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1 Einleitung

Aufgrund der Langlebigkeit vieler Radionuklide in den radioaktiven Abfallen sind Lang-
zeitsicherheitsnachweise fur Endlager Uber auRergewohnlich lange Zeitrdume - bis zu
Millionen von Jahren - zu flhren. Derartig lange Zeitrdume lassen sich nicht in Labor-
experimenten nachbilden. Die Konsequenzen von Prozessen, die Uber so lange Zeit-
raume stattgefunden haben, kénnen aber in der Natur beobachtet werden. Wenn die in
solchen natlrlichen Systemen abgelaufenen Prozesse denen in einem Endlagersys-

tem zu erwartenden ahnlich sind, spricht man von so genannten Naturlichen Analoga.

Entsprechend wurde vom deutschen Expertenkreis des Projekttragers Forschungs-
zentrum Karlsruhe, Bereich Wassertechnologie und Entsorgung (PTKA-WTE) folgende
Definition formuliert: ,Natlrliche Analoga sind Systeme in der Natur, in denen physika-
lische und chemische Prozesse ablaufen, wie sie &hnlich in Endlagersystemen (Nah-
feld, Fernfeld, Biosphéare) in geologischen oder historischen Zeitrdumen zu erwarten
sind.“ Dieser Begriff wurde in dem Europaischen Projekt ,Network to review natural
analogue studies and their applications to repository safety assessment and public
communication — NAnet“ /MIL 06/ noch etwas weiter gefasst: ,Analogastudien sind Un-
tersuchungen von naturlichen, anthropogenen, archéologischen oder industriellen Sys-
temen, die einen gewissen Grad an Ahnlichkeit mit einem Endlager fur radioaktive Ab-
falle oder seiner Umgebung haben.“ D. h., es werden heute vermehrt auch Systeme
herangezogen, die erst wenige Jahrzehnte bis wenige Jahrtausende alt sind. Da viele
dieser Systeme nicht natirlichen Ursprungs sind, wird heute vermehrt der Begriff ,Ana-

loga“ als Oberbegriff verwendet.

Allerdings entspricht kein Natlrliches Analogon in allen Aspekten exakt einem Endla-
ger, es gibt also keine ein gesamtes Endlagersystem abdeckenden Analoga. Trotzdem
gibt es viele Analoga, die groBe Ahnlichkeiten mit einzelnen Komponenten eines End-
lagersystems oder mit Prozessen, die dessen Langzeitentwicklung erheblich bestim-
men, aufweisen. Die Untersuchung geeigneter analoger Systeme kann deshalb dazu
beitragen, das Verstandnis von Prozessen, speziell solcher, die Uber lange Zeitrdume
in komplexen nattrlichen Systemen ablaufen, zu erhéhen und damit auch zur Verbes-
serung bzw. Weiterentwicklung von Modellvorstellungen fur Langzeitsicherheitsanaly-
sen beitragen. Nachfolgend werden zuerst die moglichen Anwendungsgebiete fur Na-
turliche Analoga wie auch deren Grenzen aufgezeigt. In den darauf folgenden Kapiteln
werden Beispiele von Analoga zu wichtigen Eigenschaften von typischen Endlagersys-

temen und Prozessen vorgestellt.
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2 Aufgaben, Nutzen und Grenzen von Naturlichen Analoga

2.1 Ubersicht

In den Nachweis der Langzeitsicherheit von Endlagern fir radioaktive Abfalle (auch
von Untertagedeponien flir chemisch toxische Abfalle) gehen begriindete Vorhersagen
Uber die Langzeitentwicklung verschiedener Barrieren ein, von denen zur Einhaltung

der Schutzziele Kredit genommen wird. Dazu gehoren beispielsweise:

e Die geologische Langzeitentwicklung des einschlusswirksamen Gebirgs-

bereichs,
e das Langzeitverhalten geotechnischer Verschlisse,
¢ die Haltbarkeit von Gebinden und deren Werkstoffen,
e die Wirksamkeit hydraulischer Stauschichten sowie

¢ die Rickhaltung von Radionukliden in Gesteinsschichten.

Zum Nachweis der Wirksamkeit dieser Barrieren, von einzelnen Komponenten bzw.
zur Modellierung des Gesamtsystems Endlager werden Rechenprogramme eingesetzt,
in denen alle in einem Endlagersystem stattfindenden relevanten Prozesse implemen-
tiert sein mussen. Die Modelle wie auch die Parameter werden in der Regel aus Labor-

bzw. Feldexperimenten abgeleitet.

Intentionen bei der Befassung mit Nattrlichen Analoga

Die Relevanz von Natlrlichen Analoga fir die Endlagerung radioaktiver Abfalle ergibt
sich hauptsachlich aufgrund der langen Zeitrdume, die in Langzeitsicherheitsnachwei-
sen flr ein Endlager betrachtet werden mussen. Zeitraume von 1 Million Jahren liegen
aullerhalb der experimentellen Zuganglichkeit und auch auflerhalb der menschlichen

Erfahrung.

Natlrliche Analoga kénnen insbesondere auf Grundlage eines mit ihnen entwickelten
Verstandnisses von Entwicklungen in der historischen und geologischen Vergangen-

heit Hinweise auf zukinftige Entwicklungen eines Endlagersystems bzw. von Teilen ei-
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nes solchen Systems geben (,Die Vergangenheit ist der Schliissel fiir die Zukunft*').
Die aktuellste Ubersichtsarbeit zur Bedeutung und Anwendung von Natiirlichen Analo-
ga bietet /MIL 06/, auf die im Folgenden in starkem MalRe Bezug genommen wird, ohne

dass in jedem Einzelfall eine gesonderte Zitierung erfolgt.

Das Studium von natirlichen Analoga stellt seit mehr als 30 Jahren ein wichtiges For-
schungsgebiet im Zusammenhang mit der Endlagerung radioaktiver Abfalle dar. Inner-
halb dieser Zeit wurden zahlreiche Studien durchgefuhrt, welche die Untersuchung un-
terschiedlicher Standorte und Phanomene wie Uranerzlagerstatten, naturliche Kern-
reaktoren, naturliche Metalllagerstatten, Spurenelemente in Meeres- und See-
Sedimenten, versteinertes Holz sowie archaologische Artefakte zum Inhalt hatten. Hin-
sichtlich ihrer Struktur und Zielsetzung lassen sich die Arbeiten in zwei Arten von Stu-

dien unterteilen:

1. Groraumig angelegte, multidisziplinare Studien - haufig zu Uranlagerstatten -, die
Uber etliche Jahre durchgeflihrt wurden und die Charakterisierung von Radionuklid-

transport- und -rlickhalteprozessen in einem umfassenden Sinne zum Inhalt haben,

2. kleinrdumige Kurzzeitstudien als klar fokussierte mechanistische bzw. Prozess-
Studien, die zum Ziel haben, einzelne Materialien oder Prozesse zu untersuchen,

haufig anhand von archdologischen Funden bzw. Artefakten.

In den vergangenen Jahrzehnten haben sich der wissenschaftliche Anspruch und die
Vorgehensweise zur Verwendung von Informationen aus Analogastudien geédndert.
Urspringlich war die Hauptintention, numerische Daten wie Korrosionsraten oder Sorp-
tionskoeffizienten direkt aus Analogastudien zu erhalten und in Modellen fur die Lang-
zeitsicherheitsanalyse einzusetzen. Diese Vorgehensweise war aber nur selten erfolg-
reich, da es sich als sehr schwierig erwiesen hat, aus komplexen natlrlichen Syste-
men, in denen die Randbedingungen nicht kontrolliert und oft nur ungenau bekannt

sind, sichere und fundierte Daten abzuleiten.

Seit einigen Jahren wird mit Analogastudien ein breiterer Ansatz verfolgt. lhre Rolle
wird heute primar darin gesehen, qualitative Informationen zur Verwendung oder Absi-

cherung von konzeptuellen Modellen zu liefern, in dem sie u. a. dazu beitragen, rele-

! Umkehrung des von dem britischen Geologen Sir Charles Lyell in der ersten Hélfte des 19. Jahrhunderts
postulierten Aktualismusprinzips
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vante Prozesse in natlrlichen Systemen zu identifizieren, und zeigen, wie und auf wel-
cher zeitlichen und raumlichen Skala diese Prozesse ablaufen und ob bzw. wie sie ge-

koppelt sind.

Rolle von Natirlichen Analoga im Safety Case

Diese Entwicklung steht im Einklang mit der generellen Entwicklung zur FUhrung eines
Langzeitsicherheitsnachweises fir Endlager fir radioaktive Abfalle. Friher basierten
Langzeitsicherheitsnachweise hauptsachlich auf der quantitativen Beschreibung der
Entwicklung des Endlagersystems und einem Vergleich der berechneten Konsequen-
zen mit den vorgegebenen Schutzzielen. Dieser Ansatz hat nur bedingte Uberzeu-
gungskraft, da er zugrunde liegende wichtige Argumentationslinien nicht mehr erkenn-
bar werden lasst (z. B. den gesamten geologischen Nachweisgang, die Vollstandig-
keitsprifung fur alle Eigenschaften und Prozesse, die Herleitung und Begriindung des
konzeptuellen Modells, usw.) und keine Moéglichkeit mehr bietet, den Grad an Zuver-
Iassigkeit der getroffenen ,Dosisvorhersage® zu beurteilen. In den letzten Jahren geht
die Tendenz dahin, einen Safety Case zu erstellen, in dem diese zusatzlichen Argu-
mente und Informationen aufgenommen werden, welche die Ergebnisse der quantitati-
ven numerischen Modellrechnungen unterstitzen und die Argumentation vervollstandi-
gen /NEA 04/. In diesem Zusammenhang spielen Natlrliche Analoga eine wichtige
Rolle, weil sie zusatzlich zu den im Langzeitsicherheitsnachweis angewendeten Me-
thoden und Argumentationen auch solche Erfahrungen und Argumente mit einbezie-
hen, die Ruckschlisse auf den Stand und die Reife des wissenschaftlichen Verstand-

nisses fiir komplexe natirliche Systeme erkennen lassen.

Anforderungen an die Eignung Natlrlicher Analoga

Um einen mdglichst grolRen Nutzen aus Studien nattrlicher Analoga fur Prozesse in
Endlagersystemen ziehen zu kénnen, wurden bereits in /CHA 84/ folgende Richtlinien

erarbeitet, die bei der Auswahl geeigneter Standorte geprift werden sollten:

¢ Die involvierten Prozesse sollten klar definiert sein. Der Effekt anderer beteiligter
Prozesse sollte quantifizierbar sein und sein Einfluss auf den zu untersuchenden

Prozess bestimmbar sein.

o Die chemische Analogie sollte mdglichst gut sein. Wenn die chemischen Bedin-
gungen nicht denen im Endlagersystem entsprechen, sollten die dadurch beding-

ten Einschrankungen des Analogons vollstandig verstanden sein.
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e Die GrolRe der involvierten physikalisch-chemischen Parameter sollte messbar sein

und nicht wesentlich von den im Endlager erwarteten Bedingungen abweichen.

e Die Grenzen des Systems sollten identifizierbar sein. Insbesondere sollte die an

dem Prozess beteiligte Materialmenge ermittelt werden kénnen.

e Die Zeitskala des Prozesses muss messbar sein, da dies der wichtigste Faktor bei

Analogastudien ist.

Dieser Leitfaden gilt auch heute noch, obwohl es sich als schwierig erwiesen hat, Sys-

teme zu finden, die alle Anforderungen in gleichem Male erfullen. Es ist zusatzlich

moglich, Kriterien anzugeben, die ein Analogon starken bzw. schwachen kénnen, und

deshalb bei der Anwendung eines Analogons berucksichtigt werden sollten (Tab. 1).

Tab. 1

Zu berucksichtigende Faktoren und Kriterien bei der Verwendung von
natirlichen Analoga /MIL 06/

Faktoren, die ein Analogon starken

Faktoren, die ein Analogon schwéachen

Relevanz fir das zu betrachtende Sys-
tem

Ignorierung offensichtlicher Ungleichhei-
ten zwischen Analogon und betrachtetem
System

GroRe Anzahl an Ubereinstimmungen
zwischen Analogon und dem zu betrach-
tenden System

Grolde Anzahl an Unterschieden zwischen
Analogon und betrachtetem System

Grolie Anzahl von Beispielen fiir ein be-
stimmtes Analogon

Ignorierung von Gegenbeispielen fiir ein
Analogon

Unterschiedliche Analoga zu einem Sys-
tem

Leichte Verstandlichkeit des Analogons

(__3ezielter Einsatz des Analogons, keine
Uberbetonung

Verwendung des Analogons in Kombina-
tion mit Labor- und In-situ-Experimenten

In der Konsequenz bedeutet dies, dass bei der Beschreibung und Bewertung von Ana-
loga sorgféltig die jeweiligen Grenzen der Analogie und mogliche Gegenbeispiele be-

ricksichtigt werden missen.
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2.2 Anwendungsgebiete fur Natirliche Analoga

Das Interesse speziell hinsichtlich der Anwendung von Analogastudien in einer Lang-
zeitsicherheitsanalyse bzw. einem Safety Case ist in den letzten Jahren gewachsen. In
verschiedenen Landern (siehe z. B. /GRU 04/, /JIM 04/, /IMIL 03/) sowie auf internatio-
naler Ebene /MIL 00/, /MIL 06/ wurden beispielsweise Review-Studien durchgeflihrt, in
deren Rahmen auch unterschiedliche Anwendungsmaoglichkeiten fur Naturliche Analo-
ga abgeleitet worden sind. Die wichtigsten Anwendungsgebiete werden im Folgenden
erortert /MAR 97b/, IMCK 89/, IMCK 96/, /IMIL 94/.

Analogie der Isolation in natlrlichen Uranerzlagern und einem Endlager

Ein wichtiger Aspekt von Analogastudien ist das Aufzeigen und die lllustration der
Langzeitisolation von Uranerzen in natirlicher Umgebung und damit die Demonstration
der prinzipiellen Machbarkeit der Endlagerung in tiefen geologischen Formationen. Die
in fast allen Landern mit Kernenergienutzung gewahlte Option einer Endlagerung
hochaktiver Abfélle in tiefen geologischen Formationen basiert u. a. auch auf Analo-
gastudien. In verschiedensten Regionen der Erde hat sich gezeigt, dass eine stabile
geologische Umgebung und bestimmte geochemische Verhaltnisse Uranerzkdrper auf
naturliche Weise uber Millionen von Jahren von der Oberflache isoliert haben. Bei der
Endlagerung wird, stark vereinfacht ausgedriickt, der uranhaltige abgebrannte Brenn-
stoff in eine ahnliche geologische Umgebung zurlick verbracht, aus der das Uran ur-
springlich geférdert wurde. Trotz der Unterschiede (z. B. ist abgebrannter Brennstoff
nicht identisch mit Uranerz und die Mineralzusammensetzung der das Uranerz umge-
benden Tonsedimente gegeniiber den in vielen Endlagerkonzepten vorgesehenen
Bentonitpuffern unterscheidet sich) konnen natlrliche Uranlagerstatten zur Ver-
trauenswirdigkeit und zur lllustration der Vorteile einer Endlagerung in tiefen geologi-

schen Formationen beitragen.

Ein sehr gutes Beispiel daflr ist das Analogon Cigar Lake, das eine groRe Ahnlichkeit
zu Endlagerkonzepten in einer Granitformation aufweist. Diese Ahnlichkeit ist am Bei-

spiel des kanadischen Endlagerkonzepts in einer Granitformation in Abb. 1 dargestellt.
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Cigar Lake uranium ore deposit Spent fuel repository
(Saskatchewan, Canada) (Canada)

I TEr L e s

Abb. 1 Vergleich der Struktur des Analogasystems Cigar Lake (links) und der
Struktur eines Endlagersystems (rechts) /CRA 94/

Die Abbildung zeigt die groBe Ahnlichkeit zwischen dem natiirlichen Analogon Cigar

Lake und einem Endlager wie auch Unterschiede in einzelnen Aspekten.

FEP-Screening und Szenarienentwicklung

Wichtiger Bestandteil einer Langzeitsicherheitsanalyse ist die Zusammenstellung von
Zustanden (Features), Eigenschaften (Events) und Prozessen (Processes) (FEP), die
bei der zukinftigen Entwicklung eines Endlagersystems von Bedeutung sein kénnen
und auf deren Basis Szenarien entwickelt werden. Sowohl zur Identifizierung fehlender
wie auch zur Bewertung einzelner FEP, d. h., ob sie in der Natur eine wichtige Rolle

spielen oder nicht, kbnnen Naturliche Analoga beitragen.

In diesem Zusammenhang konnen Natlrliche Analoga beispielsweise Informationen

Uber geologische oder klimatische Entwicklungen liefern, die fir Endlagersysteme rele-

10
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vant sind. Sie kdnnen aufzeigen, welche physikalischen und chemischen Prozesse mit

diesen Entwicklungen einhergehen und welche Auswirkungen sie haben /IAE 99a/.

So haben z. B. Untersuchungen zur Bildung neotektonischer Stérungen in Skandina-
vien gezeigt, dass periodische isostatische Bewegungen jeweils im Anschluss an Eis-
zeiten zur Bildung von Storungszonen im Granit filhren kénnen. Dieser Prozess wird
deshalb bei der Erstellung von Eiszeit-Szenarien berlcksichtigt. Eine genauere Unter-
suchung der Stérungszonen zeigte, dass es hauptsachlich zur Reaktivierung praquar-
tarer Stérungszonen kommt. Die Ausbildung neuer Klifte bleibt auf Distanzen von nur
wenigen Metern beschrankt. Aus diesem Grund wird der Prozess der Ausbildung neuer

Klifte letztlich als weniger wichtig bewertet /MIL 06/.

Dieses Analogon zeigt, dass die Grenzen zwischen den Methoden der geologischen
Nachweisfuhrung mittels Untersuchungen und Naturlichen Analoga flieBend ist. Unter-
sucht wird hier das Alter von Stérungen mit dem Ziel, aus der Beobachtung und Aufkla-
rung bisheriger geologischer Veranderungen auf die kiinftig zu erwartende Entwicklung
zu schlie®en. Dieses Analogon ist auch ein Beispiel dafiir, dass viele neuere Studien
auf Einzelaspekte oder Prozesse begrenzt sind. Eine Generalisierung wie im Falle des
Vergleichs zwischen einer Uranerzlagerstatte und einem Endlager im Granit ist hier

nicht beabsichtigt.

Im Langzeitsicherheitsnachweis werden derartige Untersuchungen erganzenden Cha-
rakter haben und zusammen mit weiteren standortspezifischen Untersuchungsergeb-
nissen eine abgesicherte Gesamtaussage Uber die Wirtsgesteinseigenschaften erge-
ben. Die Untersuchungsergebnisse gehen damit in die Szenarienentwicklung ein und

sichern diese ab.

Entwicklung konzeptueller Modelle

Informationen aus Analogastudien kénnen bei der Entwicklung konzeptueller Modelle

eingesetzt werden. Sie kbnnen dazu beitragen, zu ermitteln:

o Welche Prozesse explizit in numerischen Modellen bertcksichtigt werden sollten,
d. h. welche Prozesse in Analogasystemen auftreten, welche dieser Prozesse do-

minieren und welche von untergeordneter Bedeutung sind,

e auf welcher raumlichen und zeitlichen Skala die Prozesse stattfinden, auf die das

Modell angewandt werden soll,

11
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o welche Wechselwirkungen zwischen einzelnen Prozessen zu berlcksichtigen sind,

z. B. zwischen thermischen, chemischen und mechanischen Prozessen,

e Uber welchen Bereich das Modell anwendbar ist, z. B. fur welche Eh- und pH-

Bedingungen das Modell gilt.

Ein sehr gutes Beispiel ist das Analogon Magarin in Jordanien, einer naturlichen Quelle
mit oberflachlich austretenden hochalkalischen Grundwassern. Die Untersuchungen
haben die Identifizierung und genaue Charakterisierung von Sekundarmineralen er-
maglicht, die sich aufgrund von Wechselwirkungen der Wasser mit dem Gestein gebil-
det haben. Die Analogie besteht darin, dass sich in Endlagern, in denen Betonbauwer-
ke verwendet werden, bei Kontakt von Wassern mit Beton/Zement ahnlich hochalkali-
sche Losungen bilden. Die Vorgange bei der Mineralauflésung, bei Neu- und Umbil-
dungsprozessen und bei der Ausbreitung solcher Losungen in einem Endlager unter-
liegen ahnlichen GesetzmaRigkeiten. Das Analogon hat grundlegend zur Entwicklung
und Begrenzung eines konzeptuellen Modells der Wechselwirkung alkalischer Losun-
gen im Nahfeld von Endlagern beigetragen. Das Vertrauen in ein solches Modell wird

dadurch erhoht, dass auf diese Weise seine Realitdtsndhe demonstriert werden kann.

Uberprifung / Qualifizierung von Modellen

Natirliche Analoga bieten ferner die Mdglichkeit, Modelle und Datenbasen, die in
Langzeitsicherheitsanalysen eingesetzt werden, zu testen. Dabei wird Uberprift, ob
Modelle der Langzeitsicherheitsanalyse diejenigen Prozesse, die in natirlichen Syste-
men stattgefunden haben, korrekt beschreiben kénnen. Ein Problem dabei ist, dass bei
einem Analogasystem der heutige (End-)Zustand gut charakterisiert ist, die Anfangs-
und Randbedingungen aber oft nicht bekannt oder mit groRen Unsicherheiten behaftet

sind.

Aufgrund solcher Schwierigkeiten sind Tests numerischer Modelle bislang Uberwie-
gend hinsichtlich des geochemischen Verhaltens von Radionukliden in natdrlichen Sys-
temen durchgefuhrt worden. In diesen Systemen ist die Zeitskala nicht von Bedeutung
und die heutigen Randbedingungen sind gut bekannt. Speziationscodes und Daten-
banken wurden u. a. in den Studien El Berrocal, Maqarin, Osamu Utsumi, Cigar Lake
und Palmottu /BLO 00/ getestet.

Dies erfolgte in so genannten ,Blind Predictive Modeling® (BPM) Studien. Bei dieser

Vorgehensweise werden dem Modellierer fir endlagerrelevante Systeme die Gesteins-

12
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zusammensetzung und die wichtigsten Eigenschaften des Grundwassers mitgeteilt
(analog den Informationen, die der Modellierer auch nach einer Standortcharakterisie-
rung zur Verfigung hat). Mit diesen Daten werden von den Modellierern die Speziation
und die Konzentration einzelner Spurenelemente in den Grundwasser- und Gesteins-
systemen vorhergesagt. Gleichzeitig werden, unabhangig davon, Speziation und Kon-
zentration in den Analogasystemen gemessen und anschliefend mit den Modellvor-
hersagen verglichen. Dies hat zur Identifizierung wichtiger Schwachstellen der konzep-
tuellen und numerischen Modelle zur Beschreibung der Speziation sowie der thermo-

dynamischen Datenbanken gefiuihrt und zu deren Verbesserung beigetragen /BRU 01/.

Ein weiteres Beispiel ist die Verwendung von Profilen naturlicher Isotope in Tongestei-
nen, die zeigen, dass der Stofftransport in diesen Formationen Uber lange Zeitrdume
durch Diffusion dominiert war. Die Ausbreitung der naturlichen Tracer kann bei Kenn-
tnis dartiber, wann sich die heutigen hydraulischen Verhéltnisse am Standort einge-
stellt haben, mit den Diffusionsmodellen, die in Langzeitsicherheitsanalysen verwendet
werden, nachvollzogen werden. Dies ist ein wichtiger Qualifikationsschritt, der das Ver-

trauen in das Transportmodell erhoht.

Daten fur Langzeitsicherheitsanalysen

Im Hinblick auf die in Langzeitsicherheitsanalysen verwendeten numerischen Modelle
kénnen Analogastudien im Prinzip dazu beitragen, ,Best Estimate Werte“, konservative
Werte bzw. Bandbreiten fir Eingangsparameter festzulegen. Entgegen dieser ur-
springlichen Intention ist es heute allerdings weitgehend akzeptiert, dass Analogastu-
dien nur in seltenen Fallen quantitative Informationen zur direkten Verwendung in Si-
cherheitsanalysen liefern. Es gibt nur wenige Beispiele, bei denen dies tatsachlich er-

folgt ist, z. B.

e Eindringtiefen fur die Matrixdiffusion in geklufteten kristallinen Gesteinen, die im
Felslabor Grimsel ermittelt wurden, sind in der Schweizer Sicherheitsanalyse Kris-
tallin-1 verwendet worden /NAG 94/.

o Korrosionsraten von gediegenem Kupfer, die am Standort Hyrkkéla gemessen

wurden, wurden in der finnischen Sicherheitsanalyse TILA-99 verwendet /VIE 99/.

Die Problematik bei der direkten Ableitung von Daten aus Analogastudien ist auf die
Komplexitat der natirlichen Systeme zuriickzuflihren. Dadurch sind Daten aus Analo-

gastudien haufig mit groen Unsicherheiten behaftet. Entsprechend werden die meis-

13
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ten Eingangsdaten fiir numerische Modelle aus Labor- und/oder In-situ-Experimenten

gewonnen, die unter definierten Bedingungen durchgefihrt wurden.

Trotzdem spielen Analoga eine fundamentale Rolle bei der Uberpriifung und Absiche-
rung von Grenzen bzw. Bandbreiten fiir einzelne Parameter. Wenn gezeigt werden
kann, dass Daten, die aus komplexen natirlichen Systemen erhalten wurden, in der
gleichen Groflienordnung liegen, wie Daten aus Laborexperimenten, die z. T. unter
vereinfachten Bedingungen durchgefuhrt werden, wird Uber zusatzliche und mittels an-
derer Methoden gewonnene Kenntnisse ein hdheres Vertrauen in die verwendeten Pa-
rameter erreicht. Beispielsweise werden in der Opalinuston-Studie aus Experimenten
ermittelte Daten zur Korrosion der Stahlbehalter durch Raten untermauert, die an zahl-
reichen archaologischen Eisen- und Stahlproben in der Natur abgeleitet wurden
INAG 02/. In diesem Fall starkt auch die grof’e Anzahl an Analogasystemen zu diesem

Prozess die Bedeutung des Analogons (vgl. Tab. 1).

2.3 Bisherige Verwendung von Analogastudien in Langzeitsicherheits-

analysen und -nachweisen

In viele Langzeitsicherheitsanalysen bzw. Safety Cases sind bereits Informationen aus
Analogastudien eingeflossen. Es ist allerdings anzumerken, dass Informationen aus
Analogastudien haufig nicht umfassend in Berichten Uber die Langzeitsicherheitsanaly-
se dokumentiert sind. In Tab. 2 ist aufgefihrt, zu welchen Themen Ergebnisse aus
Analogastudien bisher bei der Entwicklung von konzeptuellen Modellen, bei der Bereit-
stellung von Daten sowie bei der Modelliberprifung in einzelnen Studien beigetragen
haben /NOS 00/.

Die Vielzahl der dargestellten Beispiele zeigt, dass Natlrliche Analoga eher bei der
Entwicklung von konzeptuellen Modellen und bei der Absicherung oder Erganzung von
Daten, in geringerem Umfang bei der Uberpriifung von Modellen eine Rolle spielen. Al-
len Beispielen ist gemeinsam, dass die Analoga stets erganzend herangezogen wer-
den, kein Analogon nimmt flr sich allein eine tragende Rolle bei der Sicherheitsanalyse

ein.
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Tab. 2 Beispiele fir die Verwendung von Informationen aus Analogastudien in
Sicherheitsanalysen und Safety Cases (in Anlehnung an /GRU 04/)
Safety
sﬁ?ﬁzr/- Entwicklung konzeptueller Daten- Modelliber-
heits- Modelle Bereitstellung prifung
analyse
KBS-3 |- Radiolytische Oxidation von | Maximale Raten fur
LochfralRkorrosion bei
(Schwe- abgebranntem Brennstoff an- Kuofer
den, 1983) | hand von Beobachtungen in B pt itstabilitat bei
/SKB 83/ | Oklo - Zenontstabiiiat bel
T<100C
Proiekt - Stabilitat von Borsilikatglas
Jet - Stabilitat von Beton und Moértel |- Langzeitkorrosionsra-
Gewahr Stabilits ) 3
(Schweiz, | tab_|I|tat von Bltg_rrw_en ten von tahl _
1085) * |- Radionuklidmobilisierung an- |- Beschrankung der llli-
hand von Beobachtungen in tisierung von Bentonit
INAG 85/ Oklo
- Eingeschrankte Be-
. - . deutung des Kolloid- |- Radionuklidlos-
- Langzeitstabilitat von Benton!t transports anhand lichkeiten, Modell-
anhand von Beobachtungen in M N
SKB-91 Gotland von Daten aus Pogos | (berpriifung und
(Schwe- | Absicherung des Redoxfront- de Caldas Vergleich mit den
den, 1991) - Untermauerung kon- an den Standorten
modells durch Beobachtungen : .
/SKB 92/ servativer Abschat- Pocos de Caldas
aus Pocos de Caldas L !
- Beriicksichtigung von Matrix- zungen zur radiolyti- und Cigar Lake
diffusion schen Oxidation aus beobachteten Lds-
Information von Cigar | lichkeiten
Lake
- Verwendung palao-hydro-
geologischer Daten bei der
Entwicklung von Eiszeit-
Szenarien - Ub i q
TVO - Absicherung von Korrosions- K erprutung (;ar”
(Finnland, prozessen durch Beobachtun- |- Matrixdiffusionsprofile f__orrcl;smgsmote €
1991) gen aus Kupferlagerstatten aus verschiedenen Bur a g(te ﬁtannhend
IVIE 92/ und der Kanone von Kronan Analogastudien renln? ° atr] an
- Verwendung von Informatio- von Cr; ormf Enen
nen aus Pocgos de Caldas und aus Ligar Lake
Palmottu zur Entwicklung von
Modellen zum Verhalten von
Kolloiden und Mikroben
- Uberprifung von
Radionuklidlds-
- Randbedingung fur | g A 0 S8
Kristallin-| die ntwioklung voh | mit beobachteten
(Schweiz, |- Unterstitzung bei der Szena- Informationen aus Léslichkeiten in
1994) rienentwicklung Pocos de Caldas Pocos de Caldas,
INAG 94/ ogos de " Oman und Maga-
- Eindringtiefe fir Mat- AN
rixdiffusion - Testen von Model-
len zur Redox-
frontentwicklung
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Safety
Qase/ Entwicklung konzeptueller Daten- Modelliber-
Slc_her- Modelle Bereitstellung prufung
heits-
analyse
- Testen von Model-
- Geochemische Pro- len und Datenba-
zesse und Parame- sen fur die Radio-
- Unterstitzung bei der Entwick- | terwerte fir Redox- nuklidiéslichkeit,
lung von konzeptuellen Model- | bedingungen und Kolloid- und
AECL EIS len fir die Korrosion von ab- UO,-Stabili-tat (z. B. Komplexbildung
gebranntem Brennstoff und Bandbreiten fir Ra- mit organischen
(Kanada, K ) : :
upfer, flr das Verhalten von diolyse-Parameter), Stoffen, sowie Cu-
1994) Ton-Puffern und fir die R Cu Korrosion, B i
IAEC 94/ on-Puffern und fir die Ra- u Korrosion, ento- Korrosion, aus
dionuklidriickhaltung (speziell nit-1llit Umwandlung Beobachtungen
der Rolle von Kolloiden und und Radionuklid- von Cigar Lake,
Organika) Ruckhaltung (z. B. dem Kanadischen
Bandbreiten fur Mat- Schild und der
rixdiffusion) Kanone von Kro-
nan
Entwicklung von Szenarien fur
gestorte Entwicklungen (Vul-
kanismus)
Absicherung des konzeptuel- e
len Modells fiir den Quellterm | Lduen'g[g'rlé?]t'&?n\ggl_se-
aus Pefia Blanca - Testen von Model-
NRC IPA Relative Bedeutung von Meso- pha_sen am Stal_’ldort. len fir den Ele-
(USA Pefia Blanca, die bei
’ Mikrokltften fir den Radionuk- ST menttransport in
1995 der L tmobil b
) lidtransport in Pefia Blanca or Langzeitmoblisie” | ngesattigten Me-
/INRC 95/ ; . rung relevant sind c2 L
Absicherung der Modelle fur 4 s . dien in Akrotiri
; sowie Zeitraume ihres
den Transport in der Gas-
Auftretens
phase aus Valles Caldera
Absicherung von konzeptuel-
len Modellen fiir den Transport
in Kliften
- Abstltzen konservati-
ver Annahmen fur die
Auflésung von abge-
branntem Brennstoff
TILA-99 aus Beobachtungen
(Finnland, von Cigar Lake;
1999) - Behalterlebensdauer
IVIE 99/ abgestitzt durch Kor-
rosionsraten aus na-
turlichen Cu-
Vorkommen in Hyrk-
kola
- Bentonitstabilitat in - Untermauerung
Abhangigkeit von von Modellen fir
Verwendund von Permafrost- Temperatur und Ka- die radiolytische
ung . lium-Angebot. Oxidation von UO,
SR-97 daten bei der Entwicklung von T . . . .
- T - Ton als Barriere fur |- Modelluberprufung
Szenarien flr Eiszeiten : X g
(Schwe- - Verwendund von post- mikrobielle Aktivitat unter Verwendung
den, 1999) lazialen tegk’tonisghen Daten (z. B. aus Dunarobba) | von Matrixdiffusi-
/SKB 99/ 9 - Gastransport in onsdaten aus

bei der Entwicklung von Sze-
narien fur Eiszeiten

Schiefer
unbedeutende Kol-
loid-Konzentrationen
in Endlagerteufen

Palmottu und Ci-
gar Lake
Uberprifung von

Modellen zur Aus-
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- Keine nachteiligen Effekte von
erhéhten Temperaturen
(<130°C) auf Tonstein und
Bentonit aus Analoga an na-
turlichen Bentoniten

- Plastizitdt und Quellfahigkeit

Bestatigung von Kor-
rosionsraten fur
Stahlbehalter aus
Analogastudien an
archaologischen Ei-
sen- und Stahlproben

Safety
;?ﬁzr/_ Entwicklung konzeptueller Daten- Modelliber-
heits- Modelle Bereitstellung prufung
analyse
Eindringteufen me- breitung von Re-
teorischer oxidieren- doxfronten aus
der Wasser Beobachtungen in
Fur abschatzende Pocos de Caldas
Rechnungen, die Entwicklung und
langfristig reduzie- Prifung von Mo-
rende Bedingungen in | dellen zur Mi-
Endlagerteufe erwar- schung unter-
ten lassen schiedlicher
Keine Hinweise aus Grundwasser
mineralogischen Be- (Palmottu und
obachtungen fiir die Oklo)
Oxidation von Fe (Il)
zur Stutzung der An-
nahme von reduzie-
renden Bedingungen
Hydrogeochemische
- Argumente fir die Langzeit- Prozesse und Para-
stabilitdt von Betonbarrieren meter fUr die Freiset- ,Blind Predictive
SFR aus Beobachtungen von zung von Hydroxiden; | Testing" von ther-
(Schwe- Scawt Hill, Magarin und anti- Bildung von CSH- modynamischen
den, 1998) | ken Betonbauwerken und CASH-Phasen; Datenbasen in
/ISME 98/ |- Szenario zur Ausbreitung ei- Zeolithphasen; Oman und Maga-
ner alkalischen Front aus Be- pH-Erniedrigung rin
obachtungen von Magarin durch Reaktionen mit
Silikatmineralen
Demonstration kon-
servativer Korrosions-
raten fur Stahlbehal-
H-12 - Mineralveranderungen in Puf- ’g?r aus Analq_gastg-
) fermaterialien aufgrund erh6h- ien an grchaolog|-
(Japan, grut schen Eisen- und
ter Temperaturen spielen un-
2000) ter Endlagerbedingungen kei- Stahlproben
/JNC 00/ Demonstration kon-
ne Rolle . i
servativer Glasaufl6-
sungsraten durch Be-
obachtungen an vul-
kanischen Glasern
- Entstehung und Wechselwir- Bestatigung von Gro-
kung alkalischer Wasser mit Renordnungen fur
der Tonsteinformation aus Be- Léslichkeiten relevan-
obachtungen von Magqarin: ter Elemente aus Be-
Identifikation relevanter Mine- obachtungen von
Opalinus- ralphasen; Beeinflusste Zone Maqarin._und Cigar
ton mit Mineralurpwandlungen in Lake. Loslichkeit von
(Schweiz wenig durchlassigem Gestein Actiniden ist bestimmt
2002) ’ nur 2-20 mm in einigen 10.000 | durch amorphe Oxid-
INAG 02/ Jahren phasen
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Safety
Sc;ase/ Entwicklung konzeptueller Daten- Modelliber-
el Modelle Bereitstellun rafun
heits- 9 P 9
analyse
von Bentonit bleibt auch nach |- Geringe Aufldsungs-
chemischen Veranderungen raten der UO,-Matrix
erhalten aus Beobachtungen gestutzt durch Lang-
an Kinekulle-Bentonit zeitstabilitdt von UO,
- Geringe Bedeutung radiolyti- in Cigar Lake
scher Oxidation aus Beobach-
tungen von Cigar Lake, Oklo
und anderen U-Lagerstatten
2.4 Grenzen natirlicher Analoga

Die Grenzen natirlicher Analoga sind in den vorangegangenen Abschnitten bereits
angesprochen worden. Generell liegen die Probleme in der haufig ungenauen Kenntnis
von Anfangs- und Randbedingungen sowie in der Komplexitat und oft grol3en Hetero-
genitat von natirlichen Systemen, die selten die Ableitung quantitativer Informationen

gestatten.

Die Beurteilung, ob ein Analogon geeignet ist, hangt allerdings stark von seiner An-
wendung ab. Diese ist wiederum bestimmt durch den Status, der in einem Safety Case
erreicht ist. In einem frihen Stadium, z. B. bei der Szenarienentwicklung, sind qualitati-
ve Informationen meist von groRerer Bedeutung als in einem spaten Stadium, in dem
numerische Modelle entwickelt und Eingangsparameter ermittelt werden. Dies ist
schematisch in Abb. 2 dargestellt. Entsprechend ist ein Analogon, aus dem ausschlief3-
lich qualitative Informationen gezogen werden, fir die Beschreibung von Prozessen
und besonders flr die Ableitung von Daten ungeeignet. Fir die Szenarienentwicklung

kann ein solches Analogon aber wichtig sein.

Qualitativ Szenarien
Prozesse
Quantitativ Daten
Abb. 2 Bedeutung qualitativer und quantitativer Informationen fiir einen Safety

Case
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Der Grad an Ahnlichkeit des betrachteten Analogons mit dem betrachtetem Teilsystem
oder Prozess in einem Endlager ist wohl das wichtigste Kriterium bei der Bewertung
der Brauchbarkeit eines Analogons oder seiner Aussage- bzw. ,Beweiskraft®. Eine voll-
standige Ubereinstimmung zwischen Analogon und betrachtetem System im Endlager

ist allerdings nie gegeben. Wesentliche Unterschiede kdénnen auftreten:

¢ in den untersuchten Materialien: ein archaologischer Eisennagel verhalt sich an-
ders als Stahl, der heute in einem Endlager verwendet wird; abgebrannter Brenn-
stoff enthalt im Unterschied zu natirlich vorkommendem Uraninit ein weites Spekt-

rum von Aktiniden, Spalt- und Aktivierungsprodukten,

e in den geochemischen Bedingungen: an einem Natirliche Analoga-Standort koén-
nen z. B. starker oxidierende Bedingungen als im betrachteten Endlagersystem
herrschen, was erheblichen Einfluss auf die Bildung von Mineralphasen und auf

das Migrationsverhalten redoxsensitiver Elemente hat.

Hinzu kommt, dass schon bei der Beurteilung der Ubereinstimmung zwischen Analo-
gon und Endlagersystem Unsicherheiten bestehen. Bei einem Analogon kann aus-
schliellich der Endzustand beobachtet und genau charakterisiert werden, beziglich
seiner Entstehung und seiner Entwicklung Uber die Zeit bleiben aber signifikante Unsi-
cherheiten /IAE 99b/.

Weitere Einschrankungen kénnen bei Studien zur Uranmigration auftreten. Haufig wer-
den an diesbeziglichen Standorten hohe, d. h. abbauwirdige Urangehalte oder auch
andere Materialien wie Braunkohle angetroffen. Durch Abbautatigkeiten kénnen aber
insbesondere die Grundwasserverhaltnisse (z. B. Flielbedingungen, Redoxbedingun-
gen) signifikant verandert und damit der Nutzen des Analogons erheblich reduziert
werden (z. B. /SCH 06/).

Aufgrund der klaren Einschrankungen von Analogastudien sollten diese nicht isoliert im
Rahmen eines Langzeitsicherheitsnachweises, sondern im Kontext mit Labor- und ggf.
In-situ-Experimenten bzw. Modellrechnungen verwendet werden, da sie komplementar
zu diesen Studien von besonderem Wert sind. Diese Komplementaritat von Analogas-
tudien und Experimenten ist schematisch in Tab. 3 dargestellt. Typische Einschran-
kungen, aber auch Starken von Analogastudien auf der einen und von Feld- und La-

borexperimenten auf der anderen Seite sind in dieser Tabelle aufgefiihrt.
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Tab. 3

Laborexperimenten

Vorteile und Nachteile von Analogastudien im Vergleich zu Feld- und

Analogastudien

Feld- und Laborexperimente

Lange Zeitraume, typischerweise Tau-
sende bis Millionen von Jahren

Kurzzeitexperimente (Wochen bis maxi-
mal wenige Jahre)

Anfangs- und Randbedingungen des
Analogasystems haufig nur ungenau be-
kannt

Gut definierte Randbedingungen, die
durch den Experimentator festgelegt und
gezielt variiert werden kénnen

Materialien entsprechen oft nur nahe-
rungsweise den Materialien im Endlager-
system

Verwendung solcher Materialien, die auch
fur das Endlager vorgesehen sind.

Komplexe Systeme, durch gekoppelte
Prozesse bestimmt; realistisch aber
schwer zu modellieren

Einfache Systeme, die leichter modelliert
werden kdnnen, mdglicherweise aber
nicht realitdtsnah sind

Prozesse unter naturlichen Bedingungen
mit naturlichen Reaktionsraten

Beschleunigung von Reaktionen oft durch
Erhéhung der Temperatur oder Verwen-
dung aggressiver Reagenzien

Anhand von Reaktionen in Analogasys-
temen kann Uberprift werden, ob die Ki-
netik Uber lange Zeitrdume von Bedeu-

tung ist

Auf der Zeitskala der (beschleunigten)
Laborexperimente spielt die Kinetik eine
grélere Rolle als in realen Systemen
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3 Stabilitat und Isolationspotenzial geologischer Formationen
Uber lange Zeitraume

Natlrliche Analogastudien kénnen dazu beitragen, Stabilitdt und Isolationspotenzial
potenzieller Wirtsgesteine Uber lange Zeitrdume zu beurteilen. Fir die jeweiligen
Wirtsgesteine tragen unterschiedliche Prozesse zum Isolationspotenzial bei, weshalb

diese nachfolgend separat betrachtet werden.

Bei Endlagerkonzepten in Salzgestein steht ein vollstandiger Einschluss der Abfalle im
Vordergrund, der durch mdglichst schnelles VerschlieRen offener Hohlraume infolge
der Gebirgskonvergenz erreicht werden soll. Daher sind hier Analoga von Bedeutung,
die zeigen, dass der Salzstock lber geologische Zeitrdume stabil ist und Prozesse wie

Subrosion nicht zu einer Beeintrachtigung der Isolation flihren.

Bei Endlagern in Tongesteinen ist der Kontakt mit Porenwassern, bei Granit ein Was-
serzutritt zu den Endlagerbehaltern bzw. den Abfallen nicht zu vermeiden. Hier spielen
hinsichtlich der Isolation der Abfalle eine geringe hydraulische Leitfahigkeit der Forma-
tion und stabile geochemische Bedingungen eine wichtige Rolle. Analoga, welche die-
se Langzeiteigenschaften demonstrieren, werden im Abschnitt Gber Tone und Festge-
steine aufgefiihrt. Haufig werden diesbezigliche Analogastudien an Standorten mit
Urananreicherungen durchgefiihrt, da dort das Barriereverhalten des Gesteins gege-

nuber Radionukliden am besten gezeigt werden kann.

3.1 Salzgestein

Untersuchungen an Gaseinschliissen in Salzgestein

Als Naturbeobachtungen, welche die Langzeitintegritat von Salzstocken Uber Zeitrau-
me von mehr als 200 Millionen Jahren demonstrieren, kénnen Untersuchungen an
Gas- und Lésungseinschlussen in Salzstocken herangezogen werden /HER 95/. Un-
tersuchungen von /SIE 01/ zu Gaseinschllissen zeigen beispielsweise, dass diese pri-
maren Ursprungs sind, also nach der Entstehung des Salzstocks nicht mehr verandert
wurden (siehe auch /POT 04/, /IMEN 05/).

Im Rahmen dieser Untersuchungen wurden Gaseinschlisse in zwei verschiedenen
Evaporitkdrpern, in Zielitz und in Braunschweig-Lineburg analysiert /POT 04/,

/MEN 05/. Zielitz reprasentiert eine Salzformation, die in ihrer geologischen Vergan-

21



Anhang Naturliche Analoga

genheit mechanisch nicht sehr durch tektonische Aktivitat beansprucht wurde, woge-
gen das Salzvorkommen Braunschweig-Luneburg extremer tektonischer Beanspru-
chung ausgesetzt war. Es wurden sowohl Gase aus Fluideinschlissen als auch Gase
auf Korngrenzen analysiert. Typische gashaltige Einschlisse (hier ein Beispiel aus

dem Salzstock Gorleben) sind in Abb. 3 dargestellt.

Abb. 3 Typische gasreiche Einschlisse aus dem Salzstock Gorleben /SIE 01/

Untersucht wurden Gase aus dem Hauptsalz des Zechstein 2 von der Basis des Stein-
salzes bis in das Kalifléz. Die Gasmischungen am Standort Zielitz bestehen hauptsach-
lich aus den Komponenten CH,, H,, N> und H,S. Die Mengenverhaltnisse der einzel-
nen Komponenten und die 5°H-Werte des Methans, die zwischen -370 %o und -240 %o
(VSMOW) liegen, deuten darauf hin, dass Methan hauptsachlich durch Fermentation

gebildet wurde.

Das Profil von 8"™Ccps ist charakterisiert durch Werte zwischen -45 %o, und -50 %o
(VPDB) im unteren Bereich der Salzsequenz und ungewdhnlich hohe Werte von bis zu
+21 %o in den Kaliumsalzen im oberen Bereich des Salzstocks. Diese hohe Anreiche-
rung von "*C in CH,4 kann nur durch einen zuséatzlichen Fraktionierungsmechanismus
entstanden sein. Zur Erklarung des Profils wurde ein Modell entwickelt, das von einem
Evaporationsbecken ausgeht, in dem CO, vor Beginn der Evaporation und Salzaus-
scheidung aus dem System entgast war (ein System, wie es wahrscheinlich zum Zeit-
punkt der Bildung des Evaporitkdrpers existierte). Unter der Annahme, dass der restli-

che geléste anorganische Kohlenstoff im Sediment zu CH,4 konvertiert wurde, kann die
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berechnete Kurve bei Verwendung von Fraktionierungsfaktoren fiir die Fermentation
den Verlauf der in der Evaporitsequenz gemessenen CH4-Werte von -45 %0 zu Beginn
des Evaporationsprozesses und >+20 %o bei einer Evaporation von 95% beschreiben.

Dieses Resultat ist in Abb. 4 dargestellt.

— DIC — — CH,farmentation _. — . CO,reduction
+100 :/
+80 /
+80 T /I.
A
+40 / //
aﬁ +20 m—— 7 /
6 ___’-/ /
N "1 /
w 0 = %
- 4
—1 .
e
ﬂ- e — :
40 f’qﬁ @'/ —_— 4,,5%‘_ ,5 e
= e i R s i
80 R — ,..gr‘:'_—'-‘ 1
80 | :
10 09 08 07 08 05 04 03 02 01 00
Fraction of brine remaining (f)
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Abb. 4 Berechnete 3'°C-Werte fiir geldsten anorganischen Kohlenstoff (DIC)

und CH, fur das Modell eines fortschreitend verdampfenden Evaporati-
onsbeckens /POT 04/

Diese Ergebnisse sind ein starkes Indiz daflir, dass die Gase primaren Ursprungs sind,
sich also bereits wahrend der Entstehung der Salzformation gebildet haben und seit
dem Zechstein nicht mehr nennenswert migriert sind. Damit wird die Aussage gestiitzt,
dass der innere Bereich des Salzstocks nicht mit externen Lésungen in Wechselwir-
kung getreten ist. Ferner kann daraus abgeleitet werden, dass der Salzstock selbst flr

Gase eine effiziente Barriere darstellt.

In der Braunschweig-Lineburg Formation konnten nahezu keine Gaseinschliisse de-
tektiert werden und auch die Gasgehalte auf Korngrenzen sind sehr gering /MEN 05/.
Die Autoren ziehen daraus den Schluss, dass das Gas durch mechanische Umkristalli-
sation, hervorgerufen durch tektonische Beanspruchung, entfernt worden ist. Eine
wichtige Voraussetzung fir die Integritat des Salzgesteins, zumindest fir das Fehlen

einer Gasmigration, ist also eine geringe tektonische Beanspruchung der Formation.
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Untersuchungen zu Hebungen des Salzstockes und Subrosion

Weitere Prozesse, welche die Barriereintegritat von Salzstécken beeintrachtigen koén-
nen, sind Hebungen des Salzstocks und Subrosion. Zu beiden Prozessen kénnen Er-
kenntnisse aus Untersuchungen des Salzstocks Gorleben (sog. ,Selbstanaloga®) ge-

wonnen werden /JAR 94/.

Informationen Uber halokinetische Prozesse kénnen aus der geologischen Entwick-
lungsgeschichte des Salzstocks abgeleitet werden. Die Entwicklung des Salzstocks

Gorleben von der Zechstein-Epoche bis heute ist schematisch in Abb. 5 dargestellt.

Salz kann sich aufgrund seines plastischen Verhaltens und Unterschieden in der Dich-
te zwischen Salz und den Uberlagernden Gesteinen in héhere Schichten der Kruste
bewegen. Diese Aufwartsbewegung des Salzes wird Diapirismus genannt. Diapirismus
kann zu einer Hebung des Salzstocks fiihren. Ein solcher Hebungsprozess kann eine
Abnahme der Machtigkeit des Deckgebirges zur Folge haben, aulerdem den Subro-
sionsprozess (s. u.) beschleunigen und damit die Barriereeigenschaften des Endlager-

systems beeintrachtigen.

Zur Ermittlung der Aufstiegsraten wurde eine quantitative Analyse der Entwicklung des
Salzstocks in verschiedenen geologischen Epochen durchgefiihrt. Auf der Basis von
Tiefenlinien-, Machtigkeits- und Strukturkarten wurden epirogene, tektonische und ha-
lokinetische Bewegungen rekonstruiert. Da das Volumen der sekundaren Randsenke
von der epirogenen Absenkung und dem Salzabfluss im Untergrund abhangt, ist es

maoglich, die Salzbewegung durch eine Randsenkenanalyse zu quantifizieren /ZIR 91/.

Der Diapirismus begann in der geologischen Zeitepoche Malm - Unterkreide. Die Ge-
samtmenge Salz, die seit dieser Zeit in den Salzstock transportiert wurde, betragt etwa
280 km®, was 53 % der urspriinglich 1400 m méchtigen Salzschicht des Zechsteins
entspricht. Wie in Abb. 6 gezeigt ist, variierten die Aufstiegsraten des Salzstocks zwi-
schen 0,08 mm/a wahrend der Oberkreide bis ca. 0,02 mm/a wahrend des Quartars.
Die Hauptunsicherheit besteht in der Ungenauigkeit der Zeitrdume der geologischen
Epochen. Dies ist in Abb. 6 demonstriert, in welcher die Hebungsraten auf Basis der
beiden verschiedenen Zeittafeln von /HAR 90/ und /ODI 85/ ermittelt wurde. Es wirkt
sich besonders fiir kurze geologische Epochen wie das Obere Oligozan aus, wo die
unterschiedlichen Zeitrdume in beiden Skalen zu Hebungsraten fuhren, die sich um ei-

nen Faktor 2 unterscheiden.

24



Anhang Naturliche Analoga

UNY W PN P P—D— PRSI ) z
- o ? ? —e s T Ve VR,

§

L

it z . 2
cpueniil, NNV TSR JONIEINS JUIIOT U PUUIIIU SUUIIIY SUN N

4§ 4

Base Keuper

s0+m

£ 38 .8

4§ ¢

q : Quaternary o+ Wd : Malm and Wealden
tmi: Miocene Jutco + jm : Upper Toarcian
talo : Upper Cligocene ju: Lias
tolm : Middle Qligecene k: Keuper
teom-tolu : Middle Eocene and Lower Oligocena 50+ m : Roethian and Muschelkalk
tpa + teou : Upper Paleocene and Lower Eocene su +sm : Upper and Lower Triassic
kro : Upper Cretaceous z: Zechstein
kru : Lower Cretaceous
——— Boundary of the bed
= Transgression horizon

Abb. 5 Entwicklungsgeschichte des Salzstocks Gorleben; NW-SE-Profil
IZIR 91/

Aufgrund der heutigen relativ konstanten dynamischen Bedingungen am Salzstock
wird erwartet, dass sich die Hebungsrate in den nachsten Millionen Jahren nicht ver-
starken wird. Nimmt man Hebungsraten von 0,01 bis 0,02 mm/a an, wird die Hebung
des Salzstocks in 1 Million Jahren 10 bis 20 m betragen, was nicht zu einer Beeintrach-

tigung seiner Barriereeigenschaften fihren wird.

25



Anhang Naturliche Analoga

timescale of timescale of
HARLAND et al. ODIN

Miocene-

Quaternary

Upper Oligocene ——— T 23

Middle Oligocene - 31
a——|

Upper Oligocene

Lower Oligocene } — 45

Upper Paleocene-} _"'_ o5

Lower Eocene —_——l

Upper Cretaceous
Lower Paleocene

A o a5

Lower Cretaceous

,——119
%alrrlz 131 ___! ,—1300 7 0,05 0,1 v[mm/a]
eaden 144 —~ T T T T T T T
OI 0,08 0,1 v [mm/a]
Abb. 6 Mittlere Aufstiegsrate des Salzstocks in verschiedenen geologischen

Epochen (nach /HAR 90/ und /ODI 85/)

Ein weiterer wichtiger Prozess, der bei der normalen Entwicklung eines Endlagers zu
betrachten ist, ist die Subrosion des Salzstocks. Durch Subrosion wird Salz vornehm-
lich am Salzspiegel gelost und dadurch langfristig die Salzstockmachtigkeit reduziert.
Bei diesem Prozess werden gering I6sliche Minerale wie Anhydrit oder Tonminerale an

der Oberflache des Salzstocks angereichert und bilden das so genannte Hutgestein.

Fir den Salzstock Gorleben war es durch eine detaillierte Untersuchung des Hutges-
teins moglich, Subrosionsraten fiir den Zeitraum nach der Elster-Eiszeit abzuleiten.
Dazu wurden 49 verschiedene Bohrkerne aus dem Hutgestein des Salzstocks Gorle-

ben analysiert.

Wie in Abb. 7 illustriert, besteht das Hutgestein aus flinf verschiedenen Schichten. Die
Auflosung des Salzes erfolgt von oben nach unten. Leicht I6sliche Salze werden ab-
transportiert und geringlésliche Gips-Schichten bleiben zuriick. Aus diesem Grund
nimmt das Alter der Schichten von unten nach oben zu; die altesten Schichten des

Flaser-/Knollen-Gipses befinden sich also im obersten Bereich des Hutgesteins.
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Die so genannte Hutgesteinsbrekzie wurde nicht durch Subrosion erzeugt. Ihr Auftre-
ten (eine Besonderheit des Salzstocks Gorleben) macht die Quantifizierung der Subro-
sionsraten erst mdglich. Ihre Verteilung und ihre Zusammensetzung zeigen deutlich,
dass sie wahrend der Elster-Eiszeit vor ca. 500 000 bis 300 000 Jahren gleichzeitig mit
der Gorlebener Rinne gebildet wurde. Durch die groRe Auflast der Gletschermassen
wurde Material von der Seite in das Hutgestein eingepresst. Das bedeutet, dass die
Schichten oberhalb der Hutgesteinsbrekzie vorelstereiszeitlichen Ursprungs sind, wah-
rend der gebanderte Gips durch Metamorphose des Salzes nach der Elstereiszeit ge-
bildet wurde. Damit kann die Machtigkeit des gebanderten Gipses als Mal flr den

Subrosionsprozess wahrend der letzten 300 000 Jahre verwendet werden.
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Abb. 7 Querschnitt durch die verschiedenen Schichten am Top des Salzstocks
Gorleben mit der Elster-Rinne und der eingepressten Hutgesteinsbrek-
zie /BOR 86/

Die Auswertung der Bohrungen zeigte folgendes Bild. In 16 Bohrungen wurde kein ge-
banderter Gips gefunden, d. h. in diesen Bereichen fand keine nachelstereiszeitliche
Subrosion statt. In den anderen Bohrungen wurde gebanderter Gips in unterschiedli-
cher Machtigkeit nachgewiesen. Die groflsiten Machtigkeiten lagen bei 40 m. Unter Be-
ricksichtigung der verschiedenen Gehalte an unldslichen Verbindungen im Salz der
einzelnen Bohrkerne wurden aus den Machtigkeiten des gebanderten Gipses mittlere
Subrosionsraten von 0,04 mm/a ermittelt. Subrosionsraten in dieser Grofte wirden in 1
Million Jahren zu einem Salzabtrag von 40 cm fiihren, was ebenfalls nicht zu einer Be-
eintrachtigung des Isolationspotenzials des Salzstocks flihren wirde, der zwischen po-

tenziellem Endlager und Deckgebirge eine Machtigkeit von ca. 600 m aufweisen wird.
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Rolle der Untersuchungen am Salzgestein

Die beiden Beispiele zeigen, dass sich aus Analoga-Untersuchungen fiir einen Sicher-
heitsnachweis wichtige Aussagen ableiten lassen. Sie erganzen Laboruntersuchungen
(z. B. zur Gasdurchlassigkeit) am realen Objekt und sichern aus allgemeinen Kenntnis-
sen hergeleitete Aussagen (z. B. zum Umfang der Subrosion) ab. Sie erhdéhen ferner
das Vertrauen darin, dass flir ein Endlager in Salzgestein wichtige Eigenschaften und
Prozesse gut bekannt sind und eine Langzeitprognose Uber den erforderlichen Zeit-
raum von einer Million Jahren verlasslich begriindet werden kann. Damit gehen die
vorgestellten Beispiele direkt als unterstlitzende Argumente fiir ein ausreichendes wis-
senschaftliches Verstandnis der Schlisseleigenschaften eines Endlagers und fir das
Isolationspotential der betrachteten Gesteinsformationen Uber geologische Zeitraume

in den Safety Case ein.

3.2 Tongestein

Bei Ton- bzw. Tonsteinformationen ist kein vollstdndiger Abschluss der Abfalle gegen
Kontakt mit Wasser wie im Salzgestein moglich, da es auf jeden Fall zu einer Wieder-
aufsattigung des Tons mit Porenwasser kommen wird. Ton-/Tonsteinformationen wei-
sen aber sehr gute Barriereeigenschaften gegeniber einem Radionuklidtransport auf.

Die wichtigsten dieser Eigenschaften sind:

— Aufgrund der sehr geringen Permeabilitat ist der advektive Schadstofftransport in
ungestorten Tonsteinformationen so gering, dass die Ausbreitung von Radionukli-

den hauptséachlich Uber Diffusion erfolgt.

—  Der Strukturaufbau von Tonstein, insbesondere die geringen fiir die Diffusion zur
Verfigung stehenden Porenradien fihren zu sehr geringen effektiven Diffusions-

koeffizienten.

— Der Schadstofftransport wird zusatzlich verlangsamt durch die fir viele Elemente
guten Sorptionseigenschaften des Tons, wodurch die Diffusionsgeschwindigkeit
vieler Radionuklide (z. B. Cs-135 oder Plutoniumisotope) um GréRenordnungen

verringert wird.

— Reduzierende Bedingungen, die u. a. aufgrund von Fe(ll)-Verbindungen wie Pyrit

und des Vorhandenseins organischer Materie auftreten, flilhren dazu, dass einige

28



Anhang Naturliche Analoga

redoxsensitive Elemente in ihrer weniger mobilen, reduzierenden Form vorliegen

(z. B. Uranisotope, Tc-99).

Im Folgenden wird auf Analogastudien eingegangen, welche diese Barriereeigenschaf-

ten von Tonsteinen auch Uber lange Zeitraume verdeutlichen.

Cigar Lake

Ein Standort, der dem Aufbau eines Endlagers sehr ahnlich ist, ist Cigar Lake in Nord-
Saskatchewan in Kanada (siehe Abb. 1). In 430 m Teufe befindet sich eine Urananrei-
cherung innerhalb der proterozoischen Athabasca-Sandsteinformation direkt oberhalb
des metamorphen Grundgebirges. Der Uranerzkorper ist von einer 10 - 50 m machti-
gen Tonschicht umgeben und erstreckt sich Uber eine Lange von 2.150 m und eine
Breite von 25 - 100 m bei einer Machtigkeit von nur 1 - 20 m. Der mittlere Urangehalt
des Erzes, das aus Uraninit und Coffinit besteht, liegt bei 12 %, lokale Maximalgehalte
liegen bei 55 % U.

Die Uranreicherung wurde vor 1,3 Milliarden Jahren hydrothermal gebildet. Das Ura-
nerz ist seit diesem Zeitpunkt durch die umgebende Tonschicht isoliert. Die Mineralzu-
sammensetzung des Erzes deutet nicht darauf hin, dass wahrend dieser Zeit Aufl6-
sungs- oder Mobilisierungsprozesse des Urans stattgefunden haben, obwohl die tber-
lagernde Sandsteinformation Uber den gesamten Zeitraum wassergesattigt war. Im
Grundgebirge und in der Sandsteinformation existierende Stérungszonen wurden
durch die Tonschicht effektiv abgedichtet.

Der Hauptgrundwasserfluss am Standort erfolgt durch die Sandsteinformation (Abb. 8).
Aufgrund der geringen Permeabilitdt des Tons, die um drei GréRRenordnungen niedriger
ist als die des Sandsteins, sind die Transportgeschwindigkeiten fur Wasser im Ton und
durch den Uranerzkoérper extrem niedrig; der Stofftransport ist dort durch sehr langsa-
me Diffusion dominiert. Die vorhergesagten, geringen Transportgeschwindigkeiten in
der Ton/Erz-Zone fur Partikel, die aus dem Erz mobilisiert wurden, variieren zwischen
18 000 und 85 000 Jahren, was gut mit der Grundwasserverweilzeit Gbereinstimmt, die

aus *°Cl-Daten berechnet wurde.
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Abb. 8 Schematischer Querschnitt durch die Urananreicherung in Cigar Lake
mit den wichtigsten lithologischen Einheiten und Grundwasserflief3-
wegen /CRA 94/

Der Ton besitzt auch heute noch eine starke Redoxpufferkapazitat, speziell durch das
Vorhandensein von Pyrit- und Markasit-Mineralphasen. Es gibt keine Anzeichen dafur,
dass sich die uranhaltigen Minerale seit ihrer Bildung verandert haben: Mineralneubil-
dung sowie Uranmobilisierung und -transport waren in der geologischen Vergangenheit

von untergeordneter Bedeutung.

Ein wichtiger Beitrag der Studie Cigar Lake zum vertieften Verstadndnis besteht in der
Anwendung und Weiterentwicklung von Modellen fur die Radiolyse, die in Langzeitsi-
cherheitsanalysen der SKB zur Beschreibung des UO,-Quellterms verwendet wurden.
Mit diesen Radiolysemodellen wurden Produktionsraten flir oxidierende Spezies prog-
nostiziert, die um mehrere GrofRenordnungen héher waren als die gemessenen Was-
serstoffproduktionsraten wie auch die aus beobachteten Verteilungen von Oxidations-
produkten (Fe(lll)) in der Umgebung des Uranerzes abgeleiteten Produktionsraten. Aus
diesem Grund wurden im Rahmen der Studie detailliertere Modelle fur die Radiolyse
entwickelt, die den Einfluss der UO,-Korngrof3e und eine Ortsabhangigkeit der fir die

Radiolyse wirksamen Dosisraten fir a- und B-Strahlung sowie die Verfiugbarkeit von
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Wasser in groRerem Detail beschreiben. Mit diesen Modellen konnte die Produktions-

rate von Oxidantien durch Radiolyse im Uranerz sehr viel besser beschrieben werden.

Trotzdem filhren auch die verbesserten Modelle noch zu einer Uberschatzung der Ra-
ten um ein bis zwei Groflenordnungen. Griinde daflir liegen méglicherweise in Annah-
men zu den Eigenschaften der Cigar Lake Lagerstatte (z. B. die Wasser- und Korngro-
Renverteilung der UO.-Minerale), die z. T. konservativ sind, aber den Stand des heuti-

gen Wissens wiedergeben.

Obwohl Unterschiede in der Mineralzusammensetzung zu anderen Tonformationen
bestehen, zeigen die Ergebnisse der Studie, dass der Uranerzkorper am Standort Ci-
gar Lake seit seiner Entstehung vor 1,3 Milliarden Jahren intakt geblieben ist. Aufgrund
der Ahnlichkeit zu einem Endlager ist diese Studie besonders geeignet, die Robustheit
heutiger Endlagerkonzepte auf fur die Endlagerung relevanten Zeitskalen zu veran-
schaulichen. Dieses Beispiel zeigt auch, wie Naturliche Analoga-Studien zur Weiter-
entwicklung von Modellen fur Langzeitsicherheitsanalysen und zum Abbau von Kon-

servativitaten beitragen kdnnen.

Dunarobba

Eine weitere wichtige Studie, die sehr deutlich die hydraulische und geochemische
Barrierewirkung von Tonformationen zeigt, wurde am Standort Dunarobba durchge-
fuhrt. Der Standort liegt in Italien, in der Nahe der umbrischen Stadt Todi. An diesem
Standort wurde keine Anreicherung von Radionukliden beobachtet, er zeigt aber auf
aulRergewoOhnliche Weise die naturliche Konservierung von Substanzen in einer Ton-
umgebung. Noch heute finden sich In den Tongruben Dunarobba und Cava Topetti
abgestorbene Baumstamme in ihrer urspriinglichen senkrechten Position, was auf eine
stabile Umgebung ohne mechanische Beeinflussung der Bdume hindeutet (Abb. 9).
Die Sedimentschichten, auf denen die Badume gewachsen waren, stammen aus dem
Oberen Pliozén, das Alter der Baumstdmme betragt also ca. 2 Millionen Jahre
/BEN 88/.
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Abb. 9 Baumstammreste aus dem Pliozan, Dunarobba, Italien. Der Tonhorizont
ist an der hellen Farbe in der Umgebung der Stdmme zu erkennen
/MIL 00/

Es gibt mehrere Indizien, die zeigen, dass die Zersetzungsrate der in Ton eingeschlos-
senen Zellulose extrem niedrig war und der innere organische Kern innerhalb der letz-

ten 2 Millionen Jahre deshalb nur geringflgig verandert wurde:

— Wasserstoff-, Sauerstoff- und Kohlenstoffisotopenverhaltnisse, die an Holzproben
der Dunarobba-Baume gemessen wurden, sind denen der heutigen Pflanzen sehr

ahnlich.

— Der Gehalt an organischem Kohlenstoff (TOC), der durch Extraktion von Holzpro-
ben aus Dunarobba erhalten wurde, ist den Gehalten vergleichbar, die durch Ex-

traktion von heutigen Eichenholzproben erhalten werden /CHA 90/.

— Das Holz zeigt bei der Bearbeitung keine Unterschiede zu frischem Holz, es kann

gesagt, poliert und verbrannt werden.

Unter normalen Umstanden wird Holz, das nicht komplett zersetzt wird, durch Verkoh-
lungsprozesse zu Lignit (Braunkohle) umgesetzt und versteinert. Die Baume in Duna-
robba sind von gering permeablem Ton mit hydraulischen Leitfahigkeiten von 2-10"
bis 2:10"° m/s umschlossen. Die Tone sind wiederum von Sandablagerungen mit hyd-
raulischen Leitfahigkeiten im Bereich von 10 m/s umgeben, in denen oxidierende
Wasser zirkulieren /LOM 96/. Die Studie zeigt also sehr deutlich, dass das Holz durch
den gering permeablen Ton, der den Zufluss in der Umgebung vorhandener oxidieren-
der Wasser verhinderte, effizient Uber einen Zeitraum von rund zwei Millionen Jahren

vor Zersetzung und Versteinerung geschutzt wurde /BOZ 96/.
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Opalinuston

Neben der Isolierung von Radionukliden oder anderen Materialien spielt die Verteilung
von Spurenstoffprofilen in Porenwassern eine wichtige Rolle bei der Demonstration des
hohen Isolationspotenzials von Tonformationen. In vielen Tonformationen haben sich
in der geologischen Vergangenheit nach einer Anderung der geologischen Verhaltnis-
se charakteristische Profile von Spurenstoffen ausgebildet. Beispielhaft soll hier auf

Ergebnisse von Studien am Opalinuston eingegangen werden.

Abb. 10 zeigt Konzentrationsprofile der beiden natiirlichen Isotope §°H und 5'®0 in Po-
renwassern des Opalinustons aus Kernsegmenten der Bohrung Benken (Schweiz). Es
wird davon ausgegangen, dass die beiden Isotope urspriinglich (vor etwa 1 Million Jah-
ren) gleichmaRig in der Tonformation verteilt waren. Zu dieser Zeit hat sich das heutige
Grundwasserregime eingestellt. Aufgrund einer héheren Konzentration der Isotope in
der Tonformation gegenuber der Konzentration im Uber- bzw. unterlagernden Aquifer
erfolgte ein Transport von ?H und "0 (iber Diffusion aus der Tonformation heraus. Der
Transport fuhrte bis heute zum Aufbau eines Konzentrationsprofils Uber die geologi-
sche Schichtenabfolge (Abb. 10).
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Abb. 10 Profile von Isotopenkonzentrationen in Porenwassern des Opalinustons

und angrenzenden geologischen Schichten /NAG 02/. Die Punkte stellen
Messwerte mit ihren Unsicherheiten dar, die verschiedenfarbigen Kur-
ven die Ergebnisse von Modellrechnungen flir unterschiedliche Zeit-
punkte, zu denen sich die heutigen hydraulischen Verhaltnisse einges-
tellt haben
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Anhand von Modellrechnungen kann man den groRraumigen Transportmechanismus,
der Uber die betrachteten Zeitraume stattgefunden hat, identifizieren. Die gestrichelten
Kurven zeigen die Ergebnisse von Modellrechnungen, in denen ein diffusiver Transport
der Isotope aus der Tonformation angenommen wurde. Die gemessenen Profile kdn-

nen sehr gut mit diesen Modellrechnungen nachvollzogen werden.

Weiterhin zeigt sich, dass die berechneten Profile von den gemessenen Werten signifi-
kant abweichen, wenn eine hydraulische Leitfahigkeit von >10"'? m/s angenommen
wird und damit ein advektiver Beitrag zum Transport erfolgt. Bei einem merklichen ad-
vektiven Beitrag ware die berechnete Kurve vertikal verschoben. Die Interpretation die-
ser Profile zeigt damit klar, dass der grof3rdumige Transport in der Tonformation tber

die letzten 1 Million Jahre diffusiv dominiert war.

Analoge Ruckschlisse lassen sich auch aus Profilen anderer Spurenstoffe ziehen, wie
es in Abb. 11 flr das Edelgas Helium am Standort Mont Terri gezeigt ist /RUB 02/. Hier
handelt sich um radiogenes Helium, das durch den a-Zerfall von Isotopen der natirli-
chen Zerfallsreihen gebildet wird. Die an die gering permeablen Schichten angrenzen-
den Aquifere fiihren junges, tritiumhaltiges Grundwasser. Aus den mittleren Uran- und
Thoriumkonzentrationen im Opalinuston, den Porositditen und den Helium-
Maximalkonzentrationen von 1,3:10* cm3STP g wurde ein In-situ-Alter ermittelt, das
bei 9,1 Millionen Jahren liegt. Hierbei handelt es sich um ein Mindestalter, da weitere
Prozesse, die zum Verlust von Helium fihren, nicht berlcksichtigt wurden. Die Gro-
Renordnung von 10 Millionen Jahren stimmt mit dem Zeitpunkt Gberein, zu dem sich
die FlieRverhaltnisse der meteorischen Wasser am Standort Mont Terri nach der juras-
sischen Faltung eingestellt haben. Auch hier kann anhand der Profile unter Annahme
stationarer Bedingungen der Reaktionsmechanismus Uberprift werden. Wie am
Standort Benken lassen sich die Profile gut durch einen Diffusionsprozess beschreiben
und bestatigen, dass ein advektiver Transport im Opalinuston von untergeordneter Be-
deutung ist. Aus der Anpassung resultiert ein Diffusionskoeffizient von 3,5:10"" m?s,
der fur die grofirdumige Diffusion von einigen hundert Metern gilt. Diese Arbeiten be-
statigen die auf seiner geringen hydraulischen Durchlassigkeit und niedrigen Diffusi-

onskoeffizienten beruhende Langzeitbarrierefunktion des Opalinustons.

Gleichzeitig wurden in Mont Terri auch Diffusionsexperimente mit idealen Tracern und
sorbierenden Radionukliden als Labor- und Feldexperimente durchgefuhrt (s. Abb. 12).
Die Diffusionskoeffizienten aus den Labor- und In-situ-Experimenten stimmen gut mit

den Werten, die aus der Modellierung der Isotopenprofile gewonnen wurden, Uberein.
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Damit wird neben der Demonstration des Isolationspotenzials auch das Vertrauen in

die Modellierung der Prozesse im Rahmen der Langzeitsicherheitsanalyse erhoht.
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Abb. 11 Konzentration von geléstem Helium in Porenwassern des Opalinustons

und angrenzender Sedimentschichten am Standort Mont Terri (Mess-
werte und Unsicherheiten) /RUB 02/
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Abb. 12: In situ-Diffusionsexperimente am Standort Mont Terri: Konzentrations-
profile von verschiedenen Tracern und Kurven aus Modellrechnungen
/WER 04/
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Ruprechtov (oberflachennahe Tonsedimente)

Die geologische Gesamtsituation der Lokalitdt Ruprechtov (Tschechische Republik) ist
charakterisiert durch ihre Lage innerhalb des Sokolov-Beckens, das einen Teil des Oh-
re-Grabens bildet, einer SW-NE und parallel zum Erzgebirge verlaufenden Graben-
struktur. Diese ist mit tertidaren Sedimenten (im Raum Ruprechtov tUberwiegend vulka-
nogenen Ursprungs) geflillt, deren Abfolge sich im Untersuchungsgebiet aus quartarer
Uberdeckung, pyroklastischen Sedimenten (Tuff), einem Braunkohlenton-Sand-
Horizont (mit der bedeutendsten Uran-Akkumulation) und Kaolin (Verwitterungsprodukt
des unterlagernden (partiell auch an der Oberflache anstehenden) Granits zusammen-

setzt.

Neuere Untersuchungen haben gezeigt, dass die geologischen Lagerungsverhaltnisse
durch starke morphologische Unterschiede an der Tertidrbasis gekennzeichnet sind
und die festgestellten Urananreicherungen im Braunkohlenton-Sand-Horizont nicht auf
einen singularen Prozess, sondern auf vielfaltige Ursachen zurlickzufiihren sind. Die
auf heutigem Kenntnisstand basierenden Annahmen fiir die geologische Entwicklung

der Lokation Ruprechtov umfassen nunmehr funf Hauptphasen (Abb. 13).

Dabei lieferte insbesondere die Phase ,c einen wesentlichen Beitrag zur Urananrei-
cherung: Nach Sedimentation der Vulkanite vollzog sich die Verwitterung des unterla-
gernden Granits in erster Linie durch Reaktion von Feldspaten mit CO,-reichen
Grundwassern und Bildung von Kaolin. CO,-reiche Grundwasser initiierten aullerdem
die Uranmobilisierung aus akzessorischen Mineralen durch Bildung von Iéslichen UO,-
Karbonat-Komplexen. Innerhalb des Kaolins wurde das Uran hauptsachlich durch Dif-
fusion transportiert. Am Ubergang zwischen Kaolin und (iberlagernden pyroklastischen
Sedimenten war in einem nur lokal ausgebildeten Horizont mit erhdhter hydraulischer
Durchlassigkeit Gber kurze Entfernungen auch ein advektiver Transport mdglich (Abb.
14).

Als wesentliche Immobilisierungsprozesse wurden Uranreduktion in Braunkohle-
reichen Sedimenten - verbunden mit der Bildung sekundarer Uran(lV)-Minerale wie
z. B. Uraninit und Ningyoit - sowie Uransorption nachgewiesen. Die Untersuchung der
Urananreicherung in Ruprechtov demonstriert die sehr effektive Barrierewirkung von
Braunkohlenton gegeniber Uran, selbst bei sehr geringen Machtigkeiten. Die Barrie-

rewirkung wird letztlich durch das Zusammenwirken von Sorptionsprozessen und Re-
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doxanderungen - verbunden mit Speziationsdnderungen - verursacht /BRA 98/,
/INOS 02a/, INOS 02b/.

Abb. 13

Lokation Ruprechtov: schematische Darstellung wichtiger Phasen der
geologischen Entwicklung des Sokolov-Beckens. a) Pra-Oligozan
(> 30 Ma): Eintrag von detritischem Material (orange) durch physikali-
sche Verwitterung des an der Erdoberflache anstehenden Granits (rot) /
b) Unteroligozan - Miozan (30-16 Ma): Ablagerung von organischem Ma-
terial (hellbraun) in Rinnenbereichen; danach Hauptphase der vulkani-
schen Aktivitdt mit groRflachiger Sedimentation von Pyroklastika / Tuff
(grin) / c¢) Unteroligozan - Miozan (30-16 Ma): Umwandlung von Granit
(Kaolinisierung — hellbraun, gestrichelt) und Tuff (Bentonitisierung - hell-
grun, gestrichelt) / d) Miozan (16-15 Ma): Grabenbildung, verbunden mit
Stérungszonen (schwarz) und Basalt-Intrusionen (dunkelblau) / e) Plio-
zan - Quartar (< 5 Ma): Weiterentwicklung des Ohre-Graben und partiel-

le Erosion der pyroklastischen Sedimente.
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Abb. 14:

Diese Studie zeigt einen weiteren wichtigen Aspekt vieler Analogastudien. Die Arbeiten
haben erheblich zur Uberprifung und Weiterentwicklung von Methoden, die fiir eine
Standortcharakterisierung, wie auch fir begleitende Labor- und in-situ Experimente fur
einen Safety Case relevant sind, beigetragen. Hierunter fallen Methoden zur Proben-
nahme unter Atmospharenabschluss, die Analytik und Auswertung von Isotopensigna-
turen in Grundwassern zur Ermittlung von Prozessen (z. B. zeigen die §*'S Werte in
geldstem Sulphat das Auftreten von mikrobieller Sulphatreduktion) sowie spektroskopi-
sche Methoden wie p-XRF (Rontgenfluoreszenz mit einer Aufldsung im pm-Bereich),

die erstmals auf natlrliche Proben angewandt wurde und die Reduktion von Uran auf

CO,-/0,-haltiges Grundwasser
CO,-/0-rich groundwater

Einwirken von Grundwasser
Impact of groundwater

T = — Bentonitisierung/Bentonisation — —,
o P-Mobilisierung/P-Mobilisation
5
R -
5 g - Reduktion/Reduction = - Reduktion/Reduction
E E - Sorption/Sorption - Sorption/Sorption
5% - Ausfallung/Pracipitation & — - Austallung/Precipitation \
- U-Mobilisierung
3 § v U-Mobilisation
(] —
2 - - » —

Kaolinislerung/Kaolinisation

Lokation Ruprechtov: Schematische Darstellung der Umwandlungspro-
zesse im Granit (rot) und Tuff (griin) durch das Einwirken CO2- und O»-
reicher Grundwasser. Die vorangegangene grof3flachige Sedimentation
von pyroklastischen Sedimenten hat dazu gefihrt, dass die Kaolinmach-
tigkeit dort am gréfRten ist, wo der Granit vorher morphologische Erhe-
bungen aufwies. Uran (Magenta) wird in den ehemaligen Talern ange-

reichert, in denen auch Braunkohle oder Braunkohlenton (braun) akku-

muliert ist.
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Arsenopyrit-Oberflachen bei gleichzeitiger Oxidation von Arsen als einen Rickhalte-

prozess am Standort Ruprechtov nachweisen konnte /DEN 05/.

3.3 Festgestein

In Festgesteinen wie z. B. Granit ist ein vollstandiger, geologisch bedingter Einschluss
der Abfalle nicht realisierbar. Deshalb ist es wichtig, ein Endlager in Bereichen mit ge-
ringer hydraulischer Durchlassigkeit und moglichst dauerhaft reduzierenden chemi-
schen Bedingungen zu errichten. In den Konzepten fir Granit sind zusatzliche techni-
sche Barrieren notwendig, die den Wasserzufluss nach Errichtung des Endlagers und
den Radionuklidtransport nach deren Mobilisierung begrenzen. Analogastudien fir ein
Endlager in Festgesteinen wurden hinsichtlich mechanischer und geochemischer Sta-
bilitdt durchgeflhrt.

Der Radionuklidtransport in Festgesteinsformationen wird wesentlich bestimmt durch
die Haufigkeit, die Geometrie und die Mineralfiillung von Kluft- und Stérungszonen (im
weiteren Text vereinfachend meist nur als Kluftzonen bezeichnet). In Langzeitsicher-
heitsanalysen wird angenommen, dass sich diese Eigenschaften der Kliifte Gber den
betrachteten Zeitraum von Millionen Jahren nicht dndern. Zur Uberpriifung, inwieweit
die Klufteigenschaften in Graniten Uber derart lange Zeitraume stabil sind, wurde von
/YOS 04/ eine Studie an japanischen Graniten durchgeflhrt. Betrachtet wurden Forma-

tionen in Zentral- und Nord-Japan:
— Takidani-Granodiorit (Alter ca. 0,8-1,9 Millionen Jahre)
— Toki-Granit (Alter ca. 67 Millionen Jahre)

— Kurihashi-Granodiorit (Alter ca. 117 Millionen Jahre)

Ziel der Untersuchungen war es, kristalline Gesteine aus unterschiedlichen geologi-
schen Epochen des orogenen Girtels in Japan zu untersuchen und ein Modell tber
das Verhalten von Kliften Uber sehr lange Zeitraume abzuleiten. Generell bilden sich
Kliufte in kristallinen Gesteinen wahrend der Abkuhlungsphase sowie durch Spannun-
gen in tektonisch aktiven Bereichen. In der Studie sollte geklart werden, ob tektonische
Aktivitaten nach Abkuhlung des Gesteinskomplexes tatsachlich zur Bildung neuer Kilif-

te bzw. zur Aufweitung oder Veranderung bestehender Klifte geflihrt haben.
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Die Ergebnisse der Untersuchungen zeigen, dass die Haufigkeit der Klifte in allen drei
Formationen sehr ahnlich ist, obwohl sie unterschiedlich langen Perioden tektonischer
Aktivitat ausgesetzt waren. Die Klufthaufigkeit liegt bei ein bis drei nachweisbaren Kiuf-
ten pro Meter. Die Kluftfullungen in den verschiedenen Graniten unterscheiden sich, da
sie in unterschiedlichen zeitlichen Epochen gebildet wurden. Altersdatierungen an den
Mineralphasen Serizit, Zirkon und Apatit in den Kluftfillungen des altesten Kurihashi-
Granodiorits zeigen, dass sowohl die Klifte als auch die Kluftfillungen alter als 80 Mil-
lionen Jahre sind, d. h. die Bildung der Klufte erfolgte im wesentlichen zur Zeit der Ab-
kGihlung des Granitkdrpers. In der Zeit danach fanden kaum Neubildungen von Kluften
statt; tektonische Aktivitaten haben weder zu einer Kluftaufweitung noch zu einer Erh6-
hung der Klufthaufigkeit gefihrt.

Diese Untersuchungen tragen zur Erhéhung des Vertrauens bei, dass tiefe Granitfor-
mationen, die in Japan als Endlagerformationen in Frage kommen, auch in Zukunft
physikalisch stabil sein werden. Gebirgsbewegungen in kristallinen Gesteinen des oro-
genen Gurtels in Japan werden eher zur Reaktivierung bereits vorhandener Kliifte als

zur Bildung neuer, zusatzlicher Klfte fuhren.

Eine weitere wichtige Studie zu Kristallingestein wurde an der Uranerzanreicherung am
Standort Tono in der Prafektur Gifu in Japan durchgefiihrt /SEO 94/, /YOS 94/. Ein
vereinfachter geologischer Querschnitt des Standorts ist in Abb. 15 dargestellt. Der
Tsukiyoshi-Uranerzkorper, die grote der Urananreicherungen am Standort Tono, liegt
in etwa 130 m Teufe, hat eine Langenausdehnung von 3,4 km, eine Breite von 300 bis
700 m und eine Machtigkeit von wenigen Metern. Das Grundgebirge besteht aus Toki-
Granit, der mit einem Urangehalt von 6 ppm als Quelle des Urans angesehen wird. Die
Uranreicherung hat sich vor ca. 10 Millionen Jahren gebildet, als Uran durch oxidieren-
de Grundwasser mobilisiert wurde und anschlief3end in einer durch Vorhandensein von
Pyrit und Lignit lokal reduzierenden Umgebung wieder abschieden und angereichert
wurde /KAT 74/.

Die Urananreicherung befindet sich in konglomeratischen Sandsteinen und lignithalti-
gen Schichten. Das primare, nicht-oxidierte Uranerz besteht hauptsachlich aus Coffinit
und Pechblende und ist assoziiert mit Pyrit, gealtertem Biotit und lignithaltigem organi-
schem Material. Eine Mobilisierung der Uranerzmatrix in direkter Umgebung der Sto-
rung konnte nachgewiesen werden, diese ist aber auf eine Ausdehnung von einem Me-

ter begrenzt. In dieser oxidierten Zone treten sekundare oxidierte Uranphasen auf, die
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u. a. aus Autunit, Zippeit und Uranocircit bestehen und mit Montmorillonit, Limonit und

anderen Mineralen assoziiert sind.

Tertiary A .
: )
Sedimentary %- 55m Drift  Gallery
Rocks o% Y
(Mizunami Group) %, O Unconformity
Casing *
+
+-
Cretaceous &
+ Granitic Rocks y

N (Toki Granite) i + S

Abb. 15 Querschnitt durch die Uranerzanreicherung am Standort Tono mit Lage

der Tsukiyoshi-Stérungszone /MIL 00/

Die Tsukiyoshi Stérungszone hat sich erst nach der Uranerzanreicherung vor 5- 10
Millionen Jahren gebildet und hat die darUber liegende Mizunami-Formation ungefahr
30 m in vertikaler Richtung aufgeschoben (Abb. 15). Die Stérungszone verlief durch
den Uranerzkdrper. Trotz der tektonischen Aktivitat und der Bildung von wasserfuhren-
den Kluften in direkter Umgebung des Uranerzes trat kein signifikanter Urantransport

entlang der Kliifte auf.

Die hydraulische Leitfahigkeit der das Uranerz umgebenden sedimentaren Gesteine ist
mit Werten zwischen 107" und 10" m/s sehr gering. Das Grundwasser vom Na*-
HCOj; Typ ist stark reduzierend und schwach alkalisch (pH 8,7 - 9,5). Der Urangehalt

im Grundwasser ist mit Werten zwischen 0,05 und 0,2 ppb sehr niedrig.

In mehr als 100 Proben aus dem Uranerz und dem direkt angrenzenden Gestein wur-
den Mineralphasen und Ungleichgewichtszustande in der Uranzerfallsreihe analysiert.
Die Ergebnisse deuten darauf hin, dass in den letzten Millionen Jahren permanent re-
duzierende Verhaltnisse vorherrschten und die Uranmobilisierung bzw. -ausbreitung
auf sehr langsame Diffusion in die Gesteinsmatrix und in Mikrorisse der Mineralkérner

begrenzt blieb.
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Die Analogastudie am Standort Tono ist bedeutend, weil sie demonstriert, dass das
Uranerz wahrend der letzten 10 Millionen Jahre nur geringfligig verandert wurde, ob-
wohl in dieser Zeit immer wieder tektonische Aktivitaten in diesem Gebiet auftraten.
Trotz einer Stérungszone in unmittelbarer Umgebung des Uranerzkdrpers hat kein sig-
nifikanter Urantransport entlang der Stérungszone stattgefunden. Diese Aussage ist
deshalb von grofRer Bedeutung, weil in den Endlagerkonzepten fir Festgestein Klifte
und Stérungen als wichtigster Transportpfad fir Radionuklide angesehen werden. Die
Tatsache, dass kein signifikanter Urantransport durch die Klifte stattgefunden hat, legt
nahe, dass bei Vorhandensein einer stabilen reduzierenden chemischen Umgebung im
Nahbereich nicht notwendigerweise Uran aus der Abfallmatrix durch tektonische Aktivi-

tat mobilisiert und transportiert wird.

Ein besonderes Analogon fur die Untersuchung der Mobilitdt von Radionukliden, wie
sie bei der Uranspaltung entstehen, ist der Naturreaktor Oklo in Gabun (Abb. 16). Hier
ist es vor ca. 2 Mrd. Jahren aufgrund der hohen Konzentration des Urans in den Pech-
blendelagen mit eingeschalteten llliten und Chloriden und des damals noch sehr hohen
Gehalts an spaltbarem U-235 durch Moderation mit Wasser unter hohem Druck zu ei-
ner natlrlichen Kettenreaktion gekommen, deren Kiritikalitat mit Unterbrechungen tber
ca. 0,5 bis 1,0 Millionen Jahre andauerte. Da die Spaltreaktionen schon vor 1,97-1,95
Milliarden Jahren begonnen haben, sind die urspriinglich dabei entstandenen Radio-
nuklide schon zerfallen. Dennoch lassen sich aufgrund der Isotopenverteilung der sta-
bilen Tochternuklide Rickschlisse auf die Mobilitat der Radionuklide ziehen /LOS 05/.

Die Untersuchungen in Oklo haben gezeigt /BRO 84/, dass wahrend der Kiritikalitats-
phase einige Elemente mobilisiert und transportiert wurden. Migriert sind beispielswei-
se Krypton, Molybdan, Cadmium, lod, Xenon; eine lokale Migration hat bei Casium so-
wie Blei stattgefunden. Die Elemente Yttrium, Niobium, Rhodium, Palladium, Silber, In-
dium, Bismut, Polonium, Thorium, Neptunium, Plutonium und die Seltenen Erden wur-
den dagegen Uberwiegend retardiert. Zirkon ist Uberwiegend retardiert worden, eine
Migration hat nur auf engstem Raum stattgefunden. Eine lokal begrenzte Migration hat
auch bei den Elementen Technetium, Ruthenium, Barium sowie Uran, Rubidium und
Strontium stattgefunden. Die Mobilitdt von Americium war nicht messbar. Nicht unter-
sucht wurden die Elemente Zinn, Antimon, Tellur und Brom. Fir letzteres wird nach
/IBRO 84/ eine Migration erwartet. Soweit feststellbar, bestatigen die Ergebnisse dieser
Untersuchungen in Oklo die aus experimentellen Arbeiten bekannten Mobilitatseigen-

schaften der verschiedenen Elemente /ZET 00/.
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Abb. 16 Geologische Situation des Naturreaktors in  Oklo, Gabun;
1 = Reaktorzonen, 2 = Sandstein, 3 =Erzfléz, 4= Granit (nach
/DOE 04/)
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4 Belastungsgrenzen / Selbstheilungseffekte

Bei der Errichtung eines Endlagers wird das Wirtsgestein gestort. Dies fuhrt zu Veran-
derungen der hydraulischen und mechanischen Eigenschaften des Wirtsgesteins, wie
z. B. der Ausbildung von Auflockerungszonen bei der Auffahrung von Strecken und
Bohrungen. Ebenso treten wahrend der Betriebsphase Veranderungen des geochemi-
schen Milieus durch Eindringen von Luft in die Wirtsgesteinsformation auf. Langfristige
Stérungen ergeben sich aufgrund des Warmeeintrags durch warmeentwickelnde Abfal-
le und aufgrund von Wechselwirkungen des Formationswassers mit eingebrachten Ab-

fallen und Versatzmaterialien.

Studien an geeigneten Analoga kénnen dazu beitragen, Erkenntnisse Uber die Auswir-
kungen derartiger Belastungen auf die Wirtsgesteinsformation zu gewinnen und eben-
so Informationen Uber Selbstheilungseffekte zu erhalten. Die nachfolgende Beschrei-

bung greift fur einzelne Wirtsgesteine wichtige Analogastudien heraus.

4.1 Salzgestein

Fur das Wirtsgestein Salz existieren Studien zu Auswirkungen erhéhter Temperaturen
auf die Integritét des Salzgesteins, wie auch Studien, welche Selbstheilungseffekte an
der - durch die Auffahrung des Endlagers erzeugten - Auflockerungszone zum Inhalt
haben /ROT 03/.

Auswirkungen hoher Temperaturen

Die Einlagerung warmeentwickelnder Abfalle kann (konzeptbedingt) im Steinsalz zu
Temperaturen von maximal 200°C fuhren. Die dadurch auftretenden Veranderungen
lassen sich an Laborproben und mittels Erhitzer-Experimenten gut untersuchen. Zur
Absicherung dieser Kenntnisse und zur Analyse der Auswirkung noch héherer Tempe-
raturen Uber lange Zeit auf Struktur und Mineralzusammensetzung von Steinsalz in ei-
ner Teufe von 700 - 800 m kénnen Untersuchungen von Basaltintrusionen in Steinsalz-

formationen beitragen.

Derartige Intrusionen traten beispielsweise in den geschichteten Zechsteinevaporiten
des Werra-Fulda-Lagerstattenbezirks auf. Basaltische Schmelzen drangen wahrend
des Miozans vor etwa 15 - 25 Millionen Jahren mit Temperaturen von 1150°C in das

Salzgestein ein und erstarrten bevorzugt in den Steinsalzschichten unter Bildung von
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steil stehenden Basaltgangen. Das Steinsalz wurde hierbei im Kontaktbereich auf
Temperaturen bis zu ca. 800°C aufgeheizt; die Temperaturen gingen aber relativ
schnell zuriick und waren nach einem Jahr auf <100°C abgefallen waren /KNI 89/,
ISTA 95/.

Ein typischer Basaltgang ist in Abb. 17 dargestellt. Der Durchmesser der Basaltintrusi-
on in dieser Abbildung betragt 30 cm. Deutlich erkennbar sind scharfe Ubergénge zwi-
schen Basalt und Salzgestein. Die feinen horizontalen und vertikalen Kilifte im Basalt
sind hauptsachlich mit Anhydrit und Halit gefullt. Die Kontaktzone besteht hauptséach-

lich aus Anhydrit, Kieserit und ferrodolomitischen Karbonaten.

!

S e

Abb. 17 Basaltintrusion in Steinsalz in der Werra-Region /KNI 89/

An der Kontaktzone hat sich durch die schnelle Abkihlung der Schmelze Glas mit ba-
saltischer Zusammensetzung gebildet. Im Steinsalz &nderte sich der mineralogische
und chemische Stoffbestand der wasserunldslichen Minerale. Es hat sich gezeigt, dass
Materialreaktionen und Materialtransport Uber flissige Phasen (mit den eindringenden
Basaltschmelzen vergesellschaftete Flissigkeitsbestandteile) stattgefunden haben. Die
Ausdehnung solcher Mineralveranderungen blieb im Na-reichen Steinsalz auf wenige
Zentimeter Distanz von der Oberflache der Basaltintrusion begrenzt und erreichte le-

diglich in K-Mg-Salzbandern eine Ausdehnung von bis zu 10 m.
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Eine Mobilisierung von Lanthaniden als chemische Homologe flir entsprechende Akti-
niden, aus den alterierten basaltischen Glasern konnte ebenso wenig nachgewiesen
werden, wie aus den unléslichen Silikatanteilen im Salzgestein. Trotz der hohen Tem-
peraturen und signifikanter Stoffumsatze in den basaltischen Glas- bzw. Mineralphasen
sind sowohl die urspringliche absolute als auch die relative Lanthaniden-Verteilung

dort nicht verandert worden.

Diese Ergebnisse deuten darauf hin, dass hohe Temperaturen, die im Fall der Basal-
tintrusionen um mehrere 100°C hoher lagen als sie bei der geplanten Einlagerung von
warmeentwickelnden Abfallen sein werden, nur geringe Auswirkungen auf die Stabilitat
der Steinsalzbarriere haben. Es zeigte sich eine nur sehr geringe Mobilitat der Lantha-
niden (als chemische Homologe flr entsprechende Aktiniden) auch unter sehr hohen
Temperaturen. Wichtige Unterschiede zur Endlagerung sind die sehr viel héhere Tem-
peratur beim Eindringen des Basalts in das Salz, die relativ zur Endlagerung raschere
AbklUhlung des Basaltkdrpers und der Salzumgebung sowie die rdumliche Begrenzung

der Einwirkung auf wenige 10er Meter.

Selbstverheilung

Auflockerungszonen (Excavation Damaged Zones, EDZ) bilden sich in allen Gesteinen
als Folge der Auffahrung von Hohlrdumen. In Salzformationen kann sich die Auflocke-
rungszone bis 2 m in das Salz ausdehnen. Die Permeabilitat der Auflockerungszone
kann dabei gegenlber dem ungestdrten Gestein um einige Grélkenordnungen erhéht
sein. In Bereichen des Endlagers, in denen gering permeable Verschlisse als Teil des
Barrierenkonzepts verwendet werden, kann die erhdhte Permeabilitdt der Auflocke-
rungszone zu einer Reduktion des Stromungswiderstands flihren und damit einen er-

hohten Losungszufluss in diesem Bereich ermoéglichen /WIE 03/.

Der primare Grund fur die Bildung von Auflockerungszonen sind durch die Auffahrung
erzeugte Spannungen, die zu einer Dilatanz und damit zur Erhéhung der Porositat und
Permeabilitat im Gestein in der Umgebung der Auffahrung flihren. Die Permeabilitat
kann wieder reduziert werden, wenn die Spannungen in einen homogenen Zustand

Ubergehen, z. B. nach Auflaufen des Gebirges auf eine geotechnische Barriere.

Als anthropogen verursachtes Analogon wurden die Permeabilitatsverteilung und die
Ausdehnung von Auflockerungszonen an verschiedenen Lokationen in der Schachtan-

lage Asse untersucht. Im Hinblick auf das Langzeitverhalten eines Endlagers ist dabei
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das so genannte Dammjoch von besonderem Interesse. Diese Strecke wurde im Jahr
1911 aufgefahren und ein 25 m langer Abschnitt im Jahr 1914 mit einem Stahlgussrohr
ausgekleidet. Der Resthohlraum zwischen Streckenoberfliche und Stahlguss-Liner
wurde mit Beton verflllt. Diese Strecke kann heute als ein technisches Analogon fir
die Entwicklung der EDZ um eine Strecke herangezogen werden, die mit einer Bento-
nit- oder Betonabdichtung verschlossen wurde, wie sie in Endlagerkonzepten im Salz-
gestein vorgesehen ist. Aus Untersuchungen zur Permeabilitdt und zu den Span-
nungsverhaltnissen in der Auflockerungszone kénnen Informationen Gber den Aushei-

lungsprozess Uber langere Zeitrdume gewonnen werden /BRE 99/.

Wie schematisch in Abb. 18 gezeigt ist, wurden vier Bohrungen fir Permeabilitatsmes-
sungen verwendet. Sie wurden horizontal, vertikal und in einem Winkel von 45° durch
das Stahlrohr in das Steinsalz gebohrt. Ein viertes Bohrloch wurde im nicht ausgeklei-
deten Bereich der Strecke in die Streckensohle gebohrt, um einen Vergleichswert fur
eine offene Strecke zu haben. Die Permeabilitdtsverteilung um das Dammjoch wurde

durch Gasinjektionstests ermittelt und ist ebenfalls in Abb. 18 dargestellt.

Bulkhead Open Drift

Permeability

102" m?I10° m?L110"° m2_110 7" m2E10~"" m?C110 "6 m2Ml10 "% m?

Abb. 18 Gemessene Permeabilitdten in Bohrungen um die ausgekleidete Stre-

cke (links) und unterhalb der offenen Strecke (rechts)

Unterhalb der offenen Strecke entsprechen die Werte einer typischen Auflockerungs-
zone, die auch nach ca. 90 Jahren Standzeit nicht verheilt ist. Ihre Ausdehnung betragt
etwa 1,5m und ihre Permeabilitat steigt auf Werte Giber 10'® m?. Diese Ergebnisse
sind in guter Ubereinstimmung mit Messungen an vielen anderen Stellen in der

Schachtanlage Asse. An allen untersuchten offenen Strecken wurde eine Ausdehnung

48



Anhang Naturliche Analoga

der EDZ in die Sohle von 1,5 m und an den St6R3en von nicht mehr als 0,5 m beobach-
tet. Die Permeabilitat erreicht Werte zwischen 10™'® m? bis 10 ®* m?, im Gegensatz zu

Permeabilititen von 10" m? fiir das ungestérte Steinsalz.

Die Permeabilititen um den ausgekleideten Teil des Dammjochs unterscheiden sich
hiervon deutlich. Mit Ausnahme des Wertes in der horizontalen Bohrung nahe der
Salzoberflache liegen alle Permeabilititen im Bereich von 107" m? und darunter. Sie
sind damit deutlich niedriger als die typischen Werte fir eine Auflockerungszone. Diese
geringen Permeabilitdten sind die Folge eines Spannungszustandes, der durch eine
hohe Normalspannung und eine vernachlassigbare deviatorische Spannung charakte-
risiert ist. Dies konnte durch begleitende Modellrechnungen bestatigt werden. Die urs-
pringliche Permeabilitdt von ungestértem Steinsalz wurde allerdings noch nicht er-
reicht. Mikrostrukturuntersuchungen an Kernen der ausgekleideten und offenen Stre-
cke deuten darauf hin, dass die existierenden Mikrorisse weitgehend verschlossen,

aber nicht verschwunden sind.

Die Ausheilung der EDZ ist nicht nur eine Funktion des Spannungszustands, sondern
auch eine Funktion der Zeit. Die Zeitabhangigkeit konnte in dieser Studie nicht eindeu-
tig bestimmt werden. Im Fall von natlrlichem, trockenen Steinsalz mit einem Wasser-
gehalt von etwa 0,2 Gew.-% wie in der Asse haben 90 Jahre unter hoher Kompressi-
onsspannung und vernachlassigbarer deviatorischer Spannung nicht fiir eine vollstan-
dige Verheilung der EDZ um das Dammjoch ausgereicht. Die Studie zeigt aber deut-
lich, dass innerhalb dieser Zeit eine partielle Verheilung der EDZ mit einer Reduktion

der Permeabilitat um drei Grélkenordnungen eingetreten ist.

Die Studie ist reprasentativ flr trockenes Steinsalz mit Wassergehalten um
0,2 Gew. %. Es ist zu erwarten, dass der Verheilungsprozess bei Steinsalz mit einem
hoheren Wassergehalt schneller verlauft. AulRerdem ist der Verheilungsprozess ab-
hangig von der spannungsinduzierten Konvergenz; beispielsweise kann die Existenz
von Anhydritbéandern die Konvergenz drastisch reduzieren. Dies muss bei der Ubertra-

gung der Ergebnisse auf andere Salzformationen berilcksichtigt werden.
Kompaktion von Versatz

Es ist geplant, Resthohlraume in Endlagern in Salzformationen weitgehend mit Salz-
versatz zu verfiillen. Nach Verschluss des Endlagers werden die verbliebenen Rest-

hohlrdume im Endlager durch den Konvergenzprozess verschwinden und das Ver-
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satzmaterial kompaktiert. Als Folge der Kompaktion werden die Porositat und damit
auch die Permeabilitat des Versatzes reduziert. Der damit verbundene Anstieg der
Steifigkeit des Versatzes fihrt zu einem Widerstand des Versatzkérpers gegen das auf
den Versatz auflaufende Gebirge. Mit zunehmendem Stutzdruck des Versatzes nimmt

die Konvergenzrate der Hohlrdume sukzessive ab.

Wie im Fall der Verheilung von Auflockerungszonen verlaufen auch die gesteinsme-
chanischen Prozesse bei der Kompaktion Uber sehr lange Zeitraume, die nicht von La-
borexperimenten abgedeckt werden. Als Analoga fur die Kompaktion kénnen ebenfalls
anthropogene MalRnhahmen herangezogen werden. Aus der Untersuchung von Ver-
satzmaterial, das in versetzten ehemaligen Bergwerken Uber Jahrzehnte kompaktiert
wurde, kénnen Informationen Uber den Langzeit-Kompaktionsprozess gewonnen wer-
den (Abb. 19). Notwendige Voraussetzungen sind Kenntnisse Uber die Eigenschaften
des eingebrachten Versatzes, Uber die Entwicklung der versetzten Hohlrdume und

Uber die geologischen Verhaltnisse in der Umgebung.

Abb. 19 Endsticke eines Bohrkerns aus einer Bohrung in den Altversatz von der
1260/1275 m-Sohle des Salzbergwerks Riedel

Neben der Formulierung geotechnischer Anforderungen wurden Modellrechnungen flr
unterschiedliche Eigenschaften und Auslegungen eines Endlagers im Salzgestein
durchgefiihrt, um geeignete Analogastandorte zu finden. Konkretes Ziel war es, Bedin-
gungen zu identifizieren, unter denen eine erhebliche Reduktion der urspringlichen
Versatzporositat von 40 % auf Werte von ca. 10 % zu erwarten sind. Die Modellrech-
nungen zeigen, dass an Standorten, an denen stutzende Anhydritschichten vorhanden

sind, die Konvergenz so langsam erfolgt, dass innerhalb einiger 100 Jahre keine signi-
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fikante Kompaktion zu erwarten ist, diese Standorte also nicht geeignet sind. An Stand-
orten ohne Anhydritschichten sind Versatzporositaten <10 % ab Teufen von 800 m zu
erwarten. Erste Proben aus entsprechenden Teufen an den als geeignet identifizierten
Untersuchungsstandorten Salzdetfurth und Riedel zeigen, dass eine deutliche Kom-
paktion stattgefunden hat. Weiterfuhrende Untersuchungen wurden bisher nicht durch-
gefuhrt.

4.2 Tongestein

Neben Ton- bzw. Tonstein als Wirtsgesteinsformation spielen tonhaltige Materialien,
insbesondere Bentonit, als Puffer- oder Versatzmaterial in vielen Endlagerkonzepten
eine wichtige Rolle. Eine sehr wichtige Eigenschaft der Tone, speziell der Smektite, ist
dabei deren Quellfahigkeit. Diese Quellfahigkeit soll bei Verwendung von trockenem,
vorkompaktierten Bentonit dazu flhren, dass bei Wiederaufsattigung mit Wasser durch
den Quellvorgang die Hohlraume um die Behalter effizient abgedichtet werden und
aufgrund der geringen Permeabilitat des Tons dann ein advektiver Schadstofftransport
unterbunden wird. Weitere wichtige Eigenschaften von Ton sind dessen hohe Sorp-
tionskapazitat sowie die langfristige Pufferung des chemischen Milieus. Veranderungen
dieser Eigenschaften konnen durch Wechselwirkung mit Grundwasser, speziell aber

durch hohe Temperaturen auftreten.

In zahlreichen Studien wurde die Veranderung mineralogischer und physikalischer Ei-
genschaften, die durch Wechselwirkung von Bentonit mit im Grundwasser enthaltenen
lonen auftreten, untersucht. Umwandlungen des Bentonits, beispielsweise von Smekti-
ten in lllite, fihren zu einem Verlust seiner Quellfahigkeit, was eine Zunahme seiner
Permeabilitdt bzw. zu Rissbildungen und damit zu einer Abnahme der hydraulischen
Barrierefunktion fihren kann. Die Ergebnisse vieler Studien deuten darauf hin, dass die
Umwandlungsprozesse sowohl kinetisch gehemmt als auch durch ein begrenztes An-
gebot von Grundwasserionen wie Kalium limitiert sind. Dadurch kann es in den Zeit-
raumen, die flr Langzeitsicherheitsanalysen relevant sind, nicht zu einem vollstandigen
Verlust der Quellfahigkeit des Bentonits kommen (z. B. /PUS 87/).

Auswirkungen hoher Temperaturen auf die Eigenschaften des Tons

Insbesondere in der Nahe von Abfallbehaltern mit warmeentwickelnden Abfallen treten
hohe Temperaturen auf, aber auch entferntere Wirtsgesteinsbereiche werden aufgrund

der Warmeleitung von der Zerfallswarme erreicht. Es ist aus Laborversuchen und aus
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der praktischen Anwendung von Tonen bekannt, dass diese bei hohen Temperaturen
weit Gber 100°C Umwandlungen unterworfen sind. Insbesondere die warmeinduzierte
Auflésung von Smektiten und die Ausfallung von silikatischen Mineralen (Zementation)
kénnen zu deutlichen und irreversiblen Anderungen der rheologischen Eigenschaften
der Tone flhren. Die Abhangigkeiten lassen sich unter kontrollierten Laborbedingun-

gen gut untersuchen.

Verschiedene Bentonite aus Sardinien wurden von /PUS 88/ untersucht. Aus diesen
Untersuchungen geht klar hervor, dass in einem Temperaturbereich von 150°C bis
200°C die oben erwahnten Zementationsprozesse stattgefunden haben. Von den Auto-
ren wurde eine kritische Temperatur von 150°C angegeben, ab der eine Umwandlung
von Montmorillonit zu Beidellit stattfindet. Weiterhin wurde auch die Bildung von II-
lit/YSmektit-Wechsellagerungen beobachtet, deren Ausmal} stark von der Verfligbarkeit

von Kaliumionen abhangt.

Als weitere Naturliche Analoga fur die Einwirkung von Warme auf Tone wurde von Ar-
beitsgruppen in Grol3britannien (Isle of Skye), in Frankreich (Col du Perthus) und Ita-
lien (Orciatico) die Einwirkung naturlicher Magma-Einschlisse auf ihre tonige Umge-
bung untersucht /PEL 99/. Dabei liel3 sich der Temperatureinfluss durch Beprobungen
in variabler Entfernung (von einigen Zentimetern bis zu einigen Metern) zum Ein-
schluss erfassen. Der Vorteil der Wahl dieser Analoga ist, dass die Temperatureinwir-
kung sehr lange angedauert hat und danach ein sehr langer Zeitraum fiir das Abklin-
gen der temporaren Veranderungen (Abheileffekte) vorliegt. /PEL 99/ fanden heraus,
dass sich die thermische Einwirkung auch nach den sehr langen Zeitraumen, die seit
den Ereignissen vergangen sind (Isle of Skye: einige 10 Mio. Jahre; Col du Perthus
1,7-2 Mio. Jahre; Orciatico: 4,1 Mio. Jahre), in allen drei Fallen eindeutig nur in den

angrenzenden Tonschichten auswirkt.

Die spezifischen Veranderungen im Tongeflige und in den Toneigenschaften waren
vielfaltig und variabel. Es liel3 sich keine LeitgroRe herausarbeiten, aus der auf einfa-
che Weise z. B. ein Anhaltspunkt fiir die Festlegung einer kritischen Obergrenze fir die
Erwarmung des Tons fir ein Endlager ableitbar ware. Als Ergebnis einer Optimierung
verschiedener beobachteter Einflussgrofien pladieren die Autoren fir einen Grenzwert
von 100°C. Diese Empfehlung deckt sich mit Ergebnissen, die aus Laborversuchen

abgeleitet wurden und bestatigt diese damit.
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Die Untersuchung dieses Analogons zeigt, dass die Bestatigung von systematischen
Laboruntersuchungen mit Hilfe natirlicher Analoga einen wertvollen Beitrag zur Ver-
trauensbildung unter den Experten leisten kann und die wesentlich langere Zeitdimen-

sion des Analogons die aus Laborversuchen bekannten Resultate ideal erganzt.

Auswirkungen alkalischer Losungen

In einigen Endlagerkonzepten ist vorgesehen, zementhaltige Produkte zu verwenden.
Einerseits kbnnen mit Zement verfestigte mittelradioaktive Abfalle eingebracht werden,
andererseits kann Zement oder Beton zum Ausbau von Strecken bzw. zur Verflllung
von Endlagerbereichen verwendet werden. Bei der Korrosion von Zementprodukten
entstehen Uber lange Zeitraume hochalkalische Losungen, die mit den Gesteinskom-
ponenten der Wirtsgesteinsformation in Wechselwirkung treten. Derartige Wechselwir-
kungen kénnen zur begrenzten Auflosung sowie zur Fallung und Neubildung von Mine-
ralphasen in Puffer und Wirtsgestein und damit zu Anderungen der Porositat fihren.
Ebenso kdnnen auch die Riickhalteeigenschaften des Gesteins flir Radionuklide ver-
andert werden. Damit ist eine Beeintrachtigung der Integritdt der Barrieren maoglich.
Das Studium Naturlicher Analoga bietet die Mdglichkeit, Uber geologische Zeitraume
ablaufende Umwandlungsphdnomene und deren Auswirkungen auf im Endlagersystem

stattfindende Prozesse zu untersuchen.

Natlrliche hochalkalische Systeme sind selten in der Natur. Sie werden beispielsweise
in Jordanien und Israel angetroffen /SME 98/. Wichtige Analogastudien wurden in Ma-
garin (Nordwest-Jordanien) sowie in Zentral-Jordanien durchgefiihrt /GEY 98/. Die na-
tiirlichen Verhaltnisse an diesen Standorten weisen eine groRe Ahnlichkeit mit einem
Endlagersystem auf (Abb. 20).

Am Standort Magarin bilden sich alkalische Wasser mit pH-Werten von bis zu 12,9
durch Auslaugung von natirlichen Zementmineralen. Dort haben sich Klinkerkdrper py-
rometamorph in einer bitumindsen Kalksteinformation gebildet. Die Hydratisierung und
Rekarbonatisierung der Klinkerkérper hat zur Bildung der natirlichen Zementkoérper,
u. a. Portlandit, Ca-Si-Hydrate und Calcit, gefiihrt. In Jordanien existieren Standorte mit
drei verschieden stark alkalischen Wassern, die verschiedene Stadien in der Entwick-

lung eines Endlagers mit zementierten Abfallen reprasentieren:
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Abb. 20 Standort Maqarin als Analogon fir die Migration einer Hoch-pH-Fahne

durch ein Endlager in permeablen Gesteinen /MIL 00/

e Frihes Stadium mit sehr hohen ph-Werten (NaOH / KOH-Laugen) in den Quel-

len im westlichen Bereich von Maqarin

e Mittleres Stadium mit weniger hohen pH-Werten (Ca(OH), gepuffert) in den

Quellen im &stlichen Bereich von Magarin

e Spates Stadium mit fast neutralen pH-Werten (Silikat-dominierte Losungen) in

der Khushaym Matruk-Region in Zentral-Jordanien.

Die typischen Stadien, die wahrend des Transports einer hochalkalischen Fahne durch
Wechselwirkung mit Aluminiumsilikat-fUhrenden Gesteinstypen auftreten, sind schema-
tisch in Abb. 21 dargestellt. Die erste Phase der Zersetzung von Portlandzement ist
durch K-Na-reiche Hydroxidldsungen als Folge der bevorzugten Auslaugung von Alka-
lien gepragt, die dann in eine mittlere, lang anhaltende Phase mit Auswaschung von
Ca(OH), Ubergeht, die bis zu dessen Verbrauch andauert und vereinfacht durch eine
gesattigte Ca-Hydroxid-Lésung dargestellt werden kann. Die Reaktion der Hoch-pH-

Fahne mit dem Gestein entlang des Transportwegs flihrt zu einer Abnahme des pH-
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Werts und der Gehalte an Na, K und Ca, wahrend die Al- und Si-Gehalte zunehmen.
Entsprechend finden sich im Bereich des Endlagers CSH-Phasen, die im Gleichge-
wicht mit der Lésung stehen. In Transportrichtung bilden sich aufgrund ansteigender
Al- und Si-Konzentrationen CSH-Phasen. An der Front der Hoch-pH-Fahne kdnnen bei

hohen Al- und Si-Gehalten und geringeren pH-Werten Zeolithe ausfallen.

Groundwater flow

REPOSITO >>

pH, Ca A1, Si

Plume migration

Concentration

Time / distance

s CSH (high Ca/Si)
s CSH (low Ca/Si)
w— CASH
e 0w Si/A1 zeolite
high Si/Al zeolite m—

Enhanced
porosity?

Abb. 21 Konzeptuelles Modell fur die Entwicklung einer hochalkalischen Fahne
/LIN 98/

Das Analogon-Programm in Jordanien weist mittlerweile ein konsistentes Bild auf, was
die Bildung hochalkalischer Wasser, Bestandigkeit alkalischer Porenwéasser und die
Folge von Alterationen, die durch Reaktionen mit dem Wirtsgestein stattfinden, betrifft.

Die wesentlichen Ergebnisse aus vier Projektphasen zeigen folgendes Bild:

o Das konzeptuelle Modell fiir die Entwicklung einer alkalischen Fahne in einer
Tonformation ist weitgehend konsistent mit den Beobachtungen an den unter-

suchten Standorten.
e Hochalkalische Bedingungen in Porenwassern durch Mineralphasen analog

den in Zementen im Endlager vorgesehenen Phasen treten lber sehr lange
Zeitraume auf (> 100.000 Jahre).
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o Sekundare Zementphasen (auch metastabile amorphe Phasen und Gele), die
sich bei Auslaugung und der Wechselwirkung mit dem Gestein bilden, kénnen

Uber lange Zeitrdume stabil sein, sofern sie vom Grundwasser isoliert sind.

o Die derzeitigen Modelle und Datenbasen zur Berechnung der Ld&slichkeit si-
cherheitsrelevanter chemischer Elemente in hochalkalischen Losungen liefern

konservative Werte, d. h. die Loslichkeiten werden Uberschatzt.

o Die an der Grenzflache Zement / Wirtsgestein gebildeten Kolloidmengen sind
gering. Allerdings war es bisher nicht mdglich, die Front der alkalischen Fahne
zu ermitteln und die Kolloidpopulationen dort, wo sie durch extreme Anderun-

gen in den chemischen Bedingungen erhéht sein kénnen, zu bestimmen.

¢ Die Mineralphasen, die von thermodynamischen und gekoppelten Modellen fir
die verschiedenen Bedingungen entlang einer alkalischen Fahne vorhergesagt
werden, stimmen mit den in verschiedenen Grundwassersystemen beobachte-

ten Mineralphasen Uberein.

e Es wurde beobachtet, dass Kliifte mit geringen Offnungsweiten in Wirtsgestein
und Zement langfristig verheilen. Eine solche Selbstversiegelung wird auch von
gekoppelten Modellen zur Wanderung einer Hoch-pH-Front in Tonstein vorher-

gesagt.

o Diffusionskontrollierte Gesteinsumwandlungen filhren selbst nach einigen
10.000 Jahren nur im Bereich von Millimetern bis wenigen Zentimetern Ein-

dringtiefe zu Umwandlungen.

Diese Studie zeigt sehr anschaulich, wie ein Analogon zur Entwicklung und Absiche-
rung eines konzeptuellen Modells und damit zu dessen Glaubwirdigkeit beitragen

kann.

4.3 Festgestein

Zur Beschreibung der Auswirkung tektonischer Ereignisse auf die Wasserfuhrung von
Graniten wurde bereits auf die Studie /YOS 00/ an japanischen Graniten eingegangen.
Diese hat gezeigt, dass Klifte in Graniten des orogenen Gurtels im Wesentlichen wah-

rend der Abklhlung des Granitkdrpers nach seiner Platznahme gebildet wurden. Tek-
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tonische Ereignisse haben nicht zu einer Erhéhung der Klufthaufigkeit und langfristig

auch nicht zu veranderten Klufteigenschaften gefihrt.

Auswirkungen veranderter klimatischer Bedingungen

Ein weiteres wichtiges externes Ereignis, das Einfluss auf die Integritat eines Endla-
gersystems haben kann, ist das Auftreten von Eiszeiten. Auch hier haben Natlrliche
Analoga zum Verstandnis, speziell aber auch zur Entwicklung von Szenarien fir die
Langzeitsicherheitsanalyse beigetragen. Dies soll beispielhaft flir Granite dargestellt
werden, da hierzu die umfangreichsten Arbeiten vorliegen und flir diese Formationen

wahrscheinlich auch die gro3ten Konsequenzen zu erwarten sind.

Das Auftreten von Eiszeiten fiihrt sowohl zu mechanischen Beanspruchungen als auch
zu Veranderungen des Grundwasserchemismus. Aufgrund der Ausbildung von hohen
Eislasten kommt es zu isostatischen Bewegungen. Speziell beim Abschmelzen der
z. T. mehrere 1000 m machtigen Eisbedeckungen kann es durch isostatische Hebun-
gen im Grundgebirge zur Ausbildung neuer bzw. zur Reaktivierung alter Klufte kom-
men. Sofern diese Klifte bis in Endlagerteufen reichen, kdnnen sie zu einem erhdhten

Grundwasserfluss und schnelleren Radionuklidtransport fihren.

Solche postglazialen Stérungen wurden intensiv an einer entsprechenden Stérungszo-
ne in Lansjarv in Nordschweden untersucht /BAE 89/. Aus den Untersuchungen geht
hervor, dass die postglazialen Ereignisse fast ausschliellich zu einer Reaktivierung
pra-quartarer Stérungen und nicht zur Ausbildung neuer Kiiifte fihrten. Die Ausbildung
neuer Klufte blieb beschrankt auf einen Bereich von wenigen Metern um die vorhande-
nen Stérungszonen. Es scheint also, dass die postglazialen tektonischen Bewegungen
durch bestehende Strukturen gepuffert werden. Ergebnisse dieser Art kbnnen nicht aus

Laborexperimenten erhalten werden.

Wahrend einer Eisbedeckung und wahrend des Wiederabschmelzens des Eises kon-
nen grofle Mengen Glazialwasser entstehen und bis in tiefe Bereiche der Wirtsge-
steinsformation vordringen. Diese Wasser zeichnen sich durch einen hohen Sauers-
toffgehalt und eine geringe Mineralisierung aus. Ein hoher Sauerstoffgehalt kann zur
Oxidation von redoxsensitiven Radionukliden fihren und damit deren Mobilitat erheb-
lich erhdhen. Aber auch die geringe Mineralisierung kann die Integritat des Endlagers
erheblich beeintrachtigen. Da die Stabilitdt von Kolloiden in gering mineralisierten,

neutralen Wassern relativ hoch ist, ist es moglich, dass durch solche Wasser Bentonit-
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kolloide am AuRenrand des Puffers in erhdhtem Male gebildet und abtransportiert
werden. Uber lange Zeitrdume kann das zu einer starken Reduktion der Permeabilitat

dieser technischen Barriere flihren.

Hierzu wurden folgende Ergebnisse aus Analogastudien, insbesondere am Standort
Palmottu, herangezogen. Anhand von Analysen der stabilen Isotope in Grundwéassern
von Palmottu zeigte sich, dass Wasser mit sehr niedrigen 5'80-Werten, d. h. Wasser,
die bei extrem niedrigen Umgebungstemperaturen an der Erdoberflache infiltriert sind,
bis in etwa 350 m Tiefe vorkommen. Entsprechende Beobachtungen an anderen Stan-
dorten in Schweden und Finnland zeigen, dass Glazialwasser sogar bis in 1000 m Tie-
fe, also Endlagerteufen vordringen kénnen. Die Ergebnisse zeigen aber auch, dass es
aufgrund der hohen Redoxpufferkapazitat der Formation unwahrscheinlich ist, dass die

oxidierenden Bedingungen in typischen Endlagerteufen von >300 m erhalten bleiben.
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5 Materialverhalten

Natlrliche Analoga kdnnen auch wichtige Informationen zum Langzeitverhalten von
Materialien liefern, die als technische Barrieren im Endlager verwendet werden. Hierzu
gehdren die Abfallmatrix, der Abfallbehalter sowie Materialien, die als Puffer, Versatz
oder Verschlussbauwerke eingesetzt werden. Die wichtigsten Materialien fir die ein-

zelnen Komponenten sind:

o Abfallmatrix: Silikatglas bzw. abgebrannter Brennstoff, mineralische Abfallformen,

u. U. auch Bitumen
¢ Behalter: Stahl, Kupfer

e Versatz/Verschluss: Zement, Beton, Ton (Bentonit)

Nachfolgend wird aufgezeigt, in welcher Weise natlrliche und anthropogene Analoga
zum Verstandnis des Langzeitverhaltens der einzelnen Materialien beitragen kdnnen.
Auf das Verhalten von Tonen wurde bereits im vorangegangenen Abschnitt eingegan-
gen, da Tongestein auch als Wirtsgesteinsformation von Bedeutung sind. Aus diesem

Grund werden Tone bzw. Bentonit in diesem Kapitel nicht mehr behandelt.

51 Glas

Borsilikatglas (bisweilen auch als Borosilikatglas bezeichnet) wird fiir die Verfestigung
von hochaktiven Abfallen verwendet. Im Falle eines Wasser- bzw. Losungszutritts in
Einlagerungsbereiche eines Endlagers wird es nach einem Ausfall der Barrierewirkung
der Behalter zur Korrosion der Glasmatrix kommen. Wichtige Prozesse im Zusammen-
hang mit der Endlagerung sind Entglasung, d. h. die Kristallisation der Glasmatrix, Kor-
rosion und Auflésung der Matrix, Freisetzung von Radionukliden sowie die Rickhal-
tung von verschiedenen Radionuklidspezies in sekundar gebildeten Mineralphasen.
Auflésung und Korrosion des Glases sind abhangig von der Glaszusammensetzung,
der Temperatur, dem Wasser-/Glas-Verhaltnis, der Kontaktzeit, der Wasserchemie und

den FlieRbedingungen.

Analogastudien wurden hauptsachlich zur Untersuchung der Langzeitstabilitat der
Glasmatrix durchgeflhrt. Bei Analogastudien zu Glasern ist grundsatzlich zu unter-
scheiden zwischen natirlichen Glasern und archdologischen Objekten, also anthropo-

gen hergestellten Glasern. Natirliche Glaser entstehen durch eine sehr schnelle Ab-
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kihlung von Lava oder Magma, bei der es nicht zu einer Ausbildung von Mineralpha-
sen kommt. Neben eher exotischen Glasern mit ungewohnlichen Zusammensetzungen
(z. B. vom Mond) ist hauptsachlich zu unterscheiden zwischen silikatreichen, vulkani-
schen und silikatarmen, basaltischen Glasern (vgl. Tab. 4). Basaltische Glaser zeigen

die gréRte Ahnlichkeit zu Borsilikatglas hinsichtlich

der chemischen Zusammensetzung, insb. aufgrund ihres geringeren Silikatgehalts
(50 - 60 % SiOy,), siehe Tab. 4,

e der Alterationsprodukte,

e ihrer Struktur und Morphologie und

e der beobachteten Korrosionsraten.

Es muss allerdings einschrankend berlicksichtigt werden, dass Bor in den meisten na-

turlichen Glasern nur in Spurenkonzentrationen vorkommt, wahrend die technischen

Borsilikatglaser Borgehalte von bis zu 20 % aufweisen.

Tab. 4 Beispiele fur die chemische Zusammensetzung [Gew. %] dreier typi-
scher natlrlicher Glaser im Vergleich zum Glas einer Abfallmatrix (nach
IMAZ 94/)
Basaltisches Rhyolitisches Tektitisches SRL 165
Glas Glas Glas Borsilikatglas
SiO, 50,7 74,9 74,4 52,86
Al,O3 11,7 14,2 12,17 4,08
Na,O 4,5 4,68 1,32 10,85
K;O 0,7 4,59 2,61 0,19
CaO 10,6 0,53 1,52 1,62
MgO 6,7 0,02 1,85 0,70
FeO - 0,49 - -
Fe,0; 13,1 0,29 5,58 11,74

Da es sich bei Glas um eine metastabile Substanz handelt, kann es Uber lange Zeit-
raume zu einer Umwandlung in stabile Mineralphasen kommen. Diese Veranderung
kann zu einer beschleunigten Korrosion der Matrix fihren /LUT 88/. In den meisten na-
turlichen Glasern sind Spuren einer solchen Entglasung zu beobachten. Die beobach-
teten Zeitraume fur eine vollstandige Entglasung variieren zwischen einigen 1.000 und

einigen 10 Millionen Jahren. Eine wichtige Beobachtung ist, dass Entglasung durch
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Vorhandensein von Wasser beschleunigt wird. Diese Aussage wird gestitzt durch die
Ergebnisse von Untersuchungen an mehr als 3,5 Milliarden Jahre alten Glasern vom
Mond (wo kein freies Wasser existiert), an denen nur geringe Spuren von Entglasung
nachzuweisen sind. Diese Erkenntnis ist insbesondere fur Endlagerkonzepte mit sehr
langen Behalterlebensdauern wichtig, bei denen der Wasserzutritt zur Glasmatrix tber
mehrere 10.000 oder sogar 100.000 Jahre verhindert werden soll. Quantitative Aussa-
gen zur Entglasungsdauer von Borsilikatglasern in einem Endlager kdnnen daraus
nicht abgeleitet werden, da in den meisten Fallen Informationen Uber die Zusammen-
setzung der anstehenden Wasser und die thermischen Bedingungen in der Vergan-
genheit fehlen. Als mittleres Alter natirlicher Glaser werden 2 Millionen Jahre angege-
ben /MIL 00/. Daraus kann die qualitative Aussage abgeleitet werden, dass Entglasung

auf der Zeitskala der Langzeitsicherheitsbewertung kein signifikantes Problem darstellt.

Bei der Alterung von Glasern spielen lonenaustauschprozesse, Hydrolysereaktionen
und Ausfallungsreaktionen sekundarer Mineralphasen eine wichtige Rolle. Diese Pro-
zesse fuhren dazu, dass sich an der Glasoberflache unterschiedliche Schichten auf-
bauen. An das nichtkorrodierte Glas schliel3t sich beim Alterungsvorgang eine dinne
Diffusionsschicht an, in der leicht I0sliche Elemente wie Bor, Lithium oder Natrium ab-
gereichert sind. Daran grenzt eine Schicht mit amorphen, Gel-ahnlichen Phasen. In ei-
ner aulleren Schicht bilden sich Tonmineralphasen und Zeolithe aus (vgl. Abb. 22). Die
Bildung dieser Schichten kann dazu flihren, dass die Glaskorrosionsraten Uber lange
Zeitrdume abnehmen, da Diffusionsprozesse durch die neu gebildeten Schichten die
Korrosion verlangsamen und fir den gesamten Korrosionsprozess geschwindigkeits-
bestimmend werden. Die Untersuchung natlrlicher Analoga kann daher insbesondere
zur Ermittlung von experimentell schwer zuganglichen Langzeitkorrosionsraten beitra-

gen.

Im Rahmen vieler Analogastudien konnten die bei der Glaskorrosion neu gebildeten
Phasen, die in Laborexperimenten beobachtet wurden, auch in den veranderten Ober-
flachenschichten naturlicher Glaser gefunden werden. Haufig wurde bei basaltischen
Glasern als amorphe, Gel-ahnliche Phase Palagonit identifiziert. Ebenso konnte ge-
zeigt werden, dass Palagonit nach langen Zeitrdumen durch kristalline Zeolithphasen
ersetzt wird /CRO 92/. Diese Untersuchungen sind insofern von grof3er Bedeutung, als

sie die in Laborversuchen entwickelten Modelle stitzen.
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Abb. 22 Mineralphasen in korrodiertem basaltischen Glas aus Vatnajokull Island
/BER 02/

Die Ableitung quantitativer Informationen, wie z. B. Korrosionsraten, ist generell
schwierig. GroRen Einfluss auf die Glasauflosung haben hydraulische Bedingungen
und Parameter wie Temperatur sowie geochemische Eigenschaften der Losung (ins-
besondere pH- und Eh-Wert), aulRerdem die Silikatkonzentration. So ist es bei diesen
Analogastudien besonders relevant, ob diese Bedingungen Uber den gesamten Zeit-
raum vorhanden waren oder sich in der Vergangenheit verandert haben. In einer Un-
tersuchung von /GRA 86/ an natirlichen Glasern konnte beispielsweise ein Zweipha-
senprozess nachgewiesen werden. In der ersten Phase war das Glas auf dem Mee-
resgrund salzhaltigem Wasser direkt ausgesetzt. In diesem Zeitraum lagen die Auflo-
sungsraten relativ hoch und es bildeten sich aufgrund des geringen Silikatgehalts des
Meerwassers keine authigenen Zementphasen. Im zweiten Stadium, als das Glas von
pelagischen Sedimenten bedeckt war, stieg die Silikatkonzentration im Porenwasser
schnell an und es bildeten sich authigene Zementphasen auf dem Glas, die bewirkten,
dass der Transport nur noch diffusiv erfolgte. Die dann beobachteten Aufldsungsraten

lagen um mehrere Gré3enordnungen niedriger.

Ein weiterer wichtiger Aspekt sind Unterschiede zwischen den Randbedingungen der
Studie und denen in einem Endlager. Im Endlager ist nur ein sehr geringer Wasserfluss
zu erwarten, z. B. bei Vorhandensein von Bentonitpuffern um die Behalter. Der Trans-

port in einem solchen System erfolgt vorwiegend diffusiv. Auflerdem sind die chemi-
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schen Bedingungen um die Behalter meist reduzierend und schwach alkalisch. In Ana-
logastudien ist dagegen der Wasserzutritt haufig nicht begrenzt und die Wasser sind
meistens oxidierend sowie neutral bis schwach sauer. Daher kdnnen in Analogastudien
beobachtete Korrosionsraten normalerweise nicht direkt verwendet werden, sondern

stellen allenfalls unter Extrembedingungen ermittelte Obergrenzen dar.

Neben natlrlichen Glasern existieren zahlreiche archaologische Glaser, d. h. solche,
die von Menschen angefertigt wurden. Glaser werden seit etwa 3 500 Jahren produ-

ziert, wobei die altesten bisher gefundenen Glaser aus Agypten stammen.

Zur Untersuchung von Effekten, die durch die Strahlung von Radionukliden hervorgeru-
fen werden, eignen sich natlrliche Glaser aufgrund ihrer geringen Gehalte an Radio-
nukliden nicht, da die Gehalte die natirliche Hintergrundstrahlung nicht Ubersteigen.
Fur die Untersuchung solcher Effekte kénnten aber Glaser, die im 18. Jahrhundert
durch Beimischung von Metalloxiden koloriert wurden, herangezogen werden. Manche
dieser Glaser enthalten bis zu 5 % Uran. Bisher wurden solche Experimente aber noch
nicht durchgefihrt.

Ein weiterer wichtiger Prozess im Rahmen der Langzeitsicherheitsanalyse ist die
Ruckhaltung von Radionukliden in sekundaren Mineralphasen. Trotz der gro3en An-
zahl an Analogastudien zur Glaskorrosion wurden nur in wenigen Fallen die Ruckhal-
teeigenschaften sekundarer Korrosionsprodukte untersucht. In Analogastudien an Is-
land-Basalten wurde das Verhalten von Seltene-Erden-Elementen (SEE) als Homologe
fur dreiwertige Aktiniden untersucht /BER 02/, /DAU 91/. Fur Lanthanide deuten beglei-
tende Massenbilanz-Rechnungen darauf hin, dass der Einbau in sekundare Mineral-
phasen eine bedeutendere Rolle spielt als die Sorption. Dies steht im Einklang mit Er-

gebnissen aus Laborversuchen.

Generell dienen Analoga von Glasern zur Demonstration der Stabilitdt und Haltbarkeit
von Glas, besonders auch im Dialog mit der Offentlichkeit. Das Vorhandensein zahlrei-
cher natirlicher Glaser mit einem Alter von mehr als einer Million Jahre ist ein wichti-
ges Indiz fur die Haltbarkeit von Glas, trotz seines metastabilen Charakters, und tragt

zur Vertrauensbildung bei.
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52 Uranmatrix

In den meisten Reaktoren wird UO, als Brennstoff verwendet. Bei der direkten Endla-
gerung von abgebranntem Brennstoff werden die Brennstdbe und Brennelement-Teile
in entsprechenden Behaltern in Bohrléchern oder Strecken in der Wirtsgesteinsforma-
tion eingelagert. In den Szenarien, in denen ein Wasser- oder Lésungszutritt zu den
Einlagerungsbereichen untersucht wird, steht nach einem Behéalterausfall Wasser in
Kontakt mit den Brennstaben. In den meisten Langzeitsicherheitsanalysen wird nicht
davon ausgegangen, dass die Zircaloy-Hiille der Brennstabe einen langzeitigen Schutz
fur die UO,-Pellets gewahrleistet, d. h. es kommt zur Korrosion der UO,-Matrix und zur

Freisetzung darin enthaltener Radionuklide.

Die Mechanismen bei der Auflésung der Uranmatrix sind mit kurzzeitigen Laborversu-
chen unter kontrollierten Bedingungen gut untersucht. Natlrliche Analoga sichern die-
se Untersuchungen an natirlich vorkommenden Materialien ab. Als analoge Materia-
lien flr den Brennstoff in Reaktoren kommen Uraninit und Pechblende in Frage, wobei
Uraninit die gleiche Struktur wie UO,-Brennstoff aufweist. Es ist allerdings zu beachten,
dass prinzipielle Unterschiede existieren. Zum einen enthalt abgebrannter Brennstoff
trotz eines UO,-Anteils von >95% viele Spaltprodukte. Dagegen enthalt Uraninit nor-
malerweise einen hoheren Anteil an nicht radioaktiven Substanzen, wie z. B. Blei. Zum
anderen war UO,-Brennstoff im Reaktor viel hdheren Temperaturen und Temperatur-
gradienten ausgesetzt als die meisten natirlichen Uraninit-Anreicherungen. Sowohl die
Temperaturgradienten, die Spaltprodukte selbst sowie auch die Strahlung durch die
Spaltprodukte kénnen im Brennstoff Rissbildungen und Gitterdefekte und damit eine

erhdhte Reaktivitat gegenuber wassrigen Losungen zur Folge haben.

Die UO.-Matrix stellt eine wichtige Barriere fir die Radionuklide dar. Aus diesem Grund
existieren zahlreiche Untersuchungen zur Korrosion von abgebranntem Brennstoff und
zur Freisetzung von Radionukliden. Die Korrosion von abgebranntem Brennstoff hangt
stark von den Redoxbedingungen ab. Unter reduzierenden Bedingungen verlauft die
Auflésung von UO, extrem langsam. Unter oxidierenden Bedingungen werden viel ho-
here Auflésungsraten erreicht, allerdings erst, wenn der Oxidationszustand des Brenn-
stoffs die Stufe U3;O; Uberschreitet. Da Endlager in Formationen errichtet werden, in
denen reduzierende Wasser auftreten, spielt Radiolyse eine wichtige Rolle. Durch Ra-
diolyse werden reaktive oxidierende Substanzen wie OH-Radikale, H,O, oder O, gebil-
det, die zur Veranderung der Redoxbedingungen und damit zu einer erhéhten UO,-

Auflésung fiihren, wenn der ebenfalls gebildete, weniger reaktive Wasserstoff aus dem
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System rascher migriert als der Sauerstoff. In manchen Langzeitsicherheitsanalysen
werden deshalb Quellterme fir UO,-Brennstoff mit zur a- oder y-Aktivitat proportiona-

len Freisetzungsraten berucksichtigt, z. B. /SKB 96/.

Auflésungsraten von natirlichen UO.-Mineralphasen kénnen durch Messung von ein-
zelnen Isotopen wie Tc-99 oder 1-129, die aus der Matrix freigesetzt wurden, ermittelt
werden. Solche Messungen wurden an den Standorten Oklo und Cigar Lake durchge-
fuhrt. Unter Verwendung des Tracers Tc-99, in seiner anionischen Form, bzw. dessen
stabiler Tochter Ru-99 wurden mittlere Aufldsungsraten von 1,1 -1,5-10% a™ ermittelt
/MIL 00/. Die Raten, die in Cigar Lake iiber die Freisetzung von '?°| ermittelt wurden,
liegen allerdings zwei GroRenordnungen darunter. Zur Erklarung dieser Unterschiede
besteht noch FUE-Bedarf.

Einen wichtigen Beitrag zum radiolyseabhangigen Freisetzungsmodell lieferte die Stu-
die Cigar Lake /SME 96/, /GOO 89/. Die Anwendung der derzeit in Langzeitsicher-
heitsanalysen verwendeten Radiolysemodelle ergab viel zu hohe Konzentrationen an
Oxidantien, die zu einer vollstandigen Oxidation der Uranerzes in 18 bis 170 Millionen
Jahren gefihrt hatten, d. h. der 1,9 Milliarden Jahre alte Erzkérper misste demnach
langst in oxidiertem Zustand sein. Dieses Ergebnis flihrte zur Entwicklung neuer Radio-
lysemodelle, die insbesondere die Reichweite der a-Strahlung in Abhangigkeit von der
Grolienverteilung der UO,-Mineralkérner und die Geometrie dinner Wasserschichten
zwischen den Mineralkdrnern berlcksichtigen. Die Ergebnisse der Modellrechnungen
zeigen, dass nur ein kleiner Anteil der gesamten Strahlungsenergie von wenigen Pro-
zent zur Bildung von oxidierenden Substanzen in der die Mineralkdrner umgebenden
wassrigen Phase fihrt. Dieser Aspekt ist ein gutes Beispiel daflir, dass Analogastudien
zur Modellentwicklung fur Sicherheitsanalysen beitragen kénnen /CRA 86/, /CRA 94/,
/ICRA 95/.

Die Studie am Standort Pefia Blanca in Mexiko ist ein Analogon fur solche Endlager, in
denen oxidierende Bedingungen erwartet werden (wie in Yucca Mountain, USA) und
entspricht damit nicht den europaischen Endlagerkonzepten. An diesem Standort wur-
de ein vor ca. 8 Millionen Jahren gebildetes Uraninit-Vorkommen flr etwa drei Jahre
oxidierenden Wassern ausgesetzt. Dies hat zur Oxidation des Uraninits und zur Bil-
dung sekundarer sechswertiger Uranminerale wie Uranophan, Soddyit und Schoepit

gefuhrt. Nur ein geringer Anteil Uraninit ist verblieben.
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Aufgrund der groRen Ahnlichkeit der Bedingungen in Pefia Blanca zu den erwarteten
Bedingungen im Nahfeld eines Endlagers in Yucca Mountain wurde auf Basis des Al-
ters der primaren und sekundaren Phasen sowie der Erkenntnisse zu den Korrosions-
mechanismen ein Quellterm fur die UO,-Auflésung und Radionuklidfreisetzung aus der
Matrix abgeleitet, der in einer Variante in der Langzeitsicherheitsanalyse fir Yucca
Mountain verwendet wurde. Die damit berechneten Strahlenexpositionen lagen niedri-
ger als die mit einem Quellterm, wie er aus Laborexperimenten resultiert. Daraus Iasst

sich schlieRen, dass dieser Quellterm fur den Referenzfall eher konservativ ist.

53 Metalle

Eisen und andere Metalle werden in groflen Mengen in ein Endlager eingebracht: in
Form von Behaltern, als kontaminiertes Abfallmaterial, wie z. B. Hillsen und Strukturtei-
le, sowie bei manchen Endlagerkonzepten in Form von technischen Einbauten und ab-
stiitzenden Bauteilen. Die wichtigsten Beitrage von Analogastudien betreffen Langzeit-
korrosionsraten sowie die Charakterisierung von Korrosionsprodukten. Die meisten
Studien existieren zu archaologischen Analoga von Eisen, Stahl und Kupfer sowie zu

Legierungen, welche diese Elemente enthalten.

Eisen und Stahl

Gediegenes Eisen kommt nur sehr selten in der Natur vor. Das ist ein Indiz daflir, dass
Eisen- und Stahlbehalter in einem Endlager in geologischen Zeitraumen vollstandig
korrodieren werden. Zur Ermittlung von Korrosionsraten sind daher archaologische
Studien geeignet. Aufgrund der vielfaltigen Verwendung von Eisen auch in friihen Zivi-
lisationen existieren viele Fundorte von Proben in unterschiedlicher Umgebung. Eine
umfangreiche Zusammenstellung von Korrosionsraten, die an archaologischen Eisen-
bzw. eisenhaltigen Legierungen ermittelt wurden, wurde von /JOH 80/ zusammenge-
stellt. Die in den meisten der dort betrachteten Studien ermittelten Raten liegen trotz
sehr unterschiedlicher geochemischer Bedingungen in einem relativ engen Bereich
zwischen 0,1 und 10 ym/Jahr, wobei die hohen Raten in Studien ermittelt wurden, in
denen die Metallteile Kontakt mit oxidierenden Wassern hatten. Noch héhere Raten
wurden in dieser Zusammenstellung nur an Kanonenkugeln gefunden, die sich in kor-
rosivem Meerwasser unter oxidierenden Bedingungen befanden. Auch andere Studien
bestatigen Werte von 10 um/a als obere Grenze. Derartige Ergebnisse sind beispiels-

weise als Argument fur die Verwendung einer Langzeitkorrosionsrate von 1 ym/a unter
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reduzierenden Bedingungen in die neueste Langzeitsicherheitsanalyse der Nagra zum
Standort Benken eingeflossen /INAG 02/, /INER 88/.

In Inchuthill (Schottland) wurden von einer rémischen Legion vor 1860 Jahren mehr als
1 Million Eisennagel (ca. 10 Tonnen) in eine 5 m tiefe Grube eingebracht und mit ca.
3 m Boden abgedeckt. Die Nagel waren Uber diesen Zeitraum der Korrosion ausge-
setzt. Es konnte gezeigt werden, das die am weitesten au3en gefundenen Nagel viel
starker korrodiert waren als die Nagel im Inneren des Haufens, die nur geringe Spuren
von Korrosion zeigen (s. Abb. 23). Die auReren Nagel waren oxidierenden Wassern
ausgesetzt und haben gleichzeitig die Redoxbedingungen gepuffert, so dass die Nagel

im Inneren nur durch anaerobe Korrosion verandert wurden.

Abb. 23 Photo eines Nagels (ca. 35 cm Lange) von der Fundstatte Inchuthill,
Schottland. Der Nagel war 1860 Jahre vergraben /MIL 00/

Genauere Angaben zu den chemischen Bedingungen der Wasser sind aus dieser Stu-
die leider nicht verfigbar. Die Studie zeigt allerdings die gute Redox-Pufferkapazitat
von Eisen in einem Endlager /MIL 90/. Mit starken Einschrankungen kann dieses Ana-
logon ggf. auch zur Demonstration der Haltbarkeit von in einem Endlager verwendetem

Stahl herangezogen werden.

Die vielen Studien zeigen ein relativ einheitliches Bild mit Korrosionsraten, die nur Gber
wenige GroRenordnungen variieren. Allerdings ist zu beachten, dass keine Analoga-
studien existieren, aus denen quantitative Informationen zum Lochfral} abgeleitet wur-
den, der zu einer deutlich kirzeren Behalterlebensdauer fihren kann. Ebenso existie-
ren keine Analogastudien zur Eisenkorrosion unter alkalischen Bedingungen, wie sie
bei der Verwendung von Zement in Endlagern oder generell in Endlagern fir schwach-

und mittelaktive Abfalle zu erwarten sind.
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Die Korrosionsprodukte von Eisen haben ein sehr hohes Adsorptionsvermdgen. Ana-
loga-Informationen zur Rickhaltung von Radionukliden an Korrosionsprodukten finden
sich hauptsachlich in Studien zu Redox-Fronten und betreffen Eisenoxyhydroxide. Ein
Uberblick tber bisherige Arbeiten wurde von /HOF 99/ gegeben. Hinsichtlich der Riick-
haltung von Spurenelementen an Korrosionsprodukten Uber lange Zeitraume gibt es
aber bisher noch keine Studien, aus denen quantitative Informationen abgeleitet wer-

den kénnen.
Kupfer

Die Endlagerung warmeentwickelnder Abfalle in partiell wasserflihrenden Formationen
wie gekliftetem Granit (Kanada, Finnland, Japan, Schweden) legt ein Schwergewicht
auf geotechnisch bzw. technische Barrieren, wie z. B. die Behalter. Nach dem schwe-
dischen sowie dem finnischen Konzept sollen Kupferbehalter verwendet werden, deren
Korrosionsbestandigkeit im Bereich von mehreren Millionen Jahren liegen soll. Diese
Konzepte stellen mithin hohe Anspriiche an das umfassende Verstandnis von Korrosi-
onsmechanismen solcher Materialien. Mit Laboruntersuchungen allein lassen sich kei-
ne abschliefenden Aussagen Uber die zu betrachtenden Zeitrdume machen. Naturli-

che Analoga kdnnen dieses Bild wesentlich erganzen.

Ein gutes Beispiel fur die Ermittlung von Korrosionsraten stellt die Untersuchung einer
Bronze-Kanone, der ,Kronan Cannon® aus Schweden dar. An Bord eines schwedi-
schen Kriegsschiffs, das 1676 wahrend der Schlacht von Oland in der Ostsee sank,
befanden sich 126 solcher Bronze-Kanonen. Die Studie wurde an einer Kanone durch-
gefuhrt, die seitdem von Tonsedimenten bedeckt am Meeresboden lag und im Jahr
1987 geborgen wurde. Die Kanone hat einen sehr hohen Kupfergehalt von
96,3 Gew. %. Da der Zeitpunkt des Beginns der Korrosion bei diesem Analogon genau
bekannt ist, war es mdglich, Korrosionsraten abzuleiten. Die Analyse der Bronzeober-
flache ergab eine mittlere Korrosionsrate von 0,15 ym/a, die unabhangig von der Pro-
benahmeposition an der Kanonenoberflache war. Etwas hohere Raten wurden nur an
einzelnen Kupferoxid-Einschlissen im Material der Kanone gefunden. Diese vielzitierte
Studie /NER 86/ ist ein anschauliches Beispiel fir die Langzeitstabilitat von Kupfer. Die
fur Kupfer zu erwartenden Korrosionsraten in einem Endlager unter reduzierenden Be-

dingungen und bei geringeren Salzgehalten werden noch geringer sein.

Eine zusammenfassende Studie zu Korrosionsraten, die an 34 verschiedenen archéo-

logischen Proben ermittelt wurden, stammt von /JOH 80/. Die Korrosionsraten variieren
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Uber einen Bereich von 0,025 bis 1,27 ym/a. Aufgrund der meist oxidierenden Bedin-
gungen an den Standorten kdnnen auch diese Werte eher als eine obere Grenze an-
gesehen werden. Neuere Arbeiten zu archdologischen Proben sind in /IAE 05/ zu-
sammengefasst. Korrosionsraten aus diesen Studien sind im Vergleich zu den Ergeb-
nissen von /JOH 80/ in Abb. 24 dargestellt.

Bronze and Copper Corrosion Rates (um/a)

Ukraine cast pure Cu
Ukraine worked pure Cu ==
Ukraine high Sn
Ukraine medium Sin ——
Ukraine worked low Sn
Ukraine low Sn
Argentina Group 1 S ——
Argentina Group 2 sl emans s s i )
China "=
Johnson & Francis [6]
0.5 1

0 1.5

Abb. 24 Bronze und Kupfer-Korrosionsraten aus der Studie anthropogener Ana-
loga /IAE 05/

Wichtige Beitrage liefern auch Studien an natirlichen Kupfer-Vorkommen. Eine Ar-
beitsgruppe aus Finnland, Schweden und Japan hat ein natlrliches Vorkommen von
gediegenem Kupfer am Standort Hyrkkola (Finnland) untersucht /MAR 97a/, /IMAR 99/.
Das Kupfer kommt in einer Stérungszone in einer Teufe von 8,3 m vor und wird auf ein
Alter von 1,8 bis 1,7 Mrd. Jahren geschatzt. Die Kupferkdrner haben eine Grofie von
<1mm und sind an der Oberflache mit Kupfersulfid bedeckt. Kleinere Korner liegen

vollstandig korrodiert als Kupfersulfid vor.

Bei natlrlichen Kupfervorkommen ist die Datierung allerdings oft problematischer als
bei archdologischen. Das Kupfervorkommen von Hyrkkold hat den Vorteil, dass dort
gleichzeitig Uran vorkommt. Das Uran ist fast ausschlie3lich an das Tonmineral Smek-
tit gebunden, mit dem die Oberflachen in der Stérungszone und auch die kupferhalti-
gen Kdérner bedeckt sind. Die Kupfer- und Kupfersulfidkérner selbst enthalten praktisch
kein Uran. Die Uranmineralisierung bietet die Mdoglichkeit, verschiedene Altersdatie-
rungen an dem Material vorzunehmen, und damit die Zeitbeziehungen des Korrosions-
vorganges recht genau zu eichen (z. B. Uber die Untersuchung der Einstellung von

Gleichgewichtsverhaltnissen der U-238-Zerfallsreihe).
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An einem ahnlichen Vorkommen gediegenen Kupfers zusammen mit relativ hohen
Urankonzentrationen in Devon (Sudengland) wurde von /MIL 02/ untersucht, ob die
vom Uranzerfall ausgehende Radiolyse iber den sehr langen Liegezeitraum der Kup-
ferobjekte zu wahrnehmbaren Korrosionserscheinungen beim Kupfer gefuhrt hat. Eine

entsprechende Untersuchung ergab keine wahrnehmbare Einwirkung.

Die Grundwasser am Standort Hyrkkola sind sauerstoffhaltig und geringfligig sauer;
dies verstarkt bei Kupfer im Allgemeinen die Korrosion. Dies steht eigentlich dem Auf-
finden von gediegenem Kupfer entgegen. Die aufgrund von Modelluberlegungen ur-
sprungliche Einschatzung in /MAR 97a/, dass in der Vergangenheit anaerobe sulfidi-
sche Grundwasser vorgelegen haben mussten, erwies sich in der weiteren Untersu-

chung als zu stark vereinfachende Naherung /MAR 99/.

Als Ergebnis der Untersuchung wurde festgestellt, dass die Sulfidisierung dieses Kup-
fervorkommens durch Hydrogensulfid-haltige Wasser vor mehr als einer Million Jahren
erfolgt sein muss. Die Kupfergehalte in den heute dort zirkulierenden Grundwassern
sind niedriger als der durchschnittlich in ahnlichen geologischen Verhaltnissen ange-
troffene Kupfergehalt, was auf eine sehr niedrige Korrosionsrate des elementaren Kup-
fers hinweist. Die gemessenen Urangehalte in den Wassern sind hingegen relativ
hoch, was auf eine Remobilisierung des Urans aus den Smektiten durch die sauers-
toffhaltigen Wasser hinweist. Aus den beobachteten Verhaltnissen kann auf eine hohe
Stabilitat elementaren Kupfers selbst gegenuber sauerstoffhaltigen Wassern geschlos-
sen werden, wenn, wie im vorliegenden Fall, Kupfer zusammen mit Smektiten und

Uran vorkommt.

Dieses Beispiel zeigt, dass Natirliche Analoga auch einen bestatigenden, aber an-
sonsten vernachlassigbaren Beitrag zum Verstandnis der bei der Endlagerung relevan-
ten Vorgange leisten kénnen. Sie weisen gelegentlich auf Aspekte hin, die sich im
kontrollierten Laborversuch so nicht ergeben wirden. Sie kébnnen damit eigenstandige
Aussagekraft entfalten. Allerdings zeigt das Beispiel auch deutlich, dass die oft sehr
hohen und vereinfachenden Erwartungen an die Aussagekraft von natlirlichen Analoga
nicht bedient werden kdonnen. Auch erschlief3en sich die oft sehr komplexen Gesamt-
zusammenhange eines Analogons nur dann, wenn ein entsprechender Wissenshinter-
grund vorhanden ist. In der Kommunikation zwischen Experten und Laien erfillen Na-
tirliche Analoga daher nicht immer die Erwartungen in die Uberzeugungskraft, die urs-

prunglich an diese geknupft wurden.
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54 Zement

Zement und Beton sind hauptsachlich in Konzepten flr schwach- und mittelaktive Ab-
falle als Verfestigungsmaterial fir die Abfalle selbst bzw. als Versatzmaterial fur Einla-
gerungskammern vorgesehen. In manchen Endlagerkonzepten fur hochaktive Abfélle

sollen diese Materialien auch als Stitzmaterial dienen.

Wichtige Punkte, die in Analogastudien betrachtet werden, sind Langzeitstabilitat,
Wechselwirkungen von Zement mit Grundwasser und natirlichen Sedimenten, Radio-

nuklid-Sorption an Zementphasen sowie Kolloidbildung und -filtration.

Im vorliegenden Abschnitt wird nur auf die Langzeitstabilitdt von Zementen eingegan-
gen. Analoga zur Wechselwirkung von Zement mit wassrigen Lésungen und natirli-

chen Gesteinsformationen wurden bereits im Abschnitt Tone beschrieben.

Zement- bzw. Betonbauteile, die im Endlager Verwendung finden werden, basieren auf
Portlandzementen. Portlandzemente werden erst seit 150 Jahren hergestellt, wodurch
der Zeitraum fir Analogastudien an diesen Zementen entsprechend begrenzt ist. Die
meisten Zemente aus der Antike wurden auf Kalkbasis hergestellt und haben eine ge-
ringere Festigkeit sowie geringere Korrosionsbestandigkeit, insbesondere gegeniber
chemischer Korrosion. Allerdings weisen auch die von den Rémern verwendeten puz-
zolanischen Zemente die typischen Calcium-Silikat-Hydrat(CSH)-Phasen und damit ei-

ne hohe Ahnlichkeit zu den heutigen Portlandzementen auf.

Die Hauptanwendung von Analogastudien besteht in ihrem Demonstrationscharakter
fur die Bestandigkeit der Zemente. Viele Zemente aus der Antike, speziell in rémischen
Bauwerken, sind heute noch erhalten. Imposante Beispiele sind der Hadrianswall und
das Pantheon in Rom. Im Bauwerk Hadrianswall in Nordengland wurde auch heute
noch ein hoher Gehalt an CSH-Phasen in den Zementen nachgewiesen. Die Bildung
der CSH-Phasen hat dort zur Reduktion der Porositdt und Permeabilitat gefihrt und
wesentlich zur Erhaltung des Walls beigetragen. Der Erhalt vieler weiterer romischer
Zementbauwerke (z. B. Kolosseum in Rom, Italien) ist ein starkes qualitatives Argu-

ment flr die Langzeitbestandigkeit der Zemente.

Quantitative Informationen fur Langzeitsicherheitsanalysen wie Zementkorrosionsraten
konnten weder aus archaologischen noch aus natirlichen Analoga abgeleitet werden,

da entweder die Zementzusammensetzung nicht der heutigen entspricht oder die Be-
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dingungen, denen die Zemente in der Natur ausgesetzt waren, nicht denjenigen in ei-
nem Endlager entsprechen. Dagegen gibt es an industriellen Zementbauwerken Unter-
suchungen zum Fortschreiten von Korrosionsfronten, wie z. B. an technischen Zemen-
ten, die Magnesiumsulfat-Losungen ausgesetzt waren (z. B. /WAK 94/). Derartige Un-
tersuchungen decken aber nur relativ kurze Zeitrdume, wie in diesem Fall 13 Jahre, ab.
Entsprechend sind Extrapolationen auf Zeitrdume von mehreren 1.000 Jahren mit gro-
Ren Unsicherheiten behaftet. Trotzdem wurden Ergebnisse aus dieser Studie zur Absi-
cherung des konzeptuellen Modells fur die Korrosion einer Salzbetonabdichtung im
Endlager Morsleben verwendet. Die Korrosion der untersuchten Zementbauwerke ist
immer durch eine scharfe Reaktionsfront charakterisiert. Diese Beobachtung stlitzt das
konzeptuelle Modell, in dem von einer schmalen Reaktionszone ausgegangen wird, vor
welcher der Zement vollstandig intakt ist und hinter der seine Permeabilitadt aufgrund
der Korrosion um Groflienordnungen erhéht ist /[LAG 01/, /MAL 87/.

5.5 Sonstige

Bitumen ist in manchen Konzepten zur Verfestigung von flissigen schwach- und mit-
telaktiven Abfallen aus Kernkraftwerken vorgesehen. Bei Bitumen handelt es sich um
Material, das aus aliphatischen und aromatischen Kohlenwasserstoffen mit héherem
Molekulargewicht besteht (vgl. Abb. 25). Die Elementzusammensetzung von Bitumen
ist wie folgt: C (zwischen 80 - 88 %), H (8 - 11 %), O (1 -12 %), S (1 -7 %) und N (bis
zu 1,5 %). Technisches Bitumen wird aus der Destillation von Rohdl gewonnen und
wird seit Beginn des letzten Jahrhunderts hergestellt, wahrend natlrliches Bitumen seit
mehr als 5.000 Jahren von Menschen verwendet wird /HEL 89/.

SOLUBILITY IN CARBON DISULPHIDE

| INSOLUBLE

[ FUSIOLE | WNFUSIELE
BITUMENS
Liquio soLio [KERoGENS | [ PyHoBITUMENS |

Graen River Gil Shale Aspaltoids

FUSIBLE gs?l\;ili:g'\:: Marino Sedimant Paats
LOW HIGH Appalchian Shala Lignite

NITROGEH | KITROGEN Chattancaga Shale Coal

Tasmanites

Torbanites

[PETROLEUM] {olLshaLe BiTuMEn |

All Crucles Green Aiver Qi
Ol Seeps Shala Bitumen

(meieral vax] [ aspHalT | [aseraimies|
Dzocerila Bormudez Fich  Gitsonile

Mantan Wax Tabbylte Grahamite
Haichelite Aogulitc Glanca Piich
Scheersrita

Abb. 25 Klassifizierung von naturlichem organischen Material bitumindsen (und
ahnlichen) Charakters auf Basis seiner physikalischen Eigenschaften

und seiner Loslichkeit in organischen Losungsmitteln /HEL 89/
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Im Hinblick auf die Endlagerung von bitumenhaltigen Abfallen wurden Untersuchungen
zu Haltbarkeit und Langlebigkeit, zu Wechselwirkungen mit der Umgebung und zu mik-
robieller Zersetzung durchgefiihrt. Studien wurden hauptsachlich an natirlichen Bitu-

men-Vorkommen durchgeflhrt.

Eine gut dokumentierte Studie zur Bestandigkeit gegentber Umwelteinflissen wie Oxi-
dation und Mikrobentatigkeit wurde an einer bitumenhaltigen Kalksteinformation aus
dem Jura in Holzen, Niedersachsen durchgefuhrt /HEL 89/. Der Horizont mit hohem
Gehalt an organischem Material wurde vor ca. 70 Millionen Jahren oberflachennahen
Bedingungen ausgesetzt. Die Beobachtungen zeigen, dass das Bitumen nicht autoch-
thon vorliegt, sondern den hochmolekularen Rulckstand einer friheren Erdol-
Akkumulation darstellt. Es wurden zahlreiche Proben aus unterschiedlichen Arealen
und Tiefen (bis zu 80 m tief) charakterisiert (Abb. 26). Trotz Unterschieden in einzelnen
Teilfraktionen zeigen die Elementzusammensetzung, die Fraktionen in der Chromatog-
raphie und die physikalischen Eigenschaften des Materials eine hohe Ahnlichkeit mit
technischem Bitumen, das zur Verfestigung von radioaktiven Abfallen verwendet wurde
/HEC 00/. Die heutige Form des Bitumens ist durch einen hohen Zersetzungsgrad ge-
kennzeichnet (Abbau von n-Alkanen und leichten Aromaten). Das Bitumen befindet
sich aber immer noch in einem abbaufahigen Zustand. AuRerdem zeigen Proben, die
nahe der Oberflache der Formation enthommen wurden, direkte Anzeichen von Oxida-
tion durch Kontakt mit der Atmosphare und Licht. Trotz dieser Veranderungen blieben
die physikalischen Eigenschaften des Materials weitgehend erhalten, was ein Indiz fir

seine lange Haltbarkeit ist.

Abb. 26 Mikrophotographie von bitumenhaltigem Kalkstein; Bildbreite = 7,5 mm
/HEL 89/
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Die geochemischen Bedingungen im Endlager sind normalerweise alkalisch, da in den
meisten Konzepten Zemente als Versatzmaterial verwendet werden. Naturliche Bitu-
men-Vorkommen unter alkalischem Milieu wurden bisher nur in Magarin in Jordanien
untersucht. Der dort vorkommende bitumindése Mergel weist allerdings aufgrund post-
sedimentarer Verbrennung nur wenige Ahnlichkeiten zu technischem Bitumen auf. Das
organische Material besteht vorwiegend aus nichtaromatischen Anteilen. In Langzeitsi-
cherheitsanalysen wird ublicherweise von einer schnellen Freisetzung der Radionukli-
de aus den Abféllen ausgegangen, weshalb Analoga fir Bitumen von eher untergeord-

neter Bedeutung sind.
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