Die Aussagen dieses Reviews werden bei den durchgefihr-

ten Arbeiten bertcksichtigt.

In den folgenden Kapiteln 2 bis 4 werden die drei oben genannten Aspekte und die damit
verbundenen Deltas jeweils beschrieben analysiert. Zusatzlich zu den genannten As-
pekten erfolgt in Kapitel 5 eine Neuberechnung der Strahlenexposition fur die Langzeit-

sicherheitsanalyse Konrad. Die Notwendigkeit zu der Neuberechnung ergibt sich aus
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den in einem anderen Vorhaben der UsiKo Phase 2 neu berechneten Dosiskonversions-
faktoren /HOR 25/.

Da die Dokumentation zur Bearbeitung der Aspekte entsprechend der Leistungsbe-
schreibung des Auftrags unabhangig voneinander lesbar und verstandlich sein soll, wie-
derholen sich teilweise Textteile und Ful3noten in mehreren Kapiteln. Umfangreiche In-
formationen, die mehrere Aspekte betreffen, sind in Anhangen dargestellt. Die
Literaturquellen sind fiir jeden Aspekt und jeden der Anhdnge am Ende der entsprechen-
den Kapitel in separaten Literaturverzeichnissen angegeben. Die Literaturquellen fir die

allgemeinen Textteile in Einleitung und Zusammenfassung sind in Kapitel 7 angegeben.

Anmerkungen aus der Fachéffentlichen Ergebnisprésentation zur UsiKo Phase 2

Im Rahmen der Vorstellung der Ergebnisse zur fachéffentlichen Ergebnisprasentation
der UsiKo Phase 2 am 23.10.2024 in Braunschweig wurden Anmerkungen zu den durch-
geflihrten Arbeiten gemacht, die zu den in Anhang D beschriebenen Uberarbeitungen

dieses Berichts gefuhrt haben.
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2 Aspekt 1: Bewertung des Radionuklidtransports in der
Gasphase

21 Beschreibung

In der Phase 1 der UsiKo wurde die Langzeitsicherheitsanalyse fiir die Nachbetriebs-
phase des Endlagers Konrad im Hinblick auf sicherheitsrelevante Abweichungen vom
Stand von W&T zur Zeit des PFB zum Jahr 2019 begutachtet /RUE 19/. In Phase 1

wurde folgender Aspekt zur Bearbeitung in der UsiKo Phase 2 identifiziert:

Fiir gasférmige Radionuklide ist deren Freisetzung aus dem Grubengeb&ude und Trans-
port in der Geosphére zu bewerten. Falls sich Radionuklide in gasférmigem Zustand bis
in die Biosphére ausbreiten kénnen, dann ist die potenzielle Strahlenexposition mit ei-

nem entsprechenden Expositionsmodell zu berechnen.

Diesem Aspekt sind vier identifizierte Deltas zugeordnet. Demnach sind Entwicklungen
des Endlagersystems (Szenarien) zu beschreiben, die potenziell zu einer Freisetzung
von gasférmigen Radionukliden in die Biosphare (A24) und/oder zu Gas-Fracs in den
Barrieregesteinen um das Endlager Konrad (A27) fihren kénnen. Die Relevanz einer
Freisetzung von gasférmigen Radionukliden aus dem Grubengebaude (A25) und deren
Ausbreitung in der Geosphare (A26) sind zu bewerten. Die Nummerierung und Bezeich-
nung der Deltas (A) richtet sich nach der veroéffentlichten Liste der BGE /BGE 21/.

Das Review-Team der Phase 1 der UsiKo empfiehlt zum Aspekt 1, dass als relevantes
Radionuklid fiir den Transport in der Gasphase neben dem Ublicherweise betrachteten
C-14 auch methyliertes Se-79" beriicksichtigt werden sollte /ROE 19/.

Die in /RUE 19/ festgestellten Deltas zum Aspekt der Bewertung des Radionuklidtrans-
portes in der Gasphase sind weiterhin zutreffend. Ein Fortschritt im Stand von W&T in
den Jahren 2019 bis 2022 ist fiir die Deltas dieses Aspekts nicht festzustellen. Uber die
in Phase 1 der UsiKo benannten Punkte hinaus wurden bei der Bearbeitung der Deltas

in Phase 2 keine zusatzlichen sicherheitsrelevanten Aspekte identifiziert.

T Dies betrifft die Formen von Selen als Dimethylselenid und Dimethyldiselenid. Die Einschatzung gilt in
gleicher Weise fir lod als Methyliodid.
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2.2 Entwicklung des Endlagersystems beziiglich der Gasbildung und des
Radionuklidtransports in der Gasphase

In der Nachverschlussphase eines geologischen Endlagers fiir radioaktive Abfalle kén-
nen erhebliche Mengen an Gasen entstehen, die die langfristige Sicherheit des Endla-
gers auf unterschiedliche Weise beeintrachtigen konnten. Wahrend radioaktive Gase der
Strategie zur Isolierung und zum Einschluss unterliegen, missen nicht-radioaktive Gase
moglicherweise abgeleitet werden, um den Druckaufbau im Endlagersystem zu minimie-
ren /CAP 15/. Die zu erwartenden Gasentwicklungsraten und -mengen variieren je nach
Abfallart und Endlagerkonzept. Fragen, die sich aus der Gasentwicklung ergeben, mis-
sen in den Sicherheitsnachweisen fur alle Endlager behandelt werden, da sie nicht von

vornherein ausgeschlossen werden konnen /ROD 03/.

Um die Gasbildung und die Konsequenzen einer moglichen Gasfreisetzung aus dem
Endlager Konrad zu bewerten, wird im Folgenden die zukinftige Entwicklung des End-
lagersystems beschrieben, die zur Gasbildung und dem Radionuklidtransport in der
Gasphase fuhrt. Diese Entwicklung wird als Grundlage fur die weitergehenden Analysen
zu Grunde gelegt. Die zuklnftige Entwicklung wird auf Basis der Literatur zum Stand von
W&T abgeleitet z. B. /ROD 03/, /RUE 04/, /ISHA 13/, ICAP 15/, /LEU 16/, /LEV 21/ und

an die Gegebenheiten des Endlagers Konrad angepasst.

Auf Grund des natirlichen Wassergehalts der porésen Gesteine um das Endlager Kon-
rad und der hydrostatischen Randbedingungen wird erwartet, dass nach dem Ver-
schluss des Endlagers ein Zufluss von Lésung aus dem Wirtsgestein in das versetzte
Grubengebaude stattfindet, der mit der Zeit das Grubengebaude zumindest teilweise mit
Lésung auffillt. In der Langzeitsicherheitsanalyse wird die Zutrittsrate von Wasser in das
Grubengebaude zu 50 I/min abgeschatzt /STO 86/, und demnach ist das Grubenge-

baude nach 115 Jahren vollstandig mit Loésung gefllt.

Nach der Stilllegung des Endlagerbergwerks wird Sauerstoff aus der Grubenluft durch
aerobe Bakterien und aerobe Korrosion von Metallen schnell verbraucht. Danach fuhrt
der Kontakt der Behalter, der darin enthaltenen Abfalle und sonstiger Objekte im Endla-
ger aus Stahl mit Wasser in Abwesenheit von Sauerstoff zu einer anaeroben Korrosion,
bei der das Eisen in Magnetit umgewandelt und erhebliche Mengen an Wasserstoff er-
zeugt werden (vgl. Kapitel 2.3). Weiterhin kdnnen durch anaerobe mikrobielle Degrada-
tion von Organika unterschiedliche weitere Gase wie z.B. Kohlendioxid oder Methan ent-

stehen.
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Die gebildeten Gasmengen sind im Allgemeinen zu grof3, um in dem Porenraum des
Versatzes im Grubengebaude gespeichert zu werden, weshalb sowohl ein Gasdruck-
aufbau als auch eine Gasbewegung im Grubengebaude zu erwarten ist. Die Bewegung
von Gasen kann wiederum eine Bewegung von Ldsung, sowie den Transport von gas-
formigen oder gel6sten Radionukliden verursachen. Die groRen Mengen produzierter
Gase koénnen als Tragergas fur geringe Mengen ebenfalls vorhandener radioaktiver
Gase, wie z.B. '“CO; oder “CHj4 fungieren, die damit aus dem Grubengebaude in die
Geosphare transportiert werden, unter Umstanden bis in die Biosphare gelangen und zu
einer potenziellen Strahlenexposition der Bevoélkerung fihren kénnen. Ein weiterer Ein-
fluss der Gasbewegung ist die Verdrangung von Wasser und damit ein indirekter Einfluss
auf den Radionuklidtransport in Losung. Der letztgenannte Prozess wurde im Rahmen
der Sicherheitsanalysen flir die Nachbetriebsphase fir das Endlager Konrad bewertet
/PAH 89/, und es wurde festgestellt, dass die gebildeten Gase keinen signifikanten Ein-
fluss auf die Grundwasserstromung und den Radionuklidtransport in der flissigen Phase

haben. Dieser Prozess wird daher hier nicht weiter betrachtet.

Bezlglich der Gasbewegung und des Transports gasformiger Radionuklide ist zu unter-
scheiden, in welcher Form (gasférmig oder geldst) und entlang welcher Wege (entlang
des Grubengebaudes oder im Wirts- und Nebengestein) die Gase transportiert werden.
Der Transport durch das Gestein kann durch die folgenden unterschiedlichen Prozesse

stattfinden:

1. Lo6sung der Gase im Porenwasser und Transport in der gelésten Form durch Diffu-

sion im Porenwasser oder durch Advektion bei Bewegung des Porenwassers,

2. ein advektiver Fluss als Gas im vorhandenen Porenraum des Gesteins durch Ver-

drangung von Porenwasser (Zweiphasenfluss) und.

3. ein advektiver Fluss auf neu erzeugten Wegsamkeiten (Risse) im Gestein als Folge
von hohen Gasdricken. Risse im Wirtsgestein kdnnen erst dann entstehen, wenn
der Fluiddruck den lithostatischen Druck bzw. die minimale Hauptspannung Uber-

steigt.

Die Diffusion geldster Gase im Porenwasser hat nur einen mengenmallig geringen Gas-
fluss zur Folge, der je nach gebildeter Gasmenge und Gasbildungsrate unter Umstanden
allein nicht ausreicht, um die im Endlager produzierten Gase abzutransportieren. Bei
einem Zweiphasenfluss wird Porenwasser im Porenraum des Gesteins verdrangt, so-

bald der Gaseindringdruck — der Druck, welcher zusatzlich zum hydrostatischen Druck
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mindestens bendtigt wird, um Lésung aus dem gesattigten Porenraum zu verdrangen —

Uberschritten wird.

Falls der Gasdruck den Gaseindringdruck Ubersteigt, kann das Gas in das Gestein ein-
dringen. Falls das Gas auch den lithostatischen Druck, bzw. die minimale Hauptspan-
nung Ubersteigt, kdbnnen zusatzlich neue Wegsamkeiten (Gas-Fracs) entstehen. Auf
Grund des Dichteunterschieds der Gase und der Lésung tendiert das Gas dazu vertikal
aufzusteigen. Da unterschiedliche Typen von Gesteinen unterschiedliche Gaseindring-
drucke aufweisen, kann der Gasaufstieg an Gesteinstubergangen zu Gesteinen mit sehr
viel hdherem Gaseindringdruck zum Erliegen kommen und sich die Gase dann lateral
unterhalb dieser Sperrschicht (Gesteinsschicht mit hohem Gaseindringdruck) ausbrei-

ten.

Entlang des gesamten Gastransportwegs wird sich Gas entsprechend dem Henry’schen
Gesetz im Grund- und Porenwasser I6sen, mit dem die Gasphase im Kontakt steht. Die
gelésten Gase werden dann mit der Grundwasserstromung transportiert. Die tatsachli-
chen Gastransportwege kdnnen nur durch numerische Modellierung prognostiziert wer-

den.

Falls radioaktive Gase bis an die Erdoberflache und somit in die Biosphare gelangen,
dann kénnen diese durch Inhalation oder Ingestion zu einer potenziellen Strahlenexpo-

sition der Bevdlkerung fuhren.

Die in diesem Kapitel beschriebenen Prozesse und die daraus resultierende Entwicklung

werden den weiteren Analysen zu den Deltas des Aspekts 1 zu Grunde gelegt.

2.3 Gasproduktion

In diesem Kapitel werden die im Endlager Konrad in der Nachbetriebsphase gebildeten
Gasmengen und die Gasbildungsraten abgeschatzt. In der Nachbetriebsphase eines
Endlagers fir radioaktive Abfalle kénnen signifikante Mengen an Gasen durch unter-
schiedliche Prozesse gebildet werden. In einem Endlager fiir schwach- und mittelradio-
aktive Abfalle wie dem Endlager Konrad sind fiir die Gasbildung primar die Korrosion
von Metallen und die Zersetzung von organischen Stoffen zu betrachten. Vernachlassigt
werden beziglich der Abschatzung der Gasmenge weitere mdgliche Prozesse, die nur

Spuren an Gasen erzeugen. Beispiele hierfur sind radiolytische Prozesse, die auf Grund
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der geringen Strahlung der Abfalle im Endlager Konrad im Hinblick auf die Gasbildung
zu vernachlassigen sind und chemische Reaktionen, die nur im geringen Umfang statt-
finden, wie jene, die in Kapitel 2.1 diskutierten Verbindungen von methyliertem lod oder

Selen erzeugen.

Bei der Gasbildung werden Metalle und organische Stoffe umgesetzt, die mit den Abfal-
len in das Endlager eingebracht wurden. Bei deren Umsetzungen wird entweder Wasser
verbraucht, oder die Anwesenheit von Wasser ist erforderlich, ohne dass dieses ver-
braucht wird. Bei ausreichendem Wasserangebot sind die entstehenden Gasmengen
den vorhandenen Mengen an Metallen und organischen Stoffen proportional. In der
Langzeitsicherheitsanalyse wird die Zutrittsrate von Wasser in das Grubengebaude zu
50 I/min abgeschatzt /STO 86/, was etwa 46 mol pro Sekunde entspricht. Im Endlager
Konrad kann im Vergleich zu den im Folgenden abgeleiteten Raten der umgesetzten
Stoffmengen davon ausgegangen werden, dass der Wasserzutritt in das Grubenge-
baude ausreichend grol ist, so dass die Gasproduktion nicht durch die Verfligbarkeit

von Wasser beschrankt ist.

Die Korrosion der Metalle und die Zersetzung der organischen Stoffe findet auch schon
wahrend der Betriebsphase des Endlagers statt. Dadurch wird ein Teil der gasbildenden
Stoffe verbraucht. Dieser Verbrauch wird als gering im Vergleich zu den vorhandenen
Stoffmengen angenommen und daher vernachlassigt. Es wird stattdessen angenom-
men, dass samtliche gasbildende Stoffe zu Beginn der Nachbetriebsphase des Endla-
gers noch vollstandig zur Verfiigung stehen. Weiterhin wird davon ausgegangen, dass
das gesamte Inventar der gasbildenden Stoffe an der Umsetzung teilnimmt. Diese An-
nahmen sind konservativ im Hinblick auf die insgesamt gebildete Gasmenge und den

sich durch die Gase ergebenden Gasdruck.

231 Mengen gasbildender Stoffe

Das Stoffinventar im Endlager Konrad ist in /KUG 03/ angegeben und in Tab. 2.1 sind
daraus die Mengen der relevanten gasbildenden Stoffe in den Einlagerungsfeldern zu-
sammengefasst. Es zeigt sich, dass die weitaus grof3te Masse an gasbildenden Stoffen

durch das Eisen der Endlagerbehalter in das Endlager eingebracht wird.
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Tab. 2.1 Mengen gasbildender Stoffe nach /KUG 03/

Stoff Masse [103 kg]
Eisen im Behalter 294.622
Eisen im Abfall 25.119
Aluminium im Abfall 916
Zink im Abfall 3,5
Zirkonium im Abfall 1.528
Organika/Zellulose im Abfall 815
Kunststoffe/Ole im Abfall 7.469
Kunststoff in den Fixierungsmitteln 974
2.3.2 Korrosion von Metallen

Unter anaeroben Bedingungen kénnen Metalle durch Wasser oxidieren, wobei Wasser-
stoff freigesetzt wird. Die berlicksichtigten Reaktionsgleichungen bei der Korrosion von
Metallen und die dabei gebildeten spezifischen Gasmengen sind in Tab. 2.2 zusammen-

gestellt.

Hinsichtlich der Korrosion von Metallen ist auf Grund der grolRen Menge in erster Linie
das Eisen zu betrachten. Bei der anaeroben Korrosion des Eisens kann sich unter Ver-
brauch von Wasser Wasserstoff bilden. Bezlglich der gebildeten Gasmenge ist der un-
glnstigste Reaktionsweg die Bildung von Eisen(ll)oxid, das anschlieRend in Magnetit
umgewandelt wird /MUE 92/. Pro mol umgesetzten Eisens werden in diesem Fall 1,33
mol Gas produziert und 1,33 mol Wasser verbraucht. Andere ebenfalls mdgliche Reak-
tionswege, wie z. B. die Bildung von Eisen(ll)-hydroxid, Siderit oder Grinrost erzeugen
eine geringere Menge an Wasserstoff. Eine aerobe Korrosion des Eisens, die wahrend
der Betriebsphase bei Vorhandensein von Sauerstoff stattfindet und die Menge an gas-

bildendem Eisen verringert, wird hier nicht berticksichtigt.

Eine Ubersicht Uber die Literatur zu Korrosionsraten von Metallen in einem Endlager
geben /DIO 14/ und /SWA 15/. Im Endlager Konrad ist auf Grund der grolRen Mengen an
Beton, der mit dem Versatz (Dickstoff) und den Abfallen eingebracht wird, mit alkalischen
hydrochemischen Bedingungen und einem pH-Wert gréRer als 12 zu rechnen /KIM 87/,

was einen Einfluss auf die Korrosionsrate von Eisen hat. Die Korrosionsraten von Eisen
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und Stahl unter anaeroben, alkalischen Bedingungen sind sehr gering und liegen laut
der Zusammenstellung in Tabelle 3.4 in /DIO 14/ zwischen 3 und 27 nm/a, wobei die
Mehrheit der Messwerte unterhalb von 10 nm liegt. Fir den Referenzfall wird daher im
Folgenden ein Wert von 10 nm/a angenommen. Ein groRerer Wert fur die Korrosions-
rate, der die Bandbreite vollstandig abdeckt, wird in einer Variante betrachtet (s. u.). An-
hand der Mengenangaben zum Inventar ist ersichtlich, dass der grof3te Teil des Eisens
durch die Endlagerbehalter in das Endlager eingebracht wird. Entsprechend der Endla-
gerungsbedingungen fir das Endlager Konrad /BFS 14/ bestehen die Seitenwande der
Container aus Stahlblech von mindestens 3 mm Dicke. Die minimale Materialstarke der
Containerwande wird im Referenzfall als zu korrodierende Materialstarke angenommen,
woraus sich eine Dauer bis zur vollstandigen Korrosion des Eisens (Korrosionsdauer),
bzw. eine Dauer bis zur vollstandigen Bildung der Gase (Gasproduktionsdauer) von
300.000 Jahren ergibt. Bei einer groReren Materialstarke ergibt sich eine entsprechend

langere Korrosionsdauer.

Da eine kirzere Korrosionsdauer zu einer schnelleren Gasbildung und potenziell auch
zu einem hoheren Gasdruck im Endlager fihrt, wird als Variante eine um einen Faktor
100 kurzere Korrosionsdauer fur das Eisen angenommen. Die kirzere Korrosionsdauer
kann zum einen durch einen Anteil an Eisen im Abfall mit einer geringeren Material-
starke, als auch durch eine schnellere Korrosionsrate verursacht werden. Eine entspre-
chend kurze Korrosionsdauer ist unter den gegebenen Umstanden zwar eher nicht zu
erwarten, dient aber zur Bewertung der Ungewissheit bezliglich des Werts der Korrosi-
onsdauer auf das Systemverhalten. In dem alternativen Fall wird somit eine Gasproduk-
tionsdauer von 3.000 Jahren angenommen. Dieser Wert liegt auch nahe an dem Wert
fur die Dauer der Gasproduktion von 5.000 Jahren, der im Rahmen der langzeitsicher-
heitsanalytischen Betrachtungen fur das Endlager Konrad bei der Analyse zur Auswir-
kung der Gasproduktion auf die Grundwasserstromung verwendet wurde /PAH 89/. Die-

ser Wert wurde dort allerdings nicht begrundet.

Die weiteren Metalle Aluminium, Zink und Zirkonium liegen ausschlief3lich im Abfall vor,
und sie leisten auf Grund der vergleichsweise geringen Stoffmenge nur einen unterge-
ordneten Beitrag zur gebildeten Gasmenge. Auf Basis der vorliegenden Informationen
zum Inventar der sonstigen Metalle kdnnen keine belastbaren Informationen zu deren
geometrischer Form gemacht werden. Es wird konservativ angenommen, dass ein gro-

Rerer Teil der sonstigen Metalle fein verteilt im Abfall vorliegt und schnell korrodieren

23



kann. Als Korrosionsdauer flir die sonstigen Metalle wird daher einheitlich eine Korrosi-

onsdauer von 100 Jahren angenommen.

Tab. 2.2 Reaktionsgleichungen und spezifische gebildete Gasmengen bei der

Korrosion der Metalle

Stoff Reaktionsgleichung Spez. Gasmenge [mol/kg]
Eisen 3Fe+4H,O0O — FesOs+4H; 33,31
Aluminium 2A1+6HO0 — 2AI(OH); + 3 H> 55,59
Zink Zn+2H0 — Zn(OH): + Hy 15,30
Zirkonium Zr +2 H.O —  ZrO;+ 2 H; 21,92

Tab. 2.3 Korrosionsdauer der Metalle in Jahren im Referenzfall

Eisen 300.000
Aluminium 100
Zink 100
Zirkonium 100

Tab. 2.4 Korrosionsdauer der Metalle in Jahren in der Variante

Eisen 3.000

Aluminium 100

Zink 100

Zirkonium 100
233 Zersetzung von Organika und Kunststoffen

Die Zersetzung von Organika und Kunststoffen kann sowohl abiotisch als auch durch
mikrobielle Prozesse erfolgen /LLO 21/. Bei der abiotischen Zersetzung findet keine
Gasbildung statt, es werden aber von den Ausgangsstoffen kurzkettige organische Mo-
lekille abgespalten, die nachfolgend leichter als der Ausgangsstoff in mikrobiellen Pro-
zessen zersetzt werden kdnnen. Die abiotische Zersetzung unter alkalischen Bedingun-
gen wurde z. B. in /VAN 98/ an Zellulose untersucht. Bei dem sogenannten Peeling-
Prozess werden Endgruppen vom Ende des Zellulose-Makromolekuls abgespalten. Bei

der alkalischen Hydrolyse wird die Zellulose-Kette nicht am Ende, sondern irgendwo in
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der Mitte gespalten. Dies fuihrt zu kirzeren Ketten, die wiederum dem Peeling-Prozess
unterliegen. Die Teilung der Makromolekile in eine immer gréRere Anzahl kleinerer

reaktiver Abschnitte fiihrt zu einer Beschleunigung des Zellulose-Abbaus.

FUr die Gasbildung bei der Zersetzung von Organika und Kunststoffen sind letztendlich
die mikrobiellen Prozesse verantwortlich. Dabei sind die Prozesse Fermentation, Metha-
nogenese, Denitrifikation und Sulfatreduktion zu betrachten. Die Reaktionen fiir alle Zer-
setzungsprozesse und die entstehenden spezifischen Gasmengen bezogen auf die
Masse der organischen Stoffe sind zusammenfassend in Tab. 2.5 und Tab. 2.6 angege-
ben. Dabei werden zelluloseartige Stoffe als CeH1206 und Kunststoffe als C2H4 abgebil-
det. Die groldte spezifische Gasmenge wird jeweils bei der Zersetzung durch Fermenta-
tion gebildet. Hierbei wird Wasser verbraucht und es werden Kohlendioxid, Wasserstoff
und Methan gebildet. Als konservativer Ansatz bezlglich der gebildeten Gasmenge wird
fur die weiteren Betrachtungen die Fermentation beriicksichtigt. Andere Prozesse zur
Umsetzung der Organika sind mit einer geringeren oder keiner Gasbildung verbunden,

so dass die angegebenen Werte als unglinstige Annahme anzusehen sind.
Tab. 2.5 Reaktionsgleichungen und spezifische gebildete Gasmengen bei der
Zersetzung von Zellulose

F = Fermentation, M = Methanogenese, D = Denitrifikation, S = Sulfatreduktion, C = Ausfal-

lung des COz2 als Carbonat

Prozess | Reaktionsgleichung Spez.
Gasmenge

[mol/kg]

F CsH1206 + 2 H2O —-4CO2,+4H,+2CHq 55,51
F+C CeH1206 + 2 HO — 4 Hy + 2 CHy 33,31
F+M CeH1206 — 3 CO2+ 3 CHgy 33,31
D 5 CeH1206 + 24 NO* + 24 H* — 30 CO2 + 12 N2 + 42 H,0 46,63
S CeH1206 + 3 3042' + 6 H* — 6 C0Oy+ 3H,S +6 HO 49,96

25



Tab. 2.6  Reaktionsgleichungen und spezifische gebildete Gasmengen bei der

Zersetzung von Kunststoffen

F = Fermentation, M = Methanogenese, D = Denitrifikation, S = Sulfatreduktion, C = Ausfal-

lung des CO; als Carbonat

Prozess | Reaktionsgleichung Spez.
Gasmenge

[mol/kg]

F 6 CoH4 + 16 HO — 8CO2+20H2+4 CHy 190,13
F+C 6 CoHs + 16 H2O — 20H2+4 CH4 142,60
F+M 6 CoHs + 6 HO — 3C0O2,+9CHq4 71,30
D 5CoHs + 12 NO* + 12H* — 10 CO2 + 6 N2 + 16 H.O 57,30
S 2CHs +3S04#+6H" — 4CO2+3H,S+4H0 62,67

Fur das Endlager Konrad ist auf Grund der grolen Mengen an Zement im Versatz und
den Abfallen davon auszugehen, dass das gebildete Kohlendioxid nicht als Gas vorliegt,
da es entsprechend der Reaktionsgleichung CO; + Ca(OH), — CaCO3 + H>,O mit dem
Calciumhydroxid des Zements reagiert und als Carbonat ausfallt. Dementsprechend
wird im Referenzfall das gebildete CO- bei den entstehenden Gasmengen nicht beriick-
sichtigt (Gleichung F + C in Tab. 2.5 und Tab. 2.6). In der Variante wird hingegen als
konservative Annahme die Carbonatisierung des CO- vernachlassigt und das gesamte
gebildete Gas inklusive des CO; berlicksichtigt. Zusatzliche gasreduzierende mikrobielle
Prozesse, wie die experimentell beobachtete Methanogenese des bei der Eisenkorro-

sion primar gebildeten Wasserstoffs /SMA 21/, werden konservativ vernachlassigt.

Eine Modellierung der Zersetzung der organischen Abfallbestandteile erfolgte z. B. flr
das Endlager fur Radioaktive Abfalle Morsleben (ERAM) in /POP 02/. Die Umsetzungs-
raten fur Kunststoffe weisen demnach eine grofte Bandbreite auf, wobei grundsatzlich
die Zersetzung der Kunststoffe wesentlich langsamer als die der Zellulose erfolgt. Aus
der Bandbreite der modellierten Gasentwicklung fir das ERAM wurden in /BEC 09/ Dau-
ern fur die Umwandlung von Organika parametrisiert, wonach Zersetzungsdauern von
einigen hundert bis tausend Jahre fur die Zersetzung von Zellulose und von 100.000
Jahren fur die Zersetzung von Kunststoffen zu erwarten sind. Fur das Endlager Konrad
werden in den Einlagerungsgrubenbauen eine hohe Salinitat der Losung und auf Grund
der groRen Mengen an Zement ein hoher pH-Wert der Lésung gréRer als 12 erwartet
/KIM 87/. Fur so hohe pH-Werte ist die mikrobielle Aktivitat deutlich eingeschrankt
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/MAC 89/, kann aber nicht vollstandig ausgeschlossen werden /LLO 21/. Es ist aber mit

einer verringerten Umsetzungsrate zu rechnen.

Eine detaillierte Modellierung der Umwandlungsrate wird fir die Fragestellung und auf
Grund der Ungewissheiten bezliglich der Zusammensetzung der in das Endlager einge-
brachten Materialien als nicht sinnvoll erachtet, und deshalb werden die fir das ERAM
abgeleiteten Zersetzungsdauern im Folgenden als Grundlage fiir den Referenzfall ange-
nommen. Die verwendeten Umsetzungsdauern fur die Zersetzung von Organika sind in
Tab. 2.7 angegeben. Zur Berlcksichtigung der Ungewissheiten in der Umwandlungsrate
von Organika wird in der Variante jeweils eine um einen Faktor 10 schnellere Umsetzung

betrachtet.

Tab. 2.7  Modellparameter bezuglich der Zersetzung von Organika

Modellparameter Referenzfall Variante
Spezifische Gasmenge Zersetzung Zellulose [mol/kg] 33,31 55,51
Gasbildungsdauer Zellulose [a] 1.000 100
Spezifische Gasmenge Zersetzung Kunststoff [mol/kg] 142,60 190,13
Gasbildungsdauer Kunststoff [a] 100.000 10.000
234 Gasmenge und Gasbildungsrate fiir die numerische Modellierung

Aus den in den Kapiteln 2.3.1 bis 2.3.3 beschriebenen Einzelaspekten wird im Folgenden
die im Endlager insgesamt resultierende Gasmenge und Gasbildungsrate bei einer voll-
standigen Umsetzung der Gesamtmenge der angegebenen gasbildenden Stoffe und ei-
ner maximalen Gasbildung bei deren Umsetzung als Eingangsparameter fir die weite-
ren numerischen Analysen abgeleitet. Die angegebenen Werte Uberschatzen die zu
erwartende Gasmenge, so dass bei einer realistischeren Betrachtung auch gréfiere
Mengen an gasbildenden Ausgangsstoffen durch diese Werte mit abgedeckt sind. Die
Annahmen zu den insgesamt gebildeten Gasmengen sind in Tab. 2.8 zusammenge-
fasst. Uber 80 % der Gase entstehen durch die Korrosion des Eisens der Abfallbehalter.
Da sowohl die geometrische Form der Abfallbehalter als auch die Korrosion von Eisen
unter alkalischen Bedingungen vergleichsweise gut bekannt sind, ist anzunehmen, dass
die im Referenzfall und der Variante angenommene Bandbreite der Parameter die Un-

gewissheit bezuglich der Gasbildung vollstdndig abdeckt. Die Ungewissheiten bezlglich
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der Zersetzung von Organika spielen deshalb nur eine untergeordnete Rolle. Der Unter-
schied in der insgesamt gebildeten Gasmenge zwischen der Variante und dem Refe-
renzfall ergibt sich durch die Beriicksichtigung bzw. Nichtberiicksichtigung der Ausfal-

lung von CO.. Der Unterschied ist nicht wesentlich und betragt nur etwa 5 %.

Im Referenzfall werden demnach 8,95-10° mol Gas im Grubengebaude gebildet. In
/STO 86/ wird in Tabelle 2-4 das Resthohlraumvolumen im Grubengebaude ohne die
alten Abbaufelder zu 739.000 m® errechnet. Geht man davon aus, dass das Volumen
der Einlagerungsfelder entsprechend der Beschrankung der Abfallmenge von 650.000
auf 303.000 m? in gleicher Weise proportional abnimmt, dann ergabe sich ein Resthohl-
raumvolumen im Endlager Konrad von etwa 543.000 m? (vgl. auch Anhang C) in denen
entsprechend dem Molvolumen fiir ein ideales Gas maximal 2,42:107 mol Luft unter At-
mospharendruck (0,1 MPa) enthalten sind. Dies bedeutet, dass etwa 370-mal so viel
Gas im Endlager gebildet wird, wie urspriinglich als Luft im Grubengebaude enthalten
ist und dass diese Gasmenge ohne Abtransport zu einem Druckanstieg auf 37,5 MPa
fihren konnte.? Das gebildete Gas kann somit nicht im Resthohlraum des Endlagers
gespeichert werden, sondern es muss Gas aus dem Grubengebaude in die Geosphare
entweichen. Modellrechnungen im Rahmen des PFV /JAV 92/ zeigen, dass das Gas auf
Grund seiner gegeniiber dem Grundwasser geringeren Dichte senkrecht nach oben
steigt, die Uber dem Grubengebaude liegenden Gesteinsschichten teilweise entsattigt
und als Gasphase innerhalb von 5.000 Jahren bereits 200 Meter aufgestiegen ist und
die Mitte des Kimmeridge erreicht?. Bei einer gleichbleibenden Aufstiegsgeschwindigkeit
kénnte die Gasphase und sich darin befindliche Radionuklide die Oberflache in nur
25.000 Jahren erreichen. Eine Quantifizierung der weiteren Ausbreitung der Gase ist nur

mit einer numerischen Modellierung maéglich, die im Folgenden durchgefiihrt wird.

Mit Hilfe der in den vorangegangenen Kapiteln genannten Korrosionsdauern fur die un-
terschiedlichen Materialien ergibt sich die in Abb. 2.1 dargestellte zeitliche Abhangigkeit
der Gasbildungsrate fir den Referenzfall und die Variante. Dabei wird jeweils die Korro-
sionsrate als konstant Uber die gesamte Dauer zur Korrosion eines der betrachteten

Stoffe angenommen.

2 Dieser Abschatzung liegt die Annahme zu Grunde, dass der Porenraum im Versatz zu Beginn luftgefiillt
ist. Sollte der Porenraum teilweise 16sungsgefiillt sein, dann wiirde der abgeschatzte Druck entsprechend
hoher ausfallen.

3 Modellierungen in /PAH 89/ zeigten demgegentiber einen raumlich schragen und zeitlich schnelleren
Gasaufstieg. Der Unterschied in den Modellergebnissen konnte zu Zeiten des PFV nicht geklart werden.
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Tab. 2.8

Menge gebildeter Gase in

Mol bei vollstandiger Umsetzung der

unterschiedlichen Ausgangsstoffe in den Rechenfallen

Ausgangsstoff Referenzfall Variante
Eisen im Behalter 7,03-109° 7,03-10°
Eisen im Abfall 6,00-108 6,00-108
Aluminium im Abfall 5,09-107 5,09-107
Zink im Abfall 5,35-10* 5,35-10*
Zirkonium im Abfall 3,35-107 3,35-107
Organika/Zellulose im Abfall 2,71-107 4.52-107
Kunststoffe/Ole im Abfall 1,07-10° 1,42-10°
Kunststoff in den Fixierungsmitteln 1,39:108 1,85-108
Summe 8,95-10° 9,37-10°
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Abb. 2.1 Zeitliche Entwicklung der angenommenen Gasproduktionsrate flr den Re-

ferenzfall und die Variante
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Abb. 2.2  Zeitliche Entwicklung der angenommenen gebildeten Gasmenge fur den

Referenzfall und die Variante

24 Numerische Analysen

Das Szenario zur Gasproduktion und dem Gastransport wurde in Kapitel 2.2 beschrie-
ben. In Kapitel 2.3 wurde die im Endlager Konrad gebildete Gasmenge abgeschatzt und
dargelegt, dass zu erwarten ist, dass in der Nachbetriebsphase Gas aus dem Gruben-
gebaude in die Geosphare entweicht. Da sowohl die Gasproduktion im Grubengebaude
als auch die Gasfreisetzung aus dem Grubengebaude in die Geosphare zu erwarten
sind, sind die in der Phase 1 der UsiKo identifizierten Deltas A24 und A26 beziiglich des
Transports von Radionukliden in der Gasphase weiterhin als offen einzustufen und be-
zuglich ihrer Sicherheitsrelevanz quantitativ zu bewerten. Folgende Fragen sind dabei

zu beantworten:

e Werden radioaktive Gase in die Biosphare freigesetzt?

e Werden durch den Anstieg des Fluiddrucks neue Wegsamkeiten erzeugt?

Dabei wird sich an der in Phase 1 der UsiKo skizzierten Vorgehensweise orientiert
(/RUE 17/ Formblatt 4.2, S. 193, Empfehlung zum Umgang mit dem Delta): ,,Durchfiih-
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rung von numerischen Modellrechnungen mit einem 2-Phasen-Transportprogramm dhn-
lich derer in EU 321 und GS 26, aber unter Berticksichtigung eines gré3eren Modellge-
biets und eines l&ngeren Zeitraums. Dabei sind insbesondere die Schichten im Hangen-
den des Kimmeridge mit in die Rechnungen mit einzubeziehen. In diesem Fall sind fiir
die zusétzlich zu betrachtenden Gesteinsschichten die Modellparameter fiir den Zwei-
phasenfluss zu definieren, da diese im Verfahren bisher nicht vorliegen.” Die in dem Zitat
genannten Literaturstellen EU 321 und GS 26 entsprechen /PAH 89/ und /JAV 92/.

Im Folgenden werden Arbeiten dargestellt, welche zur Modellierung der Ausbreitung der
Gasphase mit dem Code TOUGH2 /PRU 12/ durchgefuhrt wurden. TOUGH2 ist ein
Code zur Simulation mehrphasiger thermo-hydraulischer Strdmungsvorgange in poro-
sen Medien, der vom Lawrence Berkeley National Laboratory, Kalifornien, USA, entwi-
ckelt wurde. Dieser ausgiebig validierte Code /WU 96/, /PRU 96/ wird weit verbreitet und
international im Zusammenhang mit Endlagerprojekten eingesetzt (z. B. /SHA 13/ und
/LEV 21/). Die im Folgenden beschriebene Modellierung beschrankt sich auf hydrauli-
sche Prozesse. Thermische Prozesse kdnnen auf Grund der geringen Warmeproduktion
der Abfalle im Endlager Konrad vernachlassigt werden. Fur den Fall, dass der hydrauli-
sche Druck mit Berlicksichtigung der Gasproduktion die hydraulischen Gleichgewichts-
bedingungen wesentlich Ubersteigt, muss unter Umstanden eine Kopplung der hydrauli-
schen mit mechanischen Prozessen in Erwagung gezogen werden. Diese Frage wird im
Zusammenhang mit den Ergebnissen zum zweiten oben genannten Punkt beztiglich der

Erzeugung von neuen Wegsamkeiten diskutiert.

241 Rechenmodell

Eine Freisetzung von Gasen aus dem Endlager wurde bereits im Rahmen des PFV zum
Endlager Konrad betrachtet /PAH 89/, /JAV 92/. Die Analyse bezog sich auf die Frage,
ob durch die Gasfreisetzung die Grundwasserstromung in relevanter Weise beeinflusst
werden kann. In einem ersten Schritt wurde das 2D-Modell von /JAV 92/ nachgebildet
und erweitert, die Ergebnisse von /JAV 92/ erfolgreich reproduziert und erste Testrech-
nungen durchgefihrt. Danach wurde ein dreidimensionales, planares Rechenmodell er-
stellt, welches die Unterkreide, den Kimmeridge und den Oxford mit dem darin liegenden
Grubengebaude umfasst (vgl. Anhang A). Die Unterkreide wird zusatzlich von der Ober-
kreide Uberlagert, die ahnliche Eigenschaften aufweist. In Abb. 2.3 ist das 3D-Modell
dargestellt, welches eine Sid-Nord und Ost-West Ausdehnung von jeweils 5 km und

eine vertikale Ausdehnung von 650 m hat, in welcher die genannten Schichten jeweils
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als homogen betrachtet werden. In dem betrachteten Gebiet sind keine groReren Sto-
rungen bekannt, die die Unterkreide und Oberkreide betreffen. Abb. 2.4 zeigt den Sud-
Nord Schnitt (vertikal um den Faktor 5 Uberhoht dargestellt) des TOUGH2 Modells, wel-
cher durch das Grubengebdude verlauft und in Abb. 2.3 gelb markiert ist. Die Diskreti-
sierung ist in Sud-Nord und Ost-West Richtung gleich.

Die Ergebnisse des Referenzfalls sind in Kapitel 2.4.2 dargestellt. In Kapitel 2.4.3.1 und
2.4.3.2 sind die Ergebnisse der Variationsrechnungen zu finden. Der Einfluss von Alt-

bohrungen und des Schachts auf die Gasausbreitung wird in Kapitel 2.4.4 diskutiert.
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Abb. 2.3  Darstellung des 3D-Modells

Der rot markierte Schnitt kennzeichnet die oberste Schicht des Kimmeridge in 605 m Teufe
und der gelb markierte Schnitt ist der Schnitt durch das Grubengebaude (dieser Schnitt ist in
Abb. 2.4 abgebildet). Fiir diese beiden Schnitte wird in Kapitel 2.4.2 die Gasausbreitung dar-
gestellt
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Abb. 2.4  Darstellung des 3D-Modells als Stid-Nordschnitt (5-fach Gberhoht)

Die rot markierten Volumenelemente kennzeichnen das Grubengebaude, wobei die schwarz
umrandeten die gasgenerierenden sind. A markiert das Volumenelement im Grubengebaude
und B das Volumenelement im Kimmeridge, in dem der Fluiddruck in Kapitel 2.4.2 betrachtet

wird

Es werden fur die Modelleinheiten Kimmeridge und Oxford die Material- und Zweipha-
senparameter flr die van-Genuchten-Funktion von /JAV 92/ ibernommen, da eine Lite-
raturrecherche keine belastbaren neueren Zweiphasenparameter fir diese Einheiten er-
geben hat. Die Material- und Zweiphasenparameter des Grubengebaudes stammen mit
Ausnahme der Porositat ebenfalls von /JAV 92/. Die Porositat im Grubengebaude wird
gemal /STO 86/ gewahlt. Fir die Unterkreide werden Material- und Zweiphasenpara-
meter des Opalinuston verwendet /NAG 08/, da der Opalinuston und die Unterkreidetone
vergleichbare mineralogische Eigenschaften aufweisen. Der hohe Gaseindringdruck Pg
von 18 MPa im van-Genuchten-Modell, welcher vom Opalinuston flr die Unterkreidemo-
delleinheit Ubernommen wurde, wird gestitzt durch experimentell bestimmte Kapillar-
druckkurven (vgl. Abb. 2.6) und einen vergleichbaren Wert des Callovo-Oxfordian Tons
/ENS 11/, /LEV 21/. Ein etwas hoherer Wert fiir Po fur die Unterkreide von 20 MPa wurde
im Vorhaben RESUS angewendet /ALF 20/. Die im Referenzfall verwendeten Material-
und Zweiphasenparameter fiur die van-Genuchten-Funktion in TOUGH2 /PRU 12/ sind

in Tab. 2.9 zusammengefasst, und in Abb. 2.5 sind die relative Permeabilitdt und der
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Kapillardruck dargestellt. Weiterhin werden die fir den Referenzfall abgeschatzten Gas-
produktionsraten aus Kapitel 2.3.4 zu Grunde gelegt. Die Gasproduktion erfolgt im Mo-
dell ausschlieBlich in den in Abb. 2.4 schwarz umrandeten Modellsegmenten. Die vier
Modellsegmente, in denen die Gasproduktion angenommen wird, haben ein Volumen
von 400.000 m? und bei einer Porositat von 0,4 ein Hohlraumvolumen von 160.000 m3.
Diese Volumnia sind auf Grund der Diskretisierung im Modell etwas geringer als das zu
erwartende Volumen der Einlagerungsfelder (vgl. Kapitel 2.3.4), was fur die

Modellierung konservativ zu einem héheren Gasdruck flhrt.

Der hydrostatische Druck bei vollstandiger Sattigung an der stidlichen Modelloberkante
betragt 3,964 MPa entsprechend der Teufe von -400 m unter GOK und einer angenom-
menen Dichte der Lésung von 1.000 kg/m3. Aus dem Sud-Nord gerichteten hydrauli-
schen Gradienten von 0,001 m/m /COL 89/ ergibt sich ein nach Norden gerichteter
Druckgradient von 10 Pa/m. Die stationdren Druck- und Geschwindigkeitsverteilungen
bei den genannten Druckrandbedingungen und bei gesattigter Wasserstréomung wurden
in einer Vorrechnung berechnet und als Anfangszustand definiert. Im Grubengebaude

entspricht der anfangliche Druck dem atmosphéarischen Druck.
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Tab. 2.9 Material- und Zweiphasenparameter des Referenzfalls

* Modellannahme; **/NAG 08/; ***/JAV 92/

Die mathematischen Formeln zur Beschreibung der Zweiphasenstromung nach van Genuch-
ten, in die diese Parameter eingehen, sind in der TOUGH2-Dokumentation in den Anhangen
G und H /PRU 12/ angegeben.

Grub -
Parameter Unterkreide Kimmeridge Oxford ru t?gt?;e
Porositat n [-] 0,2** 0,1*** 0,1*** 0,4*
Permeabilitat « [m?] 6-10-18** 1-1Q-16%** 1-10-15%** 1-10-11%**
Residuale Wassersatti- 0.5+ 0.35%** 0.275*** 0,2%**
gung S [-] ’ ’ ’
Residuale Gassatti- 0.003** 0.05*** 0.035*** 0,02***
gung Sgr [-]
Maximale Wassersatti- 1.0* 1.0* 1 0¥ 1.0*
gung [-] ’ ’ ’
Initiale Wassersatti- 1.0* 1.0* 1.0* 0,7*
gung Sw ni [-] ’ ' ’
Gaseind ringd rUCk PO 1 81 07** 7.500*** 5.000*** 1 _500***
[Pa] ’
Abschneidekriterium 1-1 Og* 1-1 Og* 1-1 Og* 11 09*
Pmax [Pa]
Formfaktor A [-] 0,5™ 0,9*** 0,85*** 0,83"**
Feststoffdichte [kg/m?] 2.600" 2.600*** 2.600*** 2.600***
PorenkompreSSib“itét 5 8-10-10* 5.8-10-10%** 5 8-1(Q-10%** 5’8.10—10***
[Pa_1] ki 3 ki
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Abb. 2.5 Abhangigkeit der relativen Permeabilitat (oben) und der Saugspannung (un-

ten) von der Sattigung fir die vier unterschiedlichen Materialien
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Abb. 2.6 Experimentell bestimmte Abhangigkeit der Saugspannung von der Satti-
gung fur den Opalinuston /LEV 21/

24.2 Ergebnisse des Referenzfalls

Die Ergebnisse der Modellierung der Gasausbreitung fir den Referenzfall werden im
Folgenden erlautert. Es findet Gber einen Zeitraum von 4 Monaten eine Aufsattigung des
Grubengebaudes statt und der anfanglich atmospharische Druck steigt an, bis dieser
nach 90 Jahren dem hydrostatischen Druck bei vollstandiger Sattigung entspricht (vgl.
Abb. 2.12). Diese Zeitspanne passt gut zu den Angaben in /STO 86/ (vgl. Kapitel 2.2).
Die Gasphase kann sofort den Gaseindringdruck des Oxford tberwinden und somit in
diesen eindringen. Das im Endlager erzeugte Gas steigt lokal Gber den gasproduzieren-
den Modellelementen auf und erreicht nach 400 Jahren die Modellschicht an der Grenze
zwischen Oxford und Kimmeridge. Nach 8.000 Jahren erreicht das Gas die oberste Mo-
dellschicht des Kimmeridge und damit die Unterkante der Unterkreide (Abb. 2.7).

Aufgrund des hohen Gaseindringdrucks der Unterkreide kann die Gasphase nicht in die

Modelleinheit der Unterkreide eindringen, weshalb das Gas sich in der obersten Modell-
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schicht des Kimmeridge lateral radial ausbreitet. Nach 300.000 Jahren endet die Gas-
produktion. Zu diesem Zeitpunkt hat sich die Gasphase bis zu einem Durchmesser von
ca. 2,6 km ausgebreitet (Abb. 2.8). Die oberste Modellschicht des Kimmeridge wird ma-
ximal bis zu einem Sattigungswert von 0,6 entsattigt. Dieser Wert ist groRer als der Pa-
rameterwert der residualen Sattigung des Kimmeridge. Die Wahl der residualen Satti-
gung, nach /JAV 92/ hat damit keinen Einfluss auf die Gasausbreitung an der Grenze
Kimmeridge-Unterkreide. Nach Ende der Gasproduktion wird die Gasphase entspre-
chend dem hydraulischen Gradienten weitere 200 m nach Norden transportiert und es
beginnt die Aufldsung der Gasphase. Die Gasphase hat einen maximalen Durchmesser
von 2,8 km nach 500.000 Jahren (Abb. 2.9). Nach 1 Mio. Jahren sind einzelne Volumen-
elemente noch bis zu einem Sattigungswert von 0,9 entsattigt. Nach 2,1 Mio. Jahren hat
sich das Gas entlang der obersten Schicht des Kimmeridge vollstandig aufgeldst und es
befinden sich nur noch residuale Sattigungsmengen in den Elementen zwischen dem
Grubengebaude und dem Kimmeridge, wo sich das Gas nach ca. 8 Mio. Jahre ebenfalls
aufgeldst hat (Abb. 2.10).

Abb. 2.10 zeigt die relativen Anteile der Gasphase im flissigen und gasférmigen Zustand
normiert auf die gesamte Masse Gas im System zu dem entsprechenden Zeitpunkt. An-
fanglich liegt nur ein Anteil von 0,06 der Gasphase gasférmig vor, dieser sinkt jedoch
rapide durch die Aufsattigung des Grubengebaudes. Nach einem Jahr steigt der relative
Anteil der Gasphase im gasférmigen Zustand durch die einsetzende Gasproduktion an.
Die Stufen der Kurve spiegeln die Stufen der Gasproduktionsrate und damit die stufen-
weise Umsetzung der Ausgangsstoffe wider. Da die Gasproduktionsrate zu spateren
Zeiten niedriger ist, nimmt der relative Anteil nach 8400 Jahren wieder ab. Nach 300.000
Jahren endet die Gasproduktion im Referenzfall und der gasférmige Anteil nimmt durch
die Auflésung der Gasphase sehr schnell ab bis sich die Gasphase nach 8 Mio. Jahren
vollstéandig aufgeldst hat. Zum Vergleich sind die vorliegenden Massen des gasformigen

und flussigen Anteils in Abb. 2.11 dargestellt.

Es wurden zwei Stellen im Modell identifiziert (markiert in Abb. 2.4), an welchen der be-
rechnete Fluiddruck im Modell zu betrachten ist, um dessen Auswirkung auf die Syste-

mentwicklung zu Uberprufen:

A: Im Einlagerungsbereich in 995 m Teufe und
B: in der obersten Modellschicht des Kimmeridge in 605 m Teufe, an der Stelle

an der das Gas diese erreicht.
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Neue Wegsamkeiten kénnten durch den Anstieg des Fluiddrucks entstehen (Gasfracs),
falls der Fluiddruck die minimale Hauptspannung im Gestein Ubersteigt. Die Verti-
kalspannung o1 ergibt sich aus der angenommenen mittleren Gesteinsdichte von
2.600 kg/m?® und der jeweils betrachteten Teufe. Fir die Teufe des Grubengebaudes
(Stelle A) ergibt sich o1 zu 25,4 MPa und flr die Oberkante des Kimmeridge (Stelle B)
zu 15,4 MPa. Ein anisotroper Spannungszustand kann dazu flhren, dass die minimale
Hauptspannung o3 geringer ist als 1. Messungen in /KLE 16/ fur das Grubengebaude
sowie /WIT 91a/ und /WIT 91b/ fur die Unterkreide lassen einen Wert fir o3/c1 von 0,5
erwarten, so dass fir die minimale Hauptspannung and der Stelle A im Grubengebaude
12,7 MPa und an der Oberkante des Kimmeridge (Stelle B) 7,72 MPa angenommen

wird.

In Abb. 2.12 ist die Entwicklung des Fluiddrucks an diesen beiden Stellen dargestellt,
und die wesentlichen Werte sind in Tab. 2.10 zusammengestellt. Im Einlagerungsbe-
reich steigt der Fluiddruck von initial atmospharischem Druck an und entspricht dem
hydrostatischen Gleichgewichtsdruck an der Stelle A des Modells* von etwa 9,34 MPa
nach 300 Jahren. Der Fluiddruck in der Modellrechnung Ubersteigt den hydrostatischen
Gleichgewichtsdruck an der Stelle A um nur 0,002 MPa. Dieser Anstieg des hydrostati-
schen Drucks ist als geringfligig einzuschatzen und hat eine Differenz von 3,35 MPa zur

angenommenen minimalen Hauptspannung in der entsprechenden Teufe.

In der Umgebung des Grubengebdudes sinkt der Fluiddruck von dem initialen hydrosta-
tischen Gleichgewichtsdruck bei vollstandiger Sattigung auf einen niedrigeren Wert ab,
da ein Lésungsfluss in das und ein Druckausgleich mit dem Grubengebaude stattfindet.
Dieser Effekt ist auch in dem Volumenelement an der Stelle B im Kimmeridge im Zeitbe-
reich von 0 bis 300 Jahre in Abb. 2.12 erkennbar. Eine entsprechende Druckerniedri-
gung stellt sich in der Realitat bereits wahrend der Offenhaltungszeit fir Errichtung und
Betrieb des Endlagers ein. Nach einem Jahr steigt der Fluiddruck im Modell wieder an
und nahert sich dem hydrostatischen Gleichgewichtsdruck an der Stelle B des Modells
von 5,55 MPa. Der Fluiddruck Ubersteigt den hydrostatischen Druck maximal um 0,013

MPa Dieser Anstieg des hydrostatischen Drucks ist als geringfiigig einzuschatzen, und

4 Auf Grund des angenommenen hydraulischen Gradienten und der Modellparameter der Gesteine ist der
errechnete hydrostatische Gleichgewichtsdruck im Modell fir eine feste Teufe leicht unterschiedlich. Der
angegebene Wert gilt somit nur jeweils an dieser Stelle A oder B des Modells.
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es besteht eine Differenz zur angenommenen minimalen Hauptspannung in der entspre-

chenden Teufe von etwa 2,2 MPa.

Tab. 2.10 Werte fir den hydrostatischen Druck im Modell als Ergebnis der
Modellierung fir den Referenzfall und die angenommene minimale

Hauptspannung

Alle Werte sind in MPa angegeben

Grubengebaude | Oberkante Kimmeridge
(Stelle A) (Stelle B)

Hydrostatischer Fluiddruck im
Gleichgewicht im Modell 9,342 5,547
Maximaler Fluiddruck im Modell 9.344 5560
(Referenzfall)
Druckerhéhung des Fluiddrucks
im Maximum (Referenzfall) 0,002 0,013
Angenommene minimale 12,69 772
Hauptspannung

Der Fluiddruck ist folglich an beiden Stellen A und B nur geringfligig hdher als der hyd-
rostatische Gleichgewichtsdruck und deutlich geringer als die minimale Hauptspannung
in der jeweiligen Teufe, sodass von einer Bildung von Gasfracs nicht auszugehen ist.
Dies qilt auch fir alle anderen Orte im betrachteten Modell. Bei den gewahlten Modell-
randbedingungen ist daher die Bildung von neuen Wegsamkeiten flr den Transport der
Gasphase auszuschliel’en. Da der modellierte hydrostatische Druck mit Berlcksichti-
gung der Gasproduktion den hydrostatischen Gleichgewichtsdruck im Modell nicht we-
sentlich Uberschreitet, ist auch keine relevante mechanisch-hydraulische Wechselwir-
kung zu erwarten, so dass die Ergebnisse des rein hydraulischen Modells mit dem Code
TOUGH?2 als aussagekraftig fur die betrachtete Fragestellung angesehen werden kon-

nen.
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Abb. 2.7 Gasverteilung (Sattigung SL) des Referenzfalls nach 9.000 Jahren (5-fach

Uberhoht). Zu diesem Zeitpunkt erreicht die Gasphase die Unterkante der

- 600 m u. GOK

- 900 m u. GOK

-1.051 mu. GOK

Unterkreide

Siiden -. Westen

Norden

(5002,0, 5000,0, -399,0)

Abb. 2.8  Gasverteilung (Bereich mit Sattigung SL < 1) im Referenzfall in der 3D-An-

sicht (rot) zum Zeitpunkt des Endes der Gasproduktion

Das Grubengebaude (in dunkelgrau) und die geologischen Schichten (Farben vgl. Abb. 2.3)

sind zur Orientierung mit eingezeichnet
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Abb. 2.9 Gasverteilung (Sattigung SL) des Referenzfalls in 605 m Teufe (oberste Mo-

dellschicht des Kimmeridge) nach 500.000 Jahren. Zu diesem Zeitpunkt ist

die maximale radiale Ausbreitung der Gasphase mit 2,8 km erreicht
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Abb. 2.10 Relative Anteile der Gasphase im gasférmigen Zustand (g) und in Ldsung
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Abb. 2.11 Massen der Gasphase im gesamten System (Gas(tot)), in Lésung (Gas(aq))

und im gasfoérmigen Zustand (Gas(g)) fur den Referenzfall
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Abb. 2.12 Entwicklung des Fluiddrucks im Modell fir den Referenzfall fir die in
Abb. 2.4 markierten Orte A und B

243 Ergebnisse von Variationsrechnungen

Zur Betrachtung der Auswirkungen der Ungewissheiten auf das Systemverhalten der
Gasausbreitung wurden Variationsrechnungen durchgefiihrt, die im Folgenden diskutiert
werden. In den Variationsrechnungen wurden folgende Parameter gegeniiber dem Re-

ferenzfall variiert:

1. Gasproduktion

2. Permeabilitat des Oxford und Kimmeridge
3. Porositat des Oxford und Kimmeridge

4. Formfaktor des Oxford und Kimmeridge

5. Gaseindringdruck der Unterkreide

44



Die Auswahl der variierten Parameter erfolgte sukzessive auf Grundlage der gesammel-
ten Erfahrungen bei den Modellrechnungen®. Die Variationen 2 bis 5 werden gemeinsam
im Abschnitt 2.4.3.2 diskutiert.

2431 Variation der Gasproduktion

Im Folgenden werden die Ergebnisse fir den Fall der Variante der Gasproduktion (Ka-
pitel 2.3.4) erlautert. Aufgrund der anfanglich hoheren Gasproduktionsrate erreicht im
Fall der Variante die Gasphase die oberste Schicht des Kimmeridge bereits nach
400 Jahren. Da mehr Gas generiert wird als horizontal in der obersten Schicht des Kim-
meridge abtransportiert werden kann, entsattigen aulierdem darunter liegende Modell-
schichten (vgl. Abb. 2.13). Nach Ende der Gasproduktion steigt die Gasphase weiter auf,
breitet sich nach Norden und Siden aus und es beginnt die Auflésung der Gasphase.
Nach 90.000 Jahren hat sich die Gasphase 3,2 km radial ausgebreitet, dies entspricht
der maximalen Ausbreitung (Abb. 2.14). Nach Ende des Aufstiegs wird die Gasphase
entsprechend dem hydraulischen Gradienten nach Norden transportiert. Nach
1 Mio. Jahre hat die Gasphase einen Durchmesser von 400 m und die Volumenelemente
sind maximal bis zu einem Sattigungswert von 0,95 entsattigt. Nach 1,8 Mio. Jahren hat
sich das Gas entlang der obersten Schicht des Kimmeridge vollstandig aufgeldst und es
befinden sich noch residuale Sattigungsmengen in den Elementen zwischen dem Gru-
bengebaude und dem Kimmeridge, wo sich das Gas nach 5,3 Mio. Jahre ebenfalls auf-
geldst hat (Abb. 2.15), und ein Radionuklidtransport ist nur noch in Lé6sung madglich. Auch
im Fall der Variante kénnen radioaktive Gase zwar aus dem Grubengebaude freigesetzt
werden und in die Geosphare gelangen, diese werden aber nicht in die Biosphare frei-
gesetzt, da die Gasphase nicht durch die Unterkreide gelangt, sondern diese, aufgrund
ihres hohen Gaseindringdrucks, als Barriere wirkt, sodass die Gasphase sich lateral un-
terhalb dieser Sperrschicht ausbreitet. Es konnte daher gezeigt werden, dass eine Strah-
lenexposition durch im Endlager gebildete gasférmige Radionuklide nicht zu erwarten

ist.

5 Weitere Parametervariationen wurden zu Beginn der Arbeiten an dem 2D-Modell durchgefiihrt und nicht
mit dem 3D-Modell wiederholt, da diese sich bereits zu diesem Zeitpunkt als nicht relevant fiir die Frage-
stellung erwiesen haben. Aus diesem Grund werden diese Parametervariationen im Weiteren nicht dis-
kutiert. Dies betrifft Variationen der initialen Sattigung im Grubengebaude und der residualen Sattigung
des Kimmeridge.
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Im Fall der Variante der Gasproduktion steigt der Fluiddruck im Einlagerungsbereich an
und entspricht dem hydrostatischen Gleichgewichtsdruck nach 70 Jahren. Der Fluid-
druck im Einlagerungsbereich (Stelle A) Ubersteigt in seinem Maximum den hydrostati-
schen Gleichgewichtsdruck lediglich um 0,04 MPa (vgl. Tab. 2.11). An der Stelle B im
Kimmeridge uUbersteigt der Fluiddruck den hydrostatischen Gleichgewichtsdruck um
0,38 MPa (Abb. 2.16). Zum Zeitpunkt des maximalen Druckanstiegs besteht zwischen
dem lokalen Fluiddruck und der minimalen Hauptspannung and der Stelle A im Einlage-
rungsbereich eine Differenz von 3,3 MPa und an der Stelle B im Kimmeridge von
1,8 MPa. Damit ist auch fur die Variante der Gasproduktion nicht von der Bildung von

Gasfracs auszugehen.

Tab.2.11 Werte fur den hydrostatischen Druck im Modell als Ergebnis der
Modellierung fur die Variante und die angenommene minimale

Hauptspannung

Alle Werte sind in MPa angegeben

Grubengebaude | Oberkante Kimmeridge
(Stelle A) (Stelle B)

Hydrostatischer Fluiddruck im
Gleichgewicht im Modell 9,342 5,547
Max!maler Fluiddruck im Modell 9,382 5928
(Variante)
!Z)ruckel_'hohung dgs Fluiddrucks 0,039 0.381
im Maximum (Variante)
Angenommene minimale 12,69 7.72
Hauptspannung
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Abb. 2.13 Gasverteilung der Variante nach 3.000 Jahren (5-fach Gberhoht)

47

SL

1,0

0,8

0,6



SL

Westen 1,0

0.8

i
Siden =3r Norden

5 km 0,6
Dsten

Abb. 2.14 Gasverteilung (Sattigung SL) im Fall der Variante der Gasproduktion in
605 m Teufe (oberste Modellschicht des Kimmeridge) nach 90.000 Jahren.

Zu diesem Zeitpunkt ist die maximale radiale Ausbreitung der Gasphase mit

3,2 km erreicht
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Abb. 2.15 Relative Anteile der Gasphase im gasférmigen Zustand (g) und in Ldsung

(aq) fur die Variante der Gasproduktion
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Abb. 2.16 Entwicklung des Fluiddrucks im Modell fur die Variante der Gasproduktion
fur die in Abb. 2.4 markierten Orte im Grubengebdude A und B
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24.3.2 Variation der Gastransportparameter

Die Eingangsparameter sind mit Ungewissheiten behaftet. Um die Auswirkungen dieser
Ungewissheiten zu untersuchen, wurden bestimmte Parameter variiert. In Tab. 2.12 sind
die durchgefiihrten Rechenfalle dargestellt und die Parameter aufgelistet, welche im Ver-
gleich zum Referenzfall (vgl. Tab. 2.9) variiert wurden. Aus diesen Variationen resultiert

eine veranderte horizontale Eindringtiefe in die oberste Modellschicht des Kimmeridge.

Tab. 2.12 Vergleich der maximalen Gasausbreitung bei Variation der

Eingangsparameter

n = Porositat, k = Permeabilitat, A = Formfaktor, Po = Gaseindringdruck

Abweichend vom Referenzfall Maximaler Durchmesser [km]
Keine 2,8
k (Kimmeridge) = 6 - 107'® m? 2,0

k (Oxford) =6 - 10" m?

k (Unterkreide) =6 - 10-'7 m?
n (Kimmeridge) = 0,25

n (Oxford) = 0,25

n (Unterkreide) = 0,30

Knorizontal (Kimmeridge) = 105 m? 2.8
Kvertikal (Kimmeridge) = 1016 m?

A (Oxford) = 0,5 3,0
A (Kimmeridge) = 0,5

Po (Unterkreide) = 1,8-106 Pa 2.8

Bei Variation der Permeabilitat und der Porositat der geologischen Einheiten Kimmeri-
dge, Oxford und Unterkreide fiihrt dies zu einer Verringerung des maximalen Durchmes-
sers der Gasphase auf 2 km. Die Gasphase erreicht die gleiche Distanz in Richtung
Norden wie im Referenzfall, breitet sich jedoch wesentlich weniger in Richtung Siden
aus. Im Gegensatz zum Referenzfall breitet sich die Gasphase nicht ausschlieflich in
der obersten Schicht des Kimmeridge aus, sondern auch in den darunter liegenden
Schichten des Kimmeridge und Oxford, weshalb sich der maximale Durchmesser der
Gasphase verringert. Die Variation der Permeabilitat und Porositat fihrt zu einem ver-
anderten hydraulischen Regime, sodass eine Vorrechnung zur Bestimmung der statio-
naren Druck- und Geschwindigkeitsverteilungen nétig ware. Diese Veranderung der

Druck- und Geschwindigkeitsverteilungen wurde jedoch vernachlassigt.
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Wird der Gaseindringdruck der Unterkreide um eine GroRenordnung verkleinert
(1,8-108 Pa), wirkt diese weiterhin als Sperrschicht und die Gasphase verbleibt ebenfalls

unterhalb der Unterkreide.

244 Einfluss von Altbohrungen und des Schachts auf die Gasausbreitung

Durch die in den vorangegangenen Kapiteln beschriebenen Betrachtungen konnte ge-
zeigt werden, dass die Unterkreide eine Sperrschicht fiir die im Endlager gebildeten
Gase darstellt. Im Folgenden wird diskutiert, ob Altbohrungen oder die Schachte des
Endlagers einen relevanten praferentiellen Ausbreitungspfad der Gase durch die Unter-

kreide darstellen konnen.

Anhand der in /GER 88/ angegebenen Koordinaten, Stratigraphie und Teufen wurden
sieben Altbohrungen identifiziert, die die Unterkreide durchértern und im raumlichen Be-
reich der modellierten Gasausbreitung liegen. Nach Stand von W&T ist es nicht zu er-
warten, dass diese Altbohrungen in dem Zeitraum, in dem sich die Gase unterhalb der
Unterkreide ausbreiten, einen potenziellen vertikalen Ausbreitungspfad fur relevante
Gasmengen durch die Unterkreide bis in oberflachennahe Bereiche darstellen kdnnten.
Dies ist vor allem durch die lange Dauer, bis die Gase die Unterkreide erreichen und die
gunstigen Eigenschaften von Tongestein zuruckzuflhren, die zu einer Abdichtung der

Bohrungen fuhren:

Die alten Bohrungen wurden urspriinglich abschnittsweise verflllt. Uber eine Verfiillung
aus Zement wurde eine Spulung aus Dickstoff eingebracht. Der Dickstoff setzt sich mit
der Zeit Uber dem Zement ab und filhrt zu einer Sedimentschicht, die etwa 50 % der
urspriinglich eingebrachten Hohe des Dickstoffs flllt /LEI 91/. Es ist aber anzunehmen,
dass sich die Sedimentschicht mit der Zeit weiter kompaktiert. Der obere Teil des Ab-
schnitts verbleibt dabei zunachst I6sungsgefillt, aber offen. In mehreren in-situ Versu-
chen mit offenen Bohrldchern wurde gezeigt, dass der mit Losung, aber nicht mit Fest-
stoff gefiillte Teil des Bohrlochs im Tongestein zu einem starken Ausbruchverhalten flihrt
und sich das ausgebrochene Tongestein im unteren Teil des Bohrlochs absetzt und dort
zu einer weiteren Verfillung des Bohrlochs flihrt /WIT 91/. Das Ausbruchsmaterial fihrt
in Laborexperimenten nach einer Sedimentationsdauer von 170 Tagen zu einem Mate-

rial mit einer Durchlassigkeit von 1,2:10° m/s und 3,1-10° m/s.
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Es ist somit zu erwarten, dass die Verflillung im Bohrloch bereits kurz nach dessen Ver-
schluss aus einer sich abschnittsweise wiederholenden Schichtung von Zement, Sedi-
ment aus Dickstoff und Sediment aus arteigenen Tongestein besteht. Eventuell bleiben

zu Beginn noch Bereiche, die nur mit Losung, nicht aber mit Feststoff gefullt sind.

Das Tongestein der Unterkreide (und auch jenes der Oberkreide) ist ein plastisches und
quellfahiges Material. Die plastischen Eigenschaften von Tongestein fiihren zu einer
Konvergenz von Hohlrdumen z. B. /ARM 13/, die zusammen mit der Quellfahigkeit Uber
ldngere Zeitraume hin zu einem Verschwinden der Hohlrdume flihren wird /BOC 10/.
Sowohl in-situ Versuche als auch Laborexperimente an kleinen bis sehr gro3en und
stark gestdérten Tongesteinskdrpern zeigen, dass sich die verbleibenden Stérungen im
Gestein wieder vollstandig schlieRen und die Permeabilitat ahnliche Werte wie das un-
gestorte Gestein annimmt, sobald wieder die volle Gebirgsspannung wirkt /ZHA 08/,
IZHA 17].

Insgesamt ist davon auszugehen, dass sich die Bereiche in den Bohrléchern, die an-
fanglich mit gesteinseigenem Sediment verfillt oder offen sind, in den mehrere hundert
bis mehrere tausend Jahre dauernden Zeitraum, bis die aufsteigenden Gase die Unter-
kreide erreichen, vollstandig verschlieBen und danach Parameterwerte flir den Gas-
transport aufweisen, die ein Eindringen von Gasen verhindern (vgl. folgende Berechnun-
gen fir den Schacht). Die alten Bohrlécher stellen dann keine Wegsamkeit fir die Gase

mehr dar.

Der Einfluss des Schachts als Wegsamkeit durch die Unterkreide wurde anhand von
Modellrechnungen mit einem kleineren 3D-Modell untersucht, in welchem der Schacht
mit einem Querschnitt von zehn mal zehn Metern durch eigene Gitterzellen aufgeldst
wird (vgl. Abb. 2.17). Fur den Schacht wurden im Modell mit zwei Ausnahmen die Mate-
rial- und Zweiphasenparameter der Unterkreide angenommen: flr die Permeabilitat und
den Gaseindringdruck der Schachtverfiillung bzw. des Schachtverschlusses wurden um
bis zu zwei GrélRenordnungen erhdhte Parameterwerte gegentber der Unterkreide an-
genommen. Auch bei diesen Parameterwerten fur Gaseindringdruck und Permeabilitat
kann das Gas in den Modellrechnungen nicht im Schacht durch die Unterkreide aufstei-

gen.

Nach Abschluss des Endlagerbetriebes sollen die Schachte zur Wiederherstellung der
Barrierewirkung der Deckschichten des Endlagers qualifiziert verfullt und abgedichtet

werden. Dazu regelt die Nebenbestimmung A.7-1 des PFB:
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Die Ausfiihrungsplanung als Bestandteil des bergrechtlichen Betriebsplanverfahrens fiir
die Verfiillung der Schéchte ist rechtzeitig vor dem Abschluss des Endlagerbetriebes
und vor Beginn der Arbeiten der zustédndigen Bergbehdrde zur Priifung und Zulassung
vorzulegen. Hierbei sind die der Langzeitsicherheitsanalyse zugrunde liegenden Kenn-
daten, das Qualitdtssicherungsprogramm, die Belange der Arbeitssicherheit sowie die
nach dem Stand von Wissenschaft und Technik anzuwendenden Regelwerke zu beriick-

sichtigen.

Bezuglich der Kenndaten des Verschlussmaterials im Bereich von Unter-/Oberkreide ist
bei der Planung ein Material mit einem Gaseindringdruck und einer Permeabilitat vorzu-
sehen, dessen Parameterwerte wie im Modell angenommen maximal zwei Gréenord-
nungen unter jenen der Unterkreide liegen (Gaseindringdruck: 1,8:10° — 1,8-107 Pa, Per-
meabilitat: 6-10'— 6-10-'® m?), damit der Schacht keine Wegsamkeit fir das Gas

darstellt.

Stiden Schacht Norden
- 400 m u. GOK

Unterkreide

- 600 m u. GOK

Kimmeridge

1 - -900 m u. GOK

Oxford

-1.051 m u. GOK

Abb. 2.17 Schnitt durch das 3D-Modell, das zur Untersuchung des Schachts als Weg-

samkeit fur Gase verwendet wurde

Der Ausschnitt hat eine Siid-Nord Ausdehnung von 1,5 km (entspricht der Lange des Gru-
bengebaudes) und eine vertikale Ausdehnung von 650 m. In schwarz sind die Volumenele-
mente des Grubengebaudes markiert, wobei die grauen Volumenelemente die gasgenerie-

renden sind. In rot sind die Volumenelemente des Schachts gekennzeichnet.
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2.5 Resiimee

Als Grundlage fur die Bearbeitung des Aspekts der Bewertung des Radionuklidtrans-
ports in der Gasphase wurde die erwartete Entwicklung des Endlagersystems bezulglich
der Gasbildung und des Radionuklidtransports in der Gasphase nach aktuellem Stand
von W&T beschrieben. Es wurden die im Endlager Konrad in der Nachbetriebsphase
gebildeten Gasmengen und Gasbildungsraten abgeschatzt und dargelegt, dass zu er-
warten ist, dass in der Nachbetriebsphase Gas aus dem Grubengebaude in die Geo-
sphare entweicht. Die durchgefiihrten Rechnungen zur Untersuchung der Gasausbrei-
tung zeigen, dass im Referenzfall und bei allen Parametervariationen die Gasphase nicht
in die Modelleinheit Unterkreide eindringen kann. Der hohe Gaseindringdruck der Unter-
kreide bewirkt, dass die Gasphase und somit auch gasférmige Radionuklide unterhalb
dieser verbleiben. Es ist eine radiale Ausbreitung der Gasphase bis zu maximal drei
Kilometer zu erwarten. Bei den gewahlten Modellbedingungen ist die Bildung von Gas-
fracs und damit neuen Wegsamkeiten flr den Transport der Gasphase in der Unter-
kreide durch den Gasdruck ausgeschlossen. Radioaktive Gase kénnen nicht bis in die
Biosphére transportiert werden, und eine Strahlenexposition in der Biosphare ist somit
nicht zu betrachten. Prozesse zum Radionuklidtransport in der Gasphase sind somit
nicht sicherheitsrelevant und sind nicht zu betrachten. Dies gilt ebenfalls fir die von den
Reviewern in Phase 1 der UsiKo diskutierten methylierten Radionuklide. Die Radionuk-
lide in der Gasphase werden, wie die modellierten nicht-aktiven Gase, vollstandig in der
flissigen Phase aufgeldst und mit dem Grundwasser transportiert. Der in der Langzeit-
sicherheitsanalyse /STO 86/ betrachtete Radionuklidtransport mit dem Grundwasser in
der flissigen Phase ergibt eine Transportdauer fir das Grundwasser vom Grubenge-
baude bis in das oberflachennahe Grundwasser und darin befindlicher nicht-sorbieren-
der Radionuklide von etwa 300.000 Jahren. Dies ist wesentlich schneller als der nach
den hier durchgefiihrten Modellrechnungen mdgliche alternative Transport von Radio-
nukliden, die urspriinglich in der Gasphase vorliegen und nachfolgende aufgel6st in der
flussigen Phase weiter transportiert werden. Der in der Langzeitsicherheitsanalyse be-
trachtete Transport von Radionukliden in der fliissigen Phase ist somit abdeckend im

Hinblick auf die Bewertung der Langzeitsicherheit.

Mit den durchgefiihrten Betrachtungen ist der Aspekt der Bewertung des Radionuklid-
transports in der Gasphase und die vier zugeordneten Deltas A24 bis A27 aus der
Phase 1 der UsiKo vollstéandig bearbeitet. Ein weiterer Uberpriifungs- und Anpassungs-
bedarf ergibt sich nicht.
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3 Aspekt 2: Einfluss von Kolloiden auf den Transport gelds-
ter Radionuklide

31 Beschreibung

In der Phase 1 der UsiKo wurde die Langzeitsicherheitsanalyse fiir die Nachbetriebs-
phase des Endlagers Konrad im Hinblick auf sicherheitsrelevante Abweichungen im
Stand von W&T zur Zeit des PFB zum Jahr 2019 begutachtet /RUE 19/. In Phase 1

wurde folgender Aspekt zur Bearbeitung in der UsiKo Phase 2 identifiziert:

Der mégliche Einfluss von Kolloiden auf den Radionuklidtransport in Lésung ist zu be-

werten.

Diesem Aspekt sind zwei identifizierte Deltas zugeordnet. Demnach sind Entwicklungen
des Endlagersystems (Szenarien) zu beschreiben, die potenziell einen Einfluss auf den
Transport von geldsten Radionukliden haben kénnen (A28) und die Relevanz der Ein-
fluss der Kolloide auf den Transport geléster Radionuklide ist zu bewerten (A29). Die
Nummerierung und Bezeichnung der Deltas (A) richtet sich nach der veréffentlichten
Liste der BGE /BGE 21/.

Das Review-Team der Phase 1 der UsiKo merkt zum Aspekt 2 an, dass der kolloidge-
tragene Radionuklidtransport nur eine sehr untergeordnete Rolle spielen sollte, bestatigt

aber, dass er als Gegenstand der Phase 2 der UsiKo zu betrachten ist /ROE 19/.

Die in /RUE 19/ festgestellten Deltas zum Aspekt der Bewertung des Einflusses von Kol-
loiden auf den Transport geldster Radionuklide sind weiterhin zutreffend. Ein Fortschritt
im Stand von W&T in den Jahren 2019 bis 2022 ist fir die Deltas dieses Aspekts nicht
festzustellen. Uber die direkt im Delta benannten Punkte hinaus wurde bei der Bearbei-
tung der Deltas in den dabei verwendeten Unterlagen zum PFB Konrad keine sicher-
heitsrelevante Anderung beziiglich des Stands von W&T festgestellt, der nicht bereits in

der ersten Phase der UsiKo benannt worden ist.
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3.2 Bearbeitung

Im Folgenden wird bewertet, ob Bildung und Transport von Kolloiden am Standort Kon-
rad in den Szenarien der Nachverschlussphase von Relevanz sind und den Radionuk-

lidtransport beeinflussen kénnen.

Kolloide kénnen zur Erhéhung der Konzentration von Radionukliden in der Lésung bei-
tragen und, sofern sie stabil sind und nicht oder nur wenig mit der Gesteinsmatrix wech-
selwirken, den Transport von Radionukliden forcieren. Prinzipiell kbnnen Kolloide im
Endlagernahbereich Uber zwei Quellen prasent sein, zum einen durch Eintrag Uber das
Formationswasser, zum anderen durch Freisetzung aus den bzw. Erosion der einge-
brachten Materialien. Dies schlie3t die Mdglichkeit der Bildung von Eigenkolloiden mit
ein. Inwieweit die Kolloide mobil und stabil sind, hangt ganz wesentlich von den geoche-

mischen Bedingungen in der Losung ab.

Fir den Transport der Kolloide sind auch die Eigenschaften der Materialien im Nahbe-
reich und die der geologischen Formationen im Fernfeld von Bedeutung. Insbesondere
sind die Wechselwirkungen der Kolloide mit der Material- bzw. Gesteinsmatrix zu be-
trachten, ob Kolloide beispielsweise Uber Filtration in engen Poren oder auch Sorption

an Mineraloberflachen zurlickgehalten werden.

Entsprechend wird im Kapitel 3.2.1 zuerst die Kolloidchemie und die Relevanz von Kol-
loiden unter den geochemischen Bedingungen am Standort Konrad diskutiert. Dies um-

fasst die

- chemischen Bedingungen, unter welchen Kolloide entstehen kdnnen, stabil sind und

mobil werden kénnen,
— unter welchen Bedingungen Radionuklide an Kolloiden sorbiert werden kénnen und

— unter welchen Bedingung Kolloide migrieren kénnen.

Diese Aspekte basieren auf Ergebnissen einer Literaturstudie. Nachfolgend folgen in

Kapitel 3.2.2 Betrachtungen zum kolloidgetragenen RN-Transport.
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3.21 Kolloidchemie und Relevanz von Kolloiden unter den geochemischen
Bedingungen am Standort Konrad

In diesem Kapitel wird auf die Eigenschaften und das Verhalten von Kolloiden im Nah-
und Fernfeld eines Endlagers mit zementhaltigen Abfallen eingegangen. Nach der allge-
meinen Definition der IUPAC ist ein Kolloid ein Partikel, der sich in einem Medium befin-
det und mindestens in einer Richtung eine GroRe zwischen 1 nm und 1 ym aufweist
/EVE 72/. In vielen Untersuchungen werden Kolloide kleiner als 0,45 um untersucht, was
damit zusammenhangt, dass ein 0,45 ym Filter als Standardfilter bei der Bearbeitung
von Proben aus dem Grund- und Porenwasser verwendet wird. Dies ist somit eine ope-

rationelle Definition fiir alle in der Probe geldst vorliegende Stoffe.

Die Angabe der Grofie sagt noch nichts Uber das Material eines Kolloids aus. Es kann
aus Materialien aus dem Endlager (Abfallmaterialien, Eisen, Versatz, Zement), minera-
lischen Neubildungen oder Materialien aus dem Fernfeld eines Endlagers, die mit dem
Grundwasserstrom transportiert werden, bestehen. Die Art der Kolloide hangt somit stark
von den vorhandenen Materialien sowie den lokalen chemischen Bedingungen, unter

denen sie gebildet werden kénnen, ab.

Bei der Betrachtung des kolloidgetragenen Radionuklidtransports kdnnen zwei Arten von

Kolloiden unterschieden werden:

1.) Kolloide die primar aus radionuklidhaltigen Phasen bestehen (Eigenkolloide) und

2.) Kolloide, die aus nicht radioaktiven Materialien zusammengesetzt sind, aber eine
groBe Oberflache zur Sorption von Radionukliden aufweisen (Pseudo- bzw.
Fremdkolloide). Dies beinhaltet anorganische Kolloide, organische Kolloide
(DOC) und auch mikrobiologische Kolloide (Biokolloide).

Kolloide sind zu betrachten, wenn sie im System vorhanden, und mobil sind sowie sig-
nifikante Mengen von Radionukliden sorbieren kdnnen. Sie kdnnen insbesondere dann
den Transport von Radionukliden forcieren, wenn sie langzeitstabil sind, also Uber Zeit-
raume, die in der Groflenordnung der Fluidtransportzeit liegen. Die geochemischen Be-
dingungen im Endlager werden in Kap. 3.2.1.1 beschrieben. Auf das Vorhandensein von
Kolloiden im Nahfeld, deren Mobilitat und Stabilitat wird in den Kap. 3.2.1.2 bis 3.2.1.4
eingegangen. Der Mechanismus der Sorption von Radionukliden auf den Kolloiden wird
in Kap. 3.2.1.5 behandelt. Die Migration der Kolloide aus dem Nahfeld in das Fernfeld
ist Thema in Kap. 3.2.1.6.
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3.211 Geochemische Bedingungen im Endlager

Die potenziellen geochemischen Bedingungen, wie sie sich im Endlager nach Kontakt
der Grubenwasser mit den Abfallen (Abfallmatrix und Behaltermaterial) und den Versatz-

materialien entwickeln, wurden ausfuhrlich in /RUE 25/ dargestellt.

Fir die aus dem umliegenden Gebirge in die Einlagerungskammern zuflieRende Lésung
wird angenommen, dass sie aus dem Bereich des umgebenden Korallenooliths (Oxford)
stammt. Als reprasentative Losung wurde in /RUE 25/ die in Tab. 3.1 aufgelistete Losung
vorgeschlagen, die in ihren Eigenschaften (Konzentrationen der Hauptionen und rele-
vanter Spurenstoffe) mit Messungen der GRS an Proben der Konrad-Simpfe im unte-
ren, mittleren und oberen Korallenoolith im Jahr 2019 /SCW 20/ gut Ubereinstimmt. Die
Lésung weist eine hohe lonenstarke von 3.62 mol/l und eine Ca-Konzentration von

2.3-10-" mol/l auf. Darauf wird spater in der Diskussion der Kolloidstabilitat eingegangen.

Tab. 3.1 Eigenschaften Referenzwassers aus dem Korallenoolith (Oxford) /KIM 87/

pH = dekadischer Logarithmus der Wasserstoffionen-Aktivitat, Enh = Redoxpotential

Parameter Wert
pH 5,79
En [mV] 230
Dichte [g/cm?] 1,128

Tab. 3.2 Zusammensetzung des Referenzwassers aus dem Korallenoolith (Oxford)

/KIM 87/
Spezies Konzentration [mg/I]
Li 2,35
NH4* 51,2
Na 61.800
K 213
Mg 1.930
Ca 9.110
Sr 486
Ba 0,36
Si 1,6
Mn 0,61
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Spezies Konzentration [mg/l]
Fe 16,3
F 331
Cl 117.300
Br 746
SO4* 522

Im Endlagernahbereich wird das geochemische Milieu dann vor allem durch drei Fakto-

ren beeinflusst:
e Zusammensetzung der zuflieRenden salinaren Losung

¢ Reduzierendes Milieu als Ergebnis der langfristigen Korrosion von Behalterstahl, Re-
doxpufferung durch gleichzeitige Anwesenheit der Fe(lll)-haltigen Wirtgesteinsmine-

rale und der Fe(ll)-haltigen primaren Korrosionsprodukte

o Alkalische pH-Werte durch Reaktion der L6sung mit dem Portlandit aus den zemen-
tierten Abfallen

In /RUE 25/ wurden Modellrechnungen zur Nahfeldchemie im Endlager Konrad durch-
gefuhrt. Ergebnisse wichtiger Parameter sind in Tab. 3.3 zusammengestellt. Generell
zeigt sich, dass der pH-Wert der Lésung, durch die groen Mengen an Portlandzement-
stein im Bereich von 13,4 gepuffert wird. Dies gilt auch unter den zu erwartenden Unge-
wissheiten. Die Menge des geldsten anorganischen Kohlenstoffs variiert im Bereich von
3:10* bis 4:10* mol/kgnzo und wird durch Calcit gepuffert. Ebenso bleibt auch die Ca-
Konzentration in den Variationsrechnungen relativ stabil im Bereich von 8,3-10* bis

1-10-® mol/kgh20, gepuffert durch Portlandit und Calcit.

Die pH-Werte und Konzentrationen wichtiger Komponenten wie Ca und dem gel6sten
anorganischen Kohlenstoff werden in fast allen Systemen durch Portlandit und Calcit
gepuffert, so dass sie nur in geringem Umfang variieren und die Konzentrationen von Ca
und des geldsten organischen Kohlenstoffs vergleichsweise gering bleiben. Die Ca-Kon-
zentration in Losung sinkt aber nie unter einen Wert von 8-10 mol/l ab. Der Ex-Wert
wird zum einen durch die betrachtete Menge an metallischem Eisen, zum anderen durch

dreiwertiges Eisen im Korallenoolith beeinflusst.
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Tab. 3.3  Relevante Parameter der L6sung im Einlagerungsbereich /RUE 25/

Parameter Wert
Ex -0,912
pH 13,46
Geloster anorganischer Kohlenstoff [mol/kgrzo] 3,56-10-%4
Ca [mol/kgrzo] 9,42-10%4
Calcit [mol] 4,83:1003
Portlandit [mol] 2,88:10%04

3.21.2 Pseudokolloide

Kolloide im Nahfeld eines Endlagers kénnen aus den dort vorhandenen Materialien wie
z. B. dem Abfall, den Abfallbehéaltern, Verfill- sowie Ausbaumaterialien und deren Alte-
rationsprodukten, die z. B. durch die Korrosion von Metallen, Aufldsung in untersattigten
Lésungen oder die Degradierung von organischem Material entstehen, gebildet werden.
Bei den im Endlager Konrad vorhandenen Materialien, die zur Bildung von Kolloiden
fuhren kdnnen, handelt es sich hauptsachlich um Zement und Eisen aus dem Ausbau-,
Behalter- und Versatzmaterial sowie organisches Material aus dem Abfall. Beispiels-
weise kann der im Endlager Konrad verwendete Zement nicht nur als Material, welches
aus einer Komponente besteht, angesehen werden. Aktuelle Studien behandeln Ze-

ment, als Material, welches kolloidale Eigenschaften hat /JEN 08/.

Denkbar ist, dass Kolloide durch mechanische Einwirkung (Erosion) bei einer hohen
FlieRgeschwindigkeit im Grundwasser erzeugt werden kénnten. Fir das Oxford, in dem
das Endlager Konrad liegt, wird ein Durchfluss von 710 m?%a bei einem Querschnitt von
0,3 km? angenommen /STO 86/. Mit diesen Annahmen wird am Endlager eine FlieRge-
schwindigkeit von 2,36:-10-% m/a erreicht. /WIE 01/ haben Kolloide fiir einige Ihrer Expe-
rimente aus einer mit Zementmaterial geflllten Saule bei einer Pumprate von 10 mL/min
bei einem Querschnitt von 0,274 m (resultierende FlieRgeschwindigkeit 8,92:10*" m/a)
erzeugt. Alle anderen bekannten Experimente zur Erzeugung von Kolloiden aus zement-
haltigen Materialien bauen auf andere Methoden wie z. B. Batch-Versuchen auf. Bei Un-
tersuchungen zum Masseverlust von Bentonitbarrieren eines Endlagers im granitischen
System werden hauptsachlich die geochemischen Bedingungen im Bentonit und der
Kontaktlésung untersucht. Als FlieRgeschwindigkeiten in den z. B. in /NER 18/ beschrie-

benen Experimenten werden Werte von 10®m/s bis 10* m/s (3,16-10" m/a bis
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3,16-10% m/a) angegeben. /Yan 21/ haben peridynamische Berechnungen zum Masse-
verlust durchgeflhrt. Fir verschiedene Konzentrationen in der Kontaktlésung haben sie
bei einer Fliellgeschwindigkeit von 10" m/s (3,16 m/a) einen sehr geringen Verlust von
Probenmaterial berechnet. Niedrigere FlieRgeschwindigkeiten wurden nicht untersucht.
Unter den um vier Grof3enordnungen kleinere Flief3rate im Endlager Konrad ist daher
eine Bildung von Kolloiden durch Erosion der vorhandenen Materialien unwahrschein-
lich.

Neben den vorhandenen Materialien und der Erosion haben die geochemischen Bedin-
gungen im Nahfeld einen Einfluss auf die Bildung von Kolloiden. Hierzu z&hlen u. a. die
Salinitat des Grundwassers, pH-Wert oder die An- bzw. Abwesenheit von Sauerstoff so-
wie die Sattigung des Poren- bzw. Grundwassers mit Komponenten der vorhandenen
Materialien /WIE 01/, /SWA 09/.

Radionuklide kénnen sich an natirliche wie auch an die im Nahfeldbereich des Endla-
gers gebildeten Kolloide anlagern. Diese Kolloide werden als Pseudokolloide bezeich-

net.

Anhand der chemischen Zusammensetzung der Partikel kann unterschieden werden
zwischen /DEG 00/

anorganischen Kolloiden (Ton, Oxide),

anorganischen Kolloiden mit Uberziigen von organischem Material,

organischen Kolloiden zusammen mit anorganischen Phasen und

organischen Kolloiden.

Es sind einige Studien in der Literatur verfligbar, die sich mit der Bildung von Kolloiden
in einem zementhaltigen Endlager beschaftigen. Diese Untersuchungen beziehen sich
auf Batch-Experimente oder Saulenversuche unter Laborbedingungen. Untersucht wer-
den reine Zement-Systeme (z. B. /WIE 01/, /FUJ 03/, /WIE 04/) aber auch komplexe
Systeme aus Abfallen gemischt mit Behalter und Versatzmaterial (z. B. /SWA 03/).
/WIE 01/ und /WIE 04/ untersuchen die Bildung von Partikeln aus dem Zementmortel
M1, der zur Verwendung in einem Schweizer Endlager vorgesehen ist, in unterschiedli-
chen Stadien der Zementdegradation. Es konnten Calcium-Silikat-Hydrat (CSH)-Phasen

mit einer PartikelgréfRe < 1.000 nm nachgewiesen werden.
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In Gleichgewichtsauslaugungsversuchen mit Materialien des in GroRbritannien vorgese-
henen Endlagers flir schwachradioaktive Abfalle konnten Kolloide mit einer Partikelkon-
zentration von 10" Teilchen - dm nachgewiesen werden /SWA 03/. Hier wurde in zwei
Versuchen aktives Material zusammen mit der Abfallmatrix, dem Behalter- und Verfill-
material in Kontakt mit synthetischem Grundwasser gesetzt. Die Hauptzusammenset-
zung der gefundenen Partikel war Kalziumkarbonat, welches Hauptbestandteil des Ver-
fullmaterials ist. In einigen Proben wurden auch Ca/Si/Al/lFe nachgewiesen. Das
synthetische Grundwasser wies vor dem Kontakt mit den Versuchsmaterialien eine Ca-
Konzentration von 2,5:10-2 mol/kgH2O bei einem pH-Wert von 7,1 auf. Nach den Versu-
chen anderte sich die Konzentration auf 7,8-10-2 mol/kgH20 bei einem pH-Wert von 12,5
bzw. 3,1:10-3 mol/kgH2O bei einem pH-Wert von 12,2.

Aus pulverisierten Zementhydraten unter Endlagerbedingungen konnten /FUJ 03/ Kollo-
ide in den ausgelaugten Lésungen mit einer Partikelkonzentration von 10" bis 10'2 dm-3
nachweisen. Die Mehrzahl der gefundenen Partikel besteht aus Si, Ca und Al. Als Kon-
taktlosung wurde synthetisches Grundwasser mit einer Ca-Konzentration von
3,8:10° mol/kgH20 verwendet.

Ein Tunnel in Maquarin (Jordanien) wurde als natirliches Analogon zu einem Endlager
mit zementhaltigen Materialien untersucht /SME 98/. Unter anderem konnte die Partikel-
konzentration im Grundwasser mit 1,15-10'° bis 4,89:10'° Teilchen-dm bestimmt wer-
den /SWA 09/. /SWA 09/ merken aber an, dass der Tunnel nahe an der Erdoberflache
in einer Zone mit guter Durchlassigkeit liegt. Das Grundwasser flief3t hier durch Kiifte in
natirlichem Zement und nicht durch die Zementmatrix. Aulierdem herrschen je nach
Stand des Grundwassers anoxische bis semi-oxische Bedingungen. In den Grundwas-
serproben wurde eine Ca-Konzentration von 2,17-10- - 2,77-10-2 mol/kgH20O und pH-
Werten zwischen 7,4 und 12,4 gemessen (Proben M5 — M18 aus /MIL 98/ und M1 aus
IWET 98/).

Eine grafische Gegeniberstellung der gefundenen Kolloidkonzentration an einigen
Standorten in der Schweiz (Grundwasser), Maquarin und den Laboruntersuchungen aus
/WIE 01/ und /WIE 04/ in Abhangigkeit von der lonenstarke der Kontaktlésung wurde
von /WIE 04/ zusammengestellt (siehe Abb. 3.1).
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Abb. 3.1  Kolloidkonzentration in Grundwasser und Zementporenwasser (CPW) in
Abhangigkeit von der lonenstarke (bearbeitet nach /WIE 04/)

BDS: Bad Sackingen, MEN: Menzenschwand, LEU: Leuggern, ZUR: Zurzach, GTS: Grimsel
Test Site, WLB: Wellenberg, MAQ: Maquarin, CPW |: Zement Degradation Stadium I,
CPW II: Zement Degradation Stadium Il. Die rote Linie stellt die Obergrenze der Kolloidkon-
zentration und den salinaren Bedingungen, wie sie auch im Endlager Konrad herrschen, da.
Der Wert von 0,1 mg/L wird daher in den Modellrechnungen zum Systemverhalten verwen-
det.

Die Ergebnisse der hier vorgestellten Untersuchungen zeigen, dass die Bildung von Kol-
loiden in einem Endlager mit zementhaltigen Materialien nicht ausgeschlossen werden
kann. Die im Labor gefundenen Kolloidkonzentrationen entsprechen der gleichen Gro-
Renordnung, wie sie auch in den Grundwassern im Tunnel von Maquarin gefunden wur-
den. Die lonenstarke der Kontaktldsung spielt fir das Auftreten von Kolloiden nach
Abb. 3.1 keine Rolle. Es wird gezeigt, dass auch bei hdheren lonenstarken Kolloide ge-

funden wurden.

Die chemische Zusammensetzung der Kolloide ist abhangig von den in den Experimen-
ten verwendeten Materialien. Hauptbestandteil aller gefundener Kolloide sind CSH- oder
Ca-Phasen. Lediglich in den Versuchen von /SWA 03/, in denen auch Behaltermaterial
vorhanden war, wurde Eisen in den Kolloiden gefunden. Ubertragen auf das Nahfeld
eines Endlagers werden hier ebenfalls Kolloide aus allen vorhandenen Materialien er-
wartet. In das Endlager Konrad wird durch den Ausbau und die Endlagerbehalter sehr
viel Eisen eingebracht. Die Léslichkeit und Speziation von Eisen in Zementsystemen

wurde von /FUR 22/ untersucht. Unter den Konzentrationen des Endlagers Konrad
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kénnte auch griner Rost (Fe(ll,lll)-Hydroxid) stabil sein und als kolloidbildende Phase

zur Verfligung stehen.

Untersuchungen zu Eisen-Kolloiden kénnen in der Literatur gefunden werden. Sie kén-
nen z. B. durch organische Molekiile stabilisiert werden /GHO 11/ oder treten in Wassern
aus ehemaligen Minen /CHI 21/ in Flissen /SCH 07/ oder bei der Aufarbeitung von Er-
zen /CAR 13/ auf. Explizite Untersuchungen von Eisen-Kolloiden unter Bedingungen ei-
nes Endlagers mit zement-haltigen Materialien sind nicht bekannt. Es gibt eine Nennung
von Untersuchungen zu Kolloiden aus Silizium mit einem Uberzug aus Eisenhydroxid
aus Bohrlochern in Sellafield UK (/GAR 00/ zitiert in /SWA 09/). Ohne die Nennung der
geochemischen Bedingungen wird in /GAR 00/ eine Partikelkonzentration von
8:10"° Teilchen-dm bei einer GroRe von 100 — 200 nm und eine Kolloidkonzentration

von 0,5 mg-dm angegeben.

Die genannten Untersuchungen zeigen, dass Kolloide in einem zementhaltigen Endlager
auch unter héheren lonenstarken im Kontaktwasser entstehen kénnen. Auf Grund der
grolen Zementmengen im Endlager Konrad wird hier angenommen, dass im Nahfeld
des Endlagers Konrad Zement-Kolloide die wesentliche Rolle spielen und ihre Betrach-
tung abdeckend fiir mégliche weitere Kolloide ist. Die beobachteten Konzentrationen,
insbesondere unter salinaren Bedingungen, wie sie auch im Endlager Konrad herrschen,
liegen im Bereich von maximal 0,1 mg/l. Ein entsprechender Wert wird fiir die Modell-

rechnungen zum Systemverhalten vorgeschlagen.

3.213 Eigenkolloide

Von den Actiniden in der Abfallmatrix ist bekannt, dass sie Kolloide oder Partikel bilden
kénnen /ALT 13/, /WAL 13/, /ALT 19/. Eigenkolloide, also Kolloide, die aus dem
jeweiligen Actinid (An) bestehen, sind aus thermodynamischen Untersuchungen von
vierwertigem Th und Pu bekannt /ALT 04/, /INEC 07/. Die Bildung von Kolloiden mit
anderen Oxidationsstufen nimmt in der gleichen Reihenfolge wie der Hang zur Hydrolyse
ab An(lV) > An(VI) > An(lll) > An (V) /ALT 13/. Die Th- und Pu-Eigenkolloide wurden in
Experimenten aus der Unter- und Uberséattigung in Anwesenheit von Feststoff
(AnOz(am,hyd), An = Th, Pu) nachgewiesen und stehen im Gleichgewicht mit dem
Feststoff und der Kontaktlésung. Die gebildeten AnmOmx(OH)ma-2x)(H20)s-oxyhydroxid
Eigenkolloide entstehen durch Polymerisation der aquatischen Spezies Anm(OH)q*m™.
Durch Ihre Anwesenheit erhoht sich die Léslichkeit um bis zu zwei GréRenordnungen

(Abb. 3.2). Liegen nur die Eigenkolloide in Lésung unterhalb der Léslichkeitsgrenze vor,
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koénnen sich diese auch wieder in aquatische Spezies umwandeln und in Lésung gehen.
Bei Pu sind Kolloide mit Pu(lV) bekannt (Abb. 3.3). Diese stehen (ber eine

Oxidationsreaktion auch mit Pu(V) im Gleichgewicht.

Die Eigenkolloide sind tber einen groRen pH-Wertebereich und unterschiedlichen Salz-
konzentrationen in der Kontaktlésung unter Anwesenheit eines Bodenkdrpers, wie in
Abb. 3.3 dargestellt, stabil. /ALT 04/ weisen darauf hin, dass fir sie die in Kap. 3.2.1.4
beschriebene Beschreibung der Stabilitat nach der DLVO-Theorie nicht gultig ist. Sie
sollten nicht mit kristallinen Oxidkolloiden verglichen werden, wie sie bei der Erosion von
Materialien im Endlager entstehen kdnnen. Sie besitzen zwar dhnliche physikalische Ei-
genschaften wie die Festphasen, tragen gleichzeitig aber auch zur Gesamtkonzentration

in Losung bei, was eher der Eigenschaft einer groRen aquatischen Spezies entspricht.

Solubility from undersaturation
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Abb. 3.2  Loslichkeit von Th(OH)s bestimmt aus der Untersattigung in unterschiedlich
Konzentrierter NaCl und MgCl, Lésungen /ALT 04/

Gefiillte Symbole: Th Konzentration inkl. Kolloide, offene Symbole und Kreuze: Th-Konzent-

ration nach Ultrazentrifugation.
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.......................... ‘N

/Pum(a ‘ —> Pu'V(aq)\ Oz(aq) PuV(aq) = GUVI(aq)

Abb. 3.3 Dynamisches Gleichgewicht zwischen Feststoff und Ldésung sowie Re-

Pu0,(s) Pu0, ¢(s)
Pu02+x(s,hyd)

doxgleichgewicht von Plutonium in Anwesenheit von Sauerstoff /NEC 07/

Neben Eigenkolloiden wurde von /ALT 04/ ebenfalls die Sorption von Th(IV) auf Kolloi-
den von Brucit und Magnesium Hydroxychloride untersucht. Diese bilden sich in MgCl»
Loésungen ab einer Konzentration von 1,8 kg-kgwzo™'. Th kann Uber die folgende Reakti-

onsgleichung auch bericksichtigt werden:

Th(OH)s (aq) + Mgz(OH)sCl - 4Hz O(coll) & Th(OH)4 - Mga(OH)sCl - 4H.0(coll)

Eine Eigenschaft dieser Th-Pseudokolloide ist, dass sie weder durch Filtration mit einem
200 nm Filter noch durch Zentrifugation aus der Losung entfernt werden koénnen
(Abb. 3.4). Eine leichte Tendenz der Sorption und des Einbaus von Th auf Brucit und die
Magnesium Hydroxychloride ist nach /ALT 04/ zu beobachten. Eine Untersuchung der

kolloidalen Natur dieser Magnesium-Hydroxychloride fand nicht statt.
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Solubility from oversaturation
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Abb. 3.4  Loslichkeit von Th bestimmt aus der Uberséattigung in Abhangigkeit von der
Kontaktlésung (NaCl und MgCl) sowie der Geschwindigkeit der Zentrifuga-
tion bei der Abtrennung der Kolloide /ALT 04/

Im Review /ALT 13/ wird weiterer Untersuchungsbedarf aufgezeigt. Hierzu zahlt die Hyd-
rolyse der An und wie sie mit der Bildung von Hydrolysespezies und Eigenkolloiden zu-
sammenhangt. Wie oben beschrieben, werden die An(lV) Eigenkolloide als Gleichge-
wichtsspezies verstanden. |hre Bildung und Struktur sowie ob sie in Ldsung

langzeitstabil sind oder koagulieren, ist noch nicht abschliel3end geklart.

3.21.4 Kolloidstabilitat im Nahfeld

Der Begriff der Stabilitdt von Kolloiden kann auf verschiedene Weise beschrieben wer-
den. Einerseits geht es um die chemische Stabilitat, wobei die Anfalligkeit des einzelnen
Partikels bezlglich chemischer (oder biologischer) Reaktionen, wie z B. Aufldsung oder
Oxidation, gemeint ist. Ein Kolloid sollte also aus einem Material bestehen, das in der
Lésung, in der es sich befindet, eine niedrige Loslichkeit aufweist. Nur unter diesen Be-

dingungen bleibt es chemisch stabil und I6st sich nicht auf.

Andererseits gilt die physiko-chemische Stabilitat, wenn Partikel durch physikalische und
chemische Bedingungen stabil in Losung bleiben. Dieser Zustand wird erreicht, wenn
sich Partikel durch elektrostatische Krafte voneinander absto3en. Durch die Brownsche
Molekularbewegung, die der Gravitation entgegenwirkt, werden die Partikel stabil in der
Lésung gehalten. Ist dies nicht der Fall, koagulieren einzelne Partikel zu noch gréReren

Agglomeraten. Die Brownsche Molekularbewegung kann dadurch der Gravitation nichts
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mehr entgegensetzen und die Partikel werden durch Sedimentation aus der Lésung ent-
fernt. Werden Kolloide in einem porésen Medium transportiert, kdnnen grofRere Partikel
leichter gefiltert und somit ebenfalls aus der Lésung entfernt werden. Der gleiche Effekt
wie zwischen einzelnen Kolloiden kann auch zwischen einem Partikel und Mineralober-
flachen auftreten. Hier kommt hinzu, dass unterschiedliche Materialien, unterschiedliche

Oberflachenladung haben kdnnen.

Die Oberflache der Kolloide entwickelt im Kontakt mit Wasser eine Oberflachenladung.
Dies kann durch die Ausbildung verschiedener Hydroxylgruppen und/oder die Absorp-
tion von geladenen Spezies erfolgen. Kolloide aus einem einzigen Material (wie z. B.
Oxide) haben auf lhrer gesamten Oberflache eine dhnliche Ladung. Auf den Basalfla-
chen von Tonmineralen bildet sich dagegen eine permanente negative Ladung durch
strukturelle Substitution in der Oktaeder- oder auch Tetraederschicht aus. An den Kan-
ten der Tonminerale sind gebrochene Silanol- oder Aluminolgruppen vorhanden, die je
nach pH-Wert eine unterschiedliche Ladung aufweisen. Dadurch kénnen sich unter-

schiedliche Ladungen an den Flachen und Kanten der Tonminerale bilden.

Um die Oberflachenladung auszugleichen, bildet sich in der Lésung um die Partikel eine
Schicht aus verschiedenen stark an die Oberflache gebundenen lonen. Diese Schicht
wird elektrische Doppelschicht genannt. Direkt an der Oberflache kénnen durch Hydra-
tation Molekile an die Oberflache gebunden werden. Je weiter die Molekiile von der
Oberflache entfernt sind, desto freier sind sie. Die Dicke der elektrischen Doppelschicht
wird durch die lonenstarke des Losungsmediums bestimmt. Das elektrische Potential an

der Grenze der Doppelschicht (Scherflache) wird als Zeta-Potential bezeichnet.

Die Zeta-Potentiale flr unterschiedliche Minerale kénnen stark variieren. Als Beispiel ist
in Abb. 3.5 das Zeta-Potential von Hamatit und Silica in Abhangigkeit der pH-Wertes
aufgetragen. Der pH-Wert, an dem das Potential null ist, wird isoelektrischer Punkt (eng-
lisch: isoelectric point, IEP) genannt. Hamatit hat einen IEP bei einem pH-Wert von un-
gefahr 8, was bedeutet, dass die Oberflache bei niedrigeren pH-Werten positiv und bei
héheren pH-Werten negativ ist. Silica hat einen IEP bei einem pH-Wert von ungefahr 3.
Es liegt Uber einen groflten pH-Bereich (pH-Wert grof3er als 3) mit negativ geladener
Oberflache vor. Die unterschiedlichen Ladungen fir Silica und Hamatit fihren dazu, dass
in einer Mischung aus Silica und Hamatit, abhangig vom pH-Wert sich das Silica auf der
Oberflache des Hamatits anlagert und die Oberflachenladung des Hamatits dadurch be-
einflusst (siehe Abb. 3.5).

74



=+—Hematite
30 =l-Hematite with 0.1mg of silica per 30 mL of slurry
=ty -Hematite with 0.5mg of silica per 30 mL of slurry
@ Silica

20 -

10

12

Zeta Potential [mV]

pH

Abb. 3.5 Zeta-Potentiale von Hamatit und Silica in Abhangigkeit des pH-Wertes

(Abbildung aus /CAR 13/ mit Daten von /ESU 88/) in einer 0,01 mol-dm NaNOs Lésung

Die Ladung der Oberflachen unterscheidet sich in natirlichen und synthetischen Syste-
men. Am Beispiel von Eisenmineralen kénnen /CAR 13/ zeigen, dass neben einer Ver-
unreinigung mit Silica auch die Anwesenheit von Anionen wie CI- und SO4?- den IEP hin

zu niedrigeren Werten verschiebt.

Die Theorie von Derjaguin und Landau /DER 41/ sowie Verwey und Overbeek /VER 48/
(oder kurz DLVO-Theorie)® kombiniert die Effekte der Anziehung und AbstoRung in der

elektrischen Doppelschicht. Klassischerweise beriicksichtigt sie
¢ London-van der Waals Anziehung und

o RuckstoRkraft der elektrischen Doppelschicht.

Ein erweiterter DLVO-Ansatz beriicksichtigt zusatzlich noch die
e Hydratationskrafte und

o Born-Abstof3ung.

6 JALT 04/ weisen darauf hin, dass fiir Eigenkolloide die DLVO-Theorie nicht gultig ist.
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Die Kombination der einzelnen berucksichtigten Krafte fuhrt zu einer theoretischen Be-
schreibung des Verlaufs der Wechselwirkungsenergie von der Oberflache eines Parti-
kels ins Kontinuum der Lésung und bietet die Mdglichkeit der theoretischen Beschrei-
bung des Verhaltens von Kolloiden. Die Dicke der elektrischen Doppelschicht, und damit
die Reichweite der Wechselwirkungskrafte, ist abhangig von der lonenstarke und Valenz
der lonen in der Losung. Bei niedrigen Konzentrationen und kleiner Valenz der lonen ist

die Reichweite grofier als bei hdheren.

Eine Energiebarriere kann in der Nahe der Oberflache berechnet werden. Diese verhin-
dert die Annadherung zweier Partikel aneinander. Je weiter die elektrische Doppelschicht
in das Kontinuum reicht, desto hoher ist die Energiebarriere. D.h. es gibt eine Konzent-
ration der Losung, bei der die Energiebarriere Null ist und die Anndherung zweiter Par-
tikel rein durch Diffusion gesteuert wird. Diese Konzentration wird kritische Koagulati-
onskonzentration oder in Englisch critical coagulation concentration (CCC) genannt.
Unterhalb der CCC verlangsamt bzw. verhindert die Energiebarriere eine Annaherung.
Oberhalb ist die Energiebarriere nicht mehr vorhanden und eine Koagulation kann beo-
bachtet werden. Die Werte der CCC werden flr monovalente (einwertige) Kationen ho-
her gemessen als fir divalente (zweiwertige) Kationen. So konnten z. B. /SEH 20/ flr
Bentonit-Kolloide eine pH abhangige Na-CCC von 15 bis 350 mmol/L bei einem pH-Wert

von 6 bis 10 und eine pH unabhangige Ca-CCC von 1 mmol/L bestimmen.

Es wird davon ausgegangen, dass koagulierte Partikel, die sich im primaren Minimum
der Wechselenergie befinden, nicht mehr voneinander getrennt werden kénnen. Vor der
Energiebarriere in Richtung Kontinuum kann je nach geochemischen Bedingungen sich
ein sekundares Minimum der Wechselwirkungsenergie ausbilden. FlUr zwei Partikel, die
sich bei der Anndherung in diesem Minimum befinden ist die Koagulation reversibel.
Durch Anderung der geochemischen Bedingungen hin zu Konzentrationen unterhalb der
CC in der Losung konnen die Partikel wieder voneinander getrennt werden. Aber auch
die Veranderungen hin zu hohen pH-Werten einer zementhaltigen Umgebung kann Kol-
loide freisetzen. So beobachteten /LI 12/ die Freisetzung von Tonkolloiden aus Sanden
der Savannah River Site (USA) im Kontakt mit Zementporenwasser. Durch die Anderung
des pH-Wertes andern sich die Oberflachenladungen der Quarzkérner und der darauf
gebundenen Tonminerale (Kaolinit und Goethit), weshalb die Tonkolloide ausgetragen
werden kdnnen. Die Ca- und Mg-Konzentration im Kontaktwasser betrug 0,93 mg/L bzw.
0,66 mgl/L.
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Organische Molekule kdnnen sich an die Oberflache der Partikel anlagern und dadurch
die Oberflacheneigenschaften verandern. So beobachteten /SEH 20/ eine Erhéhung der
Ca-CCC auf 2 mmol/L durch die haufig in Grundwassern vorkommenden Fulvinsduren
bei Bentonit-Kolloiden. Auch reine organische Kolloide kdnnen durch hdhere lonenstar-
ken koagulieren. /WIE 01/ kommen zu dem Schluss, dass die Zugabe von Isosaccharin-
saure, die sich im Grubengebdude aus Zellulose bildet, keinen Einfluss auf die Kolloid-

stabilitat in lhren Versuchen hat.

In der Literatur sind einige Untersuchungen zur Kolloidstabilitat unter den Bedingungen
eines Endlagers mit zementhaltigen Materialien zu finden. /FUJ 03/ untersuchten die Ei-
genschaften der Kolloide aus Ihren Experimenten mit Stabilitdtsuntersuchungen in Ab-
hangigkeit der Ca-Konzentration. Sie konnten eine Ca-CCC fur die ca. 300 nm grof3en
Kolloide von 5-10 mol/L bestimmen. Die Zeta-Potentiale der verschiedenen Kolloide
wurden in Abhangigkeit des Fest-/Fllissig-Verhaltnisses untersucht (siehe Abb. 3.6). Es
konnte kein Einfluss auf das Zeta-Potential festgestellt werden. Ein groRRer Einfluss auf
das Zeta-Potential hat das Ca/Si-Verhaltnis der CSH-Kolloide. Hier variiert das gemes-
sene Zeta-Potential zwischen +/- 30 mV. Mit Hilfe der DLVO-Theorie wurde das Potential
der Wechselwirkungen fir einen Partikel mit einem Radius a = 25 nm und einem Zeta-
Potential von -25 mV in Abhangigkeit der Ca-Konzentration berechnet (siehe Abb. 3.7).
Die theoretischen Uberlegungen konnten ein primares Maximum im Potential der Wech-
selwirkungen fiir Ca-Konzentrationen von 1-10 mol/L bzw. 5-10 mol/L bestimmen. Bei
niedrigeren Ca-Konzentrationen ist das Potential der Wechselwirkung < 0 und eine rein
diffusive Annaherung zweier Kolloide ist moglich. Somit konnte in den theoretischen

Uberlegungen die Ca-CCC berechnet werden.
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Abb. 3.6 Gemessene Zeta-Potentiale fur unterschiedliche Partikel aus CSH-Phasen

in Abhangigkeit des Fest-/Flussig-Verhaltnisses /FUJ 03/

Der pH-Werte der in der Abbildung dargestellten Messungen ist in /FUJ 03/ nicht angegeben

worden.
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Abb. 3.7 Wechselwirkungsenergie nach der DLVO-Theorie in der Abhangigkeit der
Ca-Konzentration /FUJ 03/
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Abb. 3.8  Entwicklung der Kolloidgrofie (iber die Zeit von ,high fly ash and Silica fume-

content Cement* aus den Experimenten von /FUJ 03/ mit einer Ca-Konzent-
ration von a) 2:10 mol/L und b) 5-10* mol/L

Im Paper von /FUJ 03/ wird fiir b) eine Ca-Konzentration von 5-105 mol/L angegeben. Bei
einer niedrigeren Ca-Konzentration ist eigentlich keine Koagulation zu erwarten. Im weiteren

Text desselben Papers wird auch immer nur von 5-10“ mol/L gesprochen, weshalb dieser
Wert als korrekt angesehen wird.

Die Stabilitat der Kolloide aus den Experimenten von /WIE 04/ wurde in einem syntheti-
schen Zementporenwasser mit einer Ca-Konzentration von ca. 1,7-10-2 mol/L untersucht
(siehe Abb. 3.9). Dazu wurde zu Beginn jedes einzelnen Versuches Quarzpulver oder
zerkleinertes Zementmaterial mit dem Zementporenwasser in Kontakt gebracht. Es zeigt
sich, dass die Kolloidkonzentration mit der Zeit abnahm und nach ca. 500 Stunden un-
terhalb der Nachweisgrenze abgesunken ist. Da die Ca-Konzentration Uber der von
/FUJ 03/ bestimmten Ca-CCC von 5-104 mol/L liegt, entsprechen die Beobachtungen

den Erwartungen, namlich, dass eine Koagulation und Sedimentation der Kolloide unter
diesen Bedingungen stattfindet.
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Abb. 3.9  Entwicklung der Kolloidkonzentration aus verschiedenen experimentellen
Serien (S1, S2) sowie Quarz-Partikel in synthetischem Zementporenwasser
(ACW: artificial cement pore water) Uber die Zeit /WIE 04/

In Kap. 3.2.1.2 wurde erwahnt, dass Kolloide im Nahfeld eines Endlagers mit zement-
haltigen Materialien zu erwarten sind. Die Untersuchungen zur Stabilitat sowie die theo-
retischen Uberlegungen mit der DLVO-Theorie zeigen eine deutliche Abhéngigkeit von
der Ca-Konzentration. Liegt diese oberhalb der von /FUJ 03/ bestimmte Ca-CCC von
5-10* mol/L, so wird eine schnelle Koagulation der Kolloide und eine damit einherge-
hende Sedimentation erwartet. Unter diesen Bedingungen ist ein Rickhalt der Kolloide

durch Filtration mdglich.

Das Grundwasser im Endlager Konrad hat eine Ca-Konzentration die weit GUber der von
/FUJ 03/ bestimmten Ca-CCC liegt. Daher und auch aufgrund der sehr hohen Konzent-
ration an Na*-lonen wird fiir das Endlager Konrad davon ausgegangen, dass die Kolloide
nicht langzeitstabil sind, sondern nach einigen hundert Stunden durch Koagulation und

Sedimentation bzw. Filtration aus dem System entfernt werden.

3.21.5 Sorption von Radionukliden an Kolloiden

Fir zementhaltige Materialen gibt es verschiedene Mdglichkeiten fiir den Rickhalt von

Radionukliden. Dazu gehdren

¢ Radionuklid-Sorption auf der Oberflache,
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e struktureller Einbau oder Mitfallung” von Radionukliden sowie

e Bildung von Mischkristallen.

Fur niedrige Radionuklidkonzentrationen unter bekannten geochemischen Bedingungen
kann die Sorption als reversibler Gleichgewichtsprozess mit einem Verteilungskoeffi-
zienten (Kq) beschrieben werden. Beim strukturellen Einbau und der Bildung von Misch-
kristallen werden die Radionuklide dauerhaft in die Struktur eines Minerals eingebaut.
Daher ist dieser Prozess nur reversibel, wenn sich das Mineral wieder auflost. Hierbei
kann ein Verteilungskoeffizient (Rq) der Desorption bestimmt werden. Die Prozesse zur
Sorption und Einbau von Radionukliden auf und in Zementphasen ist in der Literatur

beschrieben und es gibt einige zusammenfassende Literaturstellen wie z. B. /OCH 15/.

Die Sorption von Radionukliden auf Kolloiden folgt den gleichen Prozessen wie auf den
Ausgangsmaterialien, aus denen die Kolloide bestehen (z. B. Zement oder Bentonit).
Allerdings haben Kolloide im Vergleich zu einer Feststoffmatrix des gleichen Materials
eine deutlich hohere spezifische Oberflache. Um diesen Umstand bei der Modellierung
der Sorption zu berlicksichtigen, werden die flir das Ausgangsmaterial gemessenen Ver-
teilungskoeffizienten mit einem sogenannten Skalierungsfaktor multipliziert. Der Skalie-
rungsfaktor bertcksichtigt dabei nur die Unterschiede in der fur die Sorption verfugbaren
Oberflache und nicht andere chemische Effekte. Er entspricht dem Verhaltnis der spezi-
fischen Oberflachen von Kolloiden und Feststoff. Als Skalierungsfaktor wird von /WIE 04/
fur CSH-Phasen ein Wert von 7 mit einer oberen Grenze von 9 festgelegt. Die ebenfalls
untersuchte gehartete Zementpaste hat einen Skalierungsfaktor von 16 mit einer Ober-

grenze bei 80.

In einem Endlager wird die Sorption an Materialien der Feststoffmatrix als Prozess flr
den Rickhalt im Endlager verstanden. Eine Sorption an Kolloiden hat den Effekt, dass
die Sorption an der Feststoffmatrix und damit der Rickhalt im Endlager vermieden wird.
Die auf den Kolloiden sorbierten Stoffe kdnnen zusammen mit den Kolloiden abtrans-

portiert werden.

7 Radionuklide werden bei der Neubildung von Mineralen zusammen mit nicht radioaktiven Elementen bzw.
Elementen, die sich chemisch ahnlich Verhalten, in das Mineral eingebaut und dadurch permanent an
das Mineral gebunden
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Diese Reduzierung des Ruickhalts kann Uber einen Reduzierungsfaktor Frq [-] ausge-
drickt werden. Dieser ist in /WIE 01/ und /WIE 04/ beschrieben als Beziehung zwischen
dem Verteilungskoeffizienten R4 in Abwesenheit und Ry con in Anwesenheit von Kolloiden,

wobei Fres = Rq/ Ry col.

In Abb. 3.10 ist die Abhangigkeit des Reduzierungsfaktor vom Verteilungskoeffizienten
und der Masse der Kolloide aufgetragen. Zu sehen ist, dass fir starker sorbierende Ra-

dionuklide ein gréflerer Effekt auftritt als fur schwacher sorbierende.

So wird von /WIE 04/ die Reduzierung des Riickhalts flr Cs und Sr bis zu einer Kolloid-
konzentration von 10 mg/L vernachlassigt. Bei stark sorbierenden Radionukliden wie
z. B. Th wird keine Reduzierung des Ruckhalts bis zu einer Kolloidkonzentration von 0,1
mg/L erwartet. Dieser Wert wird von /WIE 04/ als Obergrenze der Kolloidkonzentration
der von ihnen untersuchten geochemischen Bedingungen angegeben (vergleiche
Abb. 3.1). Die Schlussfolgerung von /WIE 04/ ist daher, dass unter den geochemischen
Bedingungen des geplanten Endlagers in der Schweiz Kolloide keine Rolle bei der Mo-

bilisierung von Radionukliden spielen.
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Abb. 3.10 Einfluss der Kolloide auf den Riickhalt von Radionukliden in einem Endla-
ger mit zementhaltigen Materialien /WIE 01/. Feq ist der Reduzierungsfak-
tor, um den die Sorption auf den vorhandenen Materialien durch die Anwe-

senheit von Kolloiden verringert wird.

82



Fur die Modellrechnungen (Kapitel 3.2.2) werden die von der Nagra abgeleiteten Vertei-
lungskoeffizienten zur Sorption der Radionuklide auf Zementoberflachen inklusive der

Skalierungsfaktoren fiir Kolloide angesetzt /WIE 01/.

3.21.6 Migration der Kolloide aus dem Nahfeld in das Fernfeld

In der Literatur ist der Transport von Kolloiden in Grundwassern gut untersucht. Ein Bei-

spiel sind die Versuche zum Kolloidtransport im Felslabor Grimsel /NOS 16/.

Im Nahfeld eines Endlagers gebildete Kolloide kdnnen nur in das Fernfeld transportiert
werden, wenn sie stabil in Losung sind. Die unter den Bedingungen eines zementhalti-
gen Endlagers im Nahfeld erwarteten Kolloidkonzentrationen sind sehr gering (siehe
Abb. 3.1).

Zementhaltige Materialien im Endlager haben einen deutlichen Einfluss auf die geoche-
mischen Bedingungen um das Endlager herum. Hier wird sich ein Gradient zwischen
den alkalischen Bedingungen im Endlager und den Bedingungen des umgebenden
Grundwassers ausbilden (siehe Abb. 3.11). Die jeweiligen geochemischen Bedingungen
haben auch einen Einfluss auf die Stabilitat der Kolloide (chemisch und physiko-che-
misch). Es kdbnnen Bedingungen auftreten, in denen die vorhandenen Kolloide aufgeldst
und/oder neue Kolloide gebildet werden kénnen. Durch das Auflésen und Neubilden von
Kolloiden kénnten die mit den Kolloiden transportierten Radionuklide aus dem Endlager

transportiert und freigesetzt werden.
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Abb. 3.11 Entwicklung der alkalischen Fahne in FlieRrichtung der Lésung aus einem

Endlager mit zementhaltigen Materialien /SAV 98/

Die meisten Untersuchungen zu einem Endlager mit zementhaltigen Materialien gehen
davon aus, dass das Grundwasser um das Endlager herum eine niedrige lonenstarke
bei einem neutralen pH-Wert hat. Das Grundwasser im Korallenoolith des Endlagers
Konrad hat aber eine hohe lonenstarke. Bei diesen hohen Ca- (und Na-) Konzentratio-
nen werden Kolloide aus der Lésung durch Koagulation, Filtration und Sedimentation
entfernt. Es wird davon ausgegangen, dass diese Bedingungen im Nahfeld des Endla-
gers Konrad dazu fihren, dass mit der Losung keine Kolloide freigesetzt werden (kon-
nen). Wirde sich die Zusammensetzung des Grundwassers zu niedrigen lonenstarken
andern (wie es z. B. in Skandinavien mit Schmelzwasser auf der Endlagerteufe betrach-
tet wird), konnten Kolloide freigesetzt werden und ein Transport von Radionukliden statt-

finden, da unter diesen Bedingungen die Kolloide wieder stabil in Lésung sind.

Hohe Ca-Konzentrationen in den Konrad-Lésungen werden wahrscheinlich durch Calcit-
Minerale im Gestein gepuffert. Es ist nicht anzunehmen, dass die Minerale innerhalb von
1 Mio. Jahren vollstandig aufgeldst werden. Zudem kann Ca auch Uber Subrosion nahe-

gelegener Salzformationen eingebracht werden.
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Far Endlager in kristallinem Gestein in Finnland und Schweden wird angenommen, dass
Schmelzwasser von Gletschern in bestimmten Zeitabschnitten zu reduzierten Ca- Kon-
zentrationen im Bereich des Endlagers fihren kdnnten. Im Deckgebirge des Endlagers
Konrad gibt es aber kein Kristallingestein, sondern Tonschichten, die dem Eindringen

gering mineralisierter Wasser zum Endlager eine Barriere entgegenstellen.

3.2.2 Kolloidbeeinflusster Radionuklidtransport

Unterstutzend zu den Aussagen in Kap. 3.2.1 sollen hier ausgewahlte Modellrechnun-
gen durchgefiihrt werden, um zu Gberprifen, unter welchen Bedingungen Kolloide tber-
haupt eine Auswirkung auf die Langzeitsicherheit des Endlagers Konrad haben kénnten

und ob derartige Bedingungen zu erwarten sind.

3.2.21 Szenarien zum kolloidgetragenen Radionuklidtransport

Zur Erstellung der Rechenfalle und der Parametrisierung der Modelle ist es wichtig, mog-
liche Szenarien, die zum kolloidgetragenen Transport fihren kénnen, zu identifizieren.
Ein wesentlicher Aspekt ist, ob sich Kolloide im Nahbereich aus den Abfallen bilden, oder
ob auch Kolloide im Konradwasser / Grundwasser vorhanden sind, an denen Radionuk-
lide im Fernfeld sorbieren konnen. Abb. 3.12 illustriert diese prinzipiell unterschiedlichen

Bedingungen.

Geochemische Bedingungen Geochemische Bedingungen
im Nahbereich gepragt durch gehen im Fernfeld irgendwann
Zementierte Abfalle und Uber zum ungestorten
zementhaltigen Versatz Grundwasser
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Abb. 3.12 Relevante geochemische Bedingungen im Nah- und Fernfeld des Endlagers

fur die Betrachtung von Szenarien zum kolloidgetragenen Transport
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Aufgrund der groRen Mengen an zementierten Abfallen und zementhaltigen Versatzstof-
fen im Endlager kann die Bildung von Zementkolloiden im Nahbereich nicht ausge-
schlossen werden. Wenn sich diese Kolloide aus den Abfallen bilden, ist anzunehmen,
dass die Radionuklide, die sich in den zementierten Abfallen befinden, initial auf den
Kolloiden sorbiert sind. Abhangig von den Wechselwirkungsprozessen (i) Filtration der
Kolloide, (ii) Desorption der Radionuklide von den Kolloiden und (iii) Sorption der Radi-
onuklide an der Gesteinsmatrix kdnnen die Kolloide den Transport der Radionuklide und
damit deren Ankunftszeiten und Konzentrationen am Ende des Ausbreitungswegs be-

einflussen.

Da, wie im Kap. 3.2.1.4 diskutiert wurde, anzunehmen ist, dass die Zementkolloide nicht
langzeitstabil sind, sollte zur Uberpriifung der Relevanz des kolloidgetragenen Trans-
ports auch ein alternatives Szenario unterstellt werden, bei dem sich Radionuklide erst
im Fernfeld an im Konradwasser vorhandene Kolloide binden, vgl. Abb. 3.13. Bisher
existieren keine Messungen zu Kolloiden in Konradwassern. Aufgrund der hohen Ca
Konzentrationen im ungestdrten Formationswasser, die um GréRenordnungen Uber der
kritischen Koagulationskonzentration liegen, ist anzunehmen, dass dort keine hohen

Kolloidkonzentrationen auftreten, vgl. Kap. 3.2.1.4.
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Abb. 3.13 Links: Szenario 1: Bedingungen bei der Bildung von Zementkolloiden im
Nahbereich. Radionuklide sind initial auf Kolloiden gebunden. Rechts: Sze-
nario 2: Radionuklide sind initial gelést und kénnen im Fernfeld an potenzi-

elle Kolloide im Konradwasser gebunden werden.

Sofern sich die Wechselwirkungsreaktionen von Radionukliden mit Kolloiden und Ge-

steinsmatrix im Gleichgewicht befinden, d. h. schnell gegenliber dem Transport sind,
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sind keine prinzipiellen Unterschiede beziiglich des Einflusses von Kolloiden zu erwar-
ten, die aus dem Endlager freigesetzt wurden bzw. jenen die bereits in der Geosphare
vorhanden sind. Unterschiede ergeben sich durch die Starke der Bindung an die Kollo-
ide, bzw. deren Mobilitat. Sofern die Desorption von Radionukliden von den Kolloiden
sehr langsam gegenuber dem Transport erfolgt, konnte eine initiale Bindung der Radio-
nuklide an die Kolloide aus dem Endlager zu einem sehr viel schnelleren Transport eines
Teils der Radionuklide fiihren. Somit sind Konsequenzen von Kolloiden aus dem Endla-
ger als héher einzustufen. Da in den Modellrechnungen flr die Sorption von Radionukli-
den an Zementkolloiden auch sehr hohe Verteilungskoeffizienten verwendet werden,
werden diese Rechnungen fur abdeckend gehalten und im Folgenden nicht bezuglich

der Herkunft der Kolloide unterschieden.

Zusatzlich werden einfache Modellrechnungen zur Bedeutung von Eigenkolloiden durch-
gefuhrt, die sich in ihrem Verhalten von den oben genannten Kolloiden unterscheiden.
Im Folgenden werden zuerst die Modelle und Ableitung der Modellparameter dargestelit

und anschlieend die Ergebnisse der Rechnungen vorgestellt und diskutiert.

3.2.2.2 Verhaltnisse am Standort Konrad und betrachtete Radionuklide

Die fUr den Radionuklidtransport relevanten Verhaltnisse am Standort Konrad zeichnen
sich durch sehr lange Transportwege und Transportzeiten aus; fir den im Folgenden
betrachteten Oxfordpfad? liegt die Fluidtransportzeit bei etwa 330.000 Jahren (vgl. auch
Anhang A). Zu diesem Zeitpunkt treten in den Rechnungen der LZSA die Maxima der
nicht sorbierenden Radionuklide auf, vgl. Abb. 3.14 /STO 86/. Eine weitere Gruppe von
Radionukliden tritt mit Maxima nach etwas mehr als 107 Jahren auf. Bei dieser Gruppe
handelt es sich um Uranisotope und deren Tochternuklide. |hr Maximum ist bestimmt
durch die Ruckhaltung von Uran mit relativ niedrigen Sorptionswerten im Bereich von
1 bis 3-10 m¥kg. Zwischen diesen beiden Zeitpunkten treten die Maxima der sehr
schwach sorbierenden Radionuklide Se-79 und Tc-99 auf. Die Peaks der sehr stark sor-
bierenden drei- und vierwertigen Actinide (Kq = 0,5 -1 m?¥kg), fir die der kolloidgetragene
Transport eine Rolle spielen kdnnte, sind nicht in der Abb. 3.14 dargestellt, da die Rech-
nungen in der LZSA in /STO 86/ nicht fiir die Zeitdauer von 3-10° Jahren durchgefiihrt

8 Auf Grund der méachtigen Tongesteine ist entlang des Unterkreidepfads mit einer Filtration von Kolloiden
zu rechnen, so dass der Oxfordpfad fiir die folgenden Betrachtungen als abdeckender Fall angesehen
wird.
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wurden, an dem diese Radionuklide bei gleichbleibenden Modellannahmen erst im ober-
flachennahen Grundwasser auftreten wiirden. Dies betrifft vor allem Th-232, da die meis-

ten anderen stark sorbierenden Actiniden zu diesem Zeitpunkt bereits zerfallen sind.
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Abb. 3.14 Berechnete Radionuklidkonzentrationen am Ende des Transportpfades im
Oxford /STO 86/

Aus diesen Betrachtungen heraus ergeben sich Radionuklide, auf die besonderes Au-
genmerk gelegt werden sollte. Diese sind in Tab. 3.4 farblich markiert dargestellt. Bei
den blau markierten handelt es sich um die — unter der Annahme, dass beide stabil als
Anionen vorliegen — eher schwach sorbierenden Spalt- und Aktivierungsprodukte Se-79
und Tc-99. Fir nicht sorbierende Radionuklide wie |, Cl und Ca kann ein kolloidgetrage-
ner Transport zu keiner Erhdhung des Radionuklidtransports beitragen. Insbesondere
interessant ist der Transport flir Actiniden, die oberhalb der Uranisotope in den Zerfalls-
reihen stehen, deren Transport also nicht vom Uran bestimmt wird. Diese Gruppe ist in
grun dargestellt. Die Actiniden der Gruppe, deren Halbwertszeit deutlich kleiner als die
Fluidtransportzeit ist und die keine langlebige Mutter haben, wirden auch bei einem
schnellen Transport auf Kolloiden weitgehend zerfallen und keinen Beitrag zur Summen-
dosis liefern. Sie sind in Rot dargestellt und werden nicht berlcksichtigt. Die langlebigen

Uranisotope und Tochternuklide der Zerfallsreihen sind orange markiert.
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Tab. 3.4

Radionuklidtransports

Farbcodierung siehe Text

Radionuklidliste mit Farbkodierung fiir die Relevanz des kolloidgetragenen

Radionuk- Halbwerts- | Radionuk- Halbwerts- | Radionuk- Halbwerts-
lid zeit [a] | lid zeit [a] | lid zeit [a]
H-3 1,232:10"%1 | Cs-137 3.017-1079" | Ac-225 27410
C-14 5.73-10*% | sm-151 0.30-10*"" | cm-246 4,7310%%3
CI-36 3,0010'%° | cm-248 3.40-10'%° | pu-242 3,7510"0°
Ca-41 1,03-10%%° | pu-244 8.00-10%%7 | U-238 4,468-10*09\
Co-60 5.272-10"° | cm-244 1.81-10°1 | Th-234 6,60-10'02|
Ni-59 7.50-10%%% | Pu-240 6,563-1070% | U-234 2,455-10*%°
Ni-63 1,00-10%? | U-236 2.342:10"% | Th-230 7.54-10"%
Se-79 1.10-10%%° | Th-232 1,405-10"1% | Ra-226 1,60-1070%
Rb-87 4801019 | Th-228 1,913-107%° | Pp-210 2,23-10™"
Sr-90 2.864-10*°" [ Ra-228 5.75-10"% | Po-210 3,789-107"
Zr-93 1,50-10%%° | cm-245 8,50-10*%° | cm-247 1,56-10%%7
Nb-94 2,00-10"%4 | Pu-241 14351001 | Am-243 7.370-10*03
Mo-93 3.50-10%%% | Am-241 4.322:10"% | pu-239 2.411-107%
Tc-99 2,10-10%%° | Np-237 2,144-10"% | U-235 7,038-107%8
Pd-107 6.50-10"%° | Pa-233 7.39-10%2 | pa-231 3,276-107%4
Sn-126 2.345-10*%% | U-233 1.592:10*%° | Ac-227 2.1773-10*"
1-129 1,57-10%%7 | Th-229 7.88:10°%% | Th-227 5.13-10"%?
Cs-135 2.00-10%%° | Ra-225 40510 | Ra-223 3.13.10"2

Fir den betrachteten Ausbreitungspfad wird die Vereinfachung vorgenommen, dass der
Transport im Kimmeridge nicht betrachtet wird. Dieser Teil des Transportpfads macht
nur 5 % der Weglange aus. Die wesentlichen Aussagen kénnen anhand des Transports
durch die Oxfordformation getroffen werden. Ein zusatzlicher Transport durch den Kim-
meridge tragt nicht zu einem Erkenntnisgewinn bei. Die folgenden Rechnungen, mit Aus-
nahme der abschatzenden Rechnungen zu den Eigenkolloiden werden mit dem Trans-
portprogramm COFRAME durchgefiihrt.

3.223 Rechenprogramm COFRAME fiir den kolloidgetragenen Radionuklid-

transport

Zur Transportmodellierung wird das Programmpaket RepoTREND (siehe Anhang B) mit
den Modulen FRAME und COFRAME /REI 14/, /IREI 16a/ eingesetzt.
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Ein dreidimensionaler Gesteinskorper kann mit einer Flache A [m?] und der Lange L [m]
beschrieben werden (siehe Abb. 3.15). In diesem Gesteinskorper kann das Wasser mit
einem Volumenstrom Q [m3-a-'] durch mehrere Kliifte flieBen. Jede Kluft hat jeweils die
Breite gi [m] und eine Offnungsweite 2b [m]. Unter der Annahme, dass alle wasserfiih-
renden Klifte dieselbe Kluftéffnungsweite haben, betragt die wasserdurchstromte Ge-
samtflache 2b - > g..

Abb. 3.15 Gesteinskorper mit darin enthaltenen Kliften /REI 14/

Im Strémungsmodell von FRAME / COFRAME werden alle Klifte des Gesteinskorpers
auf eine planare Kluft reduziert (siehe Abb. 3.16). Dazu wird eine Kluft mit einer Lange
L [m], Breite g und Offnungsweite von 2b angenommen, wodurch der Volumenstrom

Q jenem in allen Kiliften entspricht.
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Abb. 3.16 Bestimmung der Modellparameter bei einer planaren Geometrie eines ge-
kliftet-porésen Mediums /REI 14/

Innerhalb der Kluft kénnen die Kolloide und Radionuklide advektiv transportiert werden.
Um die Kluft herum befindet sich die Zone der Matrixdiffusion, in der die Transportvor-
gange ausschliel3lich diffusiv moglich sind. Durch eine entsprechende Wahl der Para-
meter kann der Transport durch ein poréses Medium abgebildet werden. Das wurde in

den hier beschriebenen Rechnungen gemacht.

Nach /REI 14/ kénnen im System (siehe Abb. 3.17) Radionuklide in den folgenden Kom-

ponenten transportiert werden

e geloste mobile Radionuklide in der Kluft mit der Konzentration Cs [mol-m3] (fr flr

Radionuclide in the Fracture),

e im Porenwasser der Gesteinsmatrix geloste Radionuklide mit der Konzentration Cy,

[mol-m3] (pr fUr Radionuclides in the rock matrix Pores),

e an mobilen Kolloiden sorbierte Radionuklide mit der Konzentration Cc [mol-m-3] (cr

fir Radionuclides sorbed on mobile Colloids),
e an der Kluftflache sorbierte Radionuklide mit der Konzentration Si [mol-m2],

e an Porenwanden der Gesteinsmatrix sorbierte Radionuklide mit der Konzentration
Spr angegeben als Radionuklidmasse pro Masse der trockenen Gesteinsmatrix

[mol-kg],

e an immobilen Kolloiden sorbierte Radionuklide mit der Konzentration S¢- [mol-m2].
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Abb. 3.17 Wechselwirkungen zwischen Radionukliden und Kolloiden in COFRAME
/REI 14/, IREI 16a/

Die Kolloide liegen in zwei Komponenten vor:

e mobile Kolloide in der Kluft mit der Konzentration C. [mol-m3],

e an der Kluftoberflaiche haftende, immobile Kolloide mit der Konzentration S.
[mol-m-2].

Im Modell werden folgende Austauschprozesse berticksichtigt:

e Qg Sorption von im Wasser der Klufte gelésten Radionukliden an der Kluftoberflache,

e Q Filtration von Kolloiden an der Kluftoberflache sowie ihre Remobilisierung,

¢  Qmm und Qg Sorption von im Kluftwasser gelésten Radionuklide an den mobilen und

immobilen Kolloiden,

e Q Filtration und Remobilisierung von den an Kolloiden adsorbierten Radionukliden

aufgrund der Wechselwirkungen der Kolloide mit der Kluftoberflache,

e Qpr Sorption von im Porenwasser der Gesteinsmatrix geldsten Radionukliden an Po-

renwanden,
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e Qy diffusiver Radionuklidaustausch zwischen der Kluft und der angrenzenden Ge-

steinsmatrix.

Entsprechend der Benennung der Komponenten und Wechselwirkungen erfolgt auch
die Benennung der Verteilungskoeffizienten fir die Sorption an den Komponenten.
e Kx* Verteilungskoeffizient in der porésen Gesteinsmatrix [m3-kg],

e Ky Verteilungskoeffizient fur die Kluftoberflache [m],

e Kim Verteilungskoeffizient fir an mobilen Kolloiden sorbierte Radionuklide [m3-kg-']

und
e Kii Verteilungskoeffizient fiir an filtrierten Kolloiden sorbierte Radionuklide [m3-kg].
Zur Berechnung der kinetischen Radionuklidsorption sind ebenfalls Austauschraten de-
finiert

e ki Austauschrate der kinetischen Radionuklidsorption an der Kluftoberflache bzw. an

der Gesteinsmatrix [a™],
e kim Austauschrate der kinetischen Radionuklidsorption an mobilen Kolloiden [a-'] und

e ksi Austauschrate der kinetischen Radionuklidsorption an filtrierten Kolloiden [a™].

3.2.24 Ableitung der Modellparameter

Fir die Modellrechnungen wird der Quellterm der Radionuklide aus der Langzeitsicher-

heitsanalyse Konrad zugrunde gelegt (siehe Anhang A.1).

Fir den vereinfachten Transportpfad durch den Oxford werden im Folgenden die Ein-
gangsparameter diskutiert und festgelegt. Die Transportparameter sind in Tab. 3.5 auf-
gelistet, Wechselwirkungsparameter der Kolloide in Tab. 3.6 und Verteilungskoeffizien-
ten zur Wechselwirkung der Radionuklide mit der Gesteinsmatrix und Zementkolloiden
in den Tabellen Tab. 3.7 und Tab. 3.8.

Tab. 3.5 Transportparameter fur den vereinfachten Ausbreitungsweg Ib (Oxford)

Parameter Wert
Transportweglange [m] 31.500
Querschnitt [m?] 675.000
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Parameter Wert

Kluftapertur [m] Nicht angewandst fir poréses Medium
Kluftporositat Nicht angewandst fir poréses Medium
Klufthaufigkeit [m-"] Nicht angewandst fir poréses Medium

Eindringtiefe [m]

Nicht angewandt fur poroses Medium

Diffusionskoeffizient in der Kluft [m?/s] (RN) / (Kolloide)
Volumenstrom [m3/a] 1620

Einstrom aus dem Nahbereich [m3/a] -
Kolloidkonzentration am Eingang des 104
Transportpfads [kg/m?3]

Porositat (fir Transport) [-] 0,02
Gesteinsdichte [kg/m?] 2600
Molekularer Diffusionskoeffizient [m?/a] 10" (RN)/ 10" (Kolloid)
Dispersionslange [m] 200

Tab. 3.6

steinsmatrix

Wechselwirkungsparameter fir die Radionuklide mit Kolloiden und der Ge-

Parameter

Wert

Kolloidfiltrationsrate [a'] bzw. Kolloidfiltrati-
onskoeffizient [m]

Variiert: 2.4-10% - 2.4-10*

Remobilisierungsrate [a]

Nicht verwendet

Verteilungskoeffizient flir Radionuklide an
Kolloiden Ksm, Ksi [m3/kg]

s. Tab. 3.8

Sorptionsrate flr Radionuklide an Kolloiden
Ksrm, Ki [3_1]

Variiert: 106 - 103

Verteilungskoeffizient flir Radionuklide am s. Tab. 3.7
Gestein Kq* [m¥/kg]
Sorptionsrate flir Radionuklide am Gestein ks 108

Tab. 3.7 Vorgeschlagene Verteilungskoeffizienten Kq*(m3/kg) zur Wechselwirkung
der Radionuklide mit der Gesteinsmatrix /STO 86/
Bei Elementen, fiir die mehrere Werte angegeben sind, wurden diese in der LZSA in Abhan-
gigkeit von der Verdiinnung des Grundwassers verwendet (vgl. Tab. 5-12 in /STO 86/).
Element Verteilungskoeffizient Kq* (m3/kg)
Tc 7-104
Se 1-104
Zr 0,07, 1
Nb 1
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Cs 0,03
I 0
C 2:104
Sr 0
Np 0,03
Pu 0,5,1,1
Am/Cm 0,5, 1,1
U 1,8-103, 2-103, 3-10°3
Ra 1,6-103
Ni 7-104, 2-103, 3-10°3
Th 0,07, 0,07, 1
Pa 1-103

Tab. 3.8  Vorgeschlagene Verteilungskoeffizienten Kim, Kii (m3/kg) fir die Sorption an
Zementkolloiden unter reduzierenden Bedingungen; 20-fach erhdhter Kg-

Wert fir Kolloide aufgrund groRerer spezifischer Oberflache /WIE 02/.

Element Verteilungskoeffizient Kim, Ksi (m3/kg)
Tc 20
Se 0,6
Zr 200
Nb 20
Cs 0,1
I 0,02
Np 2000
Pu 2000
Am/Cm 2000
U 2000
Ra 2
Th 2000
Pa 2000

3.225 Ergebnisse

Zuerst wird als Referenz eine Transportrechnung ohne Kolloide durchgefiihrt. Anschlie-
Rend werden Rechnungen mit Kolloiden durchgefiihrt. Dabei werden insbesondere die
Wechselwirkungsraten zwischen Radionukliden, Kolloiden und der Gesteinsmatrix vari-
iert. Ein relevanter Einfluss von Kolloiden auf den Radionuklidtransport, der zu einer Er-
hoéhung der Konzentrationen am Ende des Transportwegs und damit zu einer Erhéhung

der Dosis fuhren kann, ist nur dann zu erwarten, wenn die Kolloide sehr mobil sind und
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zusatzlich ein erheblicher Anteil der Radionuklide auf Kolloiden transportiert wird. Dieser
Anteil wird insbesondere durch die Wechselwirkungsparameter bestimmt. Hinsichtlich
der Verteilungskoeffizienten wird fir die Gesteinsmatrix auf die in der Langzeitsicher-
heitsanalyse Konrad verwendeten Werte zurtickgegriffen /STO 86/. Fur die Sorption an

Kolloiden werden die in /WIE 02/ abgeleiteten Werte fir Zementkolloide verwendet.

3.2.2.5.1 Referenzfall ohne Kolloide

Die Ergebnisse fur den Referenzfall ohne Kolloide sind als Durchbruchskurve fir die
dosisrelevanten Radionuklide in Abb. 3.18 dargestellt. Die Transportzeiten sind etwas
kirzer und die Konzentrationen im Vergleich zur LZSA /STO 86/ geringfligig héher, da
wie oben beschrieben, der Anteil des Transportwegs im Kimmeridge nicht berlcksichtigt
ist. Der erste Peak zum Zeitpunkt von etwa 250.000 Jahren wird durch die nicht sorbie-
renden Radionuklide 1-129 und CI-36 bestimmt. Der Transport der Uranisotope dauert
etwa 107 Jahre (K4 = 2:10- m%kg). Die Tochterisotope der anderen Actiniden-Elemente
werden durch das transportierte Uran gebildet und gelangen deshalb innerhalb von 107
Jahren an das Ende des Transportwegs. In Abb. 3.18 ist das beispielhaft flr die Toch-
terisotope Th-230 und Ra-226 dargestellt, die aus den Mutterisotopen von U-238 und
U-234 gebildet werden. Bei einem Kg-Wert von 0,05 m3kg werden mehrere 108 Jahre
bendtigt. Entsprechend sind die Actiniden, die in den Zerfallsreihen Gber den Uranisoto-

pen stehen, nicht sichtbar, da die Transportzeit von ca. 10'° Jahren zu erwarten ist.
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Abb. 3.18 Konzentrationen von Spalt- und Aktivierungsprodukten und Radionukliden
der Zerfallsreinen mit Uranisotopen als Mutternukliden fur Rechnung ohne

Kolloideinfluss

Einige der in Tab. 3.4 farblich markierten Radionuklide liegen auRerhalb der dargestellten
Skala oder haben ein so geringes Inventar, dass deren Transport in der LZSA nicht berechnet
wurde. Diese Radionuklide sind hier nicht dargestellt. Zusatzlich wird J-129 als fir die LZSA

wichtiges Radionuklid dargestellt, fir das kein Einfluss der Kolloide erwartet wird.
3.2.25.2 Transport von Kolloiden

Eine entscheidende Bedingung fur die Verstarkung des Radionuklidtransports durch Kol-
loide ist eine hohe Mobilitat der Kolloide entlang des Transportwegs. Die Mobilitat wird
reduziert durch die Rickhaltung bzw. Filtration an der Gesteinsmatrix oder auch durch
Sedimentation der Kolloide. Im hier verwendeten Code COFRAME werden diese Pro-
zesse, sofern sie irreversibel sind, unter dem Prozess der Kolloidfiltration zusammenge-
fasst. Aufgrund der relativ hohen Salzgehalte der Konradwasser und der hohen Kon-
zentration an Ca?* in LOsung wird, wie in Kapitel 3.2.1.4 beschrieben und in
Experimenten beobachtet, eine Koagulation mit Sedimentation der Kolloide in einigen
100 Stunden erwartet. Dies entsprache einer Filtrationsrate im Bereich deutlich oberhalb
von 1 a'. Fir Bentonit-Kolloide wurden selbst in einem sehr gering mineralisierten

Grundwasser aus Feldexperimenten im Felslabor Grimsel Filtrationsraten im Bereich
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von 50 a! abgeleitet /NOS 16/. Abb. 3.19 zeigt Modellrechnungen zur Kolloidfiltration fir
die extrem langen Transportwege am Standort Konrad. Erst bei Filtrationsraten <10 a-
' sind Kolloide mobil und werden in ihrer Konzentration entlang des Transportwegs nur
geringfligig reduziert. Eine Filtrationsrate von 2,4-10% a' reduziert die Konzentration
wahrend des Transports um mehr als zwei GroRenordnungen. Als Fazit aus diesen
Rechnungen ergibt sich, dass eine Mobilitdt der Kolloide unter den Bedingungen der
sehr langen Transportwege und -zeiten nicht zu erwarten ist, Kolloide also eher zur

Ruckhaltung und nicht zu einem verstarkten Transport der Radionuklide beitragen.
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Abb. 3.19 Einfluss der Kolloidfiltration auf den Kolloidtransport. Verteilung der Kolloid-
konzentration entlang des Transportwegs der Kolloidfiltrationsrate: lineare

(links) und logarithmische Darstellung (rechts)

3.2.25.3 Rechenfall mit Kolloiden — Gleichgewichtsbedingung

Die folgenden Rechnungen dienen dem Systemverstandnis. Daflir wurde von mobilen
Kolloiden ausgegangen, also keine Kolloidfiltration angenommen. Gleichgewichtsbedin-
gungen zwischen den Sorptionsreaktionen an Kolloiden und Gesteinsmatrix konnen
prinzipiell Gber hohe Ad-/Desorptionsraten (108 a') realisiert werden. Parametervariati-
onen haben gezeigt, dass bei den langen Transportzeiten von 250.000 Jahren schon
geringe Ad-/Desorptionsraten von 102 a' ausreichen, um Gleichgewichtsbedingungen

Zu erreichen.

Das wesentliche Ergebnis der Rechnung ist, dass sich die Durchbruchskurven gegen-
Uber der Rechnung ohne Kolloide nicht unterscheiden, vgl. Abb. 3.20. Einzig die Peaks

der Uran-Isotope und Tochternuklide sind geringfligig zu niedrigeren Zeiten gegenuber
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Abb. 3.18 ohne Kolloide verschoben, was aber keinen Einfluss auf die Maximalkonzent-
rationen der Kurven hat. Die Unterschiede in den Kurven fiir freie und kolloidgebundene
Radionuklide zeigt auch die Unterschiede in den Sorptionswerten der Radionuklide an
den Kolloiden, vgl. Tab. 3.8. Bei hohen Sorptionswerten wie fir die Isotope des Urans
und Thoriums sind die Kurvenmaxima ahnlich hoch, wahrend bei den schwach an die
Kolloide gebundenen Radionukliden 1-129, Se-79, Tc-99 und Ra-226 die Kurvenmaxima
der freien Radionuklide um GréfRenordnungen Uber denen der kolloidgebundenen Ma-
xima liegen. Kurven der Actiniden, die keine Tochternuklide von Uranisotopen darstellen,
sind mit Ausnahme von Th-232 auf dieser Skala wiederum nicht sichtbar, da sie wahrend

des Transports zerfallen sind.
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Abb. 3.20 Konzentrationen von Spalt- und Aktivierungsprodukten und Radionukliden

der Zerfallsreihen mit Uranisotopen als Mutternukliden fir Rechnung unter

Gleichgewichtsbedingungen. Freie Radionuklide (oben), kolloidgebundene
Radionuklide (unten)

cfr = Konzentration freier Radionuklide; ccr = Konzentration kolloidgebundener Radionuklide
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3.2.2.5.4 Rechenfille mit Reaktionskinetik

Spalt-/ Aktivierungsprodukte und Uran- und Tochter- Isotopen

Die hier durchgefiihrten Rechnungen dienen dazu, Parameterbereiche zu identifizieren,
unter denen ein signifikanter Beitrag von Kolloiden auf den Radionuklidtransport unter
den Bedingungen am Standort Konrad zu erwarten waren. Diese Parameterbereiche
werden anschlieRend mit den aus Feld- und Laborexperimenten bzw. anderen Uberle-
gungen erhaltenen wahrscheinlichen Werten verglichen und daraus die Relevanz von

Kolloiden im Endlagersystem Konrad abgeleitet.

Fur den ersten Satz an Rechnungen wird wieder davon ausgegangen, dass die Kolloide
mobil sind und nicht filtriert werden. Variiert wird die Ad-/Desorptionsrate der Radionuk-
lide von / an die Kolloide. Aufierdem wird immer angenommen, dass die Radionuklide
vollsténdig initial an die Kolloide gebunden sind. Unter diesen Bedingungen ist zu erwar-
ten, dass bei sehr geringen Ad-/Desorptionsraten die Radionuklide fest an die Kolloide
gebunden sind und diese dann sehr viel schneller durch das Modellgebiet transportiert
werden als ohne Kolloide. Die Parametervariationen dienen dazu, diesen Wertebereich

zu identifizieren.

Abb. 3.21 zeigt die Ergebnisse fiir Ad-/Desorptionsraten von 10 a'. Hier erkennt man
im Vergleich zu den Gleichgewichtsbedingungen einen ersten geringen Einfluss, nam-
lich eine beginnende Verbreiterung der Durchbruchskurven der Uran- und Tochteriso-
tope hin zu geringeren Transportzeiten. Diese Verbreiterung ist verursacht durch einen
geringen Einfluss von schneller transportierten kolloidgetragenen Radionukliden. Eine

Auswirkung auf die Maxima der Kurven ist nicht zu beobachten.

Die Actiniden, die nicht durch Zerfall von Uranisotopen entstehen, sind auf dieser Skala

wiederum nicht sichtbar.
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Abb. 3.21

Konzentrationen von Spalt- und Aktivierungsprodukten und Radionukliden
der Zerfallsreihen mit Uranisotopen als Mutternukliden fir Rechnung mit Re-
aktionskinetik. Ad-/Desorptionsrate = 10+ a-'. Freie Radionuklide (oben),
kolloidgebundene Radionuklide (unten)

cfr = Konzentration freier Radionuklide; ccr = Konzentration kolloidgebundener Radionuklide
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Bei einer um eine weitere Grofkenordnung abgesenkten Ad-/Desorptionsrate von 10-° a-'
treten deutliche Veranderungen in den Durchbruchskurven auf, s. Abb. 3.22. Die Durch-
bruchskurven fir die freien Radionuklide (Uran- und Tochterisotope) verbreitern sich
deutlich zu kurzeren Transportzeiten. Dieser Effekt ist noch ausgepragter fur die kolloid-
getragene RN-Fraktion. Hier bilden sich nach 250.000 Jahren Peaks aus, d.h. ein signi-
fikanter Anteil dieser Isotope wird mit den Kolloiden so schnell wie das Fluid transportiert.
Die Erklarung ist, dass aufgrund der geringen Desorptionsrate ein gro3er Teil der initial
kolloidgebundenen Radionuklide bis zum Ende des Transportwegs auf den mobilen Kol-
loiden gebunden bleibt und nicht desorbiert. Ein Anteil der Radionuklide desorbiert wah-
rend des Transports und wird an der Gesteinsmatrix sorbiert. Die zu einem friihen Zeit-
punkt desorbierten Radionuklide bilden bei ca. 107 Jahren einen Peak aus, der dem
nichtkolloidgetragenen Transport des Urans entspricht. Zwischen beiden Peaks bildete
sich ein Plateau aus, dass durch die anhaltende Desorption und anschlieRende Sorption

der Uranisotope (und ihrer Tochterisotope) wahrend des Transports gespeist wird.

Generell liegen die Maximalkonzentrationen der Uranisotope trotz des friiheren Auftre-
tens nicht oberhalb der Maxima im Referenzfall. Fiir Th-232 steigt die Maximalkonzent-
rationen allerdings erheblich an. Grund dafiir ist, dass nicht nur das durch U-236 gebil-
dete, sondern auch das im Endlager vorhandene Th-232 durch Kolloide schneller

transportiert wird und damit zu dem Konzentrationsmaximum zu friithen Zeiten beitragt.
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Abb. 3.22

Konzentrationen von Spalt- und Aktivierungsprodukten und Radionukliden
der Zerfallsreihen mit Uranisotopen als Mutternukliden fir Rechnung mit Re-
aktionskinetik. Ad-/Desorptionsrate = 10° a'. Freie Radionuklide (oben),
kolloidgebundene Radionuklide (unten)

cfr = Konzentration freier Radionuklide; ccr = Konzentration kolloidgebundener Radionuklide
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Actiniden, die nicht durch den Transport von Uranisotopen beeinflusst werden

Im vorangegangenen Abschnitt wurde das Verhalten der schwach sorbierenden Spalt

und Aktivierungsprodukte sowie der relativ schwach sorbierenden Uranisotope und

Tochternuklide diskutiert. Im Folgenden wird auf das Verhalten der Actiniden, die ober-

halb des Urans in den Zerfallsreihen stehen und dadurch nicht durch den Transport der

Uranisotope beeinflusst werden, eingegangen. Diese Isotopen sind auf den im vorange-

gangenen Kapitel dargestellten Skalen nicht zu sehen, da sie aufgrund ihrer starken

Sorption und dadurch bedingten, extrem langen Transportzeiten nahezu vollstandig zer-

fallen, bevor sie das Ende des Transportweges erreichen. In Abb. 3.23 sind nun die Kon-

zentrationsverlaufe der kolloidgebundenen Fraktion in Abhangigkeit der variierten

Desorptionsrate dargestellt. Zur lllustration wurde eine logarithmische Darstellung der

Konzentration Uber sehr viele GroRenordnungen gewahit.
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Abb. 3.23 Konzentrationen der kolloidgebundenen Fraktion von Isotopen der Actini-

den, die keine Tochterisotope von Uranisotopen darstellen fir die Rechnung
mit Reaktionskinetik. Die Ad-/Desorptionsrate wurde zwischen 10-% a-' und

106 a! variiert

ccr = Konzentration kolloidgebundener Radionuklide
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Wie in Kapitel 3.2.2.5.3 beschrieben, entspricht eine Desorptionsrate von 10-2 a! Gleich-
gewichtsbedingungen und unterscheidet sich nicht von den Rechnungen ohne Kolloide.
Unter diesen Bedingungen kann man nur eine Kurve von Np-237 bei vernachlassigbar
kleinen Konzentrationen sehen. Np-237 hat einen vergleichsweise niedrigen Vertei-
lungskoeffizienten von 0,03 m¥kg. Die Cm-, Am- und Pu-Isotope haben viel hdhere Kg-
Werte von 0,5 bis 1 m%kg. Bei einer Desorptionsrate von 104 a' sind Durchbruchskur-
ven der Cm-, Am- und Pu-Isotope sichtbar, allerdings nur bei vernachlassigbar niedrigen
Konzentrationen. Erst bei einer Erniedrigung der Desorptionsrate um eine weitere Gro-
Renordnung auf 10 a! steigen die Konzentrationen weiter an und erreichen fiir Np-237
und Pu-242 Werte oberhalb 10-"" mol/m3. Bei einer Desorptionsrate von 10 a-! steigen

die Konzentrationen weiter an, die Kurvenformen verandern sich allerdings nicht mehr.

Diese Rechnungen sollen zum Systemverstandnis beitragen und zeigen, dass ein signi-
fikanter Einfluss von Kolloiden auf die Durchbruchskurven der Radionuklide am Standort
Konrad nur bei sehr kleinen Desorptionsraten der Radionuklide von den Kolloiden und
dem Vorhandensein von sehr mobilen Kolloiden stattfinden kann. Beides ist am Standort
Konrad nicht zu erwarten. Typische Desorptionsraten, die beispielsweise in Labor- und
Feldexperimenten am Standort Grimsel fir Bentonit-Kolloide ermittelt wurden, liegen im
Bereich von 10 —100 a'. Eine Langzeitstabilitdt und damit verbundene hohe Mobilitat
der Kolloide ist aufgrund der hohen lonenstéarken und der hohen Ca?*-Konzentration im

Konrad-Formationswasser ebenfalls unwahrscheinlich.

3.2.2.6 Rechnungen zu Eigenkolloiden

Zusatzlich zu betrachten sind Eigenkolloide der Radionuklide, die bei vierwertigen Radi-
onukliden auftreten kdnnen, vgl. Kapitel 3.2.1.3. Diese bestehen aus reinen Phasen und
kénnen die Konzentration der Radionuklide in Lésung (L&slichkeit) erhdhen. Es ist zu
erwarten, dass sich die Eigenkolloide an Mineraloberflachen anlagern, die Wechselwir-
kung sich aber moglicherweise gegenuber geldsten Spezies unterscheidet. Zur Sorption
und Filtration der Eigenkolloide existiert bisher aber kein experimenteller Nachweis.
Ebenso wird derzeit angenommen, dass Eigenkolloide nur in Anwesenheit der Fest-
phase des jeweiligen Actinids stabil sind, also nur existieren, wenn die Festphase im
System vorhanden ist. Das ist nur im Bereich der Abfélle oder in der Nahe des Gruben-
gebaudes zu erwarten. Dies sind die einzigen Bereiche, wo es zur Ausfallung von Fest-
phasen kommen kann. Bisher fehlen experimentelle Nachweise, ob Eigenkolloide auch

dann existieren kdnnen, wenn keine Festphase vorhanden ist (s. Kap. 3.2.1.3).
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Um die potenziellen Auswirkungen von Eigenkolloiden auf die Ergebnisse der
Langzeitsicherheitsanalyse Konrad zu Uberprifen, wurden Modellrechnungen mit dem
Modul COFRAME des Programmpakets RepoTREND durchgefiihrt (siehe Anhang B).
Aufgrund der fehlenden Belege hinsichtlich der Stabilitdt und Ruckhaltung der
Eigenkolloide an Mineraloberflachen wurden bei diesen Rechnungen sehr konservative
Annahmen fur das Nahfeld gemacht. Fur alle Radionuklide wurde eine um zwei
Groélenordnungen erhdhte Loéslichkeit angenommen, und postuliert, dass sie im
Nahbereich nicht sorbieren. Damit wurde in konservativer Weise der Fall abgedeckt,
dass Eigenkolloide eine erhdhte Mobilitdt gegenliber den gelésten Komplexen
aufweisen. Fur den Transport im Fernfeld wurden die Sorptionswerte der geldsten
Spezies beibehalten, da es als unwahrscheinlich angesehen wird, selbst wenn die
Eigenkolloide ohne Festkérperphase existieren kdénnen, dass sie entlang des
Transportwegs von mehr als 30 km Uber Zeitraume deutlich grofRer als 100.000 Jahre

stabil sind.

Die Ergebnisse sind in Abb. 3.24 fiir ausgewahlte Radionuklide als Freisetzungsraten
aus dem Nahfeld dargestellt. Fur die drei dargestellten Radionuklide Th-232, U-238 und
Pu-239 ergibt sich ein qualitativ ahnliches Bild. Bei den Rechnungen ohne Sorption stei-
gen die Aktivitatsstrome je nach Radionuklid um ein bis drei GréRenordnungen an, was

dazu fuhrt, dass die Freisetzung aus dem Nahfeld sehr viel friher erfolgt.
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Abb. 3.24 Aktivitatsstrom aus dem Grubengebaude flr ausgewahlte Radionuklide, die

in vierwertiger Form auftreten kénnen. Die Rechnungen wurden mit den Re-

ferenz Nahfelddaten und flr Varianten mit hoher Loslichkeit und ohne Sorp-
tion im Nahfeld durchgeflhrt.

In Abb. 3.25 sind fir den Referenzfall und die Variationsrechnung mit erhéhter Ldslich-

keit ohne Sorption die Kurven fir die Summendosis dargestellt. Hier erkennt man, dass

die fur das Nahfeld gemachten Annahmen keine Auswirkungen auf die Summendosis

haben.

Demnach konnte selbst fiir die sehr konservativen Annahmen kein Einfluss der Eigen-

kolloide auf die Langzeitsicherheit gefunden werden. Aufgrund des sehr langen Trans-

portwegs und der sehr langen Transportzeiten, wirkt sich eine frihere Freisetzung mit

einer erhdhten Freisetzungsrate nicht auf die Durchbruchskurven am Ende des Freiset-

zungspfades aus.
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Abb. 3.25 Summendosis fur die Rechnungen zum Oxford-Pfad fir Rechnungen mit
den Referenz Nahfelddaten und der Variation mit hoher Loslichkeit und

ohne Sorption im Nahfeld

3.2.2.7 Fazit zu den Modellrechnungen

Es wurden Modellrechnungen mit dem von der GRS entwickelten Programmpaket Re-
poTREND /REI 16/ zum kolloidgebundenen Radionuklidtransport durchgefiihrt, in wel-
chen anhand von Parametervariationen speziell zu den kinetischen Parametern fir die
Kolloidfiltration und Desorption der Radionuklide von den Kolloiden Gberprift wurde, un-
ter welchen Bedingungen der kolloidgetragene Transport von Bedeutung ist. Modellrech-
nungen wurden fur den kolloidgebundenen Radionuklidtransport im Oxford entlang des
Oxford-Pfads durchgeflhrt. Es wurde angenommen, dass sich die Kolloide im Nahbe-
reich aus der Zementmatrix der Abfalle, in denen die Radionuklide fixiert sind, bilden. Es

ist dann davon auszugehen, dass die Radionuklide initial kolloidgebunden vorliegen.

Die wesentliche Aussage aus den Parametervariationsrechnungen ist in Abb. 3.26 illus-
triert. Signifikant schnellere Transportzeiten der kolloidgebundenen Radionuklide und
damit ggf. auch hdhere Konzentrationen am Ende des Transportpfades kénnten sich nur
dann einstellen, wenn die Desorptionsrate der initial an den Kolloiden sorbierten Radio-

nuklide sehr klein (< 10* a') und gleichzeitig die Filtrationsrate firr die Kolloide extrem
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klein ware (< 10 a'), vgl. rotes Feld in Abb. 3.26. In diesem Fall wiirde ein groRer Anteil
der Radionuklide, an die Kolloide gebunden, sehr schnell durch das Modellgebiet trans-
portiert. Entsprechend der durchgefihrten Literaturrecherche zur Stabilitat/Filtration der
Kolloide wie auch zur Desorption der Radionuklide von den Kolloiden werden fur die
Bedingungen am Standort Konrad (speziell fur die hohen lonenstarken) minimale Filtra-
tions- und Desorptionsraten im Bereich oberhalb 1 a™' abgeleitet, also vier GréRenord-

nungen héher. Das ist in Abb. 3.26 anhand der blauen Linie bzw. des blauen Ovals dar-
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Abb. 3.26 Relevanz von Kolloiden in Abhangigkeit der Kolloidfiltration bzw. der Radio-

nukliddesorptionsrate an den Kolloiden

Rot: Bereich in dem ein relevanter Einfluss auf den Radionuklidtransport erwartet wird

Blau: Bereich der erwarteten Parameterwerte fiir die Bedingungen am Standort Konrad

Bei Filtrationsraten >10* a™ werden die Kolloide so stark zuriickgehalten, dass ihre ini-
tiale Konzentration auf dem Transportweg um viele GréRenordnungen reduziert wird und
sie keine Auswirkungen auf den Radionuklidtransport bis in den oberflachennahen Aqui-
fer haben.

Zur Bedeutung von Eigenkolloiden wurden Rechnungen mit konservativen Parametern
gemacht, da einzelne Fragestellungen zu Eigenkolloiden noch offen sind. Es wird derzeit
davon ausgegangen, dass Eigenkolloide nur in Anwesenheit der Festphase des jeweili-

gen Actinids stabil sind. Hier fehlen allerdings noch experimentelle Nachweise. Ebenso
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gibt es bisher keine experimentellen Arbeiten zur Sorption von Eigenkolloiden an Fest-
stoffen. Die Ergebnisse der Rechnungen zeigen, dass fiir die sehr konservativen Annah-
men kein Einfluss der Eigenkolloide auf die Langzeitsicherheit existiert. Aufgrund des
sehr langen Transportwegs und der sehr langen Transportzeiten wirkt sich eine frihere
Freisetzung mit einer erhohten Freisetzungsrate nicht auf die Durchbruchskurven am

Ende des Freisetzungspfades aus.

3.3 Resiimee

Als Grundlage fir die Bearbeitung des Aspekts zum moglichen Einfluss von Kolloiden
auf den Transport geldster Radionuklide wurde eine Literaturrecherche zum aktuellen
Stand von W&T zu Kolloiden in einem Endlager mit zementhaltigen Abfallen durchge-
fuhrt. Die Literaturrecherche zeigt, dass Kolloide unter den geochemischen Bedingun-
gen des Endlagers Konrad nicht ausgeschlossen werden kénnen. Allerdings ist unter
diesen Bedingungen nicht zu erwarten, dass diese Kolloide stabil in Losung bleiben,
sondern nach Aggregationsprozessen Uber Gravitation oder Filtration aus der Lésung

entfernt werden.

Es wurden Modellrechnungen mit dem von der GRS entwickelten Programmpaket Re-
poTREND zum potenziellen Einfluss des kolloidgebundenen Radionuklidtransports
durchgefiihrt. In diesen Modellrechnungen wurde anhand von Parametervariationen,
speziell zu den kinetischen Parametern fir die Kolloidfiltration und Desorption der Radi-
onuklide von den Kolloiden, Uberpriift, unter welchen Bedingungen der kolloidgetragene
Transport von Bedeutung sein kénnte. Die wesentliche Aussage aus den Modellrech-
nungen ist, dass sich ein relevanter Einfluss der Kolloide auf den Radionuklidtransport
nur dann einstellen kann, wenn die Desorptionsrate der initial an den Kolloiden sorbier-
ten Radionuklide sehr klein (< 10* a-') und gleichzeitig die Filtrationsrate fiir die Kolloide
extrem klein ware (< 10 a'). Entsprechend der durchgefiihrten Literaturrecherche zur
Stabilitat/Filtration der Kolloide wie auch zur Desorption der Radionuklide von den Kol-
loiden lassen sich aber fiir die Bedingungen am Standort Konrad (speziell fir die hohen
lonenstarken) minimale Filtrations- und Desorptionsraten im Bereich oberhalb 1 a* ab-
leiten, also vier Gré3enordnungen héher. Ein Einfluss von Kolloiden auf den Transport

geldster Radionuklide am Standort Konrad ist somit auszuschlie3en.
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Zusatzlich zu betrachten sind Eigenkolloide der Radionuklide. Diese bestehen aus rei-
nen Phasen und kénnen die Konzentration der Radionuklide in Lésung (Loslichkeit) er-
hohen. Es wird nach Stand von W&T derzeit davon ausgegangen, dass Eigenkolloide
nur in Anwesenheit der Festphase des jeweiligen Actinids stabil sind. Zu dieser An-
nahme fehlen allerdings noch experimentelle Nachweise. Ergebnisse von Rechnungen
unter sehr konservativen Annahmen zeigen keinen Einfluss der Eigenkolloide auf die
Langzeitsicherheit. Aufgrund des sehr langen Transportwegs und der sehr langen Trans-
portzeiten, wirkt sich eine frihere Freisetzung mit einer erhdhten Freisetzungsrate nicht

auf die Durchbruchskurven am Ende des Freisetzungspfades aus.

Mit den durchgefuhrten Betrachtungen ist der Aspekt zum Einfluss von Kolloiden auf den
Transport geldster Radionuklide mit den zwei zugeordneten Deltas A28 und A29 aus der
ersten Phase der UsiKo vollstandig bearbeitet. Ein weiterer Uberpriifungs- und Anpas-

sungsbedarf ergibt sich nicht.
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4 Aspekt 3: Uberpriifung des Unterkreidepfades

4.1 Beschreibung

In der Phase 1 der UsiKo wurde die Langzeitsicherheitsanalyse fiir die Nachbetriebs-
phase des Endlagers Konrad im Hinblick auf sicherheitsrelevante Abweichungen im
Stand von W&T zur Zeit des PFB zum Jahr 2019 begutachtet /RUE 19/. In Phase 1

wurde folgender Aspekt zur Bearbeitung in der UsiKo Phase 2 identifiziert:

Die Ausbreitung geléster Radionuklide (iber den Unterkreidepfad (la) ist [...] neu zu be-

werten.

Diesem Aspekt sind drei identifizierte Deltas zugeordnet, die eine Neubewertung
— der Diffusion (A31),
— der Sorption von lod in der Oberkreide (A32) und

— des berucksichtigten Transportwegs im Unterkreidepfad (A30) verlangen.

Die Nummerierung und Bezeichnung der Deltas (A) richtet sich nach der veréffentlichten
Liste der BGE /BGE 21/. Eine detailliertere Beschreibung der Inhalte der Deltas erfolgt

in den folgenden Kapiteln.

Das Review-Team der Phase 1 der UsiKo regt zum A32/ A30 an, unter Wiirdigung der
konservativen Modellannahmen [...] und der radiologischen Bewertungsgrundlagen |[...]
als Grundlage fiir eine Entscheidung heranzuziehen, ob die empfohlene Neuberechnung
des Transports von |-129 tatséchlich erforderlich ist. Auch die Bewertung der (ibrigen
Deltas sollte unter Beriicksichtigung der Konservativitat erfolgen, die dem PFB [...] zu-

grunde liegen.

Die in /RUE 19/ festgestellten Deltas zum Aspekt der Bewertung der Uberpriifung des
Unterkreidepfades sind weiterhin zutreffend. Ein Fortschritt im Stand von W&T in den
Jahren 2019 bis 2022 ist fur die Deltas dieses Aspekts nicht festzustellen. Uber die direkt
im Delta benannten Punkte hinaus wurde bei der Bearbeitung der Deltas in den dabei
verwendeten Unterlagen zum PFB Konrad keine potenziell sicherheitsrelevante Ande-
rung beziglich des Stands von W&T festgestellt, die nicht bereits in der ersten Phase

der UsiKo benannt worden ist.
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4.2 Bewertung der Diffusion

In diesem Kapitel wird das A31 aus Phase 1 der UsiKo behandelt.

Der Unterkreidepfad ist einer der beiden in der Langzeitsicherheitsanalyse fiir das End-
lager Konrad quantitativ, numerisch betrachteten Ausbreitungspfade fir Radionuklide.
Weitergehende Informationen zur Betrachtung des Radionuklidtransports in der Geo-
sphare sind in Anhang A dargestellt. Entlang dieses Ausbreitungspfads andert sich der
durchstréomte Querschnitt der hydrogeologischen Einheiten und somit auch die Stro-
mungsgeschwindigkeit. Abb. 4.1 zeigt eine schematische Abbildung des Ausbreitungs-
wegs fur Radionuklide Uber den Unterkreidepfad /STO 86/. Der vom Grundwasser
durchstrémte Querschnitt 4 ist in den Unterkreidetonen gegentber dem Oxford und Kim-
meridge um einen Faktor 18,5 und jener in den Planerkalken um etwa einen Faktor 1,2

erhdht. Da der Volumenstrom des Grundwassers Q

Q=v-4 (4-1)

als konstant betrachtet wird, verringert sich die Grundwasserflie3geschwindigkeit v dem-

entsprechend.

Schichtgrenze zum Quartdr

Pldnerkalke

Unterkreidetone

Kimmeridge

Oxford

Endlager =3 Norden

Ausbreitungsgebiet

Abb. 41  Schematische Abbildung des Ausbreitungswegs Unterkreidepfad /STO 86/

In der Langzeitsicherheitsanalyse flir das Endlager Konrad wurde die Modellierung des
Radionuklidtransports in der Geosphare mit dem Rechenprogramm SWIFT durchge-
fuhrt. In der damals eingesetzten Version dieses Codes konnte kein abschnittsweise
unterschiedlicher Strémungsquerschnitt, bzw. eine abschnittsweise unterschiedliche
Stromungsgeschwindigkeit bertcksichtigt werden. Um den Radionuklidtransport den-

noch richtig abbilden zu kédnnen, wurde in den Unterkreidetonen und den Planerkalken
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bei konstanter Grundwassergeschwindigkeit die Transportgeschwindigkeit der Radio-
nuklide gegeniber der Geschwindigkeit des Grundwassers verzogert. Dies wurde durch
eine entsprechende Erhdhung des Retardationsfaktors R durch Anwendung modifizierter

Kg-Werte fUr die Sorption erreicht.
Der Retardationsfaktor R errechnet sich mit

R=1+ Kﬂ"""—u_“], (4-2)

n

Wobei K, der Kq-Wert fur die Sorption und p und = die Dichte und Porositat des Gesteins
sind. Die Transportgeschwindigkeit der Schadstoffe v* verandert sich reziprok mit dem

Retardationsfaktor gegenuber der Grundwassergeschwindigkeit v, wobei

(4-3)

Das Vorgehen in der Langzeitsicherheitsanalyse Konrad zur Bericksichtigung unter-
schiedlicher Transportgeschwindigkeiten tiber den Retardationsfaktor ist zulassig. Aller-
dings wird durch Modifikation des Retardationsfaktors indirekt auch die Diffusion beein-
flusst, da der Diffusionskoeffizient D ebenfalls reziprok mit dem Retardationsfaktor

abnimmt

D=2 (4-4)
R

ergibt sich in fir die Modellrechnung ein geanderter Diffusionskoeffizient D*. Bei Erho-
hung des Retardationsfaktors wird somit die Diffusion unterschatzt. Dies kann insbeson-
dere in gering durchlassigen Gesteinen mit einer geringen Grundwassergeschwindigkeit
und relevanter Diffusion zu einer Unterschatzung des Radionuklidtransports flhren. Die-

ser Sachverhalt wurde als A31 in der ersten Phase der UsiKo identifiziert.

Zur Uberpriifung der Relevanz des Deltas ist das Vorgehen in der Langzeitsicherheits-
analyse Konrad mit einer Rechnung mittels eines aktuellen Rechencodes zu verglei-

chen. Dabei sind grundsatzlich zwei Vorgehensweisen denkbar:

— Alternative 1: Durchfiihrung einer Modellrechnung mit angepassten FlieRquerschnit-

ten, Grundwassergeschwindigkeiten und Retardationsfaktoren, oder
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— Alternative 2: Durchflihrung einer Modellrechnung mit angepassten Diffusionskoef-

fizienten.

Im Folgenden wird die zweite Mdglichkeit gewahlt, weil damit die Anzahl der anzupas-
senden Parameter mdglichst gering gehalten wird. Es werden somit zwei Rechnungen
verglichen; dies sind zum einen eine Modellrechnung, in der das Vorgehen identisch ist
mit jenem in /STO 86/ und eine zweite Modellrechnung, in der die verwendeten Diffusi-
onskoeffizienten in der Unterkreide um einen Faktor von 18,5 und in den Planerkalken
um einen Faktor von 1,2 erhdht werden, womit die Modifikation bezlglich der Retarda-
tionsfaktoren in /STO 86/ kompensiert wird. Alle anderen Modellparameter bleiben ge-
genlber /STO 86/ unverandert. Die Rechnungen wurden mit dem Programmpaket Re-
poTREND durchgefuhrt (vgl. AnhangB), mit dem die Rechnungen der

Langzeitsicherheitsanalyse von 1986 reproduziert werden kdnnen (vgl. Anhang C).

Der Vergleich der beiden durchgefiihrten Rechnungen ist beispielhaft flr drei unter-
schiedliche Radionuklide in Abb. 4.2 dargestellt. Die Ergebnisse fir die anderen Radio-
nuklide verhalten sich entsprechend. Das Ergebnis des Vergleichs zeigt, dass die An-
passung der Werte des Diffusionskoeffizienten fir die Unterkreide und die Planerkalke
keinen relevanten Einfluss auf den Zeitverlauf und die Werte der errechneten Konzent-
rationen im oberflachennahen Aquifer — und damit auch nicht auf die potenzielle Strah-
lenexposition — hat. Der Grund daflir ist, dass im Modell der Langzeitsicherheitsanalyse
fur den Unterkreidepfad der advektive Transport auch in der Unterkreide gegenliber der
Diffusion dominiert, weil die angenommene Permeabilitat fur die Unterkreide entspre-

chend hoch ist.

Das A31 erweist sich damit als nicht sicherheitsrelevant und es sind keine weiteren Un-

tersuchungen bezlglich dieses Deltas notwendig.
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Abb. 4.2 Radionuklidkonzentration im oberflachennahen Aquifer flir Modellrechnun-
gen zu A31 mit (farbige, gestrichelte Linien) und ohne Anpassung (schwarze

Linien) des Diffusionskoeffizienten

4.3 Bewertung der Sorption von lod in der Oberkreide und des bertick-
sichtigten Transportwegs im Unterkreidepfad

In diesem Kapitel werden die Deltas A32 und A30 aus Phase 1 der UsiKo behandelt.

Der Unterkreidepfad ist einer der beiden in der Langzeitsicherheitsanalyse fur das End-
lager Konrad quantitativ, numerisch betrachteten Ausbreitungspfade fir Radionuklide.
Weitergehende Informationen zur Betrachtung des Radionuklidtransports in der Geo-
sphéare sind in Anhang A dargestellt. Mit Hilfe von hydrogeologischen Modellrechnungen
zur Grundwasserstromung im Rahmen des Langzeitsicherheitsnachweises Konrad wur-
den die schnellsten Grundwasserstromungspfade vom Grubengebaude bis in die quar-
taren Schichten durch Partikelverfolgung (particle tracking) abgeleitet und entlang dieser
Stromungspfade Transportrechnungen fir den Radionuklidtransport durchgeflihrt
/STO 86/. Bei der Wahl der zu berticksichtigenden Transportstrecke ist zu beachten,
dass die Transportdauer durch die Sorption verlangert wird. Fiir die Transportgeschwin-
digkeit der Radionuklide ist der Quotient aus der Strémungsgeschwindigkeit und dem

Retardationsfaktor mafgeblich (vgl. Gleichung 4-2), wobei sich der Retardationsfaktor
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aus dem Sorptionskoeffizienten (Kq-Wert) fir das betrachtete Radionuklid am durch-

stromten Gestein errechnet (vgl. Gleichung 4-3).

Bei groften Unterschieden in den Sorptionskoeffizienten entlang verschiedener Trans-
portpfade kann es vorkommen, dass der schnellste Stromungspfad fir das Grundwasser
nicht dem schnellsten Transportpfad flr Radionuklide entspricht. Dies gilt dann, wenn
entlang des schnellsten Stromungspfads fir das Grundwasser die Radionuklide stark
zurlckgehalten werden, wahrend entlang eines alternativen Stromungspfads mit lang-
sameren Grundwassergeschwindigkeiten eine geringere Verzdgerung fir Radionuklide
vorliegt. In der Phase 1 der UsiKo wurde identifiziert, dass fiir den Unterkreidepfad még-
licherweise solch ein Fall vorliegt. Der schnellste Stromungspfad fur das Grundwasser
wurde auf einer Lange von 2.320 m durch die Planerkalke identifiziert. Die Grundwas-
serlaufzeit vom Endlager bis in das quartare Grundwasser entlang dem Unterkreidepfad

wird mit etwa 380.000 Jahren angegeben.

Fir die Planerkalke wurde fur das dosisrelevante Radionuklid lod ein gegenuber den
sonstigen Gesteinen im Deckgebirge des Endlagers Konrad vergleichsweise hoher
Sorptionskoeffizient festgelegt, so dass die Transportzeit fiir lod entlang des Unterkrei-
depfads etwa 3.690.000 Jahre betragt. In der Phase 1 der UsiKo wurde es als maglich
erachtet, dass es fur lod einen schnelleren Transportweg durch die Oberkreide geben
koénnte, der nicht entlang der Planerkalke flhrt (A30). Fir andere Radionuklide als lod
ist diese Frage nicht relevant, da die Sorptionskoeffizienten in den Planerkalken ver-

gleichbar sind mit jenen in den anderen Gesteinen.

Gleichzeitig wurde in der Phase 1 der UsiKo auch in Frage gestellt, ob der vergleichs-
weise hohe Sorptionskoeffizient von lod an den Planerkalken realistisch ist (A32), da
nach aktuellem Stand von W&T lod Ublicherweise fiir alle Gesteine als sehr gering, bzw.
lod als nicht sorbierendes Radionuklid angesehen wird. Auch im Datensatz des Gutach-
ters NLfB wurde bereits keine Sorption von lod in der Oberkreide angenommen. Es ist
daher zu Uberprifen, ob fur die langzeitsicherheitsanalytischen Rechnungen ein gerin-
gerer Sorptionskoeffizient zu Grunde zu legen ist. Die beiden genannten in Phase 1 der
UsiKo identifizierten Deltas sind damit direkt miteinander verknlpft und es ergeben sich

zwei Méglichkeiten der Bearbeitung in Phase 2 der UsiKo:

— Madglichkeit 1: Der in der Langzeitsicherheitsanalyse fur das Endlager Konrad ange-
nommene Sorptionskoeffizient fir lod an den Planerkalken wird als zu hoch ange-

sehen und der Transport von lod ist dann mit sehr geringem Sorptionskoeffizienten,
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bzw. ohne Sorption zu berechnen. Bei Alternative 1 wird somit A32 als relevant ein-
geschatzt. Im Fall mit geringer Sorption fir lod, oder sogar ohne Sorption ist dann
der aus dem particle tracking in der hydrogeologischen Grundwasserstrémungsmo-
dellierung bestimmte schnellste Strdmungspfad auch der schnellste Transportweg

fir lod und A30 ist als nicht relevant einzustufen und nicht weiter zu betrachten.

— Madglichkeit 2: der in der Langzeitsicherheitsanalyse fiir das Endlager Konrad ange-
nommene Sorptionskoeffizient flr lod an den Planerkalken ist gerechtfertigt. Es wird
somit A32 als nicht relevant eingeschatzt. Bei Alternative 2 ist gemaf A30 zu Uber-
prifen, ob ein schnellerer Transport von lod durch die Schichten der Oberkreide
moglich ist, der nicht entlang der Planerkalke fiihrt. Falls es einen schnelleren Trans-
portweg flr lod durch die Oberkreide geben kann, dann ist A30 relevant, andernfalls

nicht.

431 Datenlage zur Sorption von lod

Im Folgenden wird zuerst die Datenlage zur Sorption von lod entsprechend der in der
LZSA berticksichtigten anionischen Form (I') nach Stand von W&T Uberprift. Die nach-
folgenden Betrachtungen sind nicht auf andere Elemente, bzw. lod in anderen chemi-

schen Formen Ubertragbar.

In der Langzeitsicherheitsanalyse Konrad wurden fir die Planerkalke Werte von
9:10* m?/kg fur das Cenoman und 2:10° m®kg fir das Turon angenommen. Diese
Werte basieren auf experimentellen Ergebnissen, die in /KLO 86/ dokumentiert sind.
Nach Gleichung 4-2 entspricht das einem Retardationsfaktor, also einer Verzégerung
des Transports von lod gegenlber der Strdmung des Grundwassers um etwa einen Fak-
tor 134 (n = 0,15 /STO 86/ Tabelle 5-9, p= 2.600 kg/m?® /STO 86/ Tabelle 7-4). Im Da-
tensatz des Gutachters NLfB im PFV wurde dagegen keine Sorption von lod an den

Planerkalken angegeben.

Drei Grunde sprechen dafir, dass die vom Antragsteller in der Langzeitsicherheitsana-
lyse Konrad angenommenen Sorptionskoeffizienten fiir das Radionuklid lod an den Ge-

steinen der Planerkalke unrealistisch hoch sind:
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1.) Es gibt deutliche Differenzen zwischen den Ergebnissen der in /KLO 86/ ange-

wendeten Methoden von Batch- und Saulendurchlaufexperimenten.

Durchgefiihrt wurden an den Planerkalken folgende Arten von Sorptionsexperimenten

mit lod:

— Batchexperiment: In den Batchexperimenten wurde eine Sorption fiir lod an den Pla-
nerkalken an Proben gemessen, die einerseits an tbertagigen Aufschlissen der Pla-
nerkalke /KLO 85/ und andererseits aus Bohrkernen der Tiefbohrung K 101
/KLO 86/ gewonnen wurden. Die bestimmten Ky¢-Werte aus /KLO 86/, Tab. 7 ent-

sprechen den in der Langzeitsicherheitsanalyse verwendeten Werten.

— Saulendurchlaufexperimente: In den Saulenversuchen wurde keine Sorption von lod
an den Planerkalken gemessen. Vielmehr wurde sogar eine leichte Beschleunigung
des Radionuklidtransports von lod gegeniber der Stromungsgeschwindigkeit des
Grundwassers bestimmt. Der Retardationsfaktor betragt dabei 0,92 bzw. 0,95
(/KLO 86/ Tabelle 16). Allerdings ist die Wiedergewinnungsrate fur das lod aus dem
Saulenversuchen mit 86,7 % und 76,1 % eher gering, was flr einen Anteil einer nicht

reversiblen Sorption spricht.

In /KLO 98/ bewertet der Autor die eingesetzten experimentellen Methoden folgender-
malden: ,Das herkbmmliche Batch-Verfahren wird, obwohl Ergebnisse ohne grof3en In-
vestitions-, Material-, Zeit- und Personalaufwand zu produzieren sind, als naturfern ein-
geschétzt. Es eignet sich nur zur Untersuchung bei Parametervariationen. [...] Das
Durchlaufsdulen-Verfahren wird am naturndhesten bewertet [...].“ Weiterhin werden dort
auch die Wiedergewinnungsraten fiir lod thematisiert: ,, '3’ wird in nattirlichen und in au-
toklavierten Systemen nicht signifikant retardiert (Rr = 1,0), der Wiedererhalt betragt im

natiirlichen System nur ca. 65 %, im sterilen System ca. 100 %"

Die zuletzt genannte Mdglichkeit der Beeinflussung von Sorptionsexperimenten durch
mikrobielle Aktivitat, die durch die Sterilisation der Proben unterdriickt werden kann, wird
z. B. auch in /YOS 98/ thematisiert, wonach in Experimenten an oberflachennahen Bo6-
den 86 % der gemessenen Sorption von lodid auf mikrobielle Aktivitat zurickzufiihren
ist und verschwindet, wenn mit sterilen Systemen gearbeitet wird. Generell kbnnen Mik-
roorganismen die Oxidation, Reduktion, Akkumulation und den Einbau von lod in orga-

nischem Material katalysieren /KAP 14/.
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Eine andere Moglichkeit der ungewiinschten Beeinflussung der Batch-Sorptionsexperi-
mente flur lod kann daher kommen, dass die Experimente nicht unter Sauerstoffab-
schluss durchgefiihrt werden. Ob dies bei den in /KLO 86/ beschriebenen Experimenten
der Fall war, istin dem entsprechenden Bericht nicht dokumentiert. Bei Anwesenheit von
Luftsauerstoff kann der als lodid eingesetzte Tracer mit der Zeit in lodat umgewandelt
werden. lodat wiederum kann fest in Calcit eingebunden werden /MOO 20/. Calcit ist in

den betrachteten Gesteinen in grofien Mengen vorhanden.

Fur die Vermutung, dass die Sorptionsexperimente durch einen anderen Prozess als
Sorption verfalscht wurden, spricht die vergleichsweise lange bendtigte Dauer zur Ein-
stellung des Sorptionsgleichgewichts in den Batch-Experimenten mit lod von Uber 20
Tagen (Abbildung 4 links oben in /KLO 86/) und die geringe Wiedergewinnungsrate in
den Saulendurchlaufexperimenten. Bei einer reversiblen Sorption mit schnellem Gleich-
gewicht zwischen sorbierten und geldsten Tracer wird eine kurze Dauer zur Einstellung
des Sorptionsgleichgewichts bzw. eine hohe Wiedergewinnungsrate erwartet, wie sie in

den Experimenten fiir andere Tracer beobachtet wurde.

Insgesamt scheinen bei den im Rahmen der Standorterkundung zum Endlager Konrad
durchgefiihrten Experimenten zur Sorption von lod die Ergebnisse aus den Saulen-
durchlaufexperimenten hdher zu bewerten zu sein als jene der Batch-Experimente, well
damit direkte Informationen zur Transportverzégerung von lod gewonnen wurden. Dem-
nach ware keine Sorption von lod in den Planerkalken, oder sogar eine leichte Beschleu-

nigung des Transports von lod gegentber dem Grundwasser anzunehmen.

2.) Fir andere Gesteine mit ahnlicher mineralogischer Zusammensetzung, wie
sie die Planerkalke aufweisen, wurde in den Experimenten keine relevante
Sorption fiir lod gefunden und in der Langzeitsicherheitsanalyse Konrad auch

keine Sorption fiir lod angenommen.

Die Planerkalke sind Kalkmergelgesteine. Laut /ECK 91/ besteht die mineralogische Zu-
sammensetzung des Mittelcenoman aus Calcit, Quarz und Tonmineralen (vgl. Tab. 4.1).
Die in Tab. 4.1 angegebenen Zusammensetzungen zweier anderer im Deckgebirge des
Endlagers Konrad vorkommender Gesteine (Unterkimmeridge, Unterer Korallenoolith)
zeigen einen ahnlichen Mineralbestand, wenn auch in etwas abweichenden Mengenver-
haltnissen, wobei diese beiden gemeinsam die Bandbreite der Angaben die Mengenver-

haltnisse des Cenoman weitgehend umfassen. Da die Sorption von Radionukliden an
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Gesteinen durch die mineralogischen Gesteinseigenschaften und die dadurch zur Ver-
fligung stehenden Sorptionsplatze wesentlich bestimmt wird, sollten Gesteine mit ahnli-
cher mineralogischer Zusammensetzung auch ahnliche Sorptionsparameter fiir das-
selbe Radionuklid aufweisen. Es wurde aber in der Langzeitsicherheitsanalyse Konrad
weder fur das Kimmeridge noch fur das Oxford eine Sorption fir lod angenommen. Ex-
perimentelle Untersuchungen in /KLO 86/ gibt es fur die Sorption von lod an Gesteins-
proben des Kimmeridge, wobei keine relevante Sorption von lod festgestellt wurde. Die
bestehenden Unterschiede in der Mineralogie der Gesteine kénnen die Unterschiede in

den angenommenen Kg-Werten nicht erklaren.

Letztendlich gibt es keinen Hinweis, warum die Gesteine der Planerkalke eine héhere
Sorption fir lod aufweisen sollten als andere Gesteine mit dhnlichem Mineralbestand
und es ware aus Konsistenzgriinden der Parameterwerte anzunehmen, dass lod auch

in den Planerkalken keine Sorption erfahrt.

Tab. 4.1 Mineralogische Zusammensetzung ausgewahlter Gesteine in Prozentantei-
len /ECK 91/
Mittel- Unter- Unterer

cenoman kimmeridge Korallenoolith
Calcit 83 - 87 18 — 74 8 -89
Quarz 3-4 4-18 1-16
Smektit 6-9 - 2
it 2-4 4 -39 2-40
Kaolinit 1 3-12 1-22
Chlorit - 5-10 -
Summe der Tonminerale
Smektit, lllit, Kaolinit und 9-14 12 -61 5-64
Chlorit

3.) International verfiigbare Datenbanken fiir relevante Gesteine, die mineralogi-
sche Ahnlichkeiten mit den Plinerkalken aufweisen, zeigen keine Sorption fiir

lod an diesen Gesteinen.

GroRere Datensammlungen zu Sorptionsuntersuchungen an Gesteinen mit héherem
Anteil von Kalkgestein sind vor allem aus den Untersuchungsprogrammen der Nagra fur

den Standort Wellenberg /BRA 97/ und flir Nebengesteine an potenziellen Standorten
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im Tongestein /BRA 10/ verfligbar. Bei Letzteren sind weniger die Daten zum Tonge-
stein, sondern die dabei auch dokumentierte ,Generic Calcareous Rock Sorption Data-
base* relevant, wobei diese weitgehend auf den Daten in /BRA 97/ aufbaut, so dass die
neueren Daten eher als kritischer Review der alteren Daten nach Stand von W&T ange-
sehen werden kdnnen. In diesen Datenbanken werden fiir die Sorption von lod an kalk-
haltigen Gesteinen Sorptionsparameter von 0 m3kg empfohlen. Aus diesen Daten lasst

sich somit keine Sorption von lod an den Planerkalken ableiten.

Es lasst sich aus den durchgeflhrten Experimenten und dem aktuellen Stand von W&T
ableiten, dass in den langzeitsicherheitsanalytischen Rechnungen zum Transport von
lod im Deckgebirge des Endlagers Konrad keine Sorption von lod an den Planerkalken
anzunehmen ist. Wie oben als Moéglichkeit 1 dargelegt muss das A32 somit weiter ana-
lysiert werden, wahrend das A30 bezlglich alternativer Transportwege nicht weiter be-

trachtet werden muss.

4.3.2 Berechnung des Radionuklidtransports liber den Unterkreidepfad
ohne Beriicksichtigung einer Sorption fiir lod in den Plédnerkalken

Entsprechend dem vorangegangenen Kapitel ist die Berlicksichtigung einer Sorption von
lod an den Planerkalken im Langzeitsicherheitsnachweis Konrad nach der aktuellen Da-
tenlage nicht gerechtfertigt. lod ist ein dosisrelevantes Radionuklid in der LZSA fir das
Endlager Konrad. Die Auswirkungen der reduzierten Sorption von lod auf die Konzent-
ration von lod im oberflachennahen Grundwasser und die dadurch verursachte potenzi-
elle Dosis lasst sich nicht ohne numerische Modellrechnungen abschatzen. Daher wer-
den im Folgenden zur Uberprifung der Relevanz des Deltas auf den
Radionuklidtransport Rechnungen mit und ohne Sorption von lod an den Planerkalken
durchgefihrt und verglichen. Die Rechnungen wurden mit dem Programmpaket Re-
poTREND durchgefuhrt (vgl. Anhang B), mit dem die Rechnungen der Langzeitsicher-

heitsanalyse von 1986 reproduziert werden kénnen (vgl. Anhang C).

Ein Vergleich der Rechnungen zur Ausbreitung von lod im Deckgebirge Konrad Gber
den Unterkreidepfad mit und ohne Bericksichtigung einer Sorption von lod in den Pl&-
nerkalken zeigt (Tab. 4.2 und Abb. 4.3), dass die maximale Konzentration von [-129 bei

Vernachlassigung der Sorption auf Grund der fehlenden Rickhaltung bereits zu einem
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deutlich friiheren Zeitpunkt auftritt. Ohne Sorption wird das Maximum im oberflachenna-
hen Aquifer bereits nach etwa 323.000 Jahren erreicht®. Auf Grund der geringeren raum-
lichen Dispersion der Radionuklide bei einer kiirzeren Transportzeit und zum kleinen Teil
auch wegen eines geringeren radioaktiven Zerfalls' von 1-129 erhoht sich die maximale
Konzentration im oberflachennahen Aquifer um den Faktor 8,25, wenn keine Sorption
von lod in den Planerkalken bertcksichtigt wird. Die maximale Konzentration von 1-129
im oberflachennahen Grundwasser und der Zeitpunkt des Auftretens entsprechen in
etwa den Werten fir den Oxfordpfad. Die erhéhte Konzentration von 1-129 im oberfla-
chennahen Aquifer ist bei der Dosisberechnung fir den Unterkreidepfad zu berticksich-

tigen (vgl. Kapitel 5).

Tab.4.2 Maximale Konzentration von 1-129 in Bg/m?® im oberflachennahen Aquifer
und Zeitpunkt des Auftretens des Maximums in Jahren bei Ausbreitung Uber

den Unterkreidepfad

Der etwas hohere Wert fur die maximale Konzentration in der Nachrechnung im Rahmen der
UsiKo Phase 2 von 10,5 Bq/m?® (1. Zeile) gegeniiber der Rechnung von 1986 mit einem Wert
von 8,5 Bg/m® /PRO 91/ ist durch numerische Unterschiede in den Rechenprogrammen zu

erklaren (vgl. Anhang C).

Zeitpunkt Maximale
der maximalen Konzentration
Konzentration [a] [Ba/m?]
Nachrechnung mit Berlcksichtigung der
Sorption von lod analog /STO 86/ 3.800.000 10,5
Bewe_rtung ohne Berucksichtigung der 323.000 86.6
Sorption von lod

9 Dies ist etwas kirzer als die Grundwassertransportdauer. Dies ist darauf zurlickzufiihren, dass durch ,die
unterschiedlichen Transportgeschwindigkeiten entlang des Ausbreitungsweges [...] die Radionuklidkon-
zentrationen Gber dem Ort nicht mehr normalverteilt sind.“ (/EU 076.1/ S.254/255)

0 Die Halbwertszeit von 1-129 betragt 1,57-107 Jahre und ist somit wesentlich groRer als die Transportzeit

in der LZSA Konrad. Der Effekt des radioaktiven Zerfalls auf die Verringerung der Konzentration von [-129
ist daher gering.
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Abb. 4.3 Radionuklidkonzentration im oberflachennahen Aquifer flir Modellrechnun-
gen mit (blaue Kurve) und ohne (orangene Kurve) Bertcksichtigung einer

Sorption flr lod an den Planerkalken

4.4 Resiimee

In der Phase 2 der UsiKo wurden drei Deltas beziiglich der Ausbreitung von Radionukli-

den uber den Unterkreidepfad bewertet.

Das A31 bezlglich der Berlcksichtigung der Diffusion im Unterkreidepfad erweist sich
als Ergebnis der durchgefihrten numerischen Analyse als nicht relevant. Es sind keine

weiteren Untersuchungen notwendig.

Die Bewertung des Unterkreidepfades bezlglich der Sorption von I-129 an den Planer-
kalken zeigt, dass die Annahme einer Sorption von lod an den Planerkalken in der Lang-
zeitsicherheitsanalyse fur das Endlager Konrad erscheint nach dem aktuellen Stand von
WA&T als nicht gerechtfertigt. Es wird daher als Ergebnis der durchgeflihrten Untersu-
chungen keine Sorption von lod an den Planerkalken bertcksichtigt (Kq = 0). Das Delta

A30 muss in diesem Fall nicht weiter betrachtet werden.
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Bei Vernachlassigung der Sorption von lod an den Planerkalken in der langzeitsicher-
heitsanalytischen Transportrechnung ergibt sich flir den Unterkreidepfad eine um einen
Faktor 8,25 hohere Konzentration von 1-129 im oberflachennahen Aquifer gegenlber
einer Rechnung mit Berlcksichtigung der Sorption. Der Zeitpunkt des Auftretens des
Maximums reduziert sich auf etwa 323.000 Jahre. Die maximale Konzentration von 1-129
im oberflachennahen Grundwasser und der Zeitpunkt des Auftretens entsprechen in
etwa den Werten fir den Oxfordpfad. Die erhéhte Konzentration von 1-129 im oberfla-
chennahen Aquifer ist bei der Dosisberechnung fir den Unterkreidepfad zu berticksich-

tigen. Dies wird in Kapitel 5 durchgefiihrt.

Mit den durchgefiihrten Betrachtungen ist der Aspekt der Uberpriifung des Unterkrei-
depfads und die drei zugeordneten Deltas aus der Phase 1 der UsiKo vollstéandig bear-

beitet. Ein weiterer Uberpriifungs- und Anpassungsbedarf ergibt sich nicht.
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5 Neuberechnung der Strahlenexposition

51 Beschreibung

In der Phase 1 der UsiKo wurde die Langzeitsicherheitsanalyse fiir die Nachbetriebs-
phase des Endlagers Konrad im Hinblick auf sicherheitsrelevante Abweichungen im
Stand von W&T zur Zeit des PFB zum Jahr 2019 begutachtet /RUE 19/. In Phase 1
wurde folgender Aspekt zur Bearbeitung in der UsiKo Phase 2 identifiziert: ,Seit dem
PFB fiir das Endlager Konrad wurden sowohl die Strahlenschutzverordnung, als auch
die AVV zur Berechnung der Strahlenexposition (berarbeitet [...]. Es wird empfohlen,

die Dosisberechnung an die aktuelle Strahlenschutzverordnung [...] anzupassen.”

Dieser Aspekt ist als Delta 33 ,Neuberechnung der Dosiskonversionsfaktoren (nach ak-
tuell gtiltiger Strahlenschutzverordnung)® in der verdffentlichten Liste der in Phase 1 der
UsiKo ermittelten Deltas der BGE genannt /BGE 21/ und wurde in einem separaten Vor-
haben bearbeitet /[HOR 25/. Als Ergebnis dieses Vorhabens wurden aktualisierte Do-
siskonversionsfaktoren (DKF) ermittelt. Die Grundlagen und das Vorgehen bei der Er-
mittlung der aktualisierten DKF sind dem genannten Bericht zu entnehmen. Die
aktualisierten DKF werden im Folgenden verwendet, um mit langzeitsicherheitsanalyti-
schen Rechenprogrammen Zeitverlaufe der zusatzlichen effektiven Jahresdosis zu ak-

tualisieren.

5.2 Bearbeitung

Im Folgenden werden mit langzeitsicherheitsanalytischen Rechenprogrammen Zeitver-
laufe der zusatzlichen effektiven Jahresdosis in der Biosphare durch die Freisetzung von
Radionukliden aus dem zukiinftigen Endlager Konrad berechnet. Die Modellrechnungen
werden fir die beiden in /STO 86/ numerisch modellierten Ausbreitungspfade Unterkrei-
depfad und Oxfordpfad durchgefiihrt (vgl. Anhang A). Fur den Oxfordpfad werden die
Werte aller Modellparameter zur Beschreibung der Radionuklidmobilisierung aus den
Abfallen, des Radionuklidtransports im Endlager und des Radionuklidtransports in der
Geosphare unverandert aus /STO 86/ tbernommen. Fur den Unterkreidepfad wird ge-
maf den Ergebnissen bei der Bearbeitung des Deltas 32 (vgl. Kapitel 4.3) abweichend
zu /STO 86/ keine Sorption fur lod in den Planerkalken angenommen. Zur Berechnung

der zusatzlichen effektiven Jahresdosis in der Biosphare in der Nachbetriebsphase des
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Endlagers Konrad werden die DKF verwendet, die in der Phase 2 der UsiKo in /HOR 25/

abgeleitet wurden.

Die DKF geben an, welche jahrlich gemittelte, bzw. Gber die Lebenszeit gemittelte zu-
satzliche jahrliche Dosis in [Sv/a] eine Person in der Bevdlkerung als Folge einer Konta-
mination des oberflachennahen Grundwassers mit Radionukliden mit einer Konzentra-
tion in [Bg/m?] erfahrt. Die Rechnungen wurden mit dem Programmpaket RepoTREND
durchgefuhrt (vgl. Anhang B), mit dem die Rechnungen der Langzeitsicherheitsanalyse
von 1986 reproduziert werden kénnen (vgl. Anhang C). Die Ergebnisse der Modellrech-
nungen zeigt Abb. 5.1 fur die beiden genannten Ausbreitungspfade und fur die folgenden

drei ErgebnisgrofRen:

1. Die zusatzliche effektive Jahresdosis flir Kleinkinder im Alter von 1 bis 2 Jahren.
Diese Altersgruppe weist den hochsten DKF fir das dosisbestimmende Radionuklid

lod auf und fuihrt somit zum Maximalwert der Dosis in der Biosphare.
2. Die zusatzliche effektive Jahresdosis fiur Erwachsene alter als 17 Jahre.

3. Die Uber die Lebenszeit gemittelte zusatzliche effektive Jahresdosis einer reprasen-
tativen Person von Geburt bis einschlie3lich des 70. Lebensjahres. Dies ist die nach
/IBASE 22/ vorgegebene Grofie zur Bewertung der Einhaltung von Schutzzielen fiir
die Nachverschlussphase eines Endlagers flir hochradioaktive Abfalle, die hier man-
gels einschlagiger Vorgaben fir die Endlagerung von MAW/LAW Abfallen hilfsweise

herangezogen wurde.

Der Zeitverlauf der zusatzlichen effektiven Jahresdosis in Abb. 5.1 zeigt zwei ausge-
pragte Maxima. Weitere Beitrage ergeben sich durch Radionuklide mit Werten geringer
als 107 Sv/a unterhalb des in Abb. 5.1 abgeschnittenen Bereichs. Das erste Maximum
liegt bei etwa 323.000 Jahren fir den Unterkreidepfad und 336.000 Jahren flir den
Oxfordpfad und wird jeweils durch das Radionuklid 1-129 bestimmt. Fir den Unterkrei-
depfad ist in der Flanke des ersten Maximums ein Nebenmaximum durch Tc-99 bei etwa
1,1 Mio. Jahren zu erkennen. Das zweite Maximum ergibt sich jeweils erst zu sehr spa-
ten Zeiten grofier 107 Jahre und wird vor allem durch Radionuklide der Uran-Radium-
Reihe bestimmt und dabei vorwiegend durch Pb-210 fir den Unterkreidepfad und durch
Ra-226 fir den Oxford-Pfad.
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Abb. 5.1  Zeitverlauf der zusatzlichen effektiven Jahresdosis in der Biosphare fir den

Unterkreidepfad (oben) und den Oxfordpfad (unten)
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Vergleicht man die Ergebnisse der im Rahmen der UsiKo Phase 2 aktualisierten Rech-
nungen mit denen der LZSA Konrad /STO 86/, /PRO 91/ so Ubertragen sich die Unter-
schiede in den DKF direkt auf die Ergebnisse der Zeitverlaufe der zusatzlichen effektiven
Jahresdosis in der Biosphare. Diese Unterschiede sind in Abb. 5.2 beispielhaft anhand
des Quotienten der DKF aus /HOR 25/ und /PRO 91/ fur die Altersklasse der Erwachse-
nen alter als 17 Jahre dargestellt, wobei die drei genannten dosisbestimmenden Radio-
nuklide (1-129, Pb-210 und Ra-226) farblich hervorgehoben sind. In dieser Auftragung
fallt die Abweichung umso kleiner aus, je naher der Quotient beider Grélien bei eins
liegt. Ein Wert kleiner eins bedeutet eine Abnahme und ein Wert groRer eins eine Zu-
nahme der DKF. Fir die meisten Nuklide ist ein Riickgang der neu berechneten DKF zu
verzeichnen /HOR 25/.

Fur den Unterkreidepfad spielt zusatzlich zur Aktualisierung der DKF die Vernachlassi-
gung der Sorption in der Oberkreide (vgl. Kapitel 4.3) eine wesentliche Rolle flr den

Zeitverlauf und den Wert der zusatzlichen effektiven Jahresdosis durch [-129.
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Abb. 5.2 Quotient der Dosiskonversionsfaktoren aller betrachteten Nuklide aus
/HOR 25/ und /PRO 91/ fur die Altersgruppe Erwachsene alter als 17 Jahre
(nach /HOR 25/)

Farblich hervorgehoben sind die drei fiir die Freisetzung aus dem zukiinftigen Endlager Kon-

rad dosisrelevanten Radionuklide
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Der nach /BASE 22/ bewertungsrelevante Indikator flr die Endlagerung von hochaktiven
radioaktiven Abfallen ist die Uber die Lebenszeit gemittelte zusatzliche effektive Jahres-
dosis. Der hier durchgefiihrten Neuberechnung der Strahlenexposition sollen diese Vor-
gaben zu Grunde gelegt werden, obgleich sie auf das Endlager Konrad keine Anwen-
dung finden. Der Wert dieses Indikators liegt zu jedem Zeitpunkt zwischen den Werten
fur Kleinkinder von 1 — 2 Jahren und jenem fir Erwachsene. Die Indikatorwerte der Gber
die Lebenszeit gemittelten zusatzlichen effektiven Jahresdosis und die Zeitpunkte ihres
Auftretens sind in Tab. 5.1 und Tab. 5.2 angegeben. Das absolute Maximum im Zeitraum
bis 108 Jahre ergibt sich flir beide Pfade durch I-129 bei etwas tiber 300.000 Jahren. Alle
berechneten Werte fur die Strahlenexposition liegen unterhalb des im PFB angesetzten

Bewertungsmalfstab von 0,3 mSv/a.

Tab. 5.1 Eigenschaften des Maximums im Zeitraum bis 108 Jahre der Uber die Le-

benszeit gemittelten zusatzlichen effektiven Jahresdosis einer reprasentati-

ven Person
Unterkreidepfad Oxfordpfad
Zeitpunkt [a] 323.000 336.000
Wert im Maximum [Sv/a] 1,7-10° 1,1-10°%
Bestimmendes Radionuklid 1-129 1-129
Tab. 5.2 Eigenschaften des Maximums im Zeitraum von 108 bis 108 Jahre der (ber
die Lebenszeit gemittelten zusatzlichen effektiven Jahresdosis einer repra-
sentativen Person
Unterkreidepfad Oxfordpfad
Zeitpunkt [a] 5,7-107 1,2:107
Wert im Maximum [Sv/a] 1,1-10° 7,2:10¢
Bestimmendes Radionuklid Pb-210 Ra-226
5.3 Resilimee

Der Einfluss des in /HOR 25/ bearbeiteten A33 auf den Zeitverlauf der potenziellen jahr-
lich gemittelten Strahlenexposition in der Biosphare durch die Freisetzung von Radio-
nukliden aus dem zukunftigen Endlager Konrad wurde durch langzeitsicherheitsanalyti-

sche Rechnungen berechnet. Dabei wurde zusatzlich das Ergebnis von A32
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bertcksichtigt, wonach im Unterkreidepfad keine Sorption fiir lod in den Planerkalken

anzunehmen ist.

Die Neuberechnung der Dosiskonversionsfaktoren in der UsiKo Phase 2 in /HOR 25/
fuhrt gegentiber den Werten in /PRO 91/ aus dem Planfeststellungsverfahren tendenziell
zu geringeren Werten der Dosiskonversionsfaktoren. Am ehesten sind die dargestellten
Veranderungen auf die angepassten Ernahrungsgewohnheiten in /BASE 22/ sowie auf
Aktualisierungen der Dosis- und Transferfaktoren gegenitber 1991 zurickzufihren
/HOR 25/. Diese Anderungen lbertragen sich direkt auf die Ergebnisse der Zeitverlaufe

der zusatzlichen effektiven Jahresdosis in der Biosphare.

Far die nach /BASE 22/ bewertungsrelevante GroRRe der Uber die Lebenszeit gemittelten
zusatzlichen effektiven Jahresdosis ergibt sich fur die beiden Ausbreitungspfade Unter-
kreidepfad und Oxfordpfad das absolute Maximum durch 1-129 bei etwas Gber 300.000
Jahren mit Werten zwischen 1 bis 2:10-° Sv/a. Fiir den Zeitraum von einer bis zehn Mil-
lion Jahre wird die zusatzliche effektive Jahresdosis durch Radionuklide der Uran-Ra-
dium-Reihe bestimmt. Es besteht aus langzeitsicherheitsanalytischer Sicht innerhalb der
Ungewissheit der Betrachtungen kein qualitativer Unterschied zwischen den beiden be-
trachteten Ausbreitungspfaden bezlglich der in Tab. 5.1 und Tab. 5.2 genannten maxi-
malen effektiven Dosis und des Zeitpunkts ihres Auftretens. Alle berechneten Werte flr
die Strahlenexposition liegen unterhalb des im PFB angesetzten Bewertungsmalstab

von 0,3 mSv/a.

Mit den in /HOR 25/ durchgefiihrten Betrachtungen wurde der Aspekt der Neuberech-
nung der Dosiskonversionsfaktoren und des zugeordneten A33 aus der Phase 1 der
UsiKo vollstéandig bearbeitet. Mit der Neuberechnung der Strahlenexposition werden die
Auswirkungen der beiden Deltas A32 und A33 zusammengefiihrt. Ein weiterer Uberprii-

fungs- und Anpassungsbedarf ergibt sich nicht.
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6 Zusammenfassung

Die in diesem Bericht beschriebenen Arbeiten sind Teil der Phase 2 (,Aktualisierung von
Sicherheitsanalysen*) der UsiKo. Im Rahmen der durchgefiihrten Analysen wurden die
neun in der ersten Phase der UsiKo identifizierten Deltas bewertet, die die Radionukli-
dausbreitung in der Nachbetriebsphase im Grubengebaude und in der Geosphéare be-
treffen. Die identifizierten Deltas der Phase 1 beziiglich der Radionuklidausbreitung in
der Nachbetriebsphase werden drei Aspekten zugeordnet, flr die die folgenden Ergeb-

nisse ermittelt wurden:
Aspekt 1: Bewertung des Radionuklidtransports in der Gasphase

Dieser Aspekt umfasst den Radionuklidtransport in der Gasphase im Grubengebaude

sowie in der Geosphare und die potenzielle Bildung von Gasfracs im Wirtsgestein.

Die erwartete Entwicklung des Endlagersystems beziiglich der Gasbildung und des Ra-
dionuklidtransports in der Gasphase wurde nach aktuellem Stand von W&T beschrieben,
die im Endlager Konrad in der Nachbetriebsphase gebildeten Gasmengen und Gasbil-
dungsraten abgeschatzt und dargelegt, dass zu erwarten ist, dass in der Nachbetriebs-

phase Gas aus dem Grubengebaude in die Geosphare entweicht.

Es wurden Rechnungen zur Untersuchung der Gasausbreitung durchgefuhrt und ge-
zeigt, dass fir keine der anzunehmenden Falle die Gasphase in die Unterkreide eindrin-
gen kann. Radioaktive Gase werden nicht bis in die Biosphare transportiert, und eine

Strahlenexposition in der Biosphare ist somit nicht zu betrachten.

Bei den gewahlten Modellbedingungen ist die Bildung von Gasfracs und damit neuen

Wegsamkeiten fiir den Transport der Gasphase in der Unterkreide ausgeschlossen.
Aspekt 2: Einfluss von Kolloiden auf den Transport geldster Radionuklide

Dieser Aspekt betrifft die Bewertung des Einflusses von Kolloiden auf den Radionuklid-

transport in der Geosphare.

Als Grundlage fiur die Bearbeitung des Aspekts zum moglichen Einfluss von Kolloiden

auf den Transport geloster Radionuklide wurde eine Literaturrecherche zum aktuellen
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Stand von W&T zu Kolloiden in einem Endlager mit zementhaltigen Abfallen durchge-
fuhrt. Diese zeigt, dass die Bildung von Kolloiden unter den geochemischen Bedingun-

gen des Endlagers Konrad zunachst nicht ausgeschlossen werden kann.

Modellrechnungen zeigen allerdings, dass bei der am Standort Konrad nach der Litera-
turstudie anzunehmenden Desorptions- und Filtrationsrate flir die Kolloide ein Einfluss
von Kolloiden auf den Transport geloster Radionuklide am Standort Konrad auszuschlie-

Ren ist.

Zusatzlich zu betrachten sind Eigenkolloide der Radionuklide. Es wird derzeit davon aus-
gegangen, dass Eigenkolloide nur in Anwesenheit der Festphase des jeweiligen Actinids
stabil sind. Hier fehlen allerdings noch experimentelle Nachweise. Unter dieser An-
nahme zeigen Modellrechnungen aufgrund des sehr langen Transportwegs und der sehr
langen Transportzeiten, dass sich Eigenkolloide nicht auf die Freisetzungsraten der Ra-

dionuklide in das oberflachennahe Grundwasser auswirken.

Aspekt 3: Uberpriifung des Unterkreidepfades

Dieser Aspekt umfasst eine Bewertung der Ausbreitung geldster Radionuklide tGber den
Unterkreidepfad bezuglich der Diffusion, der Sorption von lod in der Oberkreide sowie

des berlcksichtigten Transportpfades.

Bei der Uberpriifung der Bertlicksichtigung der Diffusion im Unterkreidepfad zeigt sich
als Ergebnis einer durchgefiihrten numerischen Analyse kein Unterschied gegentber

der Langzeitsicherheitsanalyse von 1989.

Die Bewertung des Unterkreidepfades bezlglich der Sorption von 1-129 an den Planer-
kalken zeigt, dass die Annahme einer Sorption von lod an den Planerkalken in der Lang-
zeitsicherheitsanalyse fur das Endlager Konrad nach dem aktuellen Stand von W&T als
nicht gerechtfertigt erscheint. Auch der Datensatz des Gutachters NLfB im PFV hat in
bereits keine Sorption von lod in der Oberkreide angenommen. Bei Vernachlassigung
der Sorption von lod an den Planerkalken in der langzeitsicherheitsanalytischen Trans-
portrechnung ergibt sich flir den Unterkreidepfad eine um einen Faktor 8,25 hdhere Kon-
zentration von 1-129 im oberflachennahen Aquifer gegenlber einer Rechnung mit Be-
ricksichtigung der Sorption. Der Zeitpunkt des Auftretens des Maximums reduziert sich
auf etwa 323.000 Jahre. Die erhéhte Konzentration von 1-129 im oberflachennahen Aqui-

fer wird bei der Dosisberechnung fir den Unterkreidepfad berticksichtigt.
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Neuberechnung der Strahlenexposition

Die Neuberechnung der Dosiskonversionsfaktoren in einem anderen Vorhaben der
Phase 2 der UsiKo (/HOR 25/) hat Auswirkungen auf die Zeitverlaufe der zusétzlichen
effektiven Jahresdosis in der Biosphare. Dieser Einfluss wurde im Rahmen der hier
durchgefiihrten Arbeiten bewertet. Dabei wurde zusatzlich das Ergebnis der hier durch-
gefuhrten Arbeiten bertcksichtigt, wonach im Unterkreidepfad keine Sorption fiir lod in
den Planerkalken anzunehmen ist. Alle anderen Annahmen entsprechen der Langzeit-
sicherheitsanalyse Konrad /STO 86/.

Fur den Zeitraum bis einer Million Jahre ist das dosisbestimmende Radionuklid 1-129.
Fur den Zeitraum von einer bis hundert Million Jahre wird die zusatzliche effektive Jah-
resdosis durch Radionuklide der Uran-Radium-Reihe bestimmt. Fir die nach /BASE 22/
bewertungsrelevante GroRe fir die Endlagerung von hochaktiven radioaktiven Abfallen
der Uber die Lebenszeit gemittelten zusatzlichen effektiven Jahresdosis ergibt sich fur
beide Ausbreitungspfade das absolute Maximum durch 1-129 bei etwas Uber 300.000

Jahren mit Werten zwischen 1 bis 2:10° Sv/a.

Mit den durchgefiihrten Betrachtungen sind alle in der ersten Phase der UsiKo identifi-
zierten Aspekte und deren Deltas zum Radionuklidtransport vollstandig bearbeitet. Ein

weiterer Uberprifungsbedarf ergibt sich nicht.
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A Grundziige der Langzeitsicherheitsanalyse fur das Endla-
ger Konrad

Auf diesen Anhang wird Bezug genommen bei der Bearbeitung der Aspekte 1, 2 und 3

und bei der Neuberechnung der Strahlenexposition.

Dieser Anhang fasst die flir diesen Bericht relevanten Grundlagen zur langzeitsicherheit-
lichen Betrachtung fiir das Endlager Konrad in /STO 86/ flr das Grubengebaude und die
Geosphare zusammen. Der Text besteht dabei aus Auszligen des Kapitels 2 des Be-

richts zur Bewertung der Radionuklidausbreitung in der UsiKo Phase 1 /RUE 19/.

Die erwartete Entwicklung des Endlagers Konrad stellt sich gemaf Plan zusammenge-
fasst wie folgt dar: In der Nachbetriebsphase wird sich der durch die Wasserhaltung
wahrend des Betriebs des Bergwerks gebildete Absenkungstrichter des Grundwassers
langsam wieder auffillen. Danach stellt sich der natirliche Gradient in den entsprechen-
den Grundwasserregimen wieder ein, was zu einer ungestorten regionalen Grundwas-

serbewegung sowie zu einer Grundwasserbewegung durch das Grubengebaude flihrt.

Durch Kontakt des Grundwassers mit dem endgelagerten Abfall werden die Radionuk-
lide in Abhangigkeit von der Standzeit der Abfallgebinde und dem Abfallprodukt mobili-
siert und unter Einfluss von Sorption und Léslichkeit im Nahbereich in das Grundwasser
freigesetzt. Aus dem Grubenbereich gelangen die gelésten Radionuklide in die Geo-
sphare und werden advektiv mit dem Grundwasser in Abhangigkeit von Sorption, Diffu-
sion und Dispersion in die Biosphare transportiert. Mit der Ausbreitung der Radionuklide
in der Biosphare und einem Transfer der Radionuklide aus dem kontaminierten Wasser
zum Menschen lasst sich Uber Nutzungsarten und Nahrungsketten sowie Aufenthalte
auf kontaminierten Flachen eine potenzielle Strahlenexposition des Individuums ermit-

teln.

A1 Vorgange im Grubengebaude

Nach dem Verschluss des Endlagers wird Grundwasser aus dem Wirtsgestein in die
Grube zutreten. Die Dauer bis zur vollstdndigen Sattigung der Grubenhohlraume mit L6-
sung wird aus analytischen Rechnungen und experimentellen Ergebnissen zu 115 Jah-
ren abgeschatzt. In der Langzeitsicherheitsanalyse wird die Zuflussdauer jedoch nicht

bericksichtigt, stattdessen wird eine sofortige Flutung des Grubengebaudes durch
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Grundwasser unterstellt. Eine Verzogerung der Freisetzung radioaktiver Stoffe aus den
Abfallgebinden wird ebenfalls vernachlassigt. Die Mobilisierung von Radionukliden aus
den Abfallen beginnt somit modellmaRig mit dem Beginn der Nachbetriebsphase. Aus
experimentell ermittelten Daten und Modellierungen wurden nuklidspezifische Aus-
laugraten fur sieben Abfallkategorien ermittelt. Diese wurden zu vier Mobilisierungsgrup-
pen zusammengefasst. Die Mobilisierungsdauern liegen abhangig von Radionuklid und
Mobilisierungsgruppe zwischen 0 und 600 Jahren und wurden durch Modellrechnungen
abgeleitet, die wiederum auf nationalen und internationalen experimentellen Untersu-

chungen und Literaturdaten basieren.

Fur die Berechnung des Transports von Radionukliden im Grubengebaude wurden der
advektive Transport der Radionuklide durch Strémung sowie eine Verzdgerung des
Transports durch Sorption und durch die Mdglichkeit einer Ausfallung von Radionukliden
in eine feste Phase bei dem Uberschreiten von Ldslichkeitsgrenzen beriicksichtigt. Die
Durchstrémung des Grubengebaudes erfolgt entsprechend der Strémung des regiona-
len Grundwassers. Der im Modell angesetzte Volumenstrom durch das Grubengebaude
wurde aus den im Rahmen der Langzeitsicherheitsanalyse durchgefiihrten Modellrech-
nungen zur Grundwasserbewegung am Standort abgeleitet (siehe folgendes Unterkapi-
tel).

Es wurden Léslichkeiten flr die Actiniden mit formationsspezifischen Wassern experi-
mentell bestimmt und teilweise auch Literaturdaten herangezogen. Fur die Ruckhaltung
der Radionuklide durch Sorption wurde in der Langzeitsicherheitsanalyse fiir das Endla-
ger Konrad eine Gleichgewichtssorption nach der linearen Henry-Isotherme betrachtet.
Der Proportionalitatsfaktor dieser Isotherme, der Kq-Wert, wurde fiir viele Elemente aus
Experimenten an standortspezifischen Materialien und Wassern abgeleitet. Dabei wurde
die Abhangigkeit vom Volumen/Masse-Verhaltnis und der EDTA-Konzentration als Kom-

plexbildner bertcksichtigt.

Ergebnisse der Betrachtungen fiir das Grubengebaude sind die zeitlichen Freisetzungs-
verlaufe von Radionukliden aus dem Grubenbereich in die Geosphéare (siehe Abb. A.1).
Danach erfolgt die Aktivitatsfreisetzung fur die Spalt- und Aktivierungsprodukte innerhalb
einiger tausend bis zehntausend Jahre, wahrend sie sich fur die Actiniden Gber Hundert-

tausende bis Millionen von Jahren erstreckt.
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Abb. A1 Radionuklidstrom aus dem Grubengebaude fir ausgewahlte Radionuklide

A.2 Vorgénge in der Geosphare

Die Modellierung der groRraumigen Grundwasserbewegung an einem Endlagerstandort
ist Bestandteil der Analyse zur Langzeitsicherheit eines Endlagers. Modellrechnungen
zur Grundwasserbewegung ermoglichen das Auffinden potenzieller Ausbreitungswege
von Radionukliden vom Endlager bis in die Biosphare. Die notwendigen Kenntnisse Uber
die Geologie fur die Bewertung der Grundwasserbewegung wurden durch geowissen-
schaftliche Untersuchungen und durchgeflhrte Erkundungsarbeiten gewonnen. Das
Deckgebirge besteht aus einer machtigen Abfolge verhaltnismalig homogener Gestein-
seinheiten. Die vorkommenden Gesteinsformationen bilden eine einfache geologische
Struktur. Die Beschreibung der Geologie im Kapitel 3.1.9.1 des Plans Konrad umfasst

folgende Schichten (von jung nach alt):

— Quartar,

— Tertiar,

— Kreide: Oberkreide, Alb, Wealden bis Apt,

— Jura: Portland, Kimmeridge, Oxford, Bathonium bis Callovium, Obertoarcium bis Ba-

jocium, Lias (Hettangium bis Untertoarcium),
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— Trias: Keuper, Oberer Buntsandstein bis Muschelkalk, Unterer bis Mittlerer Bunt-

sandstein,

— Perm: Zechstein.

Die in der Schachtanlage Konrad in 800 m bis 1.300 m Tiefe abgebaute Eisenerzforma-
tion (Korallenoolith) ist Teil der geologischen Stufe Oxford. Geografisch erstreckt sich
das Oxford zungenférmig von Norden nach Siden und ist im Osten, Stiden und Sid-
westen radumlich begrenzt, so dass dort die Sedimente der Unterkreide direkt auf den
alteren geologischen Einheiten des Dogger abgelagert sind. Die lickenlose Verbreitung
der Barriereschichten im Hangenden und Liegenden der Endlagerformation konnte tber
die Grenzen des Modellgebiets der Langzeitsicherheitsanalyse hinaus nachgewiesen
werden. Die Ton- und Tonmergelgesteine der Unterkreide haben eine grolflachige Ver-
breitung und besitzen grolke Machtigkeiten von bis zu 700 m (tiefere Unterkreide: 170 —
400 m; hohere Unterkreide: 210 — 300 m). Bohrungen belegen, dass die Unterkreide
Uberall in der Region lithologisch gleichartig ausgebildet ist. Mit dem Cornbrash-Sand-
stein (im Dogger) und Hilssandstein (in der Unterkreide) treten aber auch Gesteine mit
erhdhten Durchldssigkeiten auf. Die in der Langzeitsicherheitsanalyse fir das Endlager

Konrad betrachtete Schichtenfolge ist in Tab. A.1 dargestellit.
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Tab. A1 In der Langzeitsicherheitsanalyse flr das Endlager Konrad betrachtete
Schichtenfolge mit den angenommenen Durchlassigkeitsbeiwerten ki im
Modell (aus /RUE 19/ nach /STO 86/)

. Machtigkeit Gesteinsart oder
System Serie Stufe [m] Schichtbezeichnung ks [m/s]
x Sande, Kiese,
R 0-100 Geschiebemergel 10
Tertiar 0-150 tonige Sande
Santvon 0-500 Emscher Mergel, mergelige Tone und 10°®
Ober- Coniac Mergel
kl'eide Turon
0-300 Planerkalke, Mergelkalke 107
Cenoman
25-35 Flammenmergel
g - 107°/102
Alb 150 — 300 Ton- und Mergelsteine
0-100 Hilssandstein 10
Apt
Barreme
- Ton- und Mergelsteine 101°/10°12
Hauterive 175 —-400
Valendis
Tonsteine, z.T. sandig
Portland Ton- und Mergelsteine 10°
) . 200 - 900 Ton- und Mergelsteine mit
Malm T SR Anhydrit
Kalkstein, Kalkoolith, Tonmergelsteine, 7
S 0-150 Eisenoolith, Kieselige Kalke B %
Callovium 60 — 400 Ton- und Mergelsteine 10710
Bathonium 30 Cornbrash Sandstein 10 %
Dogger Bajocium Tonmergelsteine
. Sandsteinhorizont,
(EIEMUT 200 — 900 Ton- und Mergelsteine 10710
Ton- und Mergelsteine,
an der Basis Feinsandsteine
Oberer Keuper . =
(Rhat) 60 Sandsteine 10
Mittlerer Ton- und Mergelsteine mit
Keuper 20 — 25 m Feinsandstein
60 — 600 {0
Mergel
60 Kalksteine 10 %
Legende:
Leiter
Grundwasser- Geringleiter
Nichtleiter
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Im Standortgebiet besteht ein mehrgliedriger hydrogeologischer Stockwerksbau. Der
oberflachennahe Grundwasserleiter ist durch die unterlagernden Tonsteine der Unter-
kreide von den tieferen Grundwasserleitern getrennt. Der Einlagerungshorizont ist im
Hangenden von den Tonsteinen der Unterkreide und im Liegenden von den Ton- und
Mergelsteinen des Dogger und Lias eingeschlossen. Im Suden beiflen die Grundwas-
serleiter am durch Salzaufstieg entstandenen Salzgitterh6henzug aus, wodurch eine In-
filtration von Grundwasser in die Schichten des Hilssandstein, Keuper und Muschelkalk
erfolgt. Die Schicht des Oxford, in dem sich das Endlager befindet, streicht im Norden in
der Gegend von Calberlah aus. Die Potenzialdifferenz zwischen Stiden und Norden be-
tragt im Modellgebiet etwa 100 bis 150 m. Die Ton- und Mergelsteine der Unterkreide,
des Mittleren und Unteren Jura und des Keuper zeigen generell sehr geringe Durchlas-
sigkeiten, die zwischen ki = 10-'° m/s und 10-'3 m/s liegen. Die Trennung der oberen und
unteren Grundwasserleiter durch die machtigen Tonschichten der Unterkreide bewirkt

einen charakteristischen Verlauf des Salzgehalts mit der Tiefe.

Der Nachweis der Langzeitsicherheit des Endlagers Konrad wird mit Hilfe geohydrauli-
scher Modellrechnungen und auf deren Ergebnissen aufbauenden Transportmodellen
gefuihrt. Das hydrogeologische Modell wird in ein numerisches Modell umgesetzt, das in
seiner Schichtenfolge das hydrogeologische Modell widerspiegelt. Dabei werden Ver-

einfachungen bezlglich der Anzahl der betrachteten Schichten vorgenommen.

Die hydraulischen Kenndaten der Sedimentgesteine gleicher stratigraphischer Einheiten
sind grundsatzlich nicht raumlich konstant. Je nach regionalen oder lokalen Unterschie-
den der Ablagerungsbedingungen der Gesteine bestehen regionale bzw. lokale Variati-
onen. Diagenetische Einflisse verstarken diese Heterogenitat zusatzlich. Einen Extrem-
fall stellen dabei kllftige oder verkarstete Wasserleiter dar. Hier existieren Zonen hoher
Wasserwegsamkeit neben geringdurchlassigen Bereichen. Allen Formationen werden
Parameter-Bandbreiten so zugewiesen, dass entsprechend geologischer Erfahrung die
groRraumig wirksamen mittleren Durchlassigkeiten und Porositaten abgedeckt werden.
Die Entscheidung dartber, welche Durchlassigkeiten und Porositaten zur Berechnung
der Stromungspfade und Grundwasserlaufzeiten aus dem Bereich realistischer Werte in
das hydrogeologische Modell eingehen, wurde wie folgt getroffen: Zeigt sich bei Sensi-
tivitdtsanalysen eine empfindliche Abhangigkeit der berechneten Radionuklid-Transport-
zeit vom betrachteten Parameter, geht als konservativer Ansatz derjenige Wert als end-

gultiger Modellwert in die Simulationsrechnung ein, der zu kleinen Laufzeiten vom

152



Einlagerungsort bis zur Biosphare fuhrt. Bei weniger sensibler Abhangigkeit werden die

Werte angenommen, die nach geologischer Erfahrung wahrscheinlich sind.

An zahlreichen Stellen im Modellgebiet werden die Schichten von Stérungen verworfen.
Im hydrogeologischen Modell wurden zunachst nur solche Verwerfungen als hydraulisch
wirksam bericksichtigt, durch die verschiedene Grundwasserleiter miteinander in Be-
rihrung kommen, z. B. der Obere Muschelkalk und der Rhatsandstein. Im numerischen

Modell werden zwei unterschiedliche Vorgehensweisen gewahlt:

— Schichtenmodell: Bei einem Versatz eines Wasserleiters gegen undurchlassige Ton-
und Mergelsteine wurde keine Stérung im Modell bericksichtigt. Die nach hydroge-
ologischer Erfahrung realistischen Parameter fir ganze Schichteinheiten werden in
konservativer Weise so gewahlt, dass sie eventuell lokal vorhandene Faziesunter-

schiede und tektonische Strukturen beriicksichtigen.

—  Stoérzonenmodell: Zonen erhdhter Durchlassigkeit an wichtigen tektonischen Stérun-
gen, an Salzstockrandern sowie in einzelnen Horizonten werden explizit im Modell
berlcksichtigt. Es werden im Stérzonenmodell realitdtsndhere Werte fur die grof-
raumige Gebirgsdurchlassigkeit als im Schichtmodell angesetzt, die dann lokal im

Bereich von Stérungszonen verandert werden.

Insgesamt wurden von dem Antragsteller und dem Gutachter flinf unterschiedliche Re-
chenprogramme fir numerische Modellrechnungen eingesetzt. In der Langzeitsicher-
heitsanalyse (EU 76.1) wurde das Programm SWIFT verwendet. In den Rechnungen mit
SWIFT wurden sieben Varianten betrachtet, von denen letztendlich zwei Varianten, die
sich bezlglich der Parametrisierung der Durchlassigkeit der Unterkreidetone unterschei-
den, fur die weiteren Betrachtungen zum Radionuklidtransport ausgewahlt wurden. Die

zwei Varianten sind:

— Unterkreidepfad: Die Unterkreide hat eine Durchlassigkeit von 10-'° m/s. Bei dieser
Variante verlaufen die FlieRwege zunachst unterschiedlich lange nahezu horizontal
im Oxford (Durchlassigkeit 107 m/s) und Kimmeridge (Durchlassigkeit 10 m/s) nach
Norden. Danach findet ein vertikaler Aufstieg durch die Unterkreidetonsteine statt.
In den Planerkalken bewegen sich die betrachteten Wasserpartikel noch etwas wei-

ter nach Norden. Die Stromlinien enden in der obersten Schicht des Modells.

— Oxfordpfad: Die Unterkreide hat eine Durchlassigkeit von 10-'> m/s. Bei dieser Vari-

ante bewegt sich das Wasser aus dem Lagerbereich vorwiegend im Oxford (Durch-
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lassigkeit 107 m/s). Eine Wasserbewegung aus dem Lagerbereich in die Unterkrei-
detonsteine findet kaum statt. Es ergeben sich ahnliche Laufzeiten wie in Variante

1, aber die dabei zuriickgelegten Wege sind langer.

Basis des Transportmodells der Langzeitsicherheitsanalyse sind die Modellrechnungen
zur Grundwasserbewegung, aus denen per Partikelverfolgung (Particle Tracking) Strom-
linien ermittelt werden. Fir die unterschiedlichen Varianten der Modellrechnungen zur
Grundwasserbewegung ergeben sich auch unterschiedliche Ausbreitungspfade fir Ra-
dionuklide. Dementsprechend werden aus den zwei Varianten der Modellrechnungen
der Grundwasserbewegung drei verschiedene Flie3pfade identifiziert und als drei Aus-
breitungsszenarien untersucht, die von la bis Ic nummeriert werden (siehe auch einge-
zeichnete Pfade in Abb. A.2):

la: Unterkreidepfad (aus Variante 1 der Modellrechnungen zur Grundwasserbewe-
gung mit hoher Durchlassigkeit der Unterkreide),

Ib: Oxfordpfad (aus Variante 2 der Modellrechnungen zur Grundwasserbewegung
mit geringer Durchlassigkeit der Unterkreide) und

Ic: Cornbrashpfad (aus Variante 2 der Modellrechnungen zur Grundwasserbewe-

gung mit geringer Durchlassigkeit der Unterkreide).

Fir jedes der drei Szenarien werden jeweils die drei schnellsten per Particle Tracking
ermittelten FlieRpfade herangezogen und daraus das Mittel der Lange der FlieBpfade flr
jede geologische Einheit gebildet. Entlang des ModellflieRpfades wird dadurch ein 1D-
Modell definiert, das in den Weglangen und der Geologie den durchstromten Schichten
entspricht. Die Querschnittsflache des Modells wird aus dem Volumenstrom des Was-
sers und der mittleren Stromungsgeschwindigkeit entsprechend der Modellrechnungen
zur Grundwasserbewegung ermittelt. Fir die Berechnung des Transports von Radionuk-

liden in der Geosphare wurden folgende Prozesse berticksichtigt:

— der Einstrom der Radionuklide aus dem Nahfeld, d. h. dem Grubengebaude,

— der advektive Transport der Radionuklide durch die Strémung des Grundwassers,
— der Transport der Radionuklide durch Diffusion und Dispersion,

— die Verzogerung des Transports durch Sorption der Radionuklide am Gestein und

— der Zustrom von Grundwassern in den Flielipfad und somit eine Verdinnung der

Radionuklidkonzentrationen.
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Ergebnisse der Berechnungen sind die Konzentrations-Zeitverldufe der Radionuklide im
Grundwasser des quartaren Grundwasserleiters, die die Basis fur die Berechnung der

potenziellen Strahlenexposition in der Biosphare darstellen.
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Abb. A.2  Schnitt (E-E") durch das Modellgebiet mit Darstellung der modellierten Aus-
breitungspfade (BfS, abgerufen 2017)
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B Langzeitsicherheitsanalytische Rechenprogramme

Auf diesen Anhang wird Bezug genommen bei der Bearbeitung der Aspekte 2 und 3 und

bei der Neuberechnung der Strahlenexposition.

Integrierte Langzeitsicherheitsnachweiscodes zur Berechnung des Radionuklidtrans-
ports beschreiben in der Regel nicht das gesamte Endlagersystem, sondern sie enthal-
ten eigenstandige Module flr Teilsysteme eines Endlagersystems. In vielen Fallen wer-

den die folgenden Teilsysteme unterschieden:
— Endlager (Nahfeld),
— Geosphare (Fernfeld),

— Biosphare.

Fur eine langfristige Bewertung der Sicherheit von Endlagern fiir radioaktive Abfalle wird
von der GRS das Programmpaket RepoTREND (Transport and REtention of Non-deca-
ying and Decaying contaminants in a final REPOsitory) entwickelt und angewendet
/REI 16/. In diesem Programmpaket sind alle relevanten Prozesse implementiert, die zur
Mobilisierung und Freisetzung von Schadstoffen aus dem Endlager, zum Transport
durch das Wirtsgestein und angrenzende Gesteinsschichten sowie zur Exposition in der
Biosphare beitragen. RepoTREND hat einen modularen Aufbau, der den oben genann-
ten Teilsystemen entspricht. Flr die langzeitsicherheitsanalytischen Rechnungen im vor-
liegenden Bericht zur Phase 2 des Vorhabens UsiKo wurden die folgenden Module des

Programmpakets RepoTREND verwendet:

— XENIA: grafische Benutzeroberflache fir die Dateneingabe und Framework fir die

Modulsteuerung und -ausfihrung /REI 16/
— Nahfeldmodule:

— REPOS: Radionuklidmobilisierung und Einphasentransport im Endlagerberg-
werk /STO 97/

— Fernfeldmodule der GeoTREND-Familie zur Simulation des Schadstofftransports in

vollgesattigten Medien:
— POSA: poroése Medien /REI 11/

— COFRAME: poros-gekliftete Medien in Anwesenheit von Kolloiden /REI 14/
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Die Benutzeroberflache XENIA (vgl. Abb. B.1) ist ein wesentlicher Bestandteil des Pro-
grammpakets RepoTREND und dient dazu Eingabedaten fiir Rechenlaufe zusammen-
zustellen, Rechenlaufe zu starten und zu verwalten. Es Gbernimmt auch die Steuerung
von Berechnungslaufen, indem es automatisch eine Skriptdatei erzeugt und an einen

Rechner zur Bearbeitung weiterleitet.

Die Eingabedaten und Informationen zu den Berechnungslaufen werden in einer Daten-
bank gespeichert, wobei jeder Berechnungslauf eindeutig einem Projekt oder Teilprojekt
zugeordnet ist. Die Verwendung von (Teil-)Projekten wurde als oberste Ebene der Da-
tenbank flr die systematische Speicherung der Berechnungslaufe eingeflhrt. Zur Spei-
cherung aller Daten wird eine relationale Datenbank (Oracle®) auf einem zentralen Ser-
ver verwendet. XENIA hat Lese- und Schreibzugriff auf die Datenbank. Die Speicherung
in der Datenbank dient der Qualitatssicherung, d. h. der Nachvollziehbarkeit von Berech-
nungslaufen und den dazugehoérigen Daten, wie z. B. der Angabe des Benutzers, des
Status des Berechnungslaufs, etc. Die Berechnungsmodule von RepoTREND greifen
bei einer Modellberechnung nicht direkt auf die Datenbank zu, sondern verwenden eine
Datei im JSON-Format, in der alle von den Modulen bendétigten Informationen gespei-

chert sind. Diese Datei wird von XENIA beim Start eines Berechnungslaufs erzeugt.
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Abb. B.1  XENIA Benutzeroberflache

Das Modul REPOS enthélt eine Vielzahl von Segmentmodellen, die unterschiedliche Ar-
ten von Kammern und Strecken im Grubengebdude und die darin ablaufenden Prozesse
reprasentieren. Unter anderem enthalt es auch die Segmentmodelle MOBZ fiir die Mo-
bilisierung und VQUELLE fur den Transport im Grubengebdude, die den Modulen des
Programmpakets EMOS2 entsprechen, die beim Langzeitsicherheitsnachweis Konrad
verwendet wurden /STO 86/. Mit dem Modul REPOS kann damit die Modellierung fur die
Radionuklidmobilisierung und den Transport im Langzeitsicherheitsnachweis Konrad di-
rekt reproduziert werden. Bei dem dabei verwendeten Modell wird nur ein Modellelement
(Box) fur das gesamte Grubengebdude verwendet. Es wird somit keine Diskretisierung
des Transports im Grubengebaude betrachtet. Innerhalb dieser Box wird in jedem Zeit-
schritt der Rechnung eine instantane Durchmischung der Schadstoffe in der gesamten
Lésung betrachtet. Dieses Vorgehen entspricht einem Exponentialmodell; der berech-
nete Schadstoffausstrom aus der Box hat zu Beginn ein Maximum und nimmt danach

exponentiell ab.
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Das Programmpaket RepoTREND enthalt eine Reihe von Berechnungsmodulen, die
verschiedene Transportmodelle zur Simulation der eindimensionalen Schadstoffausbrei-
tung durch die Geosphare darstellen. Diese Berechnungsmodule sind unter dem Namen
GeoTREND-Familie (GEOsphere-Modul von RepoTREND) aufgefuhrt.

Das Modul GeoTREND-POSA (Transport in POrous SAturated media) berechnet den
advektiven, diffusiven und dispersiven Schadstofftransport in einem gesattigten porésen
Medium unter Bertcksichtigung der Schadstoffsorption mit einem linearen Ansatz auf
der Grundlage des Ky-Konzepts. Radioaktiver Zerfall und Verdlinnung werden ebenfalls
berucksichtigt. Dieses Modell wird zur Modellierung des Transports in der Geosphéare
eingesetzt und ersetzt fur die 1D- Modellierungen das Modul SWIFT im Langzeitsicher-
heitsnachweis Konrad /STO 86/ bzw. das Modul CHETLIN in der Nachrechnung von
2001 /BEC 00/ (vgl. Anhang C).

GeoTREND-COFRAME (COlloid facilitated Transport in FRActured-porous MEdia): Mit
diesem Modul kann der Transport von Schadstoffen durch ein gesattigtes kltiftig-poréses
Medium simuliert werden. Auch hier werden alle grundlegenden Transportmechanismen
wie Advektion, Diffusion und Dispersion sowie die Diffusion von Schadstoffen in die Ge-
steinsmatrix modelliert und Sorption und radioaktiver Zerfall berlcksichtigt. Zusatzlich
kann der Einfluss von Kolloiden auf den Schadstofftransport beriicksichtigt werden. Der
Schadstofftransport kann durch die Bindung an Kolloide beschleunigt oder verlangsamt
werden, je nach der Mobilitat der beteiligten Kolloide. Dieses Modul wird fiir die Rech-

nungen zum Kolloidtransport eingesetzt.
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C Nachrechnung der Langzeitsicherheitsanalyse Konrad

Auf diesen Anhang wird Bezug genommen bei der Bearbeitung der Aspekte 1, 2 und 3

und bei der Neuberechnung der Strahlenexposition.

Zur Validierung der fur diesen Bericht durchgefiihrten Modellrechnungen im Rahmen der
Phase 2 der UsiKo wurden die langzeitsicherheitsanalytischen Rechnungen zum Radi-
onuklidtransport aus dem Endlager Konrad iber den Oxfordpfad und Unterkreidepfad in
/STO 86/ (vgl. Anhang A) mit den aktuellen Rechenprogrammen nachgebildet und die
Ergebnisse zum einen mit der Langzeitsicherheitsanalyse Konrad aus /STO 86/, aktua-
lisiert in /PRO 91/ und /ARE 91/, als auch mit einer spateren Nachrechnung in /BEC 00/
verglichen. Diese validierten Rechenfalle wurden dann als Basis fiir die durchgefiihrten

Erweiterungen, Uberpriifungen und Variationen verwendet.

Fur die Nachrechnungen wurden die Module LOPOS und GeoTREND-POSA verwendet
(vgl. Anhang B). Die Eingabedaten wurden identisch zu jenen in /STO 86/ gewahlt, ab-
gesehen von den Anpassungen der Inventare gemal den Beschrankungen in Tabelle
B 1.5/l des PFB /PFB 02/. Die Ergebnisse der Langzeitsicherheitsanalyse Konrad flr
die angepassten Inventare sind in /ARE 91/ als Konzentrationen im oberflachennahen

Aquifer dokumentiert.

Im Jahr 2000 wurde eine Nachrechnung der Ergebnisse aus der Langzeitsicherheits-
analyse Konrad im damals aktuellen Rechenprogrammen durchgefihrt /BEC 00/. Diese
Nachrechnung wurde notwendig, da sich die Literaturwerte fir die Halbwertszeit von
Se-79 wesentlich gedndert hatte. Die Ergebnisse wichen fur beide Ausbreitungspfade
leicht von den Ergebnissen in /STO 86/ ab, und die Unterschiede wurden in /BEC 00/

folgendermalien erklart:

Bei allen Nukliden ist gegeniiber den alten Rechnungen ein verzbégerter Freisetzungs-
beginn sowie eine Verschmélerung des Kurvenverlaufs zu erkennen. Die Maxima er-
scheinen geringfligig erhéht, auller bei solchen Nukliden, bei denen die Verzégerung im
Verhéltnis zur Halbwertszeit so grol3 ist, dal3 schon eine zerfallsbedingte Abnahme sicht-
bar wird. Zu erkléren sind die Unterschiede durch die beim Programm CHETLIN gegen-
tber SWIFT deutlich verringerte numerische Dispersion. Insofern sind die neuen Rech-

nungen als Verbesserung anzusehen.
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Abb. C.1 zeigt beispielhaft fir den Unterkreidepfad den Vergleich der Ergebnisse fur die
zeitliche Entwicklung der Radionuklidkonzentration im oberflachennahen Aquifer fiir die
Rechnungen aus den Jahren 1991 /ARE 91/ und 2000 /BEC 00/ gemeinsam mit den
aktuellen Rechnungen im Rahmen der Phase 2 der UsiKo im Jahr 2022, die zur Erstel-
lung dieses Berichts durchgefiihrt wurden. Die Ergebnisse aus /BEC 00/ und den aktu-
ellen Rechnungen im Rahmen der Phase 2 der UsiKo zeigen nahezu identische Zeitver-
ldufe und auch Maximalwerte. Somit sind auch die Unterschiede der aktuellen
Rechnungen zu den alten Sicherheitsanalysen identisch zu jenen von /BEC 00/ zu
ISTO 86/.

Die aktuellen Rechenprogramme kdnnen somit die alteren Ergebnisse gut reproduzieren
und zur Uberprifung der Deltas im Rahmen der Phase 2 der UsiKo herangezogen wer-
den. Die geringfligig héheren errechneten Konzentrationen im oberflachennahen Aquifer
werden, wie bereits in /BEC 00/, durch bessere numerische Algorithmen und eine

dadurch verursachte geringere numerische Dispersion erklart.

Im Rahmen der Nachrechnungen der LZSA in der UsiKo Phase 2 wurde zuséatzlich die
qualitative Aussage aus der Phase 1 der UsiKo /RUE 19/ bezliglich der Sicherheitsrele-
vanz der Anderung des Lésungsvolumens im Grubengeb&ude als Folge der Reduktion
der Abfallmenge im PFB durch quantitative Rechnungen Uberpruft. Dieses Losungsvo-
lumen wird in Tabelle 2-4 der LZSA /STO 86/ aus dem Resthohlraumvolumen in den
Einlagerungsfeldern, sowie den Infrastrukturbereichen hergeleitet und bezieht sich auf
ein Abfallvolumen von 650.000 m3. Da durch den PFB das Abfallvolumen auf 303.000 m?
begrenzt wird, ist fir das Resthohlraumvolumen in den Einlagerungsfeldern (368.000 m?
in Tabelle 2-4 der LZSA) ein in entsprechender Weise reduziertes Volumen von
172.000 m® anzunehmen, wahrend das Volumen der Infrastrukturbereiche (237.000 und
134.000 m3) als unverandert angenommen werden kann. Das Resthohlraumvolumen re-
duziert sich entsprechend der Annahmen in der LZSA somit in Summe auf 543.000 m3
gegeniber 739.000 m3. Nachrechnungen mit einem von 739.000 m? auf 543.000 m?3 ver-
ringerten Lésungsvolumen im Grubengebaude zeigen keine Anderung der im oberfla-
chennahen Grundwasser errechneten Radionuklidkonzentrationen. Durch diese Nach-
rechnung wurde somit die Einschatzung bezlglich der Sicherheitsrelevanz aus der
Phase 1 der UsiKo bestétigt.
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D Uberarbeitungen des Berichts auf Grund der fachoffentli-
chen Ergebnisprasentation

Im Rahmen der Vorstellung der Ergebnisse zur fachéffentlichen Ergebnisprasentation
der UsiKo Phase 2 am 23.10.2024 in Braunschweig wurden Anmerkungen zu den durch-
geflihrten Arbeiten durch die unabhangige Wissenschaftliche Begleitung und die Teil-
nehmenden gemacht, die zu den in diesem Anhang beschriebenen Uberarbeitungen
dieses Berichts gefiihrt haben. Inhaltliche Anmerkungen betrafen dabei tUberwiegend
den Aspekt zur Bewertung des Radionuklidtransports in der Gasphase, die zu folgenden

Uberarbeitungen des Kapitels 2 gefiihrt haben:
— Diskussion der Gasproduktion (Kapitel 2.3)

— Beider Beschreibung der Korrosion von Eisen (Kapitel 2.3.2) wurden alternative

Umwandlungsprozesse benannt.

— Hinweise auf die Konservativitat der getroffenen Annahmen der Umwandlungs-
prozesse im Hinblick auf die gebildete Gasmenge wurden erganzt, falls diese

noch nicht ausreichend beschrieben wurde.
— Beschreibung des Rechenmodells (Kapitel 2.4.1)

— Der Bezug des Vorgehens in UsiKo Phase 2 zu der in UsiKo Phase 1 beschrie-

benen Empfehlung wurde durch einen zusatzlichen Absatz verdeutlicht.

— Die Verwendung des Code TOUGH2 wurde motiviert und auf die alternative
Maglichkeit einer gekoppelten hydraulisch-mechanischen Modellierung hinge-

wiesen.

— Bezuglich der verwendeten Modellparameter wurde bei Tab. 2.9 ein Verweis auf

die zu Grunde liegenden Formeln eingefugt.

—  Zur Rechtfertigung des verwendeten Werts fiir den Gaseindringdruck wurde so-
wohl Text als auch eine zusatzliche Abbildung (Abb. 2.6) eingefugt. Das Formel-

zeichen fir den Gaseindringdruck wurde von o nach Py geédndert.

— Eswurde Text eingefligt, der die Modellsegmente mit Gasproduktion beschreibt.
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— Ergebnisse des Referenzfalls (Kapitel 2.4.2)

— Es wurden Text und Referenzen zur Beschreibung der Anisotropie des Gebirgs-
spannungszustands eingefiigt und zu erwartende Vergleichswerte fir die mini-
male Hauptspannung an den Beobachtungspunkten abgeleitet. Diese Werte
werden im Text als Vergleichswerte zur Bewertung des hydrostatischen Drucks

verwendet.

— Es wurden zur besseren Darstellung der relevanten Driicke die zwei Tabellen
Tab. 2.10 und Tab. 2.11 eingefugt.

— Die Darstellung in Abb. 2.12 und Abb. 2.16 wurde zur besseren Verstandlichkeit
vereinfacht.
Bei dem Aspekt zur Uberpriifung des Unterkreidepfads wurde folgende Anderung vor-

genommen:

— Kapitel 4.3.1: Prazisierung der Aussage zur Mineralogie der verschiedenen Ge-

steine.
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