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Deskriptoren

Endlagerung, Gasausbreitung, Geochemie, Numerische Simulation, Probabilistik, Reaktiver Transport,
Sensitivitatsanalyse, THMC-Prozesse



Kurzfassung

Im Vorhaben 3610 R 03230 des Bundesministeriums flir Umwelt, Naturschutz, Bau
und Reaktorsicherheit (BMUB) wurden (T)HMC-Prozesse flir die tiefe geologische
Endlagerung radioaktiver Abféalle untersucht und numerische Methoden weiterentwi-
ckelt. Die Forschungs- und Entwicklungsschwerpunkte des Vorhabens waren Pro-
zessanalysen und die Weiterentwicklung gekoppelter, numerischer Methoden fiir die
Sicherheitsanalyse. Die Prozessanalysen umfassten den Transport von Lésungen und
Gasen z. T. mit geochemischer Wechselwirkung in Endlager in den Wirtsgesteinen
Salz und Ton unter Anwendung von Simulationsprogrammen. Die im Rahmen des
Vorhabens vorgenommenen Codeentwicklungen konzentrierten sich auf die Codes
TOUGH2 und MARNIE, die fir Stromungs- und Stofftransportsimulationen verwendet

werden.
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1 Projektbeschreibung

1.1 Einleitung

In Deutschland ist vorgesehen alle Arten von radioaktiven Abfallen in tiefen geologi-
schen Formationen einzulagern, um die darin enthaltenen radio- und chemotoxischen
Stoffe Uber lange Zeitraume von der Biosphare zu isolieren. Die europaische Richtlinie
2011/70/EURATOM /EUR 11/ und die Sicherheitsanforderungen /BMU 10/ fordern fir
ein Endlager eine systematische Sicherheitsbewertung und eine Bewertung der Aus-
wirkungen auf die Umwelt. Solche Bewertungen haben nach heutigem und internatio-
nalem Verstandnis im Rahmen eines Sicherheitsnachweises, sog. ,Safety Case" zu
erfolgen /IAEA 06/, /NEA 04/, INEA 07/, der aus der Zusammenfihrung aller Argumen-
te und Analysen zur Demonstration der Sicherheit des Endlagersystems und des Ver-

trauens in die Sicherheitsaussage besteht.

Darlber hinaus werden im Sicherheitsnachweis in umfassender, transparenter und
nachvollziehbarer Weise alle Datengrundlagen, Argumente, Analysen und Einzelnach-
weise zusammengefuhrt, die in der Lage sind, Vertrauen in die Einhaltung der Sicher-

heitsprinzipien und Schutzziele zu schaffen.

Aufsichts- und Genehmigungsbehodrden sowie ihre Sachverstandigenorganisationen
entwickeln deshalb durch eigene Forschungs- und Entwicklungstatigkeiten auf allen
Gebieten des Sicherheitsnachweises ihre Fachkompetenz weiter und stellen ihre fach-
liche Unabhangigkeit sicher. Sie versetzen sich somit in die Lage sicherheitstechnische

Antragsunterlagen fach- und sachgerecht zu bewerten.

Das Bundesministerium fur Umwelt, Naturschutz, Bau und Reaktorsicherheit (BMUB)
beauftragte 2010 die Gesellschaft fur Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) mit For-
schungs- und Entwicklungsarbeiten zu (thermo-)hydraulisch-mechanisch-chemisch
gekoppelten Prozessen ((T)HMC-Prozesse) in der Ubergangsphase nach Verschluss
eines Endlagers fur warmeentwickelnde radioaktive Abfélle. Als ,Ubergangsphase*
wird der Zeitraum nach Verschluss des Endlagers bis zur Einstellung quasi-stationarer

Verhaltnisse verstanden.



1.2 Ziele

Die Ziele des Vorhabens 3610 R 03230 waren:

— Vertiefung des Kenntnisstandes zu langzeitsicherheitsrelevanten Prozessen bis zur

Einstellung quasi-stationarer Verhaltnisse

— Untersuchung der Auswirkung bestehender Ungewissheiten zum Ablauf der Uber-
gangsphase vor dem Hintergrund starker Prozesswechselwirkungen auf die radio-

logische Konsequenzenanalyse

— Kopplung numerischer Methoden zur Simulationen des Fluidtransports und geo-

chemischer Gleichgewichtsprozesse

—  Weiterentwicklung und Anwendung numerischer Methoden zur Simulationen fir

(thermo-)hydraulische, geomechanische und geochemische Fragestellungen

— Bewertung der Ergebnisse und der mdglichen Verwendung in einem Sicherheits-

nachweis fur radioaktive Abfalle im Steinsalz bzw. im Tonstein

Das Vorhaben sollte die Arbeiten des Vorhabens 3610 R 03210 ,Langzeitsicherheits-
nachweis“ /NAV 13a/ durch die Untersuchung der (T)HMC-Prozesse bis zur Einstel-
lung quasi-stationdrer Verhaltnisse und durch erweiterte Einbeziehung von

geochemischen Rechentools fur die numerische Simulation ergédnzen und vertiefen.

1.3 Arbeiten

Die Arbeiten umfassten:

— die Verfolgung und Zusammenstellung des Standes von Wissenschaft und Technik
zur numerischen Simulation der Kopplung von Prozessen in tiefen geologischen

Endlagern,

— die Erganzung und Weiterentwicklung der numerischen Rechenprogramme der
GRS,

— die erforderliche Recherche der Daten flir die Auswahl der Prozesse sowie Para-
meter und -werte mit Bandbreiten, die in den numerischen Modellierungen berick-
sichtigt werden (z. B. Porositat-Permeabilitatsbeziehung, thermodynamische

Datenbasis usw.),



— die numerische Simulation von gekoppelten (T)HMC-Prozessen,

— die Bewertung der Auswirkung von Unsicherheiten und Sensitivitaten der Kopplung

von Prozessen,

— die Diskussion der Ergebnisse flr den Sicherheitsnachweis und Entwicklung von

Ldsungsstrategien,

— die Mitarbeit in internationalen Projekten und Zusammenarbeit mit auslandischen
Organisationen zur Verfolgung der zuvor genannten Einzelziele. Eine Mitarbeit er-
folgte bereits im Vorhaben 3609 R 03210 in den EU-Projekten FORGE und
ReCosy und sollte in FirstNuclides fortgefihrt werden. Der Besuch von Tagungen,
Workshops und Institutionen (MIGRATION, MRS, NEA, IAEA, WIPP, DOE,
LBNL...) diente der Verfolgung von Wissenschaft und Technik (W+T) und der Be-

arbeitung des Vorhabens,

— die Anwendung von TOUGHREACT unter der Nutzeroberflache PetraSim zur nu-

merischen Modellierung von Prozessen in der Ubergangsphase

— die Anwendung der Programme Geochemist's Workbench und PhreeqC zur Be-

rechnung geochemischer Gleichgewichte.

Die numerische Simulation von einigen Prozessen (z. B. Sorption auf Basis der Dichte-
Funktional-Theorie) ist im Detail nach gegenwartiger Einschatzung zwar weit fortge-
schritten stellte sich aber als zu aufwendig fur eine Integration in die numerische Mo-
dellierung heraus. Ebenso wurden thermische Prozesse nicht betrachtet, da entweder
Abhangigkeiten nicht als relevant angesehen wurden oder die Datenbasis noch unzu-

reichend ist.

Darlber hinaus war ein groRer Aufwand zur Anpassung und Entwicklung von Codes
zur Kopplung erforderlich. Die angepassten und gekoppelten Codes wurden zur nume-
rischen Simulation von Modellen zu mégliche (T)HMC-Prozessen bei der Einlagerung

von radioaktiven Abfallen in den Wirtsgesteinen Ton und Salz genutzt.



1.4 Dokumentation

Die Ergebnisse des Vorhabens 3610 R 03230 wurden in mehreren Veroffentlichungen
und GRS-Berichten dokumentiert (Tab. 1.1). Die Ergebnisse sind in diesem Bericht

nochmals kurz und zusammenfassend dargestellt.

Tab. 1.1 Publikationen zum Vorhaben 3610 R 03230

Thema Dokumentation

Vortrag, GRS-Bericht

Verhalten von Spaltprodukten und Aktiniden (VeSpA) /BIS 14/

“13th International Conference on the Chemistry and
Migration Behaviour of Actinides and Fission Products in
the Geosphere® (MIGRATION)”, Peking, China, 18.-
23.09.2011

Poster /BRA 11a/

Workshop ABC-Salt, Aktinidenchemie in

hochkonzentrierten Salzlésungen, Karlsruhe, 7.-9.11.2011 Vortrag /BRA 11b/

Review des Arbeits-

Workshop ,First Nuclides®, Barcelona, 8.-10.2.2012 programms /JOH 12/

ABC Salt lll Workshop, “Actinide and Brine Chemistry in a
Salt Repository Workshop (lll), April 15-17, 2013, Santa
Fe NM, USA

Vortrag /BRA 13a/ und
Poster /BRA 13b/

Goldschmidt-Konferenz, 26.8.-30.8.2013, Florenz Poster /[HAN 13b/

“14th International Conference on the Chemistry and
Migration Behaviour of Actinides and Fission Products in
the Geosphere® (MIGRATION)”, Brighton, England, 9.-
13.09.2013

Vortrag /BRA 13c/ und
Poster /[HAN 13a/,
ISEH 13/

Das EOS-Modul SALTREP fur den Code TOUGH2-GRS GRS-Bericht /INAV 14/

Exemplarische Untersuchung gekoppelter Prozesse am

Beispiel des Gaseindringens in unverritztes Steinsalz GRS-Bericht /HOT 14a/

Kurzbeschreibung von PetraSim5 mit TOUGHREACT1.2

und Modellaufbau GRS-Bericht /HAN 14c/

Modellierung der Eisenkorrosion und der Wechselwirkung | GRS-Bericht /HAN 14b/,
mit Bentonit Paper /HAN 14a/

TOUGH2 Modellierungen - Pra- und Postprozessing GRS-Bericht /FRI 13/

TOUGH2 - Modellrechnungen zum Umstromungsverhalten

von Streckenverschliissen in einem salinaren Endlager GRS-Bericht /FRI 14/




Thema

Dokumentation

Untersuchungen zur Kopplung des Transportprogrammes
MARNIE mit dem geochemischen Rechencode
PHREEQC

GRS-Bericht /FIH 14/

Probilistische Analysen zum Zweiphasenfluss in einem
salinaren Endlager

GRS-Bericht /KOC 14/

Modellierung des Transports von CO2 in hochsalinaren
Losungen eines Endlagers mit PHREEQC

Masterarbeit /WEY 13/,
GRS-Bericht /WEY 14/

Symposium, “The Safety Case for Deep Geological
Disposal of Radioactive Waste: 2013 State of the Art” (2nd
International Safety Case Symposium), 7.-9.10.2013,
Paris, France

Vortrag und Paper
/BRA 13d/

Gekoppelte (T)HMC-Prozesse eines Endlagers flr
Warme entwickelnde radioaktive Abfalle in der
Ubergangsphase — Synthese und Abschlussbericht

GRS-Bericht /BRA 14/

Einen direkten Eingang fanden Ergebnisse in das Vorhaben UM10 A 03200 ,Vorlaufige

Sicherheitsanalyse Gorleben® (VSG), das zeitgleich zum vorliegenden Vorhaben bear-

beitet wurde. Gleichzeitig entstanden daraus wichtige Impulse fir die Bearbeitung der

Fragestellungen.







2 Eingesetzte Programme

2.1 TOUGH2

Die GRS simuliert Zweiphasenstromungen in porésen Medien mit dem Programm
TOUGH2 (Transport of Unsaturated Groundwater and Heat). TOUGH2 wurde am Law-
rence Berkeley Laboratory in den USA entwickelt /PRU 99/. Mit TOUGH2 kann der
Warmetransport, der Multikomponentenfluss und mehrphasige Fluide in ein-, zwei- und
dreidimensionalen, anisotropen, pordsen und kliftigen Materialien simuliert werden. In
TOUGH2 werden die Massenerhaltungssatze fiir alle zu transportierenden Komponen-
ten gekoppelt und implizit gelost /PRU 99/. Die aktuelle Programmversion 2.0 berech-
net Losungs- und Ausfallungseffekte, mehrphasige Diffusion, Dispersion und
thermische Effekte. Um die Modellierung zusatzlicher Komponenten und Phasen reali-
sieren zu kénnen, kann das TOUGH2 Kernprogramm mit unterschiedlichen Modulen

verknupft werden. Diese Module werden EOS-Module (Equation of State) genannt.

Um Prozesse, wie Gaseindringen und weitere Wechselwirkungen zwischen der flussi-
gen und gasférmigen Phase im porésen Medium zu simulieren, wird zweiphasig ge-
rechnet. Fir die Modellierung der zweiphasigen Stromungsprozesse benoétigt TOUGH?2
Parameterwerte z. B. relative Permeabilitdten und Kapillardricke. Fur die Berechnung
dieser Werte stellt TOUGH2 eine Reihe von Funktionen zur Verfugung. Fur die nach-
folgend beschriebenen Modellierungen wurden die relativen Permeabilitaten mit der
Corey-Funktion berechnet /COR 54/, /PRU 99/. Die Kapillardriicke wurden mit dem
Van-Genuchten-Ansatz berechnet /GEN 80/, /PRU 99/. Eine detaillierte Beschreibung
der Parameter und Funktionen befindet sich im TOUGH2 Handbuch /PRU 99/ und in
den Berichten /FRI 13/, INAV 13b/.

2.2 FLAC3D

FLAC3D (Fast Lagrangian Analysis of Continua in 3 Dimensions) ist ein kommerzielles
Finite Differenzen-Programm, das von der Fa. Itasca Consulting Group entwickelt und
vertrieben wird /ITA 09/. FLAC3D wird zur Berechnung von ingenieurs- und besonders

geotechnischen Fragestellungen der Mechanik genutzt.

Die elastische und plastische Deformation kann in FLAC3D fir viele Materialien (Bo-

den, Gesteine, ...) nach verschiedenen GesetzmaRigkeiten simuliert werden. Die



Grundversion kann z. B. hydraulische und mechanische GesetzmaRigkeiten kombinie-

ren. Fir komplexere Fragestellungen sind Zusatzmodule verflgbar.

Die GRS verwendet zurzeit die Basisversion mit den Zusatzmodulen fiir Temperatur,
Kriechen und C++. Dies ermdglicht thermo-hydro-mechanische Prozesse fir verschie-
dene Endlagerbedingungen zu modellieren, d. h. fir alle Wirtsgesteine (Tonstein,
Steinsalz und Hartgestein). Zusatzlich ist es moglich den Code mit selbstentwickelten
C++ Funktionen oder mittels einer Programmiersprache in FLAC3D (FISH) zu erwei-

tern.

Die GRS hat eine ausfuhrliche, sorgfaltig gewartete Bibliothek von Funktionen und Zu-
satzmodulen, die in den Programmiersprachen FISH, Perl, Python oder C++ fur
FLAC3D geschrieben sind. Die Moglichkeit auf einfache Weise den FLAC3D-Code
auszuweiten, zu andern oder zu entwickeln wurde genutzt um FLAC3D mit dem Mehr-
phasen-Transportprogramm TOUGH2 zu koppeln. Das Zusatzmodul C++ erlaubt es
der GRS neue verdffentlichte und begutachtete Codes sowie selbstentwickelte oder
modifizierte Zusammenhange zu nutzen. Zusatzlich kann FLAC3D als Pra- und Post-
prozessor genutzt werden, um die Ergebnisse der Modellierungen mit TOUGH2 zu

visualisieren (Abb. 2.1).

FLAC3D 4.00
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Abb. 2.1 Visualisierung mit FLAC3D



2.3 TOUGH2 und FLAC3D

2.3.1 Kombination der Programme TOUGH2 und FLAC3D

/FRI' 13/ beschreibt die Vorbereitung einer TOUGH2-Rechnung in der GRS. Eine
TOUGH2-Eingabedatei definiert die Anfangs- und Randbedingungen der einzelnen
Materialien und die Abmessungen des Modellgitters. TOUGH2 stellt flir einfache Mo-
dellgitter einen Gittergenerator bereit. Raumlich komplexer aufgeléste Modellgitter, die

fur Modellierungen in der GRS bendtigt werden, konnen mit FLAC3D erstellt werden.

Eine TOUGH2-Modellierung erfolgt in mehreren Arbeitsschritten, die in Abb. 2.2 sche-

matisch dargestellt sind.

Schritt1
Modellgitter-
Erstellung in
FLAC3D

Schritt2
Erstellung der
TOUGH2-

Eingabedatei in Excel

Schritt3
Starten des TOUGHZ2
Rechenlaufes

Schritt4
Aufbereitung der TOUGH2
Ausgabedateien fur die graphische
Auswertung in:

Schritt5.1 Schritt5.2
FLAC3D Excel
Gnuplot

Abb. 2.2 Schematische Abbildung des Workflows eines TOUGHZ2-Rechenlaufes und

dessen Auswertung in der GRS



Die komplexe Modellgeometrie wird mit FLAC3D erstellt (Schritt 1). Anschlieltend wer-
den die bendtigten Parameter und Werte in Excel-Arbeitsblatter Gbernommen und mit
einem Excel-Makro zusammen mit den Daten des Modellgitters in eine Eingabedatei
fur TOUGH2 umgewandelt (Schritt 2).

Wahrend eines TOUGHZ2-Rechenlaufes kénnen Rechenergebnisse und Zeitschrittwei-
ten abgerufen und graphisch dargestellt werden (Schritt 3). Der Rechenlauf kann so

zeitnah auf seine Plausibilitat geprift werden.

TOUGH?2 stellt keine Mdglichkeiten zur graphischen Auswertung der Rechenergebnis-
se zur Verfigung. Die Visualisierung der Rechenergebnisse ist aber erforderlich. Die
Rechenergebnisse liegen in ASCII-Dateien vor und werden zum Einlesen fur eine Vi-
sualisierung aufbereitet bzw. umgewandelt (Schritt 4). Die Visualisierung der Rechen-
ergebnisse kann in FLAC3D (Schritt 5.1) oder in Plot-Programmen, wie z. B. Gnuplot
(Schritt 5.2), erfolgen.

2.3.2 Kopplung von TOUGH2 und FLAC3D zum Simulationstool TFC

Zum Simulationstool TFC (TOUGH2-FLAC3D-Coupling) gehéren im weiteren Sinne die
zuvor genannten Standard-Programme TOUGH2 /PRU 99/ und FLAC3D /ITA 09/ so-
wie alle zusatzlichen Steuerungsdateien und Programmcode-Teile, die zur Durchfiih-
rung eines TFC-Rechenlaufs erforderlich sind. Im engeren Sinne bezeichnet TFC das
Werkzeug, das die eigentliche Kopplung von TOUGH2 und FLAC3D bewerkstelligt,
und zwar sowohl in programmtechnischer Hinsicht — die Logistik der Programmaufrufe
— als auch in modelltechnischer Hinsicht — die Verknlpfung der hydrodynamischen

(genauer: fluiddynamischen) mit den mechanischen Prozessen.

Die Funktionsweise von TFC wird im Folgenden kurz vorgestellt und TFC in modell-
technischer Hinsicht beschrieben. Eine ausflihrlichere Beschreibung von TFC gibt
/HOT 14b/.

TFC koppelt TOUGH2 und FLAC3D sequentiell, d. h. in jedem Zeitschritt werden die
thermo-hydrodynamischen (TH) Gleichungen und die mechanischen (M) Gleichungen
nacheinander geldst. Jeder komplette Zeitschritt besteht demnach aus einem TH-
Zeitschritt und einem anschliefenden M-Zeitschritt, wobei die in der TH-Rechnung

ermittelten neuen Parameter in dieser M-Rechnung bereits berticksichtigt werden, so-

10



weit sie fir diese eine Rolle spielen (sog. ,TH>M-Kopplung®, s. u.). Die in der M-
Rechnung ermittelten neuen Parameter, die in den hydrodynamischen Rechnungen
eine Rolle spielen, werden in der folgenden TH-Rechnung, d. h. im nachsten Zeitschritt

bertcksichtigt (sog. ,M—->H-Kopplung®).

Da hier thermische Prozesse nicht betrachtet werden, d. h. der TOUGH2-Programmiteil
in isothermer Konfiguration genutzt wird und die TH-Rechnungen tatsachlich rein hyd-
rodynamische Rechnungen sind, wird auch die TH->M-Kopplung zu einer tatsachli-

chen H>M-Kopplung.

Durch diese sequentielle Programmabfolge und Abarbeitung von jeweils bestimmten
physikalischen' Prozessen wird die eigentlich integrale HM-Kopplung in eine H>M und
eine M—>H-Kopplung aufgespaltet. Dabei bezeichnet ,H->M-Kopplung® die Art und
Weise, in welcher die in dem TH-Zeitschritt isotherm berechneten Anderungen von
hydrodynamischen Parametern die mechanische Rechnung beeinflussen. Entspre-
chend bezeichnet ,M->H-Kopplung“ die Art und Weise, in welcher die in der M-
Rechnung ermittelten Anderungen von mechanischen Parametern die (nachstfolgen-

de) hydrodynamische Rechnung beeinflussen.

Die M>H-Kopplung wird nicht als M>“T“H-Kopplung bezeichnet, weil davon ausge-
gangen wird, dass mechanische Spannungs- und Dehnungsanderungen auf die Tem-
peratur direkt einen vernachlassigbaren Einfluss haben. Die M->H-Kopplung stellt
vielmehr den Einfluss der gednderten mechanischen Parameter auf die hydrodynami-
schen Parameter dar. Lediglich mittelbar kdnnen die mechanischen Parameter, Uber
die beeinflussten hydrodynamischen Parameter, in der nachfolgenden TH-Rechnung
auch die thermischen Parameter beeinflussen. Dieser Effekt soll mit dem Begriff
,M—->H-Kopplung“ aber nicht thematisiert werden. In der umgekehrten Kopplungsrich-
tung, TH>M, kdnnen hingegen tatsachlich thermische und hydrodynamische Parame-
ter getrennt und unabhangig voneinander direkten Einfluss auf die mechanischen
Groélken haben allerdings wird Warmetransport in den hier durchgefiihrten TFC-

Rechnungen nicht betrachtet.

' Mittelbar werden von TOUGH2 auch vereinzelte chemische Effekte abgebildet (z. B. Léslichkeiten ge-

maf Henry-Gesetz, ggf. Ausfallung, Sorption, Metallkorrosion)

11



2.4 TOUGHREACT / PetraSim

24.1 TOUGHREACT

TOUGHREACT wird seit 1998 entwickelt /XU 06/. Das Programm ist ein um geoche-
mische Prozesse erweiterter, numerischer Simulator fir den multiphasigen Fluid- und
Warmetransport von TOUGH2. Es konnen ein-, zwei- und dreidimensionale Modelle
mit physikalischen und chemischen Heterogenitaten erstellt werden. Druck und Tem-
peratur kdnnen abhangig von der gewahlten thermodynamischen Datenbasis durch die
EOS-Module berechnet werden. Die in TOUGHREACT enthaltene thermodynamische

Datenbasis kann je nach Problemstellung erganzt oder ausgetauscht werden.

TOUGHREACT kann geochemische Prozesse in flissiger, gasférmiger oder fester
Phase simulieren. Dazu z3hlen aquatische Komplexbildung, Gaslésung und Aus-
gasung, Minerallésung und -ausfallung sowie Kationenaustausch. Die Minerallésung
und -ausfallung wird unter lokalen Gleichgewichtsbedingungen ggfs. unter Berlcksich-
tigung der Kinetik berechnet. Mit der Mineralldsung und -ausféllung sind Anderungen
der Porositat, Permeabilitdt und Kapillardruck verbunden. Auch kénnen Adsorption und
radioaktiver Zerfall eingebunden werden. Das Programm kann mit lonenstarken von
verdinntem bis moderat salinarem Wasser (je nach System mit lonenstarken bis zu

2 — 4 molar) umgehen.

Ebenso wie TOUGH wurde auch TOUGHREACT in FORTRAN 77 mit einigen Erweite-
rungen in FORTRAN-90 geschrieben. TOUGHREACT ist in den Versionen 1.2, 2.0 und

3.0 erschienen.

Die seit kurzem aktuell freigegebene Version ist TOUGHREACT V3.0-OMP, die auch

Berechnungen auf Parallelrechnern ermdglicht /XU 14/.

2.4.2 PetraSim

PetraSim ist eine graphische Nutzeroberflache fiir die TOUGH-Codes. Sie wird von der
Firma ,Thunderhead Engineering“ entwickelt und von der Firma ,RockWare" vertrieben
(www.rockware.com). Es lassen sich dreidimensionale Modellgitter erstellen und die
Parameter fir eine Simulation eingeben. Die Ergebnisse lassen sich sowohl im dreidi-

mensionalen Modellgitter visualisieren als auch als Diagramme ausgeben.
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PetraSim wurde in der Version 5.2.0611 mit TOUGHREACT1.2 genutzt.
TOUGHREACTZ2.0 stand zum Zeitpunkt der Lizenzbeschaffung von PetraSim nicht zur
Verfugung. Aktuell ist PetraSim mit TOUGHREACTZ2.0 verfugbar. Fur die ndhere Zu-
kunft ist ein Upgrade von PetraSim mit TOUGHREACT V3.0-OMP angekindigt.

Fir die Simulation wird ein konzeptionelles Modell in ein Modellgitter umgesetzt. Das
konzeptionelle Modell beschreibt alle Eigenschaften, wie die Modellgrenzen, geologi-
sche Schichten, interne Grenzen und Regionen. Im Modellgitter werden durch Festle-
gung der Zelldimensionen und deren Verbindungen das konzeptionelle Modell
abgebildet. Ergebnisse der Simulationen lassen sich entweder als 3D-Modell im sepa-
raten Ergebnisfenster anzeigen oder als Diagramm in Abhangigkeit von der Zeit oder

der Distanz zu einem bestimmten Punkt des Modells.

Die Anzahl an Zellen, Verbindungen und Komponenten bestimmt den Umfang einer
Simulation. Die maximale Anzahl der Gitterzellen betragt 8 000 (Basis
TOUGHREACT1.2). Die maximale Anzahl der Verbindungen zwischen den Zellen be-
tragt 20 000 (Basis TOUGHREACT1.2). Die maximale Anzahl der geochemischen
Komponenten liegt bei 20 primaren Komponenten, 70 sekundaren Komponenten, 32
Mineralen, 5 Gasen und maximal 5 austauschbaren Kationen. Die maximale Anzahl ist

in den nachfolgenden Versionen erhoht worden.

Ein typischer Ablauf einer Analyse eines konzeptionellen Modells mit PetraSim umfasst
(siehe /HAN 14c/):

1. Auswahlen eines EOS-Moduls und Festlegen der Modellgrenzen
2. Erstellen eines Modellgitters

3. Auswahlen der Randbedingungen fir die Analyse

4. Festlegen der Materialeigenschaften

5. Auswahlen der Anfangsbedingungen (direkt oder durch Laden von vorherigen Er-

gebnissen)

6. Festlegung der Zelleigenschaften
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7. Verwendung von TOUGHREACT unter Auswahl der
e Einstellungen
e Datenausgabe
¢ Anfangsbedingungen
e Thermodynamische Datenbasis
¢ chemischen Komponenten, Minerale und Gase
e chemischen Zonen
e Zuordnung der Zonen
8. Simulation

9. Visualisierung, graphische Auswertung

2.5 MARNIE

Das Programm MARNIE (Modell zur Ausbreitung von RadioNukliden Im Endlager-
bergwerk) wurde zur Simulation der komplexen Stofftransportprozesse in einem
I6sungsgefillten Endlager in einer Salzformation von der GRS entwickelt. Es ist in
/MAR 02/ ausflihrlich beschrieben. MARNIE erméglicht die Berechnung des I6sungs-
getragenen Stofftransportes unter Bericksichtigung relevanter Phanomene flir eine
unbegrenzte Anzahl von Stoffkomponenten (z. B. Salz, Elemente), im Folgenden kurz
Komponenten genannt. Dies kénnen auch Radionuklide sein, wobei die Radionuklide

zu einer beliebigen Anzahl von Zerfallsketten gehoéren konnen.

Das Programm wurde so konzipiert, dass alle flir den Lésungstransport relevanten
Prozesse in einem salinaren Endlagerbergwerk simuliert werden kénnen. Hierzu gehdo-
ren z. B. advektiver, dispersiver und diffusiver Transport von Lésung und Komponen-
ten, Konvergenz der Hohlraumvolumina, Kompaktion des Versatzes, radioaktiver
Zerfall der Nuklide, Versagen der Behalter, Freisetzung der Komponenten aus den
Behaltern und aus der Abfallmatrix, Léslichkeitsbegrenzung und Ausfallung der Kom-
ponenten in bzw. aus der Lésung, Sorption und Desorption von Komponenten am

Feststoff und Temperatureinfliisse auf den Stofftransport.
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MARNIE ist ein eindimensionales, gekoppeltes, instationares Netzwerkprogramm. Die
Transportprozesse werden in sogenannten P-Modulen (Abb. 2.3) berechnet, die je
nach Zuweisung der physiko-chemischen Parameter als Modelle fir Strecken mit oder
ohne Strdmungsbarrieren, Einlagerungskammern, Bohrlécher, Schachte, Hohlrdume,
Damme, Verschlisse und Stopfen fungieren. Als Randbedingungen kénnen Druck
oder Massenstrom vorgegeben und Komponenten eingespeist werden. Mit Hilfe dieser
Randbedingungen werden die Ein- und Ausstrompfade aus dem Endlager, die an be-

liebigen Orten und in beliebiger Anzahl vorgegeben werden kénnen, definiert.

Zur Modellierung der eindimensionalen Netzwerkstruktur wird das Endlager in eine
Anzahl von Transport- und Verknidpfungsmodulen zerlegt, wobei Transportmodule
(P-Module) der Simulation eindimensionaler Transportvorgange dienen, wahrend Ver-
knipfungsmodule (V-Module) zur Vorgabe zeitabhangiger Randwerte (V03-Module) flr
die angrenzenden Transportmodule und zur Modellierung der Kopplung und der Ver-
mischungsvorgange (V04-Module) an den Knotenpunkten angrenzender P-Module
verwendet werden. Die P-Module werden in eine Anzahl von Kontrollvolumina, im Fol-
genden Boxen genannt, diskretisiert. Zur Verdeutlichung wird die Anordnung dieser

Netzwerkelemente in Abb. 2.3 gezeigt.

V04-Modul
Y

Box Box Box Box

A A

Box
P-Modul P-Modul

VO03-Modul V03-Modul

P-Modul

Box

- V03-Modul

Abb. 2.3 Elemente des Netzwerkes in MARNIE /MAR 02/

Zur numerischen Losung der Transportgleichungen fir skalare Grélken wird in
MARNIE das ,Finite-Volumen-Verfahren“ verwendet, d. h. die skalaren GroRen werden
den Boxmittelpunkten zugeordnet, wahrend die Vektorgrofien auf der Berandungsfla-

che eines finiten Volumens mit Hilfe des ,Finite-Differenzen-Verfahrens” gelést werden.
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Es werden folgende Gleichungen geldst:

¢ die Kontinuitatsgleichung fir das Gesamtfluid, bestehend aus Losung und geldsten

Komponenten, zur Berechnung des Druckes
e die Impulsgleichung zur Ermittlung des Gesamtfluidstromes

¢ die Bilanzgleichung zur Berechnung der Konzentrationen der geldsten Komponen-

ten

MARNIE wurde seit Ende der 1980-er Jahre entwickelt und seit dieser Zeit umfangrei-
chen Tests unterzogen, die sich sowohl auf den Vergleich mit analytischen Lésungen,
der Definition komplexer Testfalle mit umfangreichen Uberpriifungen bzw. Plausibili-
tatskontrollen als auch der Durchfiihrung von Benchmark-Rechnungen mit ahnlichen
Rechenprogrammen beziehen /BOE 00/. Zusatzlich wurde das Programm in einigen
internationalen und nationalen Projekten wie den EU-Projekten EVEREST /CAD 96/
und SPA /BAU 00/, /GOM 97/ sowie fir das ERAM /MAR 97/ eingesetzt. In den
EVEREST- und SPA-Projekten wurden umfangreiche deterministische und probabilis-
tische Unsicherheits- und Sensitivitdtsanalysen zur Langzeitsicherheit eines Endlagers
im Salinar durchgefuhrt. Im EVEREST-Projekt fanden au3erdem zwischen GRS-KoIn,
NRG und GRS-Braunschweig Vergleichsrechnungen ausgewahlter und abgestimmter
Rechenfalle mit den Programmen MARNIE, der NRG-Version des Programmsystems
EMOS und der EMOS-Version der GRS-Braunschweig statt. Ferner wurden zur Verifi-
kation von EMOS und MARNIE Testfalle definiert und die mit beiden Programmen er-
zielten Ergebnisse verglichen /LAM97/. Mit MARNIE erfolgten aullerdem
Vergleichsrechnungen zu dem Programm SPRING /DEL 10/. In allen Fallen war die

Ubereinstimmung gut.

Weiterhin kam MARNIE fur Berechnungen im Rahmen der Beratertatigkeit der GRS fur
das Niedersachsische Umweltministerium fur die ASSE zur Anwendung und wurde zu
Vergleichsrechnungen mit den Programmen des Antragstellers herangezogen. Hier
wurde ein Modell fir das gesamte Grubengebaude der ASSE einschliellich eines Teils
des Deckgebirges erstellt. Es erfolgten eigene Berechnungen sowie Vergleichsrech-
nungen mit dem Programm TOUGH2. Rechnungen des Antragstellers mit den Pro-
grammsystemen EMOS und KAFKA wurden nachvollzogen. Auch hier ergab sich in

allen Féllen eine gute Ubereinstimmung.
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MARNIE wurde im Rahmen des Arbeitspaketes 10 ,, Radiologische Konsequenzenana-
lyse* des Projektes UM10 A 03200 ,Vorlaufige Sicherheitsanalyse fir den Standort
Gorleben (VSG)* erfolgreich fur die Berechnung des lI6sungsgetragenen Stofftranspor-
tes eingesetzt /LAR 13/.

2.6 PHREEQC

PHREEQC /PAR 99/, /IPAR 13/ ist ein in der Programmiersprache C++ geschriebenes
Computerprogramm fiur thermodynamische Gleichgewichtsberechnungen. Es basiert

auf einem aquatischen lonen-Assoziationsmodell und modelliert:
1. Speziation und Sattigungsindex,

2. Batch-Reaktionen und eindimensionalen (1D) Stofftransport unter Berlcksichtigung
von reversiblen (z. B. Solid-Solution, Oberflachenkomplexierung) und irreversiblen
(z. B. Mischung von Lésungen, kinetisch kontrollierte Reaktionen, Temperaturande-

rungen) Reaktionen und

3. Ermoglicht inverse Modellierungen.

Die Berechnungen in PHREEQC nutzen die thermodynamischen Gleichgewichtskon-
stanten, die mit der Reaktionsgleichung in einer entsprechenden Syntax eingegeben
werden. Uber Eingabeblécke, die durch Keywords abgegrenzt werden, kdnnen theore-
tisch beliebige Losungszusammensetzungen, Gasphasen, Festphasen und Oberfla-
chenkomplexe vorgegeben werden. Vollstandige und konsistente Datensatze sind

notwendig, um ein thermodynamisches Gleichgewicht iterativ berechnen zu kénnen.

Mit PHREEQC konnen auch Reaktionen mit einer Gasphase, die zusatzlich zur Lésung
im Kontrollvolumen vorhanden ist, berechnet werden. Dazu wird angenommen, dass
die Lésung entweder im Gleichgewicht mit einem konstanten Gasdruck oder einem

vorgegebenen Gasvolumen steht /PAR 13/.
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Der geochemische Rechencode ist in vier Kompartimente gegliedert:
Eingabedatei, thermodynamische Datenbasis, numerisches
Losungsverfahren und Ausgabedatei (Abb. 2.4  Kompartimente in
PHREEQC und von GRS genutzte Interaktionen

). Ausgehend von einem konzeptionellen Modell inkl. der thermodynamischen Daten-
basis wird die Eingabedatei fiur PHREEQC erstellt. Der Rechencode wurde mit einem
FORTRAN-Code verknupft, um die Berechnungen mithilfe des GRS-Rechenclusters zu

beschleunigen.

Einige Ergebnisse der Berechnungen mit PHREEQC (siehe Kap. 6.1) wurden im post-
processing mit MATLAB dargestellt /MAT 05/.

_ | Konzeptionelles

i Modell
‘ . Datenverarbeitung
i ; (Matlab)
: Y
' - - |FORTRAN-Code A
! Eingabedatei | !
! & \ :
I T Rechencode
! ! PHREEQC L _|-»] Ausgabedatei
i Y Parser & Solver
:_)_ Thermodynamische A

Datenbasis I

GRS-Rechencluster
lincl-gar99

Abb. 2.4 Kompartimente in PHREEQC und von GRS genutzte Interaktionen

PHREEQC (Version 3.0.4-7711 und ff.) ist frei verfigbar und liegt zum Download so-
wohl in einer PC- als auch in einer Linux-Version vor /PAR 99/, /PAR 13/.

2.7 Geochemist's Workbench

Geochemist’s Workbench (GWB) ist ein Paket mehrerer Programme zur Berechnung
der Chemie in wasserigen Losungen und liegt in der Version 9.09 (Build 6116) vor. Es
wird seit Uber 20 Jahren entwickelt und kommerziell als Lizenz vertrieben /LEE 11/,
/BET 08/.
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GWB berechnet Reaktionsgleichungen, erstellt Stabilititsdiagramme und Gleichge-
wichte fur wasserige Phasen und kann einen reaktiven Transport modellieren. Die Er-
gebnisse kdénnen graphisch dargestellt und gespeichert werden. Das Programm |auft
unter MS Windows. GWB nutzt thermodynamische Datensatze von 0 bis 300 °C mit
Dampfdruckkurven zur Berechnung der chemischen Gleichgewichte. Vergleich und
Kontrolle der Berechnungen mit anderen Programmen (z. B. PHREEQC) und Daten-

satzen sind prinzipiell méglich.

2.8 SUSA

SUSA (Software fir Unsicherheits- und Sensitivitatsanalysen /KLO 08/) ist ein von der
GRS entwickeltes Programm zur Untersuchung des Einflusses von Ungewisshei-
ten/Unsicherheiten bzgl. des Kenntnisstandes von Parametern (sog. epistemische Un-
sicherheiten) auf das Rechenergebnis (Unsicherheitsanalyse) und zur Untersuchung
der Beitrage der Ungewissheiten des Kenntnisstandes auf die Unsicherheit des Re-
chenergebnisses (Sensitivitatsanalyse) eines Rechenprogrammes. Die Unsicherheiten,
die aufgrund von Ungewissheiten in Szenarien entstehen, sind nicht Gegenstand die-

ser Untersuchung.

Die erforderlichen Schritte, um mit dem Rechenprogramm SUSA eine Unsicherheits-

und Sensitivitdtsanalyse auszufiihren, sind im Folgenden beschrieben.

1. Identifizieren der Ungewissheiten des Kenntnisstandes mit potentiell wichtigen Bei-
tragen zur Ergebnisunsicherheit. Die Ungewissheiten des Kenntnisstandes kénnen
sich sowohl auf Parameter, Modellannahmen, numerische Algorithmen als auch auf

Phanomene beziehen.

2. Festlegen des Unsicherheitsbereichs und Quantifizieren des Kenntnisstands mittels
einer Wahrscheinlichkeitsverteilung. Dieser Schritt wird fur jede in Schritt 1 identifi-

zierte unsichere Eingabegréfle des Rechenprogramms durchgefiihrt.

3. ldentifizieren und Quantifizieren von Abhangigkeiten. Gemeinsame Beitrage zur

Unsicherheit Gber zwei oder mehrere Eingabegréflien fliihren zur Abhangigkeit.

4. Erzeugen einer Stichprobe (im Folgenden auch ,Ausspielen” genannt) von Werte-

kombinationen mit SUSA fur die unsicheren Eingabegroflen des Rechenpro-
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gramms. Die Stichprobe wird auf der Basis der in den Schritten 2 und 3 quantifizier-

ten Wahrscheinlichkeitsverteilungen und Abhangigkeiten generiert.

Erzeugen einer Stichprobe von Rechenergebnissen. Daflr wird mit jedem Werte-
satz der in Schritt 4 mit SUSA erzeugten Stichprobe ein Lauf des Rechenpro-

gramms durchgefihrt.

Herleiten von quantitativen Unsicherheitsaussagen zu den Rechenergebnissen.
Der Einfluss der berlicksichtigten Ungewissheiten des Kenntnisstandes auf die Re-
chenergebnisse wird auf der Basis der in Schritt 5 erzeugten Rechenergebnisse auf

Basis der Stichprobe quantifiziert.

Herleiten von quantitativen Sensitivitadtsaussagen mit SUSA zu den Rechenergeb-
nissen. Die Sensitivitdtsmalie werden auf der Basis der in den Schritten 4 und 5 er-
zeugten Stichproben ermittelt. Damit erhdlt man diejenigen unsicheren
Eingabegréfien des Rechenprogramms, die den groRten Beitrag zur Unsicherheit

der Rechenergebnisse liefern.

Interpretation und Dokumentation der Analyseergebnisse.

20



3 Sicherheitsrelevante Einzelprozesse in der Ubergangs-
phase

3.1 Entwicklung eines EOS Moduls zur Losung und Ausfallung von Salz

Die Prozesse der Gebirgskonvergenz und der damit verbundenen Versatzkompaktion,
der Gasbildung durch Metallkorrosion, der zeitlichen Veranderung der Barrieren-
Permeabilitat, des druckinduzierten Entweichens von Gas ins Gebirge und der druck-
induzierten Offnung von Mikrorissen wurden in den Code TOUGH2 implementiert und
unter dem Namen TOUGH2-GRS zusammengefasst /NAV 13b/. Grundlage der Modifi-
kationen waren die EOS-Module EOS7 und EOS7R. Das Modul EOS7 definiert die
Komponenten Wasser, Lauge und Luft. Das Modul EOS7R flhrt zusatzlich dazu noch
zwei Radionuklide ein. Beide EOS-Module kénnen Ldsungen beschreiben, die aus
einer Mischung von Wasser mit einer Referenzlauge bestehen. Sie eignen sich somit
zur Simulation von Lésungen mit unterschiedlichen Laugenkonzentrationen in einem

Endlager im Steinsalz.

Der Code TOUGH2-GRS in der Version 00a wurde im Vorhaben UM10 A 03200 ,Vor-
laufige Sicherheitsanalyse Gorleben® (VSG) auf ein hypothetisches Endlager in Stein-
salz angewendet /KOC 12/, /LAR 13/. Bei dieser Anwendung wurden verschiedene,

problemspezifische Einschrankungen der Module EOS7 und EOS7R deutlich:

1. In einem weitgehend trockenen Endlager begrenzt die Menge des in der Versatz-
feuchte vorhandenen Wassers den maximalen Umsatz der Metallkorrosion. Die
physikalisch verfligbare Wassermasse ist in den Modulen EOS7 und EOS7R auf
die beiden Komponenten ,Wasser und ,Lauge” aufgeteilt. Eine Separation der
Komponente ,Lauge® in Wasser und Salz ist jedoch bei keinem der beiden Module
vorgesehen. Es ist also nicht ohne weiteres mdglich, ein mit Lauge gefiilltes Ele-
ment durch Wasserentzug vollstandig auszutrocknen. Auch findet bei Wasserent-

zug keine Ausfallung von Salz statt.

2. Da die Ldsung und Ausfallung von Salz in den Modulen EOS7 und EOS7R nicht
vorgesehen ist, werden zwei porositatsverandernde Prozesse nicht bertcksichtigt,
die in einem Endlager relevant werden kdnnten. Fragen nach der Porositatsent-

wicklung bei Eintritt ungesattigter Lésungen ins Endlager oder bei der Evaporation
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von salzhaltigem Wasser in der Nahe warmeentwickelnder Abfalle kdnnen somit

nicht behandelt werden.

3. Im Endlager kdnnen unterschiedliche Gaskomponenten in nennenswerter Menge
auftreten (z. B. Wasserdampf, Luft, Kohlendioxid und Wasserstoff). Die Module
EOS7 und EOS7R betrachten jedoch nur zwei Gaskomponenten: namlich Wasser-

dampf und Luft.

4. Mit dem Modul EOS7R kann der Transport lediglich zweier Radionuklide simuliert

werden.

Neben diesen Einschrankungen zeigen die Module EOS7 und EOS7R zuweilen nume-
rische Probleme, wenn sich die Anzahl der Phasen andert, also beim Verschwinden

oder Entstehen einer Phase.

Fir die beiden oben genannten Punkte 1 und 4 konnten im Rahmen der Entwicklung
der Version 00a des Codes TOUGH2-GRS /NAV 13b/ Lésungen bzw. Teilldsungen
erarbeitet werden. Die verbleibenden physikalischen und numerischen Einschrankun-
gen der EOS-Module EOS7 und EOS7R bei der Anwendung auf Endlagerkonzepte in
Steinsalz sind aber immer noch merklich. Dies gab Anlass zur Entwicklung des EOS-
Moduls SALTREP /NAV 14/, das in Kombination mit dem Code TOUGH2-GRS ver-

wendet werden kann.

Das Modul SALTREP simuliert die Loésung und Ausfallung von NaCl einschlieRlich der
damit verbundenen Porositats- und Zustandsanderungen als isothermen Prozess.
Darlber hinaus kann in SALTREP eine Hauptgaskomponente und beliebig viele weite-

re Nebengaskomponenten bzw. Tracer eingefiihrt werden.

Das Modul SALTREP uberwindet verschiedene Einschrankungen der Standardmodule
EOS7 und EOS7R, die fir die Modellierung salinarer Grundwassersysteme konzipiert

wurden:

e In SALTREP werden Laugen als Gemische von Wasser und NaCl definiert und
nicht, wie in den EOS-Modulen EOS7 und EOS7R als Gemisch von Wasser und
einer Laugenkomponente. Hierdurch ist das physikalisch vorhandene Wasser auch

als Phasenkomponente vorhanden und kann dem System vollstandig entzogen
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werden. Dies ist z. B. flir die Simulation des vollstandigen Wasserentzugs durch

Metallkorrosion erforderlich.

e NaCl kann gel6st und gefallt werden. Gleichzeitig wird der Einfluss dieser Prozesse

auf die Porositat und die thermodynamischen Zustande erfasst.

e Es koénnen Systeme mit mehreren Gaskomponenten (z. B. Wasserdampf, Luft,
Kohlendioxid und Wasserstoff) definiert werden. Diese kénnen auch wie Tracer be-

handelt werden.

Das Modul SALTRERP ist funktionsfahig, muss aber im Rahmen der Qualitatssicherung

noch ausgiebigen Funktionsprifungen unterzogen werden.

3.2 Umstromung von Streckenverschliissen

Aufgrund der Druckentlastung im Konturbereich einer aufgefahrenen, unverfiillten
Strecke bildet sich in der Betriebsphase eine Auflockerungszone im anstehenden
Steinsalz mit streckenparallelen Kluften. Die hydraulische Fluiddurchlassigkeit kann in
der Auflockerungszone im Vergleich zu ungestortem Steinsalz stark erhdht sein. Zu-
dem kann an der Grenzflache zwischen dem Baustoff des Streckenverschlusses und
dem anstehenden Steinsalz sich eine Fuge ausbilden, die die Durchlassigkeit ebenfalls
erhoht. Diese Umlaufigkeiten kénnen die Barrierewirkung eines Streckenverschlusses
beeintrachtigen und bei einem maoglichen Laugenzutritt sicherheitstechnisch relevant
sein, da sich die integrale Durchlassigkeit eines Streckenverschlusses aus dem Zu-
sammenspiel der materialspezifischen hydraulischen Durchlassigkeit des Baustoffes

und der Kontakt- und Auflockerungszone ergibt.

Der Zeitraum bis der Salzgrusversatz oder eine Auflockerungszone soweit kompaktiert
(verheilt) ist, dass ein advektiver Fluidfluss (Gas und Flissigkeit) durch den Porenraum
nicht mehr maéglich ist, ist nicht bekannt. Dies kann schon nach mehreren hundert Jah-
ren der Fall sein - je nach Feuchtegehalt und Temperatur im Endlager - bis hin zu meh-
reren 1.000 Jahren. Fur die Modellrechnungen wurde deshalb ein Zeitraum von bis zu
50.000 Jahren nach Endlagerverschluss zugrunde gelegt. Dies entspricht auch der
Auslegung der Schacht- und Streckenverschlisse fiir die VSG /MUL 12/.

Um die Barrierewirkung eines Streckenverschlusses mit Kontakt- und Auflockerungs-

zone (Abb. 3.1) in einem fiktiven Endlagerbergwerk im Wirtsgestein Salz zu untersu-
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chen, wurde ein Zutritt von Laugen / Lésungen an den Streckenverschluss angenom-

men.

Der Laugendurchfluss diente als Indikator fiir die Barrierewirkung des Verbundsystems
Streckenverschluss-Steinsalz. Die Abhangigkeit des Laugenflusses von der Kompakti-
on der Auflockerungszone sollte aufgezeigt werden. Dies sollte zum Prozessverstand-
nis des hydraulischen Verhaltens der Auflockerungs- und Kontaktzone, die auf einen

nicht kompaktierbaren Streckenverschluss auflauft, beitragen.

Abb. 3.1 Gittermodell mit einem rechteckigen Querschnitt

Der Streckenkern (blau) wird von einer Kontaktzone (rot) und einer Auflockerungszone

(grtin) umgeben.

Durch eine Variation der Werte flr die Eingabeparameter flir den Zweiphasenfluss, der
Kompaktion, der Permeabilitét als auch des Gittermodells flir den numerischen Simula-
tor TOUGH2 wurde die Sensitivitat der Parameter auf den Laugendurchfluss determi-
nistisch untersucht. Der Laugendurchfluss bzw. der Zeitpunkt des Laugendurchbruchs

wurde am Ende des Streckenverschlusses ermittelt.

Es ist zu beachten, dass in den Modellrechnungen der Porenraum im Sorelbeton und
im Salzgrus immer als vernetzt angenommen wurde. Als realistisch wird aber angese-
hen, dass die Poren unterhalb einer bestimmten Porositat nicht mehr oder nur noch
vereinzelt miteinander vernetzt sind. Der advektive Laugenfluss ware in diesem Fall
stark gehemmt oder sogar vollstandig unterbunden /POP 12/. Diese so genannte

,Grenz-“porositat ab der ein Laugenfluss mdglich bzw. darunter nicht mehr méglich ist,
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kann allerdings derzeit nicht hinreichend quantifiziert werden. Die Modellrechnungen

Uberschatzen daher moglicherweise die durchgeflossenen Laugenmengen.

Mit diesen Annahmen zur Kompaktion des Salzgruses und der Auflockerungs- und
Kontaktzone (auch: gestorte Zone) blieb der Streckenverschluss bei den fir diese Mo-
dellierungen zugrunde gelegten hydraulischen Werten der primare Strdmungspfad.
Dennoch kénnten andere hydraulische Kennwerte fur Materialien (Sorelbeton, Salz-

grus) dazu fihren, dass sich ein anderes Fliekregime einstellt.

Der Laugendurchfluss wurde hauptsachlich vom FlieRquerschnitt und der Permeabili-
tat/Porositat beeinflusst. Es zeigte sich, dass die Zweiphasenfluss-Parameter und die
Wahl des Korrekturfaktors fur die Kompaktion wenig sensitiv auf den Laugenfluss in
der Ubergangsphase sind. Geédnderte Werte fiir die residuale Fluidsattigung wirkten
sich auf die Héhe und Zeitpunkt des Laugendurchflusses aus, da zum einen der Fliel3-

querschnitt verringert wird und zum anderen die Auffillphase schneller ablauft.

Die Abweichung des Laugendurchflusses bei Zusammenfassung der Auflockerungs-
zone und Kontaktzone zu einer modelltechnischen gestorten Zone im Gittermodell war
vernachlassigbar. Die Anwendung einer integralen Permeabilitdt Gber den gesamten

Querschnitt als vereinfachtes Gittermodell war nicht geeignet.

3.3 Gaseindringen in unverritztes Salzgestein

Das von der GRS entwickelte Simulationstool TFC wurde verwendet (Kap. 2.3.2), um
eine Reihe von hydro-mechanisch (HM) gekoppelten Prozessen anhand eines stilisier-
ten Gasinjektionsversuchs in Steinsalz zu modellieren. Simuliert wurde die Zeit ab
Bohrlocherstellung, die sogenannte Ausgasungsphase und die anschlielende Injekti-
onsphase, wobei Steinsalz als klassisches poroses Medium mit einem Materialgesetz

inkl. Kriechen aber ohne Materialversagen modelliert wurde.

Fir die Abhangigkeiten der hydrodynamischen (H) Parameter von mechanischen (M)
Zustandsanderungen (M->H-Kopplung) und der mechanischen Parameter von hydro-
dynamischen Zustandsanderungen (H->M-Kopplung) wurden jeweils verschiedene
physikalische Modelle in Form unterschiedlicher Kopplungsfunktionen angesetzt: Fir
die M>H-Kopplung wurde sowohl eine direkte Abhangigkeit der Permeabilitat von der

minimalen Effektivspannung angenommen, wobei unterschiedliche Varianten Anwen-
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dung fanden, als auch alternativ eine poroelastische Spannungs-Porositats-Beziehung
mit anschlieBender Porositats-Permeabilitdtsbeziehung. Fir die H>M-Kopplung wurde
sowohl Unabhangigkeit zwischen totalen Spannungen und Porendruck angenommen

als auch alternativ eine poroelastische H->M-Kopplung.

Abb. 3.2 Modellgebiet ,Tortenstiick*

Rechte Abb.: ,Tortenstlick® mit Innenradius 65 cm (gelb-transparent), AuRenradius 50 m,
Héhe 10 cm, Offnungswinkel 11,25°, Element-Anzahl 50. (Eine Abnahme der Héhe und eine
Verkurzung der Elemente zum aufReren Rand hin wird durch die stark perspektivische Dar-
stellung nur vorgetauscht). Linke Abb.: Veranschaulichung der Lage des Modellgebietes re-

lativ zu dem Druck-beaufschlagten vertikalen Bohrloch.

Die Simulationen zeigten, dass bei angenommener Abhangigkeit der Permeabilitat von
der minimalen Effektivspannung in der Ausgasungsphase ein Permeabilitatsminimum
im konturnahen Gebirgsbereich entstand, das sich in der Injektionsphase nicht aufl6-
sen konnte und einen dulerst geringen Gasfluss ins Gebirge zur Folge hatte. Bei einer
rein poroelastischen HM-Kopplung war die Ausgasung besonders gering und auch in
der Injektionsphase lie sich mit dieser Kopplung keine verstarkte Gasinjektion errei-
chen. Offensichtlich waren die im Rahmen der linear-elastischen Biot-Theorie erzeug-
ten Porenraumanderungen dafur zu klein. Allerdings fuhrte keine der in den
verschiedenen Rechnungen getroffenen Modellannahmen zu einer tatsachlich grol3en
plétzlich ins Gebirge eindringenden Gasmenge. Die Simulation eines solchen Szena-

rios kdnnte dadurch gelingen, dass das Modellgebiet um eine fir das Injektionsgas
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erreichbare Gassenke erweitert wird, denn die Rechnungen zeigten trotz der nur klei-
nen ins Gebirge injizierten Gasmengen teilweise eine unerwartet gro3e Reichweite des
Injektionsgases. DarlUber hinaus belegte eine Modellrechnung mit reduziertem Bohr-
lochdurchmesser, dass Effekte der Bohrlochkontur skalenabhangig sind und deshalb
nur eingeschrankt von kleinskaligen Versuchen auf die Dimensionen eines Endlagers
Ubertragbar sind. /HOT 14a/.
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4 Ungewissheiten durch Prozesswechselwirkungen

Die Parameterwerte bzgl. Gasentstehung und —transport im Endlager sind mit gro3en
Ungewissheiten verbunden. Aus diesem Grund werden in Berechnungen zur radiologi-
schen Konsequenzenanalyse Parameterbandbreiten abgeschatzt. Allerdings ist in der
Regel eine konservative Anwendung dieser Parameterbandbreiten aufgrund der kom-
plexen und auch nicht-linearen Prozesswechselwirkungen nicht moglich. Eine probabi-
listische, radiologische Konsequenzenanalyse mit einer quantitativen Unsicherheits-
und Sensitivitatsanalyse zur systematischen Analyse von Ungewissheiten durch Pro-
zesswechselwirkungen mit den Bandbreiten der Parameterwerte in einem vollstandi-
gen Endlagersystem fiir Zweiphasenflussrechnungen ist bislang noch nicht erfolgt. Die

hier dargestellte Studie /KOC 14/ lieferte dazu einen ersten Beitrag.

Fur die probabilistische, radiologische Konsequenzenanalyse wurden zwei numerische
Werkzeuge genutzt. Dies sind der Zweiphasenfluss-Code TOUGH2 (Kap. 2.1), um den
Gas-, Flussigkeits- und Radionuklidtransport im Endlagersystem zu berechnen und das
Programm SUSA (Kap. 2.8) zur Erzeugung von Stichproben fiir eine quantitative Unsi-

cherheits- und Sensitivitatsanalyse.

Alle Berechnungen erfolgten mit einem vorhandenen, lauffahigen und gut untersuchten
Grubengebaudemodell aus dem Vorhaben VSG /KOC 12/, /LAR 13/ (Abb. 4.1).

Einlagerungsfelder Ost:
12 N 10 9 8 7 6 5 4 3

-

Il
-
B

LI
[ |
I

Verschliisse — |—

— = :131-— — - I
\ S = === i m—— - T N -

Richtstrecken Querschlage Einlagerungsstrecken

L

Infrastruktur
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Abb. 4.1 Aufsicht auf das verwendete Grubengebaudemodell
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Die Prozesse und Parameter sind nachfolgend aufgefiihrt:

— Die Salzgruskompaktion und die hydraulischen Prozesse wurden mittels eines ver-
einfachten Kompaktionsansatzes unter Bericksichtigung der Abhangigkeiten von

Temperatur, Feuchte, Fluidinnendruck sowie Stitzwirkung berechnet.

— Die Permeabilitidten bzw. eine Porositat-Permeabilitdtsbeziehung wurden den ver-

schiedenen Materialien zugewiesen.

— Die Radionuklidmobilisation aufgrund eines initial defekten Behalters wurde als
instantan angenommen. Der radioaktive Zerfall von "C, die Diffusion in der Fliissig-
und Gasphase sowie die physikalische Wechselwirkung (Gaslésung) zwischen den

Phasen gemal Henry-Gesetz wurden berticksichtigt.

— Die Korrosion der Behalter mit Gasbildung wurde anhand einer Korrosionsrate in

Abhangigkeit von der Wasserverfligbarkeit berticksichtigt.

Die Werte von folgenden Parametern wurden fur die probabilistischen Rechnungen

variiert:
— die Restporositat des Salzgrusversatzes ®resiporositits

— die Kompaktionsrate des Salzgrusversatzes fiy.,
— die zur Korrosion zur Verfligung stehende Lésungs- bzw. Wassermenge sowie

— die Korrosionsrate an den Einlagerungsbehaltern.

Als quantitativ vergleichbares Rechenergebnis wurde der sog. radiologische Geringfu-
gigkeitsindex (RGI) genutzt, der nach den Vorgaben aus den Sicherheitsanforderungen
/BMU 10/ des Bundesministeriums flr Natur, Umweltschutz und Reaktorsicherheit
(BMU) fir einen vereinfachten radiologischen Nachweis entwickelt wurde /LAR 13/. Ein
RGI < 1 wird als geringfugig betrachtet. In jedem Rechenlauf wurde der RGl¢q4 fur aus-
gewahlte Zeitschritte ermittelt — im Folgenden als RGl,;,,. bezeichnet — und fir jeden
Rechenlauf der maximale Wert von RGly;,,. — im Folgenden mit RGI bezeichnet — be-

rechnet.

Aus insgesamt 100 Rechenlaufen mit TOUGH2 liegen 100 Zeitreihen des jeweils be-
rechneten RGI vor (Abb. 4.2). Erkennbar ist, dass in nahezu allen Fallen RGlyjpe bis zu
einem Zeitraum von 75 a — 100 a ansteigt. Teilweise liegt RGli,e nur leicht unter 1.

Spatestens nach 100 Jahren sinkt RGl;,.. Nach diesem Zeitpunkt lassen sich die Kur-
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ven grob in zwei Gruppen einteilen: In manchen Fallen sinkt RGl;;,. kontinuierlich wei-
ter bis zum Ende der Rechenlaufzeit nach 10 000 Jahren. In den anderen Fallen steigt
RGliime €rneut an. Dieser Anstieg erfolgt frihestens nach 500 Jahren, teilweise auch
erst nach 5 000 Jahren.

0.1

0.01

RGllimc

0.001

0.0001

1E-05

Zeit (a)

Abb. 4.2 Zeitreihe des RGI aus 100 Modelllaufen

3 von den 100 Rechenlaufen der Stichprobe lagen Uber dem fur die radiologische Kon-
sequenz wichtigen Referenzwert von RGI = 1. Die wesentliche Unsicherheitsaussage
war, dass sich mit einer Aussagesicherheit von 99 % feststellen lasst, dass 90 % der
Ergebnisse von RGI (oder 90 % der Ergebnisverteilung von RGI) unterhalb von 0,96
liegen, bzw. mit einer Aussagesicherheit von 74 %, dass 95 % der Ergebnisse unter-
halb von 0,96 liegen. Diese Aussage wurde anhand dieser Stichprobe aus 100 Modell-
laufen gewonnen. Sie gilt jedoch unabhangig von dieser Stichprobe genau fiir dieses

Modell mit dieser Eingangsparameterverteilung.

Fur eine vollstandige Unsicherheitsanalyse im Rahmen eines Langzeitsicherheits-
nachweises musste auch gezeigt werden, dass das Modell und die Verteilung der Wer-
te fur die Eingangsparameter ,richtig“ sind, d. h. es musste begriindet werden, warum

dieses Modell fiir die Prognose der (oder einer) zuklinftigen Entwicklung des Endlager-
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systems adaquat ist, und dass die Unsicherheiten aller Modelleingangsparameter auch
quantitativ dem aktuellen Kenntnisstand entsprechend bertcksichtigt wurden. Eine
solch umfassende Unsicherheitsanalyse lag jedoch auf3erhalb der Mdglichkeiten der
Studie.

Aus der Abb. 4.2 ergab sich die Frage ,Welche Parameterkonstellation ist verantwort-
lich flr ein hohes erstes RGI-Maximum und welche ist verantwortlich fir ein hohes
zweites RGI-Maximum?“. Um dies zu beantworten wurden eine weitere Sensitivitats-
analyse durchgefuhrt: Fir die Zeitrume zwischen 0 bis 500 Jahren und zwischen 500
bis 10 000 Jahren wurden getrennt die maximalen RGI ermittelt — im Folgenden als
RGI1 und RGI2 bezeichnet. Diese beiden Indikatoren wurden mittels 16 unterschiedli-

cher Sensitivitats- und Bestimmtheitsmale analysiert.

Die Hohe der Einzelpeaks war klar mit bestimmten Parametern korreliert:

o Je kirzer die Kompaktionszeit der Einlagerungsfelder desto hdéher war der erste
RGI- Peak RGI1. Auf die Hohe des zweiten Peaks RGI2 hatte dieser Parameter kei-

nen wesentlichen Einfluss.

o Je langer die Kompaktionszeit der Richtstrecken desto héher war der erste RGI-
Peak RGI1. Auf die Hdhe des zweiten Peaks RGI2 hatte dieser Parameter keinen

wesentlichen Einfluss.

e Je gréRer die Restporositat desto hdher war der zweite RGI- Peak RGI2. Auf die

Hohe des ersten Peaks RGI1 hatte dieser Parameter keinen wesentlichen Einfluss.

e Der maximale RGI eines Rechenlaufs (RGI) wurde — je nach Parameterkonstellati-
on — entweder im ersten RGI-Peak (zwischen 60 und 100 Jahren) oder im zweiten
RGI-Peak erreicht (zwischen 1 400 und 10 000 Jahren, dem Ende der Modelllauf-
zeit). In einigen Rechenlaufen wurde der zweite RGI-Peak innerhalb der Modell-

laufzeit nicht mehr erreicht.

e Die absolut groRten RGI wurden im zweiten Peak erreicht. Bei einer niedrigeren

Restporositat wurden also die absolut grof3ten RGI niedriger ausfallen.

Die Sensitivitdtsanalyse des vorliegenden Endlagersystems zeigte somit, dass im
Rahmen der gewahlten probabilistischen Eingangsparameterverteilung die Parameter
Kompaktionszeit der Einlagerungsfelder und Kompaktionszeit der Richtstrecken fur die

Hohe des ersten RGI-Peaks — ausgeldst durch einen initial defekten Behalter — ver-
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antwortlich sind, und dass praktisch ausschlieB3lich die Restporositat flr die H6he des
zweiten RGI-Peaks — ausgeldst durch die Freisetzung zum Ende der angenommenen
Gasdichtheitsdauer aller Behalter — verantwortlich war. Die Analyse des zeitindizierten
RGl,;e lieferte zusatzlich wichtige Einsichten zum Systemverstandnis und starkte das
Vertrauen in die Robustheit der Analyse der mit den RGI-Maxima korrelierten Parame-

ter.

Mit Hilfe der Unsicherheitsanalyse konnte eine Aussage darlber getroffen werden,
welcher Prozentsatz der berechneten Ergebnisse (bei vorgegebener Aussagesicher-
heit) unterhalb einer kritischen Grenze bei RGI = 1 bleibt. Mit einer Aussagesicherheit
von 99 % ist dies bei 90 % der RGI-Ergebnisverteilung der Fall. Ein solches Resultat

kann als Argument fiir die Robustheit des Endlagersystems verwendet werden.

Im Vergleich mit den in /LAR 13/ beschriebenen Berechnungen war der Zeitpunkt und
die Hohe des zweiten Peaks und in deren Folge auch der Zeitpunkt der berechneten
maximalen RGI (ca. 1 500 Jahre) ein unerwartetes Ergebnis. Rechenfalle mit erhéhter
Restporositat standen in /LAR 13/ nicht im Fokus der Gastransportberechnungen. So
wurden verschiedene Parametervarianten gerechnet, aber die Restporositat war in
allen Rechnungen gleich (bei 1 %). Damit zeigt sich, dass eine probabilistische Unsi-
cherheits- und Sensitivitdtsanalyse auch dazu dienen kann, ein unerwartetes System-

verhalten eines komplexen Systems aufzuzeigen.

Mit Hilfe der Ergebnisse lasst sich eine bereits anhand deterministischer Parameterva-
riation erfolgte Systemanalyse des Endlagersystems /KOC 12/, /LAR 13/ sinnvoll er-

ganzen.
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5 Kopplung eines Stofftransports mit geochemischen
Gleichgewichten

Das Rechenprogramm MARNIE simuliert die komplexen Stofftransportprozesse in ei-
nem losungsgefilliten Endlager in einer Salzformation (Kap. 2.5). Da Léslichkeiten da-
rin nur durch die Vorgabe element-spezifischer fester Ldslichkeitsgrenzen
berlicksichtigt werden, ist eine Unterscheidung nach unterschiedlichen geochemischen

Milieus nur eingeschrankt moglich (Kammer, Strecke, Verschluss).

Um diese Beschrankung aufzuheben wurde das Programm MARNIE bereits mit der
Programmierbibliothek ChemApp /PET 07/ zur Durchfliihrung thermodynamischer
Gleichgewichtsrechnungen gekoppelt /FIS 07/. Als Ergebnis der thermodynamischen
Berechnungen mit ChemApp wird die Menge der gelésten und der im Feststoff gebun-
denen Elemente an MARNIE zurGckgegeben. Dies erméglicht die Berlcksichtigung
eines veranderlichen geochemischen Milieus. Die Vorgabe der element-spezifischen

festen Loslichkeitsgrenzen entfiel damit.

Die Machbarkeit der Kopplung von MARNIE mit dem frei verfligbaren geochemischen
Rechencode PHREEQC und eine Anwendung mit Testrechnungen sollte gepruft wer-
den, um als Alternative zur Kopplung von MARNIE mit der kommerziell vertriebenen

Programmierbibliothek ChemApp zur Verfligung zu stehen.

Bei der Erstellung der Schnittstelle fir die Kopplung von MARNIE mit PHREEQC konn-
te auf einige der bereits im Rahmen der Kopplung mit ChemApp erstellten Routinen
zurtckgegriffen werden. Diese wurden fir die Kopplung mit PHREEQC angepasst und
mit Routinen, die flr die Kopplung mit anderen Programmen seitens der PHREEQC-
Entwickler zur Verfugung gestellt werden, erweitert. FUr die Kopplung von MARNIE mit
PHREEQC wird ein vollstandiger Eingabedatensatz fir PHREEQC unter Verwendung
der in MARNIE vorhandenen Variablen erstellt und die thermodynamische Gleichge-
wichtsrechnung initiiert. AnschlieRend werden die Ergebnisse der PHREEQC-

Rechnung zur Ubergabe wieder in die MARNIE-Variablen umgerechnet.

Fur die Testrechnungen wurde die im Rahmen des Projektes ,THEREDA® erstellte
qualitatsgesicherte Datenbasis THEREDAO2 ausgewahlt, da sie thermodynamische-
Standarddaten fir einige Komponenten (Elemente, Radionuklide und Verbindungen:
Na, Mg, Ca, CI, Am(lIl), Nd(lll), Cm(lll), H,O(l)) in hochsalinaren Lésungen bereitstellt.
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Es wurde eine fiktive Zerfallskette mit den Eigenschaften der in der Datenbasis vor-
handenen Elemente ohne Berucksichtigung von Redoxreaktionen konstruiert. Das Mut-
ternuklid der fiktiven Zerfallskette wurde innerhalb des ersten Zeitschritts, d. h. quasi
instantan, in ein Kontrollvolumen, das eine Einlagerungskammer reprasentieren soll,

freigesetzt.

In den ersten Rechenfallen wurde ausschlielllich das Losungsverhalten der betrachte-
ten Radionuklide unter Berucksichtigung des radioaktiven Zerfalls in unterschiedlichen
gesattigten Salzlésungen ohne Bericksichtigung von Transportprozessen simuliert.
Nach dem erfolgreichen Abschluss dieser Tests wurde anschlieRend in weiteren Re-
chenfallen der Transport der Stoffkomponenten durch mehrere mit unterschiedlichen
salinaren Lésungen gesattigte Kontrollvolumina simuliert. Als Transportmechanismen
wurden sowohl Advektion als auch Diffusion und Dispersion betrachtet. Dabei wurde
sowohl der Transport der stabilen Elemente als auch der der Radionuklide aus der

fiktiven Zerfallskette simuliert.

Die Kopplung von MARNIE mit PHREEQC ermdglicht es, die im Fluid gelésten und im
Feststoff gebundenen Elementinventare zeitaufgeldst und quantitativ fir jedes Seg-
ment eines Endlagermodells zu berechnen. Die Anwendbarkeit der Kopplung wurde
mit Testrechnungen flr verschiedene, fiktive Rechenfalle geprift und dokumentiert
/FIH 14/. Die Komplexitat der Rechenfalle wurde schrittweise erhdht, um zu prifen, ob

grundsatzliche Prozesse korrekt abgebildet werden.

Nach erfolgreichem Abschluss der Testrechnungen blieben die im Folgenden be-

schriebenen Punkte offen:

e Die unverzichtbare Vorgabe des lons flr den Ladungsausgleich in den Kontrollvo-
lumina impliziert die Festlegung der Spezifikation des freigesetzten Radionuklids.
Fur die programminterne Vorgabe wurde eine pragmatische Lésung festgelegt. In
den Rechnungen erfolgte der Ladungsausgleich im ersten Kontrollvolumen uber
den pH-Wert und damit die Spezifikation des freigesetzten Radionuklids Cm als
Cm,0;. In allen anderen Bereichen des Modells erfolgt der Ladungsausgleich tber
Chlorid. Der Ladungsausgleich sollte unabhangig von der Spezifikation des freige-

setzten Radionuklids erreicht werden.

o Die bendétigten gesattigten Salzlésungen in den Kontrollvolumina werden aufgrund
der Berechnungsmethoden in PHREEQC nicht — wie in MARNIE Ublich — durch die

Vorgabe von Anfangskonzentrationen, sondern durch die quasi instantane Freiset-
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zung der entsprechenden Elemente innerhalb des ersten Zeitschritts erzeugt. Diese
Methode kann jedoch nur in wenigen Spezialféllen angewendet werden. Daher sind
andere Moglichkeiten zur rechnerischen Erzeugung der gesattigten Salzldsungen

zu entwickeln.

o Erfolgt ein schneller Transport gesattigter Salzlésungen in Kontrollvolumina, die
bereits gesattigte Salzlésungen enthalten, fihrt dies in PHREEQC aufgrund der
extremen Uberséttigung der Lésung zu einem Programmabbruch. Dies kann pro-

grammtechnisch in MARNIE gel6st werden.

¢ Die Berechnung des radioaktiven Zerfalls in MARNIE sollte modifiziert werden, um
auf die momentan erforderliche Vorgabe einheitlicher Molgewichte fur alle Radio-
nuklide einer Zerfallskette in gekoppelten MARNIE/PHREEQC-Rechnungen ver-

zichten zu konnen.

e Die bereits bei der Kopplung MARNIE/ChemApp erkannten Unzulanglichkeiten bei
der Berechnung der Fluiddichte zur Aufrechterhaltung einer ausgeglichenen Mas-

senbilanz miissen noch behoben werden.

Die Kopplung MARNIE/PHREEQC wurde erfolgreich durchgefihrt und fir mehrere
Rechenfalle praktisch angewendet. Mit der vorliegenden MARNIE/PHREEQC-Version
kénnen bereits Aussagen zu einem Radionuklidtransport unter Einbeziehung geoche-

mischer Gleichgewichte gemacht werden.

Vergleichsrechnungen der gekoppelten MARNIE/ChemApp-Version und der
MARNIE/PHREEQC-Version bei gleicher thermodynamischer Datenbasis kdnnten auf-
zeigen, welche Kopplung der geochemischen Rechencodes fiir eine gegebene Frage-

stellung geeigneter bzw. effizienter ist.
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6 Weiterentwicklung und Anwendung numerischer
Simulationen in der Ubergangsphase

6.1 Modellierung des Transports von CO, in hochsalinaren Losungen

eines Endlagers

Der gasférmige bzw. geléste Transport von CO, (mit "C) in hochsalinaren Lésungen
eines Endlagers flr radioaktive Abfalle im Salzgestein wurde mit dem geochemischen
Rechencode PHREEQC /PAR 13/ untersucht /WEY 14/.

Da der Transport von CO, und somit auch von “C von den chemischen Gleichgewich-
ten mit aquatischen Spezies und der Bildung fester Mineralphasen beeinflusst wird,
gilt, dass das Henry-Gesetz /HEN 03/ zur physikalischen Gaslésung die Wechselwir-
kungen von CO, mit hochsalinaren Lésungen nur zum Teil beschreibt. Fernziel war es
bestehende Transportmodellierungen zum Zweiphasenfluss, siehe z. B. /LAR 13/, me-
thodisch um geochemische Gleichgewichte, an denen CO, beteiligt ist, erweitern zu
kénnen, da die Einstellung geochemischer Gleichgewichte den Transport von CO,
durch die Bildung weiterer aquatischer Spezies und mineralischer Festphasen verzo-

gern kdnnen.

Um dies modelltechnisch zu zeigen, wurde ein vereinfachtes Transportmodell ange-
nommen. Um das konzeptionelle Modell mdglichst praxisnah zu entwickeln, wurden die
Streckenabmessungen aus Angaben aus der VSG abgeleitet /BOL 11/, /FIS 13/, die
wiederum auf Daten der bisherigen Erkundung des Bergwerkes Gorleben flir ein End-
lager radioaktiver Abfalle im Salzgestein beruhen /BOL 11/, /BOL 12/, /LAR 13/,
/MRU 11/, /PEI 11b/, /PEI 11al.

Da PHREEQC lediglich eindimensionale Transportmodellierungen unterstitzt, wurde
ein Ausschnitt des zweidimensionalen Grubengrundrisses im einlagerungsnahen
Bereich bis zum Streckenverschluss flr die Modellrechnungen ausgewahlt. Dies war
die Einlagerungsstrecke des Einlagerungsfeldes Ost 11 mit anschlieBendem
Querschlag, der die Einlagerungsstrecke mit der Richtstrecke verbindet. Der
Modellbereich endete mit dem Streckenverschluss am Ubergang zwischen
Richtstrecke und Infrastrukturbereich. Der Modellbereich gliederte sich in drei

Transportstrecken: Einlagerungsbereich (unterstellte Gasproduktion), Querschlag,
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Richtstrecke (Abb. 6.1, Abb. 6.2). Es wurde unterstellt, dass eine Ldsung entlang

dieser drei Teilbereiche eindimensional transportiert wird.

Transportrichtung
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Abb. 6.1 VergroRerter Ausschnitt des Einlagerungsfeldes Ost 11

Der simulierte Transportweg ist rot.

-

Einlagerungsbereich  Querschlag Richtstrecke
(12 Zellen, 240 m) (4 Zellen, 80 m) (23 Zellen, 460 m)

Abb. 6.2 Konzeptionelles Modell

Der anfangliche Wasseranteil und die Zusammensetzung der Lésungen im Modellbe-
reich ergeben sich aus dem Feuchtigkeitsgehalt und der Zusammensetzung des ge-
planten Salzgrusversatzes. Die Modellvorstellung setzte eine unbegrenzte
Wasserverflgbarkeit fir die Bildung von CO, voraus - entsprechend den Transportmo-
dellierungen nach /LAR 13/. Die Gasbildung und die Mobilisierung von Radionukliden

werden daher Uberschéatzt.

Es wurde ferner angenommen, dass der in den Abfallen enthaltene Kohlenstoff, C, und

das Radionuklid C zunéchst vollstandig zu CO,(g) bzw. “CO,(g) reagiert und dann
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als Gas mit der Lésung reagieren kann. Die Methanbildung, CH4(g), "*CHa(g), wurde in
der Studie nicht betrachtet. Dies ware allerdings prinzipiell mit weiteren thermodynami-
schen Daten mittels PHREEQC maglich.

Mit diesen Annahmen und entsprechenden Eingaben in PHREEQC zur numerischen
Simulation wurden zwei Transportmodellierungen berechnet, die zeitlich aufeinander

folgen:

1. die Verteilung der Losungsspezies durch Diffusion vor Kompaktion des Salzgrus-

versatzes fur 500 Jahre und anschlief3end

2. einen advektiven Lésungstransport von der Einlagerungstrecke bei anstehender

Gasphase.

Die Abb. 6.3 zeigt die Konzentrationen des gesamten geldsten Kohlenstoffs, C(aq),
und des gelésten Kohlendioxids, CO,(aq), am Anfang (Zelle 17) und am Ende der
Richtstrecke (Zelle 39). Der Peak des C(aq) erreicht Zelle 17 nach 300 Zeitschritten
(15 000 Jahre) und ist dort mit dem Peak des COy(aq) nahezu deckungsgleich. An-
schliel’end erreicht der Peak nach 1.300 Zeitschritten (65 000 Jahre) die Zelle 39. Da-

bei nimmt die Peakhdhe von C(aq) 1,05 - 102 mol/kg (Zelle 17) auf 0,4 - 10 mol/kg
(Zelle 39) aufgrund von Verdlinnungseffekten ab. Da in Zelle 39 der Anteil an CO,(aq)
an der Gesamtkonzentration, C(aq), deutlich geringer als in Zelle 17 ist, kann auf Ver-
schiebungen im Kohlensaure-Gleichgewicht und somit eine Zunahme weiterer aquati-

scher Spezies, wie z. B. HCO3'(aq), geschlossen werden.

Wahrend des Transportes von CO, fallt das Mineral Magnesit, MgCOs(s), in der
Richtstrecke aus (Abb. 6.4), da die Losungen Magnesium enthalten. Die Festphase
Magnesit liegt in der Richtstrecke (Zellen 17 — 39) bis zum Zeitschritt 1 415 vor. Der
Anteil an Magnesit nimmt bis zum Maximum im Zeitschritt 880 zu. AnschlieBend wird

Magnesit bis zum Zeitschritt 1 415 wieder aufgelost.

Die Ausfallung von Magnesit filhrt zu einer Riickhaltung von C und somit auch ™C in
der Festphase. Durch die vollstandige Wiederauflésung von Magnesit passiert den-
noch die gesamte im Einlagerungsbereich freigesetzte Stoffmenge an Kohlenstoff den
Streckenverschluss (Zelle 39) wahrend des modellierten Transportzeitraumes. Durch
die Rlckhaltung in der Festphase erreicht eine Teilmenge an C den Streckenver-

schluss jedoch spater.

41



a) Zelle 17 b) Zelle 39

0.012 T T 0.012 T
—— CO,(aq)
C(aq)
0.01F f 8 0.01F

0.008 - . 0.008 L
KC @
= =
S 0,008 S 0.006
E E
o o

0.004 H . 0.004 1

0.002 8 0.002

0 - 0 L
0 1000 2000 3000 0 1000 2000 3000
Zeitschritt Zeitschritt

Abb. 6.3 Konzentration von CO.(aq) (rot) und C(aq) (schwarz) in Abhangigkeit vom
Zeitschritt in Zelle 17 (a) und Zelle 39 (b)
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Zusammenfassend wurden folgende Einflisse auf den CO,-Transport festgestellt:

¢ Initial eingebrachtes MgCl, im Salzgrusversatz der Richtstrecke bildet in Verbin-
dung mit geléstem CO, das Mineral Magnesit (MgCOs(s)) und die aquatische Spe-
zies MgCOs;(aq). Dadurch wurde C in der Richtstrecke bis zu einer erneuten

Auflésung zurtickgehalten.

e Ein abnehmender CO,-Partialdruck senkte die Konzentration an maximal geléstem

COz(aq) und erhéhte die Verweilzeit von C.

e Ein zunehmender CO,-Partialdruck erhdhte die Gasléslichkeit und beschleunigte

somit den Transport von C.

e Die Anwesenheit von Calcium senkte die Konzentration der aquatischen Spezies
COz(aq) und erhéhte die von anderen aquatischen C-Spezies (z. B. HCO3'(aq)).
Eine Immobilisierung von C erfolgte durch die Bildung der Festphase Dolomit
(CaMg(COs3)y(s)).

e Die Anwesenheit von Eisen beeinflusste den CO,-Transport bei niedrigen pH-
Werten (pH < 7) rechnerisch nicht, da eine Sideritbildung (FeCOs3(s)) alkalische
Bedingungen (pH > 7,5) erfordert. Die Bildung alkalischer Lésungen bei der Korro-

sion von Endlagerbehaltern wurde hier nicht untersucht.

e Die Bildung von Kaliumkarbonaten (z. B. Kalicinit (KHCO3(s)) konnte nicht rechne-

risch belegt werden.

Aufgrund dieser Ergebnisse wurde gefolgert, dass die Annahmen bzgl. der Wechsel-
wirkungen zwischen CO, und hochsalinaren Ldsungen Uber die Beschreibung der phy-
sikalischen Gasléslichkeit durch das Henry-Gesetz hinaus erweitert werden sollten. Es
traten wahrend der Simulation weitere aquatische Spezies und Mineralausfallungen
auf. Dadurch verzdgerte sich der Transport des CO,. Aufgrund der Isotopenverdin-

nung gilt dies auch fiir "C.
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6.2 Modellierung eines reaktiven Transports in Bentonit

Bentonit soll als technische Barriere in einem Endlager fur hochradioaktive Abfalle im
Tonstein eingesetzt werden /MAR 10/, INAG 02/. Das Quell- und Sorptionsvermégen

des Bentonits soll zur Abdichtung und zur Rickhaltung genutzt werden.

Nach der Einlagerung der Eisenbehalter in Strecken wird der umgebende Hohlraum
mit Bentonit in einer Starke von ca. 1 m verflllt (Abb. 6.5 nach /PAT 12/). Diese techni-
sche Barriere soll einerseits den Zutritt von Feuchtigkeit an den Behalter verhindern
und andererseits moglicherweise aus dem Behalter freigesetzte Radionuklide sorbie-
ren. In Verbindung mit dem umgebenden Tongestein soll der Abfall von der Biosphare

isoliert werden.

Bentonit

Abb. 6.5 Schematische Darstellung der technischen Barriere mit Bentonit

Falls die Eisenbehalter korrodieren und Korrosionsprodukte freisetzen, werden diese
die Eigenschaften des Bentonits beeinflussen. In einer Modellierung wurden deshalb
die langzeitigen Veranderungen der Porenwasserzusammensetzung, Mineralauflésung
und -ausfallung und deren Einfluss auf die Porositat und Permeabilitat des Bentonits

untersucht.

Fir die Modellierung wurde PetraSim (Kapitel 2.4.2) mit TOUGHREACT1.2 (Kapi-

tel 2.4.1) verwendet.
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6.2.1 Methoden

Die Modellabstraktion in der Abb. 6.6 simuliert den Rand des Eisenbehalters (rotes
Segment links), den Bentonit als technische Barriere (weile Segmente) und den
Opalinus-Ton (blaues Segment rechts). Aufgrund der radialen Symmetrie ist ein eindi-
mensionaler Transport im Modell vom Eisenbehalter bis zum Opalinus-Ton ausrei-
chend. Eine konstante Temperatur von 25 °C und eine vollstandige Wassersattigung
des Porenraums wurden angenommen. Da verbleibender Sauerstoff nach dem Ver-
schluss des Endlagers in wenigen Jahren bis Jahrzehnten aufgebraucht wird
/WER 08/, wurden anaerobe Bedingungen angenommen. Aus dem Opalinus-Ton steht
als Randbedingung ein unbegrenztes Reservoir an Porenlésung zur Verfligung. Die
Korrosionsrate wurde mit 2 ym/Jahr angenommen /WER 08/, /MAR 10/. Die Korrosion
des metallischen Eisen erfolgt nach Fe(s) + 2H,0 « Fe?* + 20H" + Hy(g).

Abb. 6.6 1D Modell (Behalterwandung: rot, Bentonit: weil3, Opalinus-Ton: blau). Die

Gesamtlange ist 1 m.

Tab. 6.1 zeigt die primaren Minerale des Bentonits MX 80 mit den spezifischen Auflé-
sungs- und Ausfallungsraten /PAL 04/. Montmorillonit ist der Hauptbestandteil. Die Po-
rositat eines gesattigten Bentonits liegt zwischen 36 und 45 % /NAG 04/ und wurde mit
39 % angenommen. Die Porositdt des Opalinus-Tons und des Eisens in den
Randsegmenten wurde ebenfalls auf 39 % gesetzt. Die Porenwasserzusammenset-

zung des Bentonits und Opalinus-Tons zeigt die Tab. 6.2.

Die Tab. 6.3 listet die sekundaren Minerale auf. Dies sind Korrosionsprodukte, eisen-
reiche Schichtsilikate sowie vier weitere Minerale, die experimentell beobachtet wurden
/CAR 07/, /IHER 11/. Hamatit und Nontronit wurden nicht aufgenommen.
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Tab. 6.1 Mineralzusammensetzung des MX 80 Bentonits und Auflésungsraten
Mineral Formel Volumenanteil Rate
[%] [mol/m2/s]
Glimmer KFe3AISi3019(OH,F), 0.610 2.818*10™"
Pyrit FeS, 0.183 40 *10™"
Albit Na[AlSi;Og] 4.758 2.754*10™"
Quartz SiO, 9.272 1.023*10™™
Calcit CaCO; 0.427 1.549*10
Montmorillonit | (Na,Ca)o 3(Al,M@)2Sis01o(OH)2*n(H,0) 45.75 3.890*107

Tab. 6.2

Tab. 6.3

Porenwasserzusammensetzung in Bentonit und Opalinus-Ton

Species Bentonit Opalinus-Ton
[mol/l] [mol/I]

AP 1.92 %103 217 *10°®
Ca* 1.32 * 102 1.05 * 10
Crr 1.66 * 10 1.60 * 10
Fe? 4.33*10° 4.33*10°
HCO; 2.83*10° 2.70*10®
H4SiO, 1.80 * 10™ 1.78 * 10™
K* 1.55* 107 5.65* 107
Mg?* 7.64*10° 7.48 107
Na* 2.74* 10 1.69 * 10
S0.% 6.16 * 10 2.40 * 102
pH 7.25 7.24

Sekundare Minerale

Mineral Formel

Saponit Mgs[(OH).|(Si,Al)4O1¢] * (Ca,Na),(H20),
Beidellit Nag 5Alx(Si3 5Alp5)O10(OH), ¢ n(H20)
Clinochlor (MgsAI)(AISiz)O19(OH)s

Brucit Mg(OH),

Phl”lpSlt N86(8i10A|6)032 «12 Hzo

Greenalit (Fe?* Fe®),.3Si,05(0H)4

Chamosit (FesAl)(AlSiz)O10(OH)g

Goethit FeO(OH)

Siderit FeCO;

Magnetit Fe304

Cronstedtit Fe3(SiFe)Os(OH),

Griner Rost Fe(OH),

Berthierin (Fez,A|)3(S|,A|)205(OH)4
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Aufgrund der niedrigen Permeabilitit des Bentonits MX 80 (1-10™"® m?) findet ein Mas-
sentransport hauptsachlich aufgrund der Diffusion statt. Der Diffusionskoeffizient be-
trug 1-10"" m?s. Die Permeabilitit des Eisens und des Opalinus-Tons in den
Randsegmenten wurde ebenfalls als Randbedingung auf 1-10"® m? gesetzt. Die Ab-
hangigkeit der Permeabilitat von der Porositat wurde nach der Carman-Kozeny-

Gleichung ermittelt.

Die Tortuositat, die spezifische Oberflache sowie die Anderungen der KorngréRe wer-

den nicht berlcksichtigt.

6.2.2 Ergebnisse

Die Abb. 6.7 zeigt den pH-Wert des Porenwassers im Bentonit in Abhangigkeit vom
Abstand zum Eisenbehalter fir mehrere Zeitpunkte bis 100 000 Jahre. Zu Beginn der
Simulation (0 Jahre) liegt der pH Wert des Porenwassers uberall im Bentonit bei 7,25.
Nach 10 Jahren ist der pH Wert am Randsegment zum Eisenbehalter auf bis zu 12,5
gestiegen. Nach 100 Jahren liegt der pH-Wert im Abstand bis 0,5 m bei 10,3 bis 12,3.
Im Abstand zwischen 0,5 bis 0,8 m liegt der pH-Wert bei 10,2. Darliber hinaus werden
nach 100 Jahren lediglich pH-Werte von 7,25 bis 8,5 erreicht. Nach 1 000 Jahren ist
der pH-Wert in allen Zellen wieder abgesunken und liegt lediglich im Abstand bis ca.
0,1 m noch bei 11. Die restlichen Zellen des Modells weisen pH-Werte zwischen 7,25
und 8 auf. Nach 100 000 Jahren ist wieder der Ausgangswert des Porenwassers er-

reicht.

Abb. 6.8 zeigt die Porositat im Bentonit in Abhangigkeit vom Abstand vom Eisenbehal-
ter bis zum Opalinus-Ton fir mehrere Zeitpunkte bis 100 000 Jahre. Die Porositat liegt
zu Beginn der Analyse bei 39 %. Die Porositat in der Nahe des Eisenbehalters hat
nach 1 000 Jahren um 2 % abgenommen. Die Porositat ist nach 10 000 Jahren fast
Uberall im Bentonit deutlich weiter gesunken. Nach 100 000 Jahren ist die Porositat in
den Randbereichen zum Eisenbehalter auf 28 % und zum Opalinus-Ton auf 30 % ge-

sunken.

Die Abb. 6.9 zeigt analog zur vorigen Abbildung die Permeabilitat des Bentonits. Die
Abnahme der Permeabilitat korrelieren mit der Abnahme der Porositat. Die Permeabili-
tat in der Nahe des Eisenbehélters und des Opalinus-Tons hat von 1:10™ m? auf

0,2:10"*m? abgenommen.
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Die Abb. 6.10 zeigt die Volumenanteile der primaren Minerale des Bentonits. Aufgrund
der Korrosion des Eisenbehalters verandert sich die Zusammensetzung und der Volu-

menanteil der primaren Minerale im Bentonit.

Die Abb. 6.11 zeigt die Mineralzusammensetzung im Bentonit nach 10 000 Jahren.
Eine deutliche Abnahme des Volumenanteils an Montmorillonit ist erkennbar. Die Ab-
nahme ist in der Nahe zum Eisenbehalter ausgepragter. Der Gesamtanteil der pri-
maren Minerale hat auch in der Ndhe zum Opalinus-Ton deutlich abgenommen. Nur
der Volumenanteil an Quarz ist unverandert. Der Volumenanteil an Albit hat in der N&-
he zum Eisenbehalter auf 8,5 % zugenommen und in der Ndhe zum Opalinus-Ton auf
3 % abgenommen. Der Volumenanteil von Pyrit hat in der Ndhe zum Eisenbehalter auf
2,5 % zugenommen. Der Calcit ist in der Nahe zum Opalinus-Ton vollstandig aufgelést
und variiert im restlichen Bentonit zwischen 0,2 — 1,5 %. Der Glimmer ist vollstandig

aufgeldst.

Die Abb. 6.12 zeigt die Volumenanteile der primaren Minerale nach 100 000 Jahren.
Der Volumenanteil der primaren Minerale hat sich weiter verringert. Der Anteil an Mon-
tmorillonit liegt in den ersten 10 cm vom Eisenbehalter zwischen 15 — 35 %. Der Anteil
an Quarz bleibt unverandert. Der Anteil an Albit steigt auf 17 % in der Nahe des Eisen-
behalters und sinkt mit zunehmender Nahe zum Opalinus-Ton auf 0 ab. Der Anteil an
Pyrit in der Nahe des Eisenbehalters steigt auf 2 %. Im restlichen Bentonit variiert der
Volumenanteil des Pyrits zwischen 0,3 — 0,4 %. Der maximale Anteil wird in 10 cm Ab-
stand vom Opalinus-Ton erreicht. Die Anteile an Glimmer und Calcit sind vollstandig

aufgelost.
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Die Simulation untersuchte auch die Bildung und Auflésung sekundarer Minerale. Die
Volumenanteile der gebildeten sekundaren Minerale sind nach 3 000 Jahren in Abb.
6.13, 10 000 Jahren in Abb. 6.14 und nach 100 000 Jahren in Abb. 6.15 gezeigt. Brucit,

Berthierine und Cronstetit traten wahrend der Analyse nicht auf.

Beidellit liegt nach 3 000 Jahren als Hauptkomponente der sekundaren Minerale vor.
Sein Volumenanteil variiert Uberwiegend von 1 % bis 1,9 % und steigt am Opalinus-
Ton auf 2,25% an. Geringe Mengen von Goethit und Magnetit treten im Bentonit auf.
Kleine Anteile von Chamosit treten in der Nahe zum Eisenbehalter auf. Greenalit fallt
0,1 m vom Eisenbehalter entfernt aus und variiert in den Volumenanteilen zwischen
0,17 und 0,3 %. Der Anteil in der Zelle angrenzend zum Opalinus-Ton betragt nur
0,01 %. Der Volumenanteil von Saponit variiert von 0 bis 0,6 m zwischen 0,16 % und
0,55 %. Die Volumenanteile des Magnetits steigen von 0,002 % bei 0,14 m auf 0,05 %
bei 0,45 m an. Magnetit tritt ab 76 cm bis zum Opalinus-Ton nicht auf.

Nach 10 000 Jahren ist der Volumenanteil an Beidellit weiter angestiegen. Mit zuneh-
mendem Abstand vom Eisenbehalter wird der Volumenanteil gréf3er. Klinochlor tritt nur
wenige cm vom Eisenbehélter entfernt auf. Kleine Volumenanteile von Saponit und
Magnetit sind in Bereichen ausgefallen, deren pH im Porenwasser kleiner 9 ist. Auch
Greenalit ist ausgefallen. Goethit und Chamosit sind nicht mehr vorhanden. Magnesit

ist nur in Spuren vorhanden.

Nach 100 000 Jahren betragt der Volumenanteil an Klinochlor und Beidellit 14 % bzw.
11 % in der Nahe des Eisenbehalters. Diese sind die Hauptbestandteile der sekunda-
ren Minerale. Der Volumenanteil des Klinochlors nimmt mit zunehmenden Abstand auf
3,5 % ab und steigt wieder auf 30 % in der Nahe zum Opalinus-Ton an. Der Volumen-
anteil des Magnetits im Bentonit liegt zwischen 0,1 und 0,76 m bei 0,05 %. Andere se-

kundare Minerale wurden nicht mehr festgestellt.
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6.2.3 Diskussion

Es gab deutliche Veranderungen in der Mineralzusammensetzung des Bentonits MX
80 flr den Zeitraum bis 100 000 Jahren. Die Diffusion der Korrosionsprodukte flihrte
zur Aufldsung und Ausfallung primarer und sekundérer Minerale. Die Anderung des
pH-Werts im Porenwasser war voribergehend. Die Abnahme der Porositat, der Per-
meabilitdt und die Veranderung der Mineralzusammensetzung des Bentonits war dau-

erhaft.

Infolge der Abnahme der Porositat und der Permeabilitat in der Nahe des Eisenbehal-

ters durfte der Transport von Radionukliden durch den Bentonit erschwert sein.

Die Einbeziehung weiterer Prozesse im Detail, wie z. B. Redoxreaktionen, Oberfla-
chenkomplexierung, Kinetik, und Eigenschaften, wie z. B. Temperatur, Druck, sowie
eine verbesserte Modellabstraktion, z. B. in 3D, flr den reaktiven Transport ist in Ent-

wicklung.
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7 Zusammenfassung

Die gezeigten Entwicklungen und Ergebnisse zur Ubergangsphase sollten in Langzeit-
sicherheits- und Konsequenzenanalysen als Bestandteil des Sicherheitsnachweises
eines Endlagers Eingang finden, da sich Auswirkungen auf grundsatzliche Entschei-
dungen (Standorteignung) oder MaRnahmen zum Endlagerkonzept ergeben kdnnen

(z. B. im Sinne einer Optimierung).

Die Einbeziehung weiterer Prozesse und Randbedingungen, die zur Rickhaltung von
Radionukliden beitragen kénnen (z. B. Redoxreaktionen, Oberflachenkomplexierung,
realititsnahere thermodynamische Umgebungsbedingungen, verbesserte Modell-
abstraktion), in Analysen, wie z. B. als reaktive Transportmodellierung, kdnnte zusatzli-
che Sicherheitsreserven in der Langzeitsicherheits- und Konsequenzenanalyse
aufzeigen. Die gemeinsame numerische Modellierung der verschiedenen physikali-
schen und geochemischen Prozesse verbessert das grundsatzliche Systemverstandnis
und damit die Basis zur Bewertung des Langzeitverhaltens eines Endlagers im Sicher-

heitsnachweis.

Im Vorhaben erfolgten Entwicklungen numerischer Methoden und Untersuchungen von

Einzelprozessen und Wechselwirkungen:
1. EOS Modul zur Lésung und Ausfallung von Salz
2. Umstrémungsverhalten von Streckenverschlissen
3. Eindringen von Gas in unverritztes Salzgestein
4. Unsicherheitsanalyse von Prozesswechselwirkungen
5. Kopplung numerischer Simulationen
6. Modellierung des reaktiven Transports von CO,

7. Modellierung des reaktiven Transports in Bentonit

Die Vorlaufige Sicherheitsanalyse Gorleben (VSG) ist die letzte aktuelle Anwendung
des Standes von Wissenschaft und Technik fiir Sicherheitsanalysen eines Endlager-
standortes in Deutschland /FIS 13/. Ergebnisse der oben genannten Studien fanden
darin bereits teilweise Beriicksichtigung bzw. sollten kinftig einen Eingang in Sicher-

heitsanalysen anderer Standorte finden. Dies wird nachfolgend dargestellt.
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1. Losung und Ausfallung von Salz

Die Lésung und Ausfallung von NaCl einschlieBlich der damit verbundenen Porositats-
und Zustandsanderungen als isothermen Prozess kann im Modul SALTREP fir den
2-Phasen-Transport simuliert werden. Darlber hinaus kénnen mit dem SALTREP-
Modul eine Hauptgaskomponente und beliebig viele weitere Nebengaskomponenten

bzw. Tracer eingefuhrt werden.

Das physikalisch vorhandene Wasser ist als Phasenkomponente definiert und kann
dem System durch Metallkorrosion unter Wasserstoffbildung vollstdndig entzogen wer-
den. Der Verbrauch des Wassers kann in Verbindung mit der Salzausfallung (NaCl)
realitdtsnaher simuliert werden. Da NaCl geldst und ausgefallt werden kann, wird der
Einfluss dieser Prozesse auf die Porositdt und die thermodynamischen Zustande ab-
gebildet.

Auch die Moglichkeit Systeme mit mehreren Gaskomponenten (z. B. Wasserdampf,
Luft, Kohlendioxid und Wasserstoff) zu definieren, fuhrt zu einer realitatsnaheren Ab-
bildung, da bei den gegebenen Bedingungen und Temperaturen im Endlager diese

Gase zu erwarten sind.

Diese Prozesse und Zusammenhange sind im Vorhaben VSG bei der numerischen

Simulation nicht erfasst worden, da dieses Modul noch in Entwicklung war.

Eine Anwendung des Moduls nach der Qualitatssicherung in einer Analyse mit
TOUGH2 wurde die Annahme einer unbegrenzten Wasserverfligbarkeit fur die Metall-
korrosion sowie Festlegung einer festen Korrosionsrate ertbrigen, die eine unbegrenz-
te Wasserverfligbarkeit und -nachlieferung voraussetzt. Da die Salzausfallung zur
Porositats- und Permeabilitatsverringerung flhrt, wird eine Nachlieferung des ver-
brauchten Wassers erschwert. Dies wirde in erster Naherung zu einer abnehmenden
Korrosionsrate und zu einer verringerten Gasbildung fiihren. Diese hatte Konsequen-
zen fur den Fluidtransport und kdnnte zu einer Verringerung der potenziellen Strahlen-

exposition beitragen.
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2. Umstromungsverhalten von Streckenverschlissen

Streckenverschlisse stellen die wichtigste technische Barriere zur Wiederherstellung
des einschlusswirksamen Gebirgsbereichs dar. Im Rahmen der VSG war ein Nachweis
eines Uber den Wirkzeitraum ausreichenden hydraulischen Widerstandes des Ver-
schlussbauwerks zu erbringen (S. 196, /FIS 13/, /IMUL 12/). Die Gesamtpermeabilitat
des Verschlussbauwerks ergibt sich aus der Permeabilitédt der Auflockerungszone und

der Kontaktzone und der Permeabilitat des Streckenverschlusses.

Der Laugendurchfluss in den Modellrechnungen wurde hauptsachlich vom Flieldquer-
schnitt und der Permeabilitdt des Streckenverschlusses beeinflusst. Es zeigte sich,
dass auch die Zweiphasenfluss-Parameter und die Wahl des Korrekturfaktors flir die
Kompaktion wenig sensitiv auf den Laugenfluss sind. Die residuale Fluidsattigung wirkt
sich erst bei vergleichsweise hohen Werten aus, da zum einen der FlieRquerschnitt

verringert wird und zum anderen die Auffullphase schneller ablauft.

Der Streckenverschluss blieb bei den fur diese Modellierungen zugrunde gelegten hyd-

raulischen Werten der primare Strémungspfad gegenulber einer Umstromung.

Dies galt auch obwohl die Modellrechnungen zum Umstrémungsverhalten um einen
Streckenverschluss moglicherweise den Laugendurchfluss aufgrund der Annahme
eines vernetzten Porenraumes Uberschatzen. Daraus wird gefolgert, dass in der Lang-
zeitsicherheits- und Konsequenzenanalyse der VSG die Ausbreitung von Radionukli-
den in der geldsten Phase und die daraus resultierende Strahlenexposition auch bei

Vernachlassigung einer Umstromung in den Modellrechnungen nicht unterschatzt wird.

3. Eindringen von Gas in unverritztes Salzgestein

Im Rahmen der VSG wurde das Eindringen von Gas in das Salzgestein (d. h. in dila-
tante Bereiche) bei Druckaufbau Uber den lithostatischen Druck hinaus unterstellt, oh-
ne die Reichweite des Gases spezifizieren oder den Verbleib des Gases angeben zu
kénnen (S. 191, /FIS 13/). Als Mechanismus wurde ein Gaseindringen ohne Makroriss
angenommen, da durch die niedrige Druckanstiegsrate ein Makroriss im Steinsalz nicht

zu erwarten sei.

Um die Dynamik des Gaseindringens in unverritztes Steinsalz und die Reichweite des

Gases im Steinsalz naher zu untersuchen, wurden von /HOT 14a/ stilisierte Gasinjekti-
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onsexperimente simuliert. Dabei wurde Steinsalz als poréses Medium ohne Versa-
gensgrenze modelliert, so dass Makrorisse ausgeschlossen waren. Unter diesen Mo-
dellannahmen drang sehr wenig Gas in das Gebirge ein. Es kam nicht zu einer groRRen,
plétzlich ins Gebirge eindringenden Gasmenge. Die Simulation eines solchen Gas-
durchbruch-Szenarios (ohne Makroriss) kénnte allenfalls dadurch gelingen, dass das
Modellgebiet um eine flr das Injektionsgas erreichbare Gassenke erweitert wird, denn
die Rechnungen zeigten trotz der nur kleinen ins Gebirge injizierten Gasmengen teil-
weise eine unerwartet grole Reichweite des Injektionsgases. Darliber hinaus belegte
eine Modellrechnung mit reduziertem Bohrlochdurchmesser, dass Effekte der Bohr-
lochkontur skalenabhangig sind und deshalb nur eingeschrankt von kleinskaligen Ver-

suchen auf die Dimensionen eines Endlagers Ubertragbar sind.

Aus der Untersuchung kann gefolgert werden, dass das Auftreten eines plétzlichen
Gasdurchbruchs in das unverritzte Gebirge trotz der grofen Reichweite der injizierten
Gase nicht zu erwarten ist, da nur kleine Gasmengen in unverritztes Salzgestein inji-
ziert werden konnten. Sind jedoch Hohlrdume in Reichweite vorhanden, kénnten ge-
richtete Gasstromungen auftreten. Die in Sicherheitsanalysen angenommenen
Wegsamkeiten in Zweiphasenflussrechnungen beschranken sich haufig auf die vorge-
gebenen und vernetzten Porenrdume in versetzten Kammern und Strecken. Falls
Kurzschlisse zwischen Hohlraumen durch das unverritzte Gebirge auftreten kdnnten
und somit den Transport von Radionukliden mit den Fluiden beeinflussen, waren die
bisherigen Annahmen und Ergebnisse zum Zweiphasenfluss in Kammern und Stre-
cken und den damit verbundenen Hohlrdumen zu hinterfragen. Eine Langzeitsicher-
heits- und Konsequenzenanalyse ware dann unter Beriicksichtigung mdglicher

Kurzschlisse zwischen Grubenhohlrdumen zu erstellen.

4. Unsicherheitsanalyse von Prozesswechselwirkungen

Unsicherheits- und Sensitivitatsanalysen fur Endlagersysteme sind fiir einphasige hyd-
raulische Berechnungen seit langem Stand von Wissenschaft und Technik und werden
dementsprechend auch in Langzeitsicherheitsanalysen der Endlagerung radioaktiver
Abfélle genutzt. Die Analysen sind oft deterministisch. Die hier durchgeflhrte probabi-
listische Unsicherheits- und Sensitivitdtsanalyse ausgewahlter Parameter basierend
auf Zweiphasenflussberechnungen fur ein vollstdndiges Endlagersystem (VSG) war mit
akzeptablen Rechenzeiten mdglich und zeigte einen Uberraschenden Zusammenhang
auf. Daraus wird gefolgert, dass Daten- und Parameterungewissheiten in Langzeitsi-

cherheits — und Konsequenzenanalysen probabilistisch untersucht werden sollten. Die
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grundsatzlichen Ungewissheiten in den vorauszusetzenden Szenarien auf Basis eines
FEP-Katalogs sind allerdings einer numerischen Unsicherheits- und Sensitivitatsanaly-

se nicht zuganglich und kdnnen nur verbal-argumentativ eingeschatzt werden.
5. Kopplung numerischer Simulationen

Die Kopplung des einphasigen Stromungstransportcodes MARNIE mit dem geochemi-
schen Rechencode PHREEQC war erfolgreich. Die Ergebnisse der Testrechnungen
stellen aufgrund der getroffenen Annahmen und der fiktiven Nuklidkette eine Machbar-
keitsstudie dar. Da die grundsatzliche Machbarkeit gezeigt werden konnte, sind unter
Erweiterung der thermodynamischen Datenbasis Anwendungen in der Langzeitsicher-
heitsanalyse mit Quelltermen und zur Analyse der geochemischen Wechselwirkung der
Radionuklide mit Versatz und Dammbaustoffen mdglich. Damit kdnnten in zuklnftigen

Analysen Sicherheitsreserven identifiziert werden.
6. Modellierung des reaktiven Transports von CO; im Versatz

Die eindimensionale Transportmodellierung mit PHREEQC zeigte, das die Einbindung
der geochemischen Gleichgewichtsprozesse in Lésung und Festphase zusatzlich zur
physikalischen Gasloslichkeit (Henry-Gesetz) in der numerischen Sicherheitsanalyse
zu einer Ruckhaltung von CO, in Anwesenheit von hochsalinaren Losungen fuhrt. Auf-
grund der geochemischen Gleichgewichte liegen neben CO,(aq) weitere aquatische
Spezies und Festphasen abhangig von der Lésungszusammensetzung vor. Dies flhrt
zu einer zeitweisen Immobilisierung von CO, und somit letztlich auch von “CO,. Die
Verzdgerung des Transportes von "“CO, erhdht wiederum den Zeitraum, der fiir des-
sen radioaktiven Zerfall innerhalb des einschlusswirksamen Gebirgsbereichs zur Ver-

fligung steht.

Demnach wiirde die potentielle Strahlenexposition durch '*C geringer ausfallen als in
der Konsequenzenanalyse der VSG berechnet /LAR 13/. Fir eine detaillierte Bestim-
mung in einer Sicherheitsanalyse sollte deshalb die Transportmodellierung mit einem
geochemischen Rechencode gekoppelt werden, um die geochemischen Wechselwir-
kungen bei einem Transport im Endlager zu berlicksichtigen (z. B. TOUGH2 mit Modul
TOUGHREACT oder MARNIE mit PHREEQC. Die grundsatzliche Machbarkeit der
Kopplung zwischen PHREEQC und dem Transportprogramm MARNIE wurde bereits
gezeigt /FIH 14/.
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7. Modellierung des reaktiven Transports in Bentonit

Der reaktive Transport von Eisenkorrosionsprodukten im Bentonit MX 80 wurde an-
hand eines eindimensionalen Modells numerisch fir einen Zeitraum bis 100 000 Jah-
ren studiert. Dabei wurde Diffusion, Auflosung und Ausfallung primarer und sekundarer
Minerale im Bentonit beobachtet. Der pH-Wert der Porenldésung, die Mineralzusam-
mensetzung, die Porositdt und die Permeabilitdt dnderten sich deutlich. Die Porositat
und Permeabilitdt in der Nahe des Eisenbehalters sank kontinuierlich. Daraus wurde
gefolgert, dass ein denkbarer Abtransport von Radionukliden aus dem Behalter in den
umgebenden Bentonit und dariber hinaus erschwert wird. Der reaktive Transport ist
daher in Langzeitsicherheitsanalysen eines Konzepts fur Standort im Tonstein als be-

deutender Prozess zu berucksichtigen.
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