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Kurzfassung 

Das Forschungs- und Entwicklungsvorhaben „Weiterentwicklung des internationalen 

Stands von Wissenschaft und Technik zu Methoden und Werkzeugen für Betriebs- und 

Langzeitsicherheitsnachweise“ (Förderkennzeichen: 3615I03240, Laufzeit: September 

2015 bis September 2016) beschäftigt sich mit Einzelaspekten der Sicherheitsnach-

weise für die Endlagerung radioaktiver Abfälle in tiefen geologischen Formationen. Es 

wurden Arbeiten mit folgenden thematischen Schwerpunkten durchgeführt:  

• Die Methoden der Szenarienentwicklung für die Nachverschlussphase im internati-

onalen Raum wurden untersucht, um diese zukünftig zur Störfallentwicklung für die

Betriebsphase einzusetzen und die Struktur eines FEP-Katalogs abzuleiten.

• Es wurde eine Methodik zur Ableitung von Rechenfällen aus den Szenarien der

Nachverschlussphase dargestellt. Potentielle Ansätze zur Verifizierung der abgelei-

teten Szenarien im Vorhaben VSG wurden identifiziert. Außerdem wurden nationa-

le und internationale Richtlinien zur Berücksichtigung von Human Intrusion (HI) in

den Sicherheitsnachweisen untersucht.

• Zur Bestimmung der Festphasenzusammensetzung von hoch radioaktiven Abfällen

wurde die Speziation von Radionukliden in den Abfallgebinden für wärmeentwi-

ckelnde Abfälle mit geochemischen Modellrechnungen untersucht. Berücksichtigt

wurden Modellinventare unterschiedlicher Brennelementtypen.

• Um einen geeigneten Ansatz zur Berechnung von Dichte und Viskosität in salina-

ren Lösungen für den zukünftigen Einsatz in Rechencodes der GRS zu identifizie-

ren, wurden Literaturrecherchen durchgeführt. Unterschiedliche Berechnungsan-

sätze wurden verglichen und deren Gültigkeit und Anwendbarkeit bewertet.

• Die internationale Vorgehensweise zur Integritätsanalyse für die Wirtsgesteine

Tonstein und Granit wurde recherchiert und der Bezug zum Begriff der „Integrität“

nach den Sicherheitsanforderungen des BMUB /BMU 10/ hergestellt. Die in

/HOT 10/ für das Wirtsgestein Salz identifizierten integritätsgefährdenden Prozesse

wurden für die Wirtsgesteine Tonstein und Granit aus internationalen Sicherheits-

konzepten ergänzt.
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1 Vorhabensübersicht 

Das Forschungs- und Entwicklungsvorhaben „Weiterentwicklung des internationalen 

Standes von Wissenschaft und Technik zu Methoden und Werkzeugen für Betriebs- 

und Langzeitsicherheitsnachweise“ (Förderkennzeichen: 3615I03240, Laufzeit: Sep-

tember 2015 bis September 2016) beschäftigt sich mit Einzelaspekten der Sicherheits-

nachweise für die Endlagerung radioaktiver Abfälle in tiefen geologischen Formationen. 

Die Gesellschaft für Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) gGmbH verfolgt dabei den 

internationalen Stand von Wissenschaft und Technik zu folgenden Themen und entwi-

ckelt ihn dabei weiter:  

• Die Szenarienentwicklung für die Betriebs- und Nachverschlussphase, 

• die Speziation von Radionukliden in den Abfallgebinden für wärmeentwickelnde 

Abfälle,  

• die Berechnung der Dichte und Viskosität in salinaren Lösungen und 

• die Integritätsanalyse für die geologischen und geotechnischen Barrieren. 

Zuwendungsgeber des Vorhabens ist das Bundesministerium für Umwelt, Naturschutz, 

Bau und Reaktorsicherheit (BMUB).  

Der vorliegende Bericht beschreibt die Motivation sowie Aufgabenstellung der jeweili-

gen Arbeitspakete (Kap. 1.1). In den Arbeitspunkten des Vorhabens wurden jeweils 

einzelne Fachberichte erstellt (siehe Literaturzitate in Kap. 1.2). Die durchgeführten 

Arbeiten und daraus erzielte Ergebnisse sind in Kap. 2 zusammengefasst. Abschlie-

ßend wird ein Ausblick zur Verwendung der Ergebnisse dieses Vorhabens und offene 

Forschungs- und Entwicklungsarbeiten gegeben (Kap. 3).  

1.1 Motivation und Zielsetzung 

Arbeitspunkt 1.1 und 1.2: Szenarienentwicklung bezogen auf die Betriebs- und 
Nachverschlussphase 

Die Sicherheitsanforderungen an die Endlagerung für wärmeentwickelnde radioaktive 

Abfälle /BMU 10/ fordern Sicherheitsnachweise für verschiedene Betriebszustände 

eines Endlagers zu führen. Außerdem soll der Nachweis der Langzeitsicherheit über 
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einen Zeitraum von einer Millionen Jahre erbracht werden. Nach heutigem internatio-

nalen Verständnis werden diese Sicherheitsnachweise im Rahmen eines sogenannten 

„Safety Case“ erstellt und bewertet /IAEA 12/, /NEA 12/. Ein Safety Case umfasst ver-

schiedene Sicherheitsanalysen und -nachweise. 

Im heutigen Sprachgebrauch wird der Begriff des Langzeitsicherheitsnachweises teil-

weise synonym zu dem des Safety Case verwendet, teilweise schließt er aber auch 

betriebliche Aspekte aus und beschränkt sich auf die Nachverschlussphase. Tatsäch-

lich lassen sich die Betriebsphase und die Nachverschlussphase nicht völlig unabhän-

gig voneinander betrachten. Einerseits liefert der Endlagerbetrieb Anfangs- und Rand-

bedingungen für die Endlagerentwicklung nach Verschluss. Insofern müssen 

Maßnahmen des Endlagerbetriebs und der Langzeitsicherheit gegeneinander abgewo-

gen werden. Bezüge zwischen der Betriebs- und der Nachverschlussphase werden 

daher international zunehmend diskutiert, vor allem in Ländern mit fortgeschrittenen 

Entsorgungsprogrammen. 

Für den Nachweis der Langzeitsicherheit können verschiedene Indikatorwerte durch 

numerische Analysen ermittelt werden, um festzustellen, ob das Schutzziel erreicht 

wird. Voraussetzung zur Ermittlung der Indikatorwerte ist eine Vorstellung über die zu-

künftige Entwicklung des Endlagersystems, welches u. a. von den geologischen und 

klimatischen Gegebenheiten an einem Standort, den eingelagerten Abfällen und der 

Konzeption des Endlagers abhängt. Die mit der Endlagerung von radioaktivem Abfall 

befassten Länder haben unterschiedliche Ansätze zur Ableitung von Szenarien entwi-

ckelt. Das Ziel der Szenarienentwicklung in der Nachverschlussphase ist aber immer 

eine systematische, möglichst umfassende und widerspruchsfreie Ableitung von Ent-

wicklungsmöglichkeiten eines Endlagersystems. Ein wichtiges Thema ist auch die Um-

setzung von Szenarien in Rechenfällen. Der Endlagerstandort kann aber auch durch 

zukünftige menschliche Aktivitäten beeinflusst werden. Besonders das menschliche 

Eindringen („Human Intrusion“, HI) in ein Endlager ist national und international ein 

wesentlicher Untersuchungsschwerpunkt.  

Gerade in den frühen Phasen der internationalen Endlagerprojekte lag der Fokus des 

Safety Case auf der Erbringung des Langzeitsicherheitsnachweises für die Nachver-

schlussphase, da dieser für die Standortauswahl von Bedeutung ist. Daher lag auch 

der Schwerpunkt der Forschung auf diesem Bereich. Mit dem Fortschreiten der Endla-

gerprojekte rückt nun immer mehr auch die Sicherheit während der Betriebsphase ei-

nes Endlagers in den Vordergrund. Dies geschieht insbesondere im GEOSAF Projekt 
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(International Project on Demonstration of the Operational and Long-Term Safety of 

Geological Disposal Facilities for Radioactive Waste) der IAEA /GEO 11/. 

Zielsetzung der Arbeiten im Arbeitspunkt 1.1 war es, den internationalen Stand von 

Wissenschaft und Technik zur Szenarienentwicklung in der Nachverschlussphase zu 

ermitteln, um daraus eine mögliche Struktur für einen FEP-Katalog der Betriebsphase 

abzuleiten und auf die Betriebsphase anzuwenden (Ergebnisse siehe /UHL 16/ und 

Kap. 2.1). 

Zielsetzung der Arbeiten im Arbeitspunkt 1.2 war die Darstellung der Vorgehensweise 

bei der Ableitung von Rechenfällen aus der Szenarienentwicklung für ausgewählte 

Länder, die Identifizierung potentieller Ansätze zur Verifizierung der abgeleiteten Sze-

narien und die Darstellung von nationalen und internationalen Richtlinien zur Berück-

sichtigung von HI in den Sicherheitsnachweisen (Ergebnisse siehe /BEU 16/ und 

Kap. 2.2). 

Arbeitspunkt 2.1: Mobilisierung, Transport und internationaler Stand 

Durch eine verlängerte Zwischenlagerung und auch bei einer späteren Endlagerung 

von hoch radioaktiven Abfällen können durch den radioaktiven Zerfall und sich zeitlich 

ändernde Randbedingungen langfristige Veränderungen in den Abfallgebinden auftre-

ten. Experimentelle Untersuchungen zur Speziation von Radionukliden in einem bela-

denen Behälter mit hoch radioaktiven Abfällen nach einer Zwischenlagerung sind bis-

her nicht oder nur in sehr geringem Umfang vorhanden.  

Kommt es durch die längeren Zeiträume zu Veränderungen der Abfälle (z. B. durch 

Redoxprozesse, Temperatureinflüsse oder Wechselwirkungen mit Organika) kann dies 

einen Einfluss auf den Quellterm für die Analyse der Langzeitsicherheit haben. 

Zielsetzung der Arbeiten im Arbeitspunkt 2.1 war eine Literaturrecherche, um aus nati-

onalen und internationalen Forschungsarbeiten die mögliche Speziation von Radionuk-

liden nach der Zwischenlagerung (z. B. in CASTOR-Behältern) und während der End-

lagerung auszuarbeiten. Wegen fehlender Daten zur Speziation von Radionukliden in 

der Festphase, wurde auf das bereits in der VSG erarbeitete Radionuklidinventare 

/LAR 13/ als Grundlage für die geochemischen Rechnungen zur Modellierung der Ver-

änderungen (z. B. infolge des radioaktiven Zerfalls oder des Redoxmilieus) in den Ab-

fallgebinden zurückgegriffen (Ergebnisse siehe /WEY 16a/ und Kap. 2.5).  
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Arbeitspunkt 2.2: Analyse der Mischung salinarer Lösungen 

Bei der Mischung von Laugen unterschiedlicher geochemischer Zusammensetzung im 

Deckgebirge eines salinaren Endlagers kann es zur Änderung der Dichte und Viskosi-

tät kommen. Oft werden Dichte und Viskosität in der Modellierung aus der Gesamtkon-

zentration der Lösung berechnet und die individuelle Zusammensetzung der Laugen 

vernachlässigt /HAS 88b/, /LEI 92/, /PRU 99/. 

Zielsetzung im Arbeitspunkt 2.2 war eine Literaturrecherche zur Berechnung von Vis-

kosität und Dichte von hochsalinaren Lösungen, um einen geeigneten Ansatz für die 

Implementierung in die von der GRS verwendeten Strömungs- und Transportcodes zu 

finden. Für die Berechnung der Viskosität wurde ein Ansatz der GRS /MOO 07/ mit 

anderen Ansätzen aus der Literatur verglichen. Die im Vorhaben erzielten Ergebnisse 

zur Dichteberechnung sind in /MAY 16/ dokumentiert und in Kap. 2.3 dargestellt. Die 

Rechercheergebnisse zur Viskositätsberechnung sind im Kap. 2.4 in diesem Bericht 

ausgeführt.  

Arbeitspunkt 3: Integritätsanalysen für geologische und geotechnische Barrieren 

Die Sicherheitsanforderungen an die Endlagerung für wärmeentwickelnde radioaktive 

Abfälle /BMU 10/ beschreiben den Begriff der Integrität als den Erhalt der Eigenschaf-

ten des Einschlussvermögens des einschlusswirksamen Gebirgsbereichs (ewG) und 

stellen Kriterien auf, um die Integrität eines Endlagers zu überprüfen. Bisher wurden 

diese Kriterien auf das Wirtsgestein Salz z. B. im Vorhaben Vorläufige Sicherheitsana-

lyse für den Standort Gorleben (VSG) angewandt /KOC 12/.  

Zielsetzung im Arbeitspunkt 3 war die Ermittlung des internationalen Stands von Wis-

senschaft und Technik zur Integritätsanalyse für die Wirtsgesteine Salzgestein, Ton-

stein und Granit. Hierzu wurden internationale Konferenzen und Meetings besucht so-

wie die Sicherheitskonzepte der Länder Frankreich und Schweiz für den Tonstein bzw. 

Finnland und Schweden für Granit auf integritätsgefährdende Prozesse und Zustände 

gesichtet. Die Ergebnisse sind in /WEY 16b/ dokumentiert und in Kap. 2.6 kurz darge-

stellt. 
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1.2 Veröffentlichungen und Publikationen aus dem Vorhaben 

Berichte 

Beuth, T., Mayer, K.-M.: Darstellung von nationalen/internationalen Vorgehensweisen 

bei der Entwicklung von Szenarien für die Nachverschlussphase. Bericht zum Arbeits-

paket 1. Weiterentwicklung des internationalen Stands von Wissenschaft und Technik 

zu Methoden und Werkzeugen für Betriebs- und Langzeitsicherheitsnachweise, GRS-

425, Gesellschaft für Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) gGmbH, ISBN 978-3-

946607-07-6: Köln, 2016. 

Mayer, K.-M., Moog, H.C., Seher, H.: Auswahl eines Ansatzes zur Bestimmung der 

Dichte in hochsalinaren Lösungen. Bericht zum Arbeitspaket 2. Weiterentwicklung des 

internationalen Stands von Wissenschaft und Technik zu Methoden und Werkzeugen 

für Betriebs- und Langzeitsicherheitsnachweise, GRS-426, Gesellschaft für Anlagen- 

und Reaktorsicherheit (GRS) gGmbH, ISBN 978-3-946607-08-3: Köln, 2016. 

Uhlmann, S.: Vorgehensweisen bei der Szenarienentwicklung in der Nachverschluss-

phase von Endlagern in tiefen geologischen Formationen. Bericht zum Arbeitspaket 1. 

Weiterentwicklung des internationalen Stands von Wissenschaft und Technik zu Me-

thoden und Werkzeugen für Betriebs- und Langzeitsicherheitsnachweise, GRS-424, 

Gesellschaft für Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) gGmbH, ISBN 978-3-946607-

06-9: Köln, 2016. 

Weyand, T., Bracke, G., Seher, H.: Speziation von Radionukliden in Abfallgebinden für 

hoch radioaktive Abfälle. GRS-427, Gesellschaft für Anlagen- und Reaktorsicherheit 

(GRS) gGmbH, ISBN 978-3-946607-09-0, 2016. 

Weyand, T., Kock, I.: Integritätsgefährdende Prozesse in internationalen Sicherheits-

konzepten für die Wirtsgesteine Tonstein und Kristallin. Bericht zum Arbeitspaket 3. 

Weiterentwicklung des internationalen Stands von Wissenschaft und Technik zu Me-

thoden und Werkzeugen für Betriebs- und Langzeitsicherheitsnachweise, GRS-428, 

Gesellschaft für Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) gGmbH, ISBN 978-3-946607-

10-6, 2016. 
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Konferenzbeiträge  

Mayer, K.-M., Seher, H., Bracke, G., Moog, H. C.: An approach for a simplified calcula-

tion of the density of brines. Poster auf der Goldschmidt 2016, Yokohama, Japan. 

Uhlmann, S.: A Method for the Assessment of Operational Safety of Final Disposal 

Facilities Using Probabilistic and Scenario Development. Poster auf dem Waste Man-

agement Symposium 2016, Phoenix, USA. 

Weyand, T., Bracke, G., Seher, H.: Determination of the solids composition of high-

level radioactive waste using PHREEQC. Poster auf der Goldschmidt 2016, Yoko-

hama, Japan. 

1.3 Besuchte Konferenzen und Meetings 

Im Vorhaben wurden die folgenden Konferenzen und Fachsitzungen besucht. 

• Die “Conference on Modeling Natural Barriers - Modeling Storage for Deep Layers” 

vom 28.09.2015 bis zum 01.10.2015 in Bad Wildbad. 

• Das Symposium „EUROCK 2015“ vom 07. bis zum 10.10.2015 in Salzburg, Öster-

reich.  

• Das „44. Geomechanik-Kolloquium“ am 13.11.2015 in Leipzig. 

• Die Fachtagung „Kriterien für die Standortauswahl“ am 29. und 30.01.2016 in Ber-

lin. 

• Die Abschlussveranstaltung des Verbundprojekts „Vergleich aktueller Stoffgesetze 

und Vorgehensweisen anhand von Modellberechnungen zum thermomechanischen 

Verhalten und zur Verheilung von Steinsalz“ am 25.02.2016 in Clausthal-Zellerfeld. 

• Das „Waste Management Symposium 2016“ vom 06. Bis zum 10.03.2016 in Phoe-

nix, Arizona, USA 

• Die Goldschmidt 2016 vom 26.06.2016 bis zum 01.07.2016 in Yokohama, Japan. 
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2 Ergebnisse 

2.1 Szenarienentwicklung bezogen auf die Betriebsphase 

Zur späteren Entwicklung einer Methodik der Störfallentwicklung für die Betriebsphase, 

erfolgt in /UHL 16/ eine Darstellung des internationalen und nationalen Standes von 

Wissenschaft und Technik im Bereich der Szenarienentwicklung für die Nachver-

schlussphase von Endlagern. Es werden Szenarienentwicklungsmethoden unter-

schiedlicher internationaler und nationaler Endlagerprojekte beschrieben. Die betrach-

teten Endlagerprojekte sind chronologisch aufgelistet und spiegeln den 

Entwicklungsstand zum jeweiligen Zeitpunkt wieder. Dadurch wird die chronologische 

Weiterentwicklung der Methodik von einem zum nächsten Vorhaben erkennbar. 

Die ersten Projekte (z. B. EVEREST /CAD 96/) nutzen zur Entwicklung von Szenarien 

einen Bottom-Up-Ansatz. Dazu werden alle bekannten Prozesse und Ereignisse sowie 

deren Ausprägungen an einem Standort analysiert. Danach wird untersucht, inwieweit 

diese Prozesse Einfluss auf das Endlagersystem nehmen können. Spätere Projekte 

wie z. B. ISIBEL /BUH 08/ und in der Szenarienentwicklung der schwedischen SKB 

/SKB 06/ kam ein Top-Down Ansatz hinzu, in dem Sicherheitsfunktionen für einzelne 

Bereiche bzw. Komponenten im Endlager definiert werden. Sicherheitsfunktionen die-

nen der Definition sicherheitsrelevanter Anforderungen an Endlagerkomponenten und 

ermöglichen die Untersuchung, inwiefern Sicherheitsfunktionen durch ablaufende Pro-

zesse oder Ereignisse beeinflusst werden können.  

Der Szenarienentwicklung liegen FEP-Datenbanken bzw. FEP-Kataloge zu Grunde. 

Typische Strukturen solcher Datenbanken und Kataloge werden anhand von vier Bei-

spielprojekten sowie der internationalen NEA-FEP-Datenbank in /UHL 16/ dargestellt. 

Die Auswertung der Datenbank- und Katalogstruktur erfolgte dabei in Hinblick auf die 

(spätere) Erstellung eines vergleichbaren FEP-Kataloges für die Betriebsphase. In die-

sem Vorhaben stellt Uhlmann /UHL 16/ Parallelen zwischen beiden Bereichen (Be-

triebsphase und Nachverschlussphase) dar, um zu identifizieren, welche Einzelpunkte 

für die Betriebsphase weiterentwickelt werden sollten. Es werden die Attribute angege-

ben, die als Mindestangaben für jedes FEP für die Betriebsphase aufgeführt werden 

sollten. 
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Ferner wurde ein Ansatz für die Herleitung von Sicherheitsfunktionen für die Betriebs-

phase entwickelt, die sich an der Vorgehensweise in der Szenarienentwicklung der 

Nachbetriebsphase orientiert. 

2.2 Szenarienentwicklung bezogen auf die Nachverschlussphase 

Der Bericht /BEU 16/ dokumentiert die durchgeführten Recherchearbeiten und daraus 

gewonnene Erkenntnisse in Bezug auf nationale/internationale Vorgehensweisen bei 

der Entwicklung von Szenarien für die Nachverschlussphase. 

Hierzu wurden von ausgewählten Ländern, die zugrundeliegende Vorgehensweise, die 

bei der Szenarienentwicklung zur Anwendung kommen, dargestellt. Zur Einschätzung 

von möglichen Unterschieden und/oder grundsätzlichen Abweichungen bzw. zum Ver-

gleich, wurde einleitend die in Deutschland im Rahmen des Vorhabens VSG entwickel-

te Vorgehensweise /BEU 12/ beschrieben. Ein weiterer Aspekt geht auf die Ableitung 

von Rechenfällen aus entwickelten Szenarien ein. 

Neben der Recherche zur nationalen/ internationalen Vorgehensweise in Bezug auf die 

Szenarienentwicklung wurden potenzielle Ansätze, die eine Verifizierung von abgelei-

teten Szenarien zur Nachverschlussphase ermöglichen sollen, identifiziert und beur-

teilt. Den potenziellen Ansätzen liegt der Leitgedanke von Sicherheitsfunktionen zu-

grunde. Es wurde ein orientierender Überblick zu den aufgestellten 

Sicherheitsfunktionen zu konkreten Endlagerkonzepten und Endlagerstandorten bzw. 

Wirtsgesteinen, von denen sich zwei im Kristallingestein (Schweden, Finnland) und ein 

weiterer in Tongestein (Frankreich) befinden, gegeben. Zusammen mit der Aufstellung 

von Sicherheitsfunktionen aus dem Vorhaben VerSi /BEU 10/, die sich auf einen 

Standort in Salz beziehen, liegen für alle zu betrachtenden Wirtsgesteine für einen 

Endlagerstandort in Deutschland Beispiele vor, die für weitere Anwendungsbetrach-

tungen und Erprobungen eine potenzielle Ausgangsgrundlage darstellen.  

Eine Teilmenge oder auch Sondergruppe von Szenarien stellen diejenigen Entwicklun-

gen dar, die sich auf der Basis eines zukünftigen unbeabsichtigten menschlichen Ein-

dringens in ein Endlager ergeben können. Aufgrund der mit diesen Szenarien verbun-

denen großen Ungewissheiten in Bezug auf deren Prognose und menschlichen 

Fähigkeiten und Handlungen in der Zukunft sind zur entsprechenden Behandlung in 

einem Sicherheitsnachweis klare regulatorische Rahmenbedingungen hilfreich bzw. 
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erforderlich. Hierzu wurden zu ausgewählten Ländern entsprechende Anforderungen 

sowie Richtlinien/ Empfehlungen von internationalen Organisationen identifiziert. Ana-

log wurde auch hier zu Vergleichszwecken der in Deutschland zugrunde liegende regu-

latorische Rahmen einleitend dargestellt. Darüber hinaus wurde auf die mögliche Über-

tragbarkeit auf andere Standorte, der aus dem VSG Vorhaben vorliegenden 

Vorgehensweisen unter Berücksichtigung internationaler Entwicklungen, eingegangen. 

Abschließend ist festzuhalten, dass die durchgeführte Recherche einen essenziellen 

Beitrag für die Weiterentwicklung bestehender Ansätze und der Entwicklung diversitä-

rer Ansätze zur Untermauerung/ Verifizierung bereits vorliegender Vorgehensweisen in 

Deutschland darstellt. Die entsprechenden Entwicklungsarbeiten sollen im Vorhaben 

„Ableitung von Szenarien für die Langzeitphase von Endlagersystemen in verschiede-

nen Wirtsgesteinen sowie Integritätsnachweis für die Wirtsgesteine Ton und Kristallin“ 

(FKZ 3616E03230) umgesetzt werden. 

2.3 Berechnung der Dichte in hochsalinaren Lösungen 

Ein Rechenmodell zum Bestimmen der Dichte hochsalinarer Lösungen soll zukünftig in 

ein Strömungs- und Transportprogramm wie beispielsweise TOUGH2 implementiert 

werden. Aus diesem Grund sind in /MAY 16/ verschiedene Methoden zur Berechnung 

der Dichte hochsalinarer Lösungen dargestellt. Für drei dieser Rechenmodelle erfolgte 

eine Überprüfung anhand experimentell bestimmter Zusammensetzungs- und Dichte-

daten für verschiedene binäre, ternäre, quinäre und hexäre Systeme. Das Debye-

Hückel-Modell (DH-Modell) zeigt für hochsalinare Lösungen die größten Abweichungen 

zwischen modellierten und experimentell bestimmten Dichten. Im Gegensatz dazu 

weist das Pitzer-Modell eine sehr hohe und das GRS-Modell eine angemessene Ge-

nauigkeit auf, wenn Dichten bevorzugt mit geringeren Abweichungen als 0,01 g/cm3 

bestimmt werden sollen. Die höchsten Ungenauigkeiten der Modelle sind bei Berech-

nungen hochkonzentrierter MgCl2-Lösungen und hochkonzentrierter hexärer Lösungen 

zu erwarten, worunter auch die für Salzlagerstätten relevante IP21-Lösung fällt. Die 

vielfach geringere Abweichung des Pitzer-Modells spricht für eine Implementierung 

dieses in TOUGH2-GRS. 

Soll ein Modell implementiert werden, welches binäre Lösungen mit hohen Dichten 

(z. B. hochkonzentrierte MgCl2-Lösungen) möglichst verlässlich berechnen kann, so 

sind das GRS- und Pitzer-Modell als gleichwertig zu betrachten. Für die Berechnung 
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komplexerer Systeme ermöglicht das Pitzer-Modell die genaueren Berechnungen. Al-

lerdings ermöglicht das GRS-Modell auch hier zufriedenstellende Ergebnisse. Vorteil-

haft ist die geringe Anzahl der Parameter, die dieses Modell gegenüber dem Pitzer-

Modell benötigt. 

Derzeit kann noch keine Aussage über den Einfluss von Genauigkeiten einer Dichte-

berechnung auf die Fluidströmung getroffen werden. Daher wurde das Kriterium einer 

Abweichung von 0,01 g/cm3 zur Einschätzung frei gewählt. Die Signifikanz dieses Ein-

flusses sollte zukünftig mithilfe von Testrechnungen überprüft werden, um so die Mo-

delle fundierter bewerten zu können. 

2.4 Berechnung der Viskosität von salinaren Lösungen 

Die Arbeiten zur Viskosität sind in diesem Kapitel ausführlicher behandelt als die ande-

ren Arbeitspunkte des Vorhabens, da es zur Berechnung der Viskosität von salinaren 

Lösungen keinen eigenständigen Bericht gibt. 

Die Viskosität beschreibt die innere Reibung in einer Flüssigkeit und ihre damit ver-

bundene Zähigkeit und stellt eine wichtige Einflussgröße zur Quantifizierung von Strö-

mungs- und Transportprozessen dar. Neben ihrer Abhängigkeit von der Temperatur  

und der Konzentration der Lösungsbestandteile müssen ionenspezifische Wechselwir-

kungen berücksichtigt werden, die insbesondere bei hochsalinaren Lösungen von Be-

deutung sind. Salzlösungen gleicher Dichte können beispielsweise aufgrund unter-

schiedlicher chemischer Zusammensetzung eine abweichende Viskosität aufweisen 

/ABD 05/, /LEI 92/, /WEI 16/. Modelle zur numerischen Berechnung der Viskosität sind 

zahlreich, beziehen sich jedoch überwiegend auf niedrigsalinare Lösungen /ABD 05/. 

Für diese sind auch die meisten Programme zur Transportberechnung ausgelegt, wes-

halb eine Anpassung für hochsalinare Lösungen erforderlich ist /HAS 88b/, /LAL 07/. 

 Ansätze zur Berechnung der Viskosität  2.4.1

Im Folgenden werden einige Ansätze zur Berechnung der dynamischen Viskosität 𝜂𝜂 

vorgestellt. Aus ihr ergibt sich auch die kinematische Viskosität 𝜇𝜇 [m2/s] gemäß  

𝜇𝜇 =
𝜂𝜂
𝜌𝜌

 (2.1) 
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Sie setzt sich aus dem Verhältnis der gemessenen temperaturabhängigen dynami-

schen Viskosität 𝜂𝜂 [kg/(m · s] zur Dichte 𝜌𝜌 [kg/m³] zusammen.  

Die dynamische Viskosität idealer newtonscher Fluide, wie beispielsweise reines Was-

ser und Gase, wird physikalisch durch das Verhältnis der Scherspannung 𝜏𝜏 zur Scher-

geschwindigkeit �̇�𝛾 beschrieben /HER 88/, /MAS 05/: 

𝜂𝜂 =
𝜏𝜏
�̇�𝛾
 (2.2) 

Im Folgenden sind verschiedene Ansätze zur Berechnung der Viskosität von niedrig 

bis hoch konzentrierten Salzlösungen angeführt. Die Falkenhagen-Onsager-Fuoss 

und Debye-Hückel-Onsager Theorie: 

𝜂𝜂
𝜂𝜂0

= 1 + 𝐷𝐷√𝑐𝑐 (2.3) 

ist ausschließlich für unendlich verdünnte Lösungen (Gesamtkonzentration 

𝑐𝑐 < 0,05 mol/l) gültig und beschreibt die Abhängigkeit der Viskosität von der Konzentra-

tion. Ein Ansatz (Jones-Dole Gleichung) anwendbar auf Lösungen bis 0,1 mol/l 

𝜂𝜂
𝜂𝜂0

= 1 + 𝐴𝐴√𝑐𝑐 + 𝐵𝐵𝑐𝑐 (2.4) 

erfolgte durch Jones und Dole /JON 29/. Dabei wird die relative Viskosität beschrieben 

als der Quotient aus der dynamischen Viskosität der Salzlösung 𝜂𝜂 und der dynami-

schen Viskosität des reinen Wassers 𝜂𝜂0. Über die empirischen Koeffizienten 𝐴𝐴,𝐵𝐵,𝐷𝐷 

werden interionare Wechselwirkungen berücksichtigt /ABD 05/, /ABD 08/, /GOL 77/. 

Die erweiterte Jones-Dole Gleichung ermöglicht eine Ausweitung der Gültigkeit auf 

Konzentrationen von 0,1 bis 0,2 mol/l mithilfe eines quadratischen Terms:  

𝜂𝜂
𝜂𝜂0

= 1 + 𝐴𝐴√𝑐𝑐 + 𝐵𝐵𝑐𝑐 + 𝐷𝐷𝑐𝑐2 (2.5) 

Durch die Erweiterung mit dem Koeffizienten 𝐹𝐹 wurde die Formel (ergänzte erweiterte 
Jones-Dole Gleichung) auf gesättigte Lösungen (3 mol/l) ausgeweitet (Formel (2.6)) 

/ABD 08/, /ABD 05/. 

𝜂𝜂
𝜂𝜂0

= 1 + 𝐴𝐴√𝑐𝑐 + 𝐵𝐵𝑐𝑐 + 𝐷𝐷𝑐𝑐2 + 𝐹𝐹𝑐𝑐2,5 (2.6) 
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Mithilfe der von Einstein /EIN 11/ aufgestellten Formel zur Beschreibung des soge-

nannten Größeneffekts für eine unendlich verdünnte Suspension von unbeweglichen 

sphärischen Partikel in einem Kontinuum, konnte durch /THO 65/ folgende Viskositäts-

beziehung aufgestellt werden, die für hohe Konzentrationen bis 3 mol/kg gültig ist: 

𝜂𝜂
𝜂𝜂0

= 1 + 2,5∅+ 10,05∅2 + A exp(𝐵𝐵∅) (2.7) 

Dabei ist A = 0,00273 und 𝐵𝐵 = 16,6.  

Lencka et al. /LEN 98/ entwickelten ein Modell, das verdünnte bis sehr konzentrierte 

Lösungen (bis 30 mol/kg H2O) berechnen kann (es wird daher im Folgenden „weitrei-
chendes Modell“ genannt):  

𝜂𝜂
𝜂𝜂0

= 1 + 𝜂𝜂𝑟𝑟𝐿𝐿𝐿𝐿 + 𝜂𝜂𝑟𝑟𝑆𝑆 + 𝜂𝜂𝑟𝑟𝑆𝑆−𝑆𝑆 (2.8) 

wobei 𝜂𝜂 die dynamische Viskosität, 𝜂𝜂0 die Viskosität des reinen Wassers und 𝜂𝜂𝑟𝑟𝐿𝐿𝐿𝐿, 𝜂𝜂𝑟𝑟𝑆𝑆 

und 𝜂𝜂𝑟𝑟𝑆𝑆−𝑆𝑆 Terme zur Beschreibung der weitreichenden elektrostatischen Effekte (𝐿𝐿𝐿𝐿) 

bzw. der einzelnen Spezies (𝑆𝑆) und der Spezies-Spezies Wechselwirkungen (𝑆𝑆 − 𝑆𝑆) 

sind. Der Term 𝜂𝜂𝑟𝑟𝐿𝐿𝐿𝐿 der Onsager-Fuoss Theorie wird dabei durch 

𝜂𝜂𝑟𝑟𝐿𝐿𝐿𝐿 = 𝑎𝑎
1
𝜂𝜂0
�

2𝐼𝐼
𝜀𝜀𝑇𝑇𝑘𝑘

�
2

���
𝜇𝜇𝑖𝑖𝑧𝑧𝑖𝑖
𝜆𝜆𝑖𝑖

𝑁𝑁1

𝑖𝑖

� − 4𝑟𝑟� 𝑐𝑐𝑛𝑛𝑠𝑠𝑛𝑛
∞

𝑛𝑛=0

� 
(2.9) 

berechnet, mit der dimensionslosen Konstante 𝑎𝑎, der dielektrischen Konstante 𝜀𝜀, dem 

absoluten Wert der Ionenladung 𝑧𝑧 und der äquivalenten Ionenleitfähigkeit 𝜆𝜆𝑖𝑖. Weiterhin 

werden die Temperatur in Kelvin 𝑇𝑇𝑘𝑘  benötigt sowie die Vektoren 𝑟𝑟 und 𝑠𝑠𝑛𝑛, und der Fak-

tor 𝑐𝑐𝑛𝑛. Weiterhin sind die Ionenstärke 𝐼𝐼 [mol/dm3] und die kinematische Viskosität 𝜇𝜇𝑖𝑖 

von Bedeutung. Die Variablen 𝜂𝜂𝑟𝑟𝑆𝑆 und 𝜂𝜂𝑟𝑟𝑆𝑆−𝑆𝑆 in Gleichung (2.8) berechnen sich nach 

𝜂𝜂𝑟𝑟𝑆𝑆 = �𝑐𝑐𝑖𝑖𝐵𝐵𝑖𝑖
𝑖𝑖

 (2.10) 

𝜂𝜂𝑟𝑟𝑆𝑆−𝑆𝑆 = ��𝑓𝑓𝑖𝑖𝑓𝑓𝑗𝑗𝐷𝐷𝑖𝑖𝑗𝑗𝐼𝐼2
𝑗𝑗𝑖𝑖

 (2.11) 

Die Beiträge der einzelnen Ionen wird durch den ionenspezifischen Jones-Dole-

Koeffizienten 𝐵𝐵𝑖𝑖 gewichtet /LEN 98/. Die Berechnung der spezifischen Wechselwirkun-

gen zwischen Ionen und der neutralen Spezies gelingt über Formel (2.11), wobei 𝑓𝑓𝑖𝑖 

und 𝑓𝑓𝑗𝑗 die Anteile der Spezies 𝑖𝑖 bzw. 𝑗𝑗 und 𝐷𝐷𝑖𝑖𝑗𝑗 den Wechselwirkungsparameter zwi-
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schen den beiden Spezies darstellen /ABD 05/, /LEN 98/. Für 2:1 Elektrolyten wie 

MgCl2, CaCl2 oder H2CrO4 kann die Viskosität für molale Konzentrationen bis zu 16 m 

bestimmt werden. Die Viskosität von 3:1 Elektrolyten kann für molale Konzentrationen 

bis zu ca. 8 m bestimmt werden und für das (NH4)2SO4 + Na2SO4 + KCl System kann 

die Viskosität bis zu einer molalen Konzentration von 3 m verlässlich berechnet werden 

/LEN 98/. 

Abb. 2.1 zeigt die Übereinstimmung der berechneten mit der experimentellen Viskosität 

für 1:1 Elektrolyte. Weitere Überprüfungen erfolgten auch für 2:1 bzw. 3:1 Elektrolyte 
/LEN 98/. 

 

Abb. 2.1  Vergleich der berechneten relativen dynamischen Viskosität (Linien) mit 

experimentellen Messungen (Punkte) /LEN 98/ 

1:1 Elektrolyte bei einer Temperatur von 25 °C; m ist die Molalität [mol/kg H2O]  

Ein weiterer empirischer Ansatz von van der Vorst /VAN 84/ bezieht sich auf den 

Massenanteil 𝜔𝜔 und einige Konstanten, um die Viskosität innerhalb einer Genauigkeit 

von 1 % wiedergeben zu können.  

𝜂𝜂 = 1,002 ∙ 10−3(1 + 0,4819𝜔𝜔 − 0,2774𝜔𝜔2 + 0,7814𝜔𝜔3) (2.12) 
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Hierbei fehlen allerdings Angaben zum betrachteten Konzentrationsspektrum bzw. zur 

Komplexität der Elektrolytlösungen /HER 88/. Dieser Ansatz wird auch von /PRU 99/ 

bei der Berechnung der Viskosität einer Mischung 𝜂𝜂𝑚𝑚 angewendet. 

𝜂𝜂𝑚𝑚 = 𝜂𝜂0 ∙ (1 + 0,4819𝜔𝜔 − 0,2774𝜔𝜔2 + 0,7814𝜔𝜔3) (2.13) 

Für das Modell von Laliberté /LAL 07/ wurden auf Basis experimenteller Daten ele-

mentspezifische Konstanten zur Berechnung der Viskosität generiert, um so unter der 

Berücksichtigung ionischer Wechselwirkungen auch die Viskosität von Mischungen 

rechnerisch bestimmen zu können. Das Lösungsspektrum umfasst binäre bis quinäre 

Systeme sowie Zuckerverbindungen. Es wird zwischen der Mischungsregel und dem 

Viskositätsmodell unterschieden. Angelehnt an den Ansatz von Arrhenius, entwickelte 

/LAL 07/ eine entsprechende Formel zur Beschreibung der Mischungen: 

𝜂𝜂𝑚𝑚 = 𝜂𝜂𝑤𝑤
𝜔𝜔𝑤𝑤�𝜂𝜂𝑖𝑖

𝜔𝜔𝑤𝑤 (2.14) 

Zur Berechnung der dynamischen Viskosität der Mischung 𝜂𝜂𝑚𝑚 wird das Produkt aus 

der dynamischen Viskosität reinen Wassers 𝜂𝜂𝑤𝑤 und der einzelnen Wasserinhaltsstoffe 

𝜂𝜂𝑖𝑖 gebildet, wobei diese jeweils den Massenanteil des Wassers 𝜔𝜔𝑤𝑤 im Exponenten 

beinhalten. Vorausgesetzt wird dabei eine Temperaturabhängigkeit der Viskosität von 

Wasser und eine Temperatur- und Konzentrationsabhängigkeit der Viskosität von den 

Lösungsinhaltsstoffen. 

Die Viskosität des Wassers wird nach Formel (2.15) berechnet und ist für einen Tem-

peraturbereich von 0 bis 100 °C entwickelt worden. Abweichungen zu gemessenen 

Werten liegen unter 0,1 % /LAL 07/. 

𝜂𝜂𝑤𝑤 =
𝑇𝑇𝑐𝑐 + 246

(0,05594𝑇𝑇𝑐𝑐 + 6,2842)𝑇𝑇𝑐𝑐 + 127,37
 (2.15) 

𝑇𝑇𝑐𝑐 ist die Temperatur in Grad Celsius.  

Die Formel 

𝜂𝜂𝑖𝑖 = 𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒 �
𝑒𝑒1(1−𝜔𝜔𝑤𝑤)𝑥𝑥2 + 𝑒𝑒3

(𝑒𝑒4 + 1)(𝑒𝑒5(1−𝜔𝜔𝑤𝑤)𝑥𝑥6 + 1)� 
(2.16) 

wird in Gleichung (2.14) zur Bestimmung der Viskosität der Elektrolytlösung verwendet. 

Dabei sind die Konstanten 𝑒𝑒1 bis 𝑒𝑒6 Anpassungsparameter /LAL 07/.  
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Abb. 2.2  Dynamische Viskosität der Essigsäure bei 15 (blau), 25 (grün) und 50 °C 

(rot). Linien stellen experimentelle und Symbole berechnete Daten dar 

/LAL 07/ 

𝑠𝑠
𝛿𝛿𝜂𝜂=�∑𝛿𝛿𝜂𝜂2 (𝑛𝑛−1)⁄  

 
(2.17) 

Die mittlere Abweichung 𝛿𝛿𝜂𝜂 zu gemessenen Werten für die von /LAL 07/ betrachteten 

Systeme beträgt 0,05 % und die Standardabweichung 𝑠𝑠𝛿𝛿𝜂𝜂 3,7 %, berechnet nach For-

mel (2.17). In Abb. 2.2 sind exemplarisch die Ergebnisse der Berechnungen und Mes-

sungen für die Viskosität von Essigsäure für verschiedene Temperaturbereiche darge-

stellt. Mithilfe der angepassten Konstanten kann eine hohe Übereinstimmung erzeugt 

werden. Befindet sich mehr als ein Lösungsinhaltsstoff in der Lösung, beträgt die mitt-

lere Abweichung zu den gemessenen Werten -2,7 %. Die Standardabweichung von 

16,1 % ist aufgrund einiger Ausreißer im LiCl und LiNO3 System erhöht. Für das quinä-

re Na-K-Mg-Cl-SO4 System wurde eine Abweichung von 0,23 % und eine Standardab-

weichung von 0,31 % festgestellt. Dabei wurde ein Temperaturbereich zwischen 25 

und 150 °C betrachtet und 35 Datenpunkte, die Ionenstärken von 0,7 bis 3,5 mol/kg 

besitzen, berechnet /FAB 69/, /LAL 07/. Wird eine Interpolation auf weitere Daten mit-

hilfe der berechneten Konstanten angestrebt, gelingt dies mit einer vergleichbaren Ge-

nauigkeit. Bei der Extrapolation hingegen wurden deutlich höhere Abweichungen ermit-
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telt, weshalb sich der Ansatz nur für den von /LAL 07/ berücksichtigten Konzentrati-

onsbereich und die von ihm betrachteten Systeme eignet. 

Zusätzlich besteht die Möglichkeit, die Viskosität mit einem sogenannten „realisti-
schen Ansatz“ /OSW 98/ über ein Polynom dritten Grades zu bestimmen (Formel 

(2.18)). Bei höheren Variationen bzw. Konzentrationsgehalten bietet dieser, innerhalb 

einer Übereinstimmung von 0,5 % mit experimentellen Daten, eine geeignete Methode 

zur Berechnung der Viskosität /HAS 88a/, /HAS 88b/, /LEI 92/, /OSW 98/.  

𝜇𝜇 = 𝜇𝜇0 (1 + 1,85𝜔𝜔 − 4,1𝜔𝜔2 + 44,5𝜔𝜔3) 
(2.18) 

 Zusammenfassung 2.4.2

Für die Bewertung der Langzeitsicherheit von Endlagen in Salzgestein ist es erforder-

lich, einen Ansatz zur Berechnung der Viskosität im Modellierprogramm zu wählen, 

welcher für hochkonzentrierte Salzlösungen, wie gesättigte NaCl-Lösungen oder kom-

plexe gesättigte Systeme (z. B. quinäre Systeme), geeignet ist. Aus diesem Grund 

werden im Folgenden die Ansätze zusammengefasst, die hierfür geeignet sein können. 

Das Modell von /LAL 07/ eignet sich für Viskositätsberechnungen, welche die von ihm 

berücksichtigten Systeme betrifft sowie sich innerhalb des untersuchten Konzentrati-

onsspektrums befindet. Für die Endlagerung relevante und in der Arbeit behandelte 

Salzlösungen sind u. a. das K-Na-Cl, das Na-Mg-SO4-Cl sowie das Na-K-Mg-Cl-SO4 

System. Auf diese spezifischen Systeme wäre das Modell anwendbar, dabei ist das 

Na-K-Mg-Cl-SO4 System jedoch nur für die Interpolation von Lösungen mit Ionenstär-

ken von 0,7 bis 3,5 mol/kg geeignet. Für eine Extrapolation ist das Modell aufgrund 

hoher Abweichungen nicht geeignet. 

Das Modell von /LEN 98/ zeigt eine hohe Übereinstimmung auch für binäre Systeme 

wie MgCl2, komplexere Lösungen mit 3:1 Elektrolyten wie H3PO4 oder das (NH4)2SO4 + 

Na2SO4 + KCl System. Die Übertragbarkeit auf endlagerrelevante Lösungen müsste 

jedoch mit gemessenen Werten überprüft werden, genauso die mögliche Anwendung 

auf quinäre oder hexäre Lösungen.  

Mit dem empirischen Ansatz von /VAN 84/ konnten Abweichung von 1 % könnte er-

zielt werden. Da /VAN 84/ jedoch keine Angaben zum Konzentrationsspektrum und zu 

den untersuchten Systemen machen, muss die Anwendbarkeit für hochsalinare Lö-
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sungen geprüft werden. Der Ansatz wird von /PRU 99/ bereits für die Berechnung der 

Viskosität von Elektrolytlösungen angewendet. 

2.5 Speziation der Radionuklide in den Abfallgebinden für wärmeentwi-

ckelnde Abfälle 

Der Bericht /WEY 16a/ wurde gemeinsam mit dem Vorhaben „Forschung und Entwick-

lung zu Methoden und Instrumenten des Langzeitsicherheitsnachweises, EMIL“ (För-

derkennzeichen 3614R03200) erstellt. Ziel war, die Speziation der Radionuklide (Ak-

tinide und Spaltprodukte) in den Abfallgebinden für hochradioaktive Abfälle und für 

beschädigte und unbeschädigte Brennstäbe sowie weitere Brennstoffmatrizes zu be-

schreiben und zu berechnen. 

Dazu wurde in einer Literaturrecherche das Abfallinventar von hochradioaktiven Abfäl-

len dargestellt. Dies sind bestrahlte Brennelemente aus Leistungs-, Prototyp- und For-

schungsreaktoren sowie Abfälle aus der Wiederaufbereitung von bestrahlten Brenn-

elementen. Die Literaturrecherche umfasste auch die Lagerung der Abfallstoffe mit 

Darstellung der unterschiedlichen Behältertypen und der Lagerung von beladenen Be-

hältern in Zwischenlagern in Deutschland. 

Aufbauend auf der Literaturrecherche wurde mit geochemischen Modellrechnungen mit 

PHREEQC /PAR 13/ die Festphasenzusammensetzung von hochradioaktiven Abfall-

stoffen in den Behältern in mehreren Variationsrechnungen mit unterschiedlichen An-

nahmen z. B. bzgl. Redoxmilieu ermittelt. Hierzu gehört auch die zeitliche Veränderung 

der Festphasenzusammensetzung infolge des radioaktiven Zerfalls. Es wurden Mo-

dellinventare für hochradioaktive Abfallstoffe in unterschiedlichen Behältern abgeleitet 

und die Radionuklid- und Elementmassen für typische, mit Abfallstoffen beladene Be-

hälter ermittelt.  

In den geochemischen Berechnungen wurden qualitätsgesicherte thermodynamische 

Daten zur Bildung der Festphasen von /THO 14/ berücksichtigt. Im Basisfall wurden 

reduzierende Bedingungen angenommen, die in einem intakten Behälter für hochradi-

oaktive Abfälle vorliegen sollten. Die Berechnungen wurden für unterschiedliche Mo-

dellinventare durchgeführt (DWR-MOX, DWR-UO2, SWR-MOX, SWR-UO2). In Variati-

onsrechnungen wurden wasserstofffreie Festphasen berücksichtigt, da der 

Feuchtegehalt in einem Behälter für hochradioaktive Abfälle zu gering ist, um Hydroxi-
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de und wasserhaltige Festphasen zu bilden. Auch der Einfluss des Defekts eines Be-

hälters auf die Festphasenzusammensetzung wurde in einer Variationsrechnung ge-

würdigt, indem der Luftkontakt und eine damit einhergehende Oxidation (unter Ver-

nachlässigung der Reaktionskinetik) der Metalle angenommen wurden. 

2.6 Integritätsgefährdende Prozesse in internationalen Sicherheitskon-
zepten für die Wirtsgesteine Tonstein und Kristallin 

Im Bericht /WEY 16b/ wird gezeigt, dass im internationalen Kontext der Begriff der In-

tegrität nicht einheitlich und nicht übereinstimmend mit dem Integritätsbegriff nach 

/BMU 10/ verwendet wird. Dennoch lässt sich aus der Betrachtung integritätsgefähr-

dender Prozesse in internationalen Sicherheitsanforderungen und –konzepten ein In-

tegritätsverständnis für die Wirtsgesteine Tonstein und Kristallin ableiten, das in zu-

künftigen Forschungs- und Entwicklungsvorhaben weiterentwickelt werden kann, um 

schließlich einen quantitativen Integritätsnachweis führen zu können. 

Für das Wirtsgestein Salz wurden bereits national Integritätskriterien (Fluiddruck- und 

Dilatanzkriterium) ermittelt und ein Integritätsnachweis durchgeführt. Für die Wirtsge-

steine Tonstein und Kristallin sind die Integritätskriterien nach /BMU 10/ bislang nicht 

gesondert betrachtet worden. Hierfür erscheint besonders das Temperaturkriterium für 

Tonstein und tonreiche geotechnische Barrieren im Kristallingestein (Bentonit) relevant, 

da thermisch induzierte Prozesse wie Mineralumwandlungen die mechanischen Eigen-

schaften von Tonstein bzw. Bentonit verändern können. Auch das Advektionskriterium 

ist für Tonstein und Kristallin von Bedeutung, da (insbesondere im Kristallin) häufig 

Kluftnetzwerke existieren und ein advektiver Fluss in internationalen Sicherheitskon-

zepten erst durch zusätzliche Kriterien und Maßnahmen eingeschränkt wird. 

Darüber hinaus bewirken im Kristallin nicht das Wirtsgestein, sondern der Behälter und 

die im Zusammenhang stehenden geotechnischen Barrieren den Einschluss der Radi-

onuklide. Daher werden im KBS-3 Konzept von Schweden und Finnland der Begriff der 

Behälterintegrität verwendet, deren Erhalt durch primäre Sicherheitsfunktionen bzgl. 

Korrosionsbeständigkeit und dem Widerstand gegenüber isostatischem Druck sowie 

Scherbewegungen gewährleistet wird. Diese primären Sicherheitsfunktionen werden 

durch Anforderungen an den Bentonit als Buffer und Versatzmaterial sowie die Geo-

sphäre unterstützt. 
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Die national identifizierten integritätsgefährdenden Prozesse und Zustände für das 

Wirtsgestein Salz werden grundsätzlich auch in den internationalen Sicherheitsanfor-

derungen und –konzepten der Länder Frankreich, Schweiz, Finnland und Schweden 

betrachtet. Allerdings werden wirtsgesteins- und sicherheitskonzeptspezifisch bestimm-

te integritätsgefährdenden Prozesse und Zustände in einem unterschiedlichen Detail-

lierungsgrad betrachtet. Dies resultiert insbesondere aus den unterschiedlichen Endla-

gerkonzepten. Zum Beispiel basiert das Integritätsverständnis in Deutschland auf dem 

Konzept des einschlusswirksamen Gebirgsbereiches (ewG-Konzept). In internationalen 

Konzepten wie von Finnland und Schweden beruht der langzeitsichere Einschluss hin-

gegen auf technischen Barrieren. Die integritätsgefährdenden Prozesse wurden in ei-

nem unterschiedlichen Tiefgang betrachtet und sollen in zukünftigen Forschungs- und 

Entwicklungsvorhaben näher untersucht werden. 
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3 Ausblick 

AP 1.1: Szenarienentwicklung in der Betriebsphase 

Mit dem AP 1.1 wurde der Stand von Wissenschaft und Technik in Bezug auf das me-

thodische Vorgehen in der Szenarienentwicklung beschrieben. Dies stellt den Sach-

stand und damit die Grundlage für das weitere Vorgehen im BMUB-Vorhaben 

3615E03230 (Bewertung der Methoden zur Durchführung und Analyse der Betriebs- 

und Langzeitsicherheitsnachweise von Endlagern) dar. Die methodische Vorgehens-

weise soll im Vorhaben 3615E03230 auf die Betriebsphase übertragen werden und zur 

Zusammenstellung von Störfällen dienen. Ein erster Ansatz für die Übertragung von 

Vorgehensweisen auf die Betriebsphase wurde bereits im AP 1.1 entworfen.  

AP 1.2: Szenarienentwicklung in der Nachverschlussphase 

Die im Bericht /BEU 16/ dokumentierten Rechercheergebnisse zur Ableitung von Re-

chenfällen aus der Szenarienentwicklung, der Richtlinien zur Human Intrusion und eine 

Methodik zur Verifizierung des Ansatzes aus der VSG liefern einen Beitrag für die Wei-

terentwicklung bestehender Ansätze und der Entwicklung diversitärer Ansätze zur Un-

termauerung und Verifizierung bereits vorliegender Methoden in Deutschland. 

AP 2.1: Berechnung der Dichte und Viskosität in hochsalinaren Lösungen 

Das GRS-Modell zur Berechnung der Dichte hochsalinarer Lösungen wurde für eine 

zukünftige Verwendung in den von der GRS verwendeten Strömungs- und Transport-

codes (wie etwa MARNIE, TOUGH2-GRS oder TOUGHREACT) ausgewählt, da es im 

Vergleich zum Pitzer-Modell weniger Eingabeparameter besitzt, trotzdem aber eine 

genügende Genauigkeit liefert. In einem weiteren Vorhaben könnte das GRS-Modell 

zur Dichteberechnung weiter verbessert werden, wenn die zur Parameteroptimierung 

verwendeten Lösungsdaten hinsichtlich ihrer Bedeutung für die endlagerrelevanten 

Lösungen selektiert oder zumindest gewichtet würden. Überdies steht mit dem Joint 

Expert Speciation System (JESS) der Murdoch University in Australien /JESS 15/ ein 

interessantes Tool zur Verfügung, mit dessen Hilfe mit wenig Aufwand insbesondere 

die jüngere Literatur nach Dichtedaten durchsucht werden kann. 

Durch Implementierung des GRS-Modells zur Dichteberechnung in die von der GRS 

verwendeten Transportcodes könnte geprüft werden, wie genau die Dichte einer Lö-
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sung überhaupt bekannt sein muss, um eine sinnvolle Verbesserung des Transport-

codes zu erhalten. 

Die Viskosität von niedrigsalinaren Lösungen kann über viele verschiedene Ansätze 

bestimmt werden. Handelt es sich jedoch um hochsalinare komplexe Lösungssysteme, 

wie beispielsweise quinäre oder hexäre Systeme salinarer Lösungen, ist die Berech-

nung aufgrund von Ionen-Wechselwirkungen erschwert. Die Grenzen der untersuchten 

Modelle sind in der jeweiligen Literatur teilweise sehr vage angegeben. Um die Viskosi-

tät von komplexen Salzlösungen verlässlich bestimmen zu können, müsste zukünftig 

ein Vergleich zwischen experimentellen und berechneten Werten hochsalinarer Lösun-

gen erfolgen – ähnlich wie es in /MAY 16/ für die Dichte durchgeführt wurde. Auf dieser 

Basis kann eine eindeutige Bewertung der Rechenansätze anschließen. Hierfür eignen 

sich vor allem die Modelle von /VAN 84/ und /LEN 98/.  

AP 2.2: Speziation der Radionuklide in den Abfallgebinden für wärmeentwi-
ckelnde Abfälle 

Die Rechnungen zur Speziation der Radionuklide wurden mit PHREEQC unter der 

programmtechnisch bedingten Annahme der Anwesenheit von Wasser durchgeführt. 

Da in einem Endlagerbehälter nur geringe Mengen an Wasser zur Verfügung stehen, 

sollten die Berechnungen mit weiteren geochemischen Codes überprüft werden. Hier 

ist besonders der Code CHEMAPP /PET 07/ zu nennen, der Festphasenzusammen-

setzungen und auch Festphasenreaktionen wasserfrei berechnen kann. Für einen Ver-

gleich der Ergebnisse zwischen den Codes muss allerdings eine für beide Codes ge-

eignete thermodynamische Datenbasis verwendet werden. Hierfür sind ggf. 

Entwicklungsarbeiten notwendig, da zum Beispiel die hier gewählte thermodynamische 

Datenbasis der PSI/NAGRA /THO 14/ nur mit PHREEQC kompatibel ist. Denkbar ist 

die Entwicklung eines Konvertierungstools, wie es für das Vorhaben EMIL erfolgt ist 

/SEH 16/.  

Die geochemischen Berechnungen sollten des Weiteren mit unterschiedlichen thermo-

dynamischen Datenbasen erfolgen. Aus dem Vergleich können Rückschlüsse erzielt 

werden, inwiefern die Berechnung der Festphasenzusammensetzung von den thermo-

dynamischen Daten abhängig ist (Sensitivitätsanalyse). 

Weitere Entwicklungsarbeiten sind langfristig auch an den thermodynamischen Daten-

basen notwendig. Es wäre wünschenswert eine konsistente und qualitätsgesicherte 
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Datenbasis vorzuweisen, die sämtliche Elemente bzw. Radionuklide des Abfallinven-

tars in unterschiedlichen Oxidationsstufen abdeckt und mit der eine Berechnung von 

wasserstofffreien Festphasen möglich ist. Ein Beispiel hierfür ist das Vorhaben 

THEREDA /ALT 11/, das eine konsistente und qualitätsgesicherte Datenbasis für un-

terschiedliche Programmcodes zur Verfügung stellt. Allerdings sind bisher die wasser-

stofffreien Festphasen nicht berücksichtigt.  

Die verwendeten thermodynamischen Daten gelten für eine konstante Temperatur. Da 

Bildungsreaktionen von Festphasen stark temperaturabhängig sind, sollten die ther-

modynamischen Daten mit temperaturabhängigen Koeffizienten erweitert werden. Dies 

gilt auch vor dem Hintergrund, dass es sich bei den hoch radioaktiven Abfällen um 

wärmeentwickelnde Abfälle handelt, wenn auch mit abnehmenden Temperaturen über 

längere Zeiträume. 

Die vorliegende Studie konnte nicht abschließend zeigen, wie die simulierten Änderun-

gen der Festphase und der Redoxbedingungen abhängig von dem sich zeitlich än-

dernden Abfallinventar infolge des radioaktiven Zerfalls sind. Hierfür sind weitere detail-

lierte Analysen und Auswertungen nötig. Dies betrifft insbesondere die Redoxprozesse, 

die aufgrund der programmtechnisch bedingten Annahmen nur sehr eingeschränkt in 

Variationsrechnungen abgebildet werden konnten, aber für die Aktualisierung von 

Quelltermen von Bedeutung sind, da diese die Löslichkeit und Mobilität der Radionukli-

de im Fall eines Lösungszutrittes bzw. Defekts eines Behälters mit hoch radioaktiven 

Abfällen erheblich beeinflussen. Daher besteht hier weiterhin Aktualisierungs- und 

Entwicklungsbedarf zur Berechnung der Speziation der Radionuklide in den Abfallge-

binden über längere Zeiträume. 

AP 3: Integritätsgefährdende Prozesse in internationalen Sicherheitskonzepten 
für die Wirtsgesteine Tonstein und Kristallin 

Das Wirtsgestein Steinsalz stand in Deutschland lange Zeit im Fokus der Endlagerfor-

schung. In Deutschland wurde bisher kein potentieller Standort mit den Wirtsgesteinen 

Ton/Tonstein oder Kristallin detailliert untersucht. Erstmalig durchgeführt wurde eine 

vollständige Integritätsanalyse nach den bis heute geltenden Sicherheitsanforderungen 

/BMU 10/ im Rahmen des Vorhabens „Vorläufige Sicherheitsanalyse für den Standort 

Gorleben“ mit Steinsalz als Wirtsgestein. Sowohl für die Integrität der geologischen als 

auch der geotechnischen Barrieren /MÜL 12/ wurde eine dem Nachweis entsprechen-

de Analyse durchgeführt. Für das Wirtsgestein Steinsalz kann dies heute als Stand von 
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Wissenschaft und Technik angesehen werden. Für Tonstein und Kristallin sind ähnli-

che Untersuchungen noch nicht durchgeführt worden. /WEY 16b/ erweitert die Betrach-

tungen von /HOT 10/ und liefert damit eine weitere Grundlage, die Kriterien für eine 

Integritätsanalyse aus /BMU 10/ auf diese beiden Wirtsgesteinsarten zu übertragen. 

Für das Wirtsgestein Ton/Tonstein sollte zunächst ein detailliertes Verständnis über 

dessen Langzeitverhalten in Bezug auf Vorkommen in Deutschland erarbeitet werden. 

Hierzu gehören eine weitergehende Analyse der integritätsgefährdenden Prozesse und 

die Entwicklung eines Konzepts zur Umsetzung der „Langzeitaussage zur Integrität 

des ewG“ nach den Sicherheitsanforderungen /BMU 10/. Neben der Entwicklung eines 

Verfahrens- und Ablaufkonzeptes sollten die Integritätskriterien hinsichtlich der zu er-

folgenden Prüfung anhand des Material- und Transportverhaltens von Ton/Tonstein 

konkretisiert werden. 

Für das Wirtsgestein Kristallin sollte untersucht werden, inwieweit die in den Sicher-

heitsanforderungen /BMU 10/ formulierten Integritätskriterien in Hinblick auf das Wirts-

gestein Kristallin zu interpretieren und anzuwenden sind. Eine Überprüfung, ob ein 

Endlager im Wirtsgestein Kristallin durch die Sicherheitsanforderungen vollständig ab-

gedeckt ist, wird auch von /KOM 16/ empfohlen. Es sollte aufbauend auf den Ergebnis-

sen dieses Vorhaben ein umfassendes Verständnis der integritätsgefährdenden Pro-

zesse in Kristallinkonzepten in Bezug auf die deutschen Sicherheitsanforderungen 

entwickelt werden, die mechanisch, thermisch, mikrobiell, hydrogeologisch und insbe-

sondere geo- bzw. hydrochemisch induziert sind. Hierzu gehört auch die Prüfung und 

Bewertung der Übertragbarkeit des finnischen und schwedischen Integritätsnachwei-

ses im Kristallin auf ein Endlager in Kristallinformationen in Deutschland. Es sollen 

Vorschläge für einen Integritätsnachweis in einem deutschen Endlager im Kristallin in 

Hinblick auf die Sicherheitsanforderungen entwickelt werden. 
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[bookmark: _Toc462398832]Kurzfassung

Das Forschungs- und Entwicklungsvorhaben „Weiterentwicklung des internationalen Stands von Wissenschaft und Technik zu Methoden und Werkzeugen für Betriebs- und Langzeitsicherheitsnachweise“ (Förderkennzeichen: 3615I03240, Laufzeit: September 2015 bis September 2016) beschäftigt sich mit Einzelaspekten der Sicherheitsnachweise für die Endlagerung radioaktiver Abfälle in tiefen geologischen Formationen. Es wurden Arbeiten mit folgenden thematischen Schwerpunkten durchgeführt: 

Die Methoden der Szenarienentwicklung für die Nachverschlussphase im internationalen Raum wurden untersucht, um diese zukünftig zur Störfallentwicklung für die Betriebsphase einzusetzen und die Struktur eines FEP-Katalogs abzuleiten. 

Es wurde eine Methodik zur Ableitung von Rechenfällen aus den Szenarien der Nachverschlussphase dargestellt. Potentielle Ansätze zur Verifizierung der abgeleiteten Szenarien im Vorhaben VSG wurden identifiziert. Außerdem wurden nationale und internationale Richtlinien zur Berücksichtigung von Human Intrusion (HI) in den Sicherheitsnachweisen untersucht. 

Zur Bestimmung der Festphasenzusammensetzung von hoch radioaktiven Abfällen wurde die Speziation von Radionukliden in den Abfallgebinden für wärmeentwickelnde Abfälle mit geochemischen Modellrechnungen untersucht. Berücksichtigt wurden Modellinventare unterschiedlicher Brennelementtypen.

Um einen geeigneten Ansatz zur Berechnung von Dichte und Viskosität in salinaren Lösungen für den zukünftigen Einsatz in Rechencodes der GRS zu identifizieren, wurden Literaturrecherchen durchgeführt. Unterschiedliche Berechnungsansätze wurden verglichen und deren Gültigkeit und Anwendbarkeit bewertet. 

[bookmark: _CTVP0019c96733992c648a79a43acbed0f96048][bookmark: _CTVP001dd43366312c948dd8da177d6587c4082]Die internationale Vorgehensweise zur Integritätsanalyse für die Wirtsgesteine Tonstein und Granit wurde recherchiert und der Bezug zum Begriff der „Integrität“ nach den Sicherheitsanforderungen des BMUB /BMU 10/ hergestellt. Die in /HOT 10/ für das Wirtsgestein Salz identifizierten integritätsgefährdenden Prozesse wurden für die Wirtsgesteine Tonstein und Granit aus internationalen Sicherheitskonzepten ergänzt.
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[bookmark: _Toc462398833][bookmark: _Toc462664121][bookmark: _Toc462664363][bookmark: _Toc462671621][bookmark: _Toc462671982][bookmark: _Toc464648013]Vorhabensübersicht

Das Forschungs- und Entwicklungsvorhaben „Weiterentwicklung des internationalen Standes von Wissenschaft und Technik zu Methoden und Werkzeugen für Betriebs- und Langzeitsicherheitsnachweise“ (Förderkennzeichen: 3615I03240, Laufzeit: September 2015 bis September 2016) beschäftigt sich mit Einzelaspekten der Sicherheitsnachweise für die Endlagerung radioaktiver Abfälle in tiefen geologischen Formationen. Die Gesellschaft für Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) gGmbH verfolgt dabei den internationalen Stand von Wissenschaft und Technik zu folgenden Themen und entwickelt ihn dabei weiter: 

Die Szenarienentwicklung für die Betriebs- und Nachverschlussphase,

die Speziation von Radionukliden in den Abfallgebinden für wärmeentwickelnde Abfälle, 

die Berechnung der Dichte und Viskosität in salinaren Lösungen und

die Integritätsanalyse für die geologischen und geotechnischen Barrieren.

Zuwendungsgeber des Vorhabens ist das Bundesministerium für Umwelt, Naturschutz, Bau und Reaktorsicherheit (BMUB). 

Der vorliegende Bericht beschreibt die Motivation sowie Aufgabenstellung der jeweiligen Arbeitspakete (Kap. 1.1). In den Arbeitspunkten des Vorhabens wurden jeweils einzelne Fachberichte erstellt (siehe Literaturzitate in Kap. 1.2). Die durchgeführten Arbeiten und daraus erzielte Ergebnisse sind in Kap. 2 zusammengefasst. Abschließend wird ein Ausblick zur Verwendung der Ergebnisse dieses Vorhabens und offene Forschungs- und Entwicklungsarbeiten gegeben (Kap. 3). 

[bookmark: _Ref457479056][bookmark: _Toc462398834][bookmark: _Toc462664122][bookmark: _Toc462664364][bookmark: _Toc462671622][bookmark: _Toc462671983][bookmark: _Toc464648014]Motivation und Zielsetzung

Arbeitspunkt 1.1 und 1.2: Szenarienentwicklung bezogen auf die Betriebs- und Nachverschlussphase

[bookmark: _CTVP001b6383580360c450b96f40a2c2c1c1320][bookmark: _CTVP001778920128e7e4d45b306d261ca031e6d]Die Sicherheitsanforderungen an die Endlagerung für wärmeentwickelnde radioaktive Abfälle /BMU 10/ fordern Sicherheitsnachweise für verschiedene Betriebszustände eines Endlagers zu führen. Außerdem soll der Nachweis der Langzeitsicherheit über einen Zeitraum von einer Millionen Jahre erbracht werden. Nach heutigem internationalen Verständnis werden diese Sicherheitsnachweise im Rahmen eines sogenannten „Safety Case“ erstellt und bewertet /IAEA 12/, /NEA 12/. Ein Safety Case umfasst verschiedene Sicherheitsanalysen und nachweise.

Im heutigen Sprachgebrauch wird der Begriff des Langzeitsicherheitsnachweises teilweise synonym zu dem des Safety Case verwendet, teilweise schließt er aber auch betriebliche Aspekte aus und beschränkt sich auf die Nachverschlussphase. Tatsächlich lassen sich die Betriebsphase und die Nachverschlussphase nicht völlig unabhängig voneinander betrachten. Einerseits liefert der Endlagerbetrieb Anfangs- und Randbedingungen für die Endlagerentwicklung nach Verschluss. Insofern müssen Maßnahmen des Endlagerbetriebs und der Langzeitsicherheit gegeneinander abgewogen werden. Bezüge zwischen der Betriebs- und der Nachverschlussphase werden daher international zunehmend diskutiert, vor allem in Ländern mit fortgeschrittenen Entsorgungsprogrammen.

Für den Nachweis der Langzeitsicherheit können verschiedene Indikatorwerte durch numerische Analysen ermittelt werden, um festzustellen, ob das Schutzziel erreicht wird. Voraussetzung zur Ermittlung der Indikatorwerte ist eine Vorstellung über die zukünftige Entwicklung des Endlagersystems, welches u. a. von den geologischen und klimatischen Gegebenheiten an einem Standort, den eingelagerten Abfällen und der Konzeption des Endlagers abhängt. Die mit der Endlagerung von radioaktivem Abfall befassten Länder haben unterschiedliche Ansätze zur Ableitung von Szenarien entwickelt. Das Ziel der Szenarienentwicklung in der Nachverschlussphase ist aber immer eine systematische, möglichst umfassende und widerspruchsfreie Ableitung von Entwicklungsmöglichkeiten eines Endlagersystems. Ein wichtiges Thema ist auch die Umsetzung von Szenarien in Rechenfällen. Der Endlagerstandort kann aber auch durch zukünftige menschliche Aktivitäten beeinflusst werden. Besonders das menschliche Eindringen („Human Intrusion“, HI) in ein Endlager ist national und international ein wesentlicher Untersuchungsschwerpunkt. 

[bookmark: _CTVP001e32637dc8d1f408f8128ebaf6ce1b26d]Gerade in den frühen Phasen der internationalen Endlagerprojekte lag der Fokus des Safety Case auf der Erbringung des Langzeitsicherheitsnachweises für die Nachverschlussphase, da dieser für die Standortauswahl von Bedeutung ist. Daher lag auch der Schwerpunkt der Forschung auf diesem Bereich. Mit dem Fortschreiten der Endlagerprojekte rückt nun immer mehr auch die Sicherheit während der Betriebsphase eines Endlagers in den Vordergrund. Dies geschieht insbesondere im GEOSAF Projekt (International Project on Demonstration of the Operational and Long-Term Safety of Geological Disposal Facilities for Radioactive Waste) der IAEA /GEO 11/.

[bookmark: _CTVP001158a3a3363e34c3ea173793839892287]Zielsetzung der Arbeiten im Arbeitspunkt 1.1 war es, den internationalen Stand von Wissenschaft und Technik zur Szenarienentwicklung in der Nachverschlussphase zu ermitteln, um daraus eine mögliche Struktur für einen FEP-Katalog der Betriebsphase abzuleiten und auf die Betriebsphase anzuwenden (Ergebnisse siehe /UHL 16/ und Kap. 2.1).

[bookmark: _CTVP001f0c88235baaf4772bf6e5e668e089f7e]Zielsetzung der Arbeiten im Arbeitspunkt 1.2 war die Darstellung der Vorgehensweise bei der Ableitung von Rechenfällen aus der Szenarienentwicklung für ausgewählte Länder, die Identifizierung potentieller Ansätze zur Verifizierung der abgeleiteten Szenarien und die Darstellung von nationalen und internationalen Richtlinien zur Berücksichtigung von HI in den Sicherheitsnachweisen (Ergebnisse siehe /BEU 16/ und Kap. 2.2).

Arbeitspunkt 2.1: Mobilisierung, Transport und internationaler Stand

Durch eine verlängerte Zwischenlagerung und auch bei einer späteren Endlagerung von hoch radioaktiven Abfällen können durch den radioaktiven Zerfall und sich zeitlich ändernde Randbedingungen langfristige Veränderungen in den Abfallgebinden auftreten. Experimentelle Untersuchungen zur Speziation von Radionukliden in einem beladenen Behälter mit hoch radioaktiven Abfällen nach einer Zwischenlagerung sind bisher nicht oder nur in sehr geringem Umfang vorhanden. 

Kommt es durch die längeren Zeiträume zu Veränderungen der Abfälle (z. B. durch Redoxprozesse, Temperatureinflüsse oder Wechselwirkungen mit Organika) kann dies einen Einfluss auf den Quellterm für die Analyse der Langzeitsicherheit haben.

[bookmark: _CTVP0016811320caf494802b59a8229ab78d17f][bookmark: _CTVP001745b807ac36a43c39ccf4c9ae6e76fd5]Zielsetzung der Arbeiten im Arbeitspunkt 2.1 war eine Literaturrecherche, um aus nationalen und internationalen Forschungsarbeiten die mögliche Speziation von Radionukliden nach der Zwischenlagerung (z. B. in CASTOR-Behältern) und während der Endlagerung auszuarbeiten. Wegen fehlender Daten zur Speziation von Radionukliden in der Festphase, wurde auf das bereits in der VSG erarbeitete Radionuklidinventare /LAR 13/ als Grundlage für die geochemischen Rechnungen zur Modellierung der Veränderungen (z. B. infolge des radioaktiven Zerfalls oder des Redoxmilieus) in den Abfallgebinden zurückgegriffen (Ergebnisse siehe /WEY 16a/ und Kap. 2.5). 

Arbeitspunkt 2.2: Analyse der Mischung salinarer Lösungen

[bookmark: _CTVP001189b630f28d849deb14fecec2d36b27d]Bei der Mischung von Laugen unterschiedlicher geochemischer Zusammensetzung im Deckgebirge eines salinaren Endlagers kann es zur Änderung der Dichte und Viskosität kommen. Oft werden Dichte und Viskosität in der Modellierung aus der Gesamtkonzentration der Lösung berechnet und die individuelle Zusammensetzung der Laugen vernachlässigt /HAS 88b/, /LEI 92/, /PRU 99/.

[bookmark: _CTVP001e66bdd6c250e40c39fac415af9586802][bookmark: _CTVP001ae51c24453ac48d19c6b2b64f87adbab]Zielsetzung im Arbeitspunkt 2.2 war eine Literaturrecherche zur Berechnung von Viskosität und Dichte von hochsalinaren Lösungen, um einen geeigneten Ansatz für die Implementierung in die von der GRS verwendeten Strömungs- und Transportcodes zu finden. Für die Berechnung der Viskosität wurde ein Ansatz der GRS /MOO 07/ mit anderen Ansätzen aus der Literatur verglichen. Die im Vorhaben erzielten Ergebnisse zur Dichteberechnung sind in /MAY 16/ dokumentiert und in Kap. 2.3 dargestellt. Die Rechercheergebnisse zur Viskositätsberechnung sind im Kap. 2.4 in diesem Bericht ausgeführt. 

Arbeitspunkt 3: Integritätsanalysen für geologische und geotechnische Barrieren

[bookmark: _CTVP00150de3799c1984af2806b111cee25102c][bookmark: _CTVP0014264d37155c74d838930f89d03c0cbe7]Die Sicherheitsanforderungen an die Endlagerung für wärmeentwickelnde radioaktive Abfälle /BMU 10/ beschreiben den Begriff der Integrität als den Erhalt der Eigenschaften des Einschlussvermögens des einschlusswirksamen Gebirgsbereichs (ewG) und stellen Kriterien auf, um die Integrität eines Endlagers zu überprüfen. Bisher wurden diese Kriterien auf das Wirtsgestein Salz z. B. im Vorhaben Vorläufige Sicherheitsanalyse für den Standort Gorleben (VSG) angewandt /KOC 12/. 

[bookmark: _CTVP0014982930dd90c4a4f880a9f5b507842e3]Zielsetzung im Arbeitspunkt 3 war die Ermittlung des internationalen Stands von Wissenschaft und Technik zur Integritätsanalyse für die Wirtsgesteine Salzgestein, Tonstein und Granit. Hierzu wurden internationale Konferenzen und Meetings besucht sowie die Sicherheitskonzepte der Länder Frankreich und Schweiz für den Tonstein bzw. Finnland und Schweden für Granit auf integritätsgefährdende Prozesse und Zustände gesichtet. Die Ergebnisse sind in /WEY 16b/ dokumentiert und in Kap. 2.6 kurz dargestellt.

[bookmark: _Toc462398835][bookmark: _Toc462664123][bookmark: _Toc462664365][bookmark: _Ref462670127][bookmark: _Toc462671623][bookmark: _Toc462671984][bookmark: _Toc464648015][bookmark: _Ref457479031]Veröffentlichungen und Publikationen aus dem Vorhaben
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Weyand, T., Bracke, G., Seher, H.: Determination of the solids composition of high-level radioactive waste using PHREEQC. Poster auf der Goldschmidt 2016, Yokohama, Japan.

[bookmark: _Ref462399020][bookmark: _Toc462398836][bookmark: _Toc462664124][bookmark: _Toc462664366][bookmark: _Toc462671624][bookmark: _Toc462671985][bookmark: _Toc464648016]Besuchte Konferenzen und Meetings

Im Vorhaben wurden die folgenden Konferenzen und Fachsitzungen besucht.

Die “Conference on Modeling Natural Barriers - Modeling Storage for Deep Layers” vom 28.09.2015 bis zum 01.10.2015 in Bad Wildbad.

Das Symposium „EUROCK 2015“ vom 07. bis zum 10.10.2015 in Salzburg, Österreich. 

Das „44. Geomechanik-Kolloquium“ am 13.11.2015 in Leipzig.

Die Fachtagung „Kriterien für die Standortauswahl“ am 29. und 30.01.2016 in Berlin.

Die Abschlussveranstaltung des Verbundprojekts „Vergleich aktueller Stoffgesetze und Vorgehensweisen anhand von Modellberechnungen zum thermomechanischen Verhalten und zur Verheilung von Steinsalz“ am 25.02.2016 in Clausthal-Zellerfeld.

Das „Waste Management Symposium 2016“ vom 06. Bis zum 10.03.2016 in Phoenix, Arizona, USA

Die Goldschmidt 2016 vom 26.06.2016 bis zum 01.07.2016 in Yokohama, Japan.
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[bookmark: _Ref462391042][bookmark: _Toc462398837][bookmark: _Toc462664125][bookmark: _Toc462664367][bookmark: _Toc462671625][bookmark: _Toc462671986][bookmark: _Toc464648017]Ergebnisse

[bookmark: _Ref457833752][bookmark: _Toc462398838][bookmark: _Toc462664126][bookmark: _Toc462664368][bookmark: _Toc462671626][bookmark: _Toc462671987][bookmark: _Toc464648018]Szenarienentwicklung bezogen auf die Betriebsphase

[bookmark: _CTVP001350317b015bf4c799adf85c3e17f5eae]Zur späteren Entwicklung einer Methodik der Störfallentwicklung für die Betriebsphase, erfolgt in /UHL 16/ eine Darstellung des internationalen und nationalen Standes von Wissenschaft und Technik im Bereich der Szenarienentwicklung für die Nachverschlussphase von Endlagern. Es werden Szenarienentwicklungsmethoden unterschiedlicher internationaler und nationaler Endlagerprojekte beschrieben. Die betrachteten Endlagerprojekte sind chronologisch aufgelistet und spiegeln den Entwicklungsstand zum jeweiligen Zeitpunkt wieder. Dadurch wird die chronologische Weiterentwicklung der Methodik von einem zum nächsten Vorhaben erkennbar.

[bookmark: _CTVP001be93725926aa4f4a9a0866260d98a246][bookmark: _CTVP00169eba08f00a64b97beefc3f235f04ec2][bookmark: _CTVP0017a19ea04e0a5458d92c0a23d0b59ec31]Die ersten Projekte (z. B. EVEREST /CAD 96/) nutzen zur Entwicklung von Szenarien einen Bottom-Up-Ansatz. Dazu werden alle bekannten Prozesse und Ereignisse sowie deren Ausprägungen an einem Standort analysiert. Danach wird untersucht, inwieweit diese Prozesse Einfluss auf das Endlagersystem nehmen können. Spätere Projekte wie z. B. ISIBEL /BUH 08/ und in der Szenarienentwicklung der schwedischen SKB /SKB 06/ kam ein Top-Down Ansatz hinzu, in dem Sicherheitsfunktionen für einzelne Bereiche bzw. Komponenten im Endlager definiert werden. Sicherheitsfunktionen dienen der Definition sicherheitsrelevanter Anforderungen an Endlagerkomponenten und ermöglichen die Untersuchung, inwiefern Sicherheitsfunktionen durch ablaufende Prozesse oder Ereignisse beeinflusst werden können. 

[bookmark: _CTVP0011a4aa7d6ba2f4896878caf59f38adbf2][bookmark: _CTVP0011f8afa8889584e62b470533573b9d648]Der Szenarienentwicklung liegen FEP-Datenbanken bzw. FEP-Kataloge zu Grunde. Typische Strukturen solcher Datenbanken und Kataloge werden anhand von vier Beispielprojekten sowie der internationalen NEA-FEP-Datenbank in /UHL 16/ dargestellt. Die Auswertung der Datenbank- und Katalogstruktur erfolgte dabei in Hinblick auf die (spätere) Erstellung eines vergleichbaren FEP-Kataloges für die Betriebsphase. In diesem Vorhaben stellt Uhlmann /UHL 16/ Parallelen zwischen beiden Bereichen (Betriebsphase und Nachverschlussphase) dar, um zu identifizieren, welche Einzelpunkte für die Betriebsphase weiterentwickelt werden sollten. Es werden die Attribute angegeben, die als Mindestangaben für jedes FEP für die Betriebsphase aufgeführt werden sollten.

Ferner wurde ein Ansatz für die Herleitung von Sicherheitsfunktionen für die Betriebsphase entwickelt, die sich an der Vorgehensweise in der Szenarienentwicklung der Nachbetriebsphase orientiert.

[bookmark: _Ref457907654][bookmark: _Toc462398839][bookmark: _Toc462664127][bookmark: _Toc462664369][bookmark: _Toc462671627][bookmark: _Toc462671988][bookmark: _Toc464648019]Szenarienentwicklung bezogen auf die Nachverschlussphase

[bookmark: _CTVP001e66dd9410e704541a88c8953e4ecb8bb]Der Bericht /BEU 16/ dokumentiert die durchgeführten Recherchearbeiten und daraus gewonnene Erkenntnisse in Bezug auf nationale/internationale Vorgehensweisen bei der Entwicklung von Szenarien für die Nachverschlussphase.

[bookmark: _CTVP00197d4675748404ce3a5b6f1c5905f848e]Hierzu wurden von ausgewählten Ländern, die zugrundeliegende Vorgehensweise, die bei der Szenarienentwicklung zur Anwendung kommen, dargestellt. Zur Einschätzung von möglichen Unterschieden und/oder grundsätzlichen Abweichungen bzw. zum Vergleich, wurde einleitend die in Deutschland im Rahmen des Vorhabens VSG entwickelte Vorgehensweise /BEU 12/ beschrieben. Ein weiterer Aspekt geht auf die Ableitung von Rechenfällen aus entwickelten Szenarien ein.

[bookmark: _CTVP001ec75588a2c2545fd8ffeb3c639a54ca2]Neben der Recherche zur nationalen/ internationalen Vorgehensweise in Bezug auf die Szenarienentwicklung wurden potenzielle Ansätze, die eine Verifizierung von abgeleiteten Szenarien zur Nachverschlussphase ermöglichen sollen, identifiziert und beurteilt. Den potenziellen Ansätzen liegt der Leitgedanke von Sicherheitsfunktionen zugrunde. Es wurde ein orientierender Überblick zu den aufgestellten Sicherheitsfunktionen zu konkreten Endlagerkonzepten und Endlagerstandorten bzw. Wirtsgesteinen, von denen sich zwei im Kristallingestein (Schweden, Finnland) und ein weiterer in Tongestein (Frankreich) befinden, gegeben. Zusammen mit der Aufstellung von Sicherheitsfunktionen aus dem Vorhaben VerSi /BEU 10/, die sich auf einen Standort in Salz beziehen, liegen für alle zu betrachtenden Wirtsgesteine für einen Endlagerstandort in Deutschland Beispiele vor, die für weitere Anwendungsbetrachtungen und Erprobungen eine potenzielle Ausgangsgrundlage darstellen. 

Eine Teilmenge oder auch Sondergruppe von Szenarien stellen diejenigen Entwicklungen dar, die sich auf der Basis eines zukünftigen unbeabsichtigten menschlichen Eindringens in ein Endlager ergeben können. Aufgrund der mit diesen Szenarien verbundenen großen Ungewissheiten in Bezug auf deren Prognose und menschlichen Fähigkeiten und Handlungen in der Zukunft sind zur entsprechenden Behandlung in einem Sicherheitsnachweis klare regulatorische Rahmenbedingungen hilfreich bzw. erforderlich. Hierzu wurden zu ausgewählten Ländern entsprechende Anforderungen sowie Richtlinien/ Empfehlungen von internationalen Organisationen identifiziert. Analog wurde auch hier zu Vergleichszwecken der in Deutschland zugrunde liegende regulatorische Rahmen einleitend dargestellt. Darüber hinaus wurde auf die mögliche Übertragbarkeit auf andere Standorte, der aus dem VSG Vorhaben vorliegenden Vorgehensweisen unter Berücksichtigung internationaler Entwicklungen, eingegangen.

Abschließend ist festzuhalten, dass die durchgeführte Recherche einen essenziellen Beitrag für die Weiterentwicklung bestehender Ansätze und der Entwicklung diversitärer Ansätze zur Untermauerung/ Verifizierung bereits vorliegender Vorgehensweisen in Deutschland darstellt. Die entsprechenden Entwicklungsarbeiten sollen im Vorhaben „Ableitung von Szenarien für die Langzeitphase von Endlagersystemen in verschiedenen Wirtsgesteinen sowie Integritätsnachweis für die Wirtsgesteine Ton und Kristallin“ (FKZ 3616E03230) umgesetzt werden.

[bookmark: _Ref457981322][bookmark: _Toc462398840][bookmark: _Toc462664128][bookmark: _Toc462664370][bookmark: _Toc462671628][bookmark: _Toc462671989][bookmark: _Toc464648020]Berechnung der Dichte in hochsalinaren Lösungen

[bookmark: _CTVP00168c75ee1afa64f9aac1d3189671ab2d5]Ein Rechenmodell zum Bestimmen der Dichte hochsalinarer Lösungen soll zukünftig in ein Strömungs- und Transportprogramm wie beispielsweise TOUGH2 implementiert werden. Aus diesem Grund sind in /MAY 16/ verschiedene Methoden zur Berechnung der Dichte hochsalinarer Lösungen dargestellt. Für drei dieser Rechenmodelle erfolgte eine Überprüfung anhand experimentell bestimmter Zusammensetzungs- und Dichtedaten für verschiedene binäre, ternäre, quinäre und hexäre Systeme. Das Debye-Hückel-Modell (DH-Modell) zeigt für hochsalinare Lösungen die größten Abweichungen zwischen modellierten und experimentell bestimmten Dichten. Im Gegensatz dazu weist das Pitzer-Modell eine sehr hohe und das GRS-Modell eine angemessene Genauigkeit auf, wenn Dichten bevorzugt mit geringeren Abweichungen als 0,01 g/cm3 bestimmt werden sollen. Die höchsten Ungenauigkeiten der Modelle sind bei Berechnungen hochkonzentrierter MgCl2-Lösungen und hochkonzentrierter hexärer Lösungen zu erwarten, worunter auch die für Salzlagerstätten relevante IP21-Lösung fällt. Die vielfach geringere Abweichung des Pitzer-Modells spricht für eine Implementierung dieses in TOUGH2-GRS.

Soll ein Modell implementiert werden, welches binäre Lösungen mit hohen Dichten (z. B. hochkonzentrierte MgCl2-Lösungen) möglichst verlässlich berechnen kann, so sind das GRS- und Pitzer-Modell als gleichwertig zu betrachten. Für die Berechnung komplexerer Systeme ermöglicht das Pitzer-Modell die genaueren Berechnungen. Allerdings ermöglicht das GRS-Modell auch hier zufriedenstellende Ergebnisse. Vorteilhaft ist die geringe Anzahl der Parameter, die dieses Modell gegenüber dem Pitzer-Modell benötigt.

Derzeit kann noch keine Aussage über den Einfluss von Genauigkeiten einer Dichteberechnung auf die Fluidströmung getroffen werden. Daher wurde das Kriterium einer Abweichung von 0,01 g/cm3 zur Einschätzung frei gewählt. Die Signifikanz dieses Einflusses sollte zukünftig mithilfe von Testrechnungen überprüft werden, um so die Modelle fundierter bewerten zu können.

[bookmark: _Ref462391066][bookmark: _Toc462398841][bookmark: _Toc462664129][bookmark: _Toc462664371][bookmark: _Toc462671629][bookmark: _Toc462671990][bookmark: _Toc464648021]Berechnung der Viskosität von salinaren Lösungen

Die Arbeiten zur Viskosität sind in diesem Kapitel ausführlicher behandelt als die anderen Arbeitspunkte des Vorhabens, da es zur Berechnung der Viskosität von salinaren Lösungen keinen eigenständigen Bericht gibt.

[bookmark: _CTVP001c818253126874745861fabf1daae9ebd][bookmark: _CTVP001697d6835006e449b9d86bd189764b15b][bookmark: _CTVP001844a730d5f0043d085a525af5f47a995]Die Viskosität beschreibt die innere Reibung in einer Flüssigkeit und ihre damit verbundene Zähigkeit und stellt eine wichtige Einflussgröße zur Quantifizierung von Strömungs- und Transportprozessen dar. Neben ihrer Abhängigkeit von der Temperatur  und der Konzentration der Lösungsbestandteile müssen ionenspezifische Wechselwirkungen berücksichtigt werden, die insbesondere bei hochsalinaren Lösungen von Bedeutung sind. Salzlösungen gleicher Dichte können beispielsweise aufgrund unterschiedlicher chemischer Zusammensetzung eine abweichende Viskosität aufweisen /ABD 05/, /LEI 92/, /WEI 16/. Modelle zur numerischen Berechnung der Viskosität sind zahlreich, beziehen sich jedoch überwiegend auf niedrigsalinare Lösungen /ABD 05/. Für diese sind auch die meisten Programme zur Transportberechnung ausgelegt, weshalb eine Anpassung für hochsalinare Lösungen erforderlich ist /HAS 88b/, /LAL 07/.

[bookmark: _Toc447875425][bookmark: _Toc462398842][bookmark: _Toc462664130][bookmark: _Toc462664372][bookmark: _Toc462671630][bookmark: _Toc462671991][bookmark: _Toc464648022]Ansätze zur Berechnung der Viskosität 

Im Folgenden werden einige Ansätze zur Berechnung der dynamischen Viskosität  vorgestellt. Aus ihr ergibt sich auch die kinematische Viskosität  [m2/s] gemäß 

		

		(2.1)





Sie setzt sich aus dem Verhältnis der gemessenen temperaturabhängigen dynamischen Viskosität  [kg/(m · s] zur Dichte  [kg/m³] zusammen. 

[bookmark: _CTVP001454b8f4c5a6644188edf555113a7e135]Die dynamische Viskosität idealer newtonscher Fluide, wie beispielsweise reines Wasser und Gase, wird physikalisch durch das Verhältnis der Scherspannung  zur Schergeschwindigkeit  beschrieben /HER 88/, /MAS 05/:

		

		[bookmark: _Ref451778861](2.2)





[bookmark: _Toc447875426]Im Folgenden sind verschiedene Ansätze zur Berechnung der Viskosität von niedrig bis hoch konzentrierten Salzlösungen angeführt. Die Falkenhagen-Onsager-Fuoss und Debye-Hückel-Onsager Theorie:

		

		[bookmark: _Ref447820390](2.3)





ist ausschließlich für unendlich verdünnte Lösungen (Gesamtkonzentration  < 0,05 mol/l) gültig und beschreibt die Abhängigkeit der Viskosität von der Konzentration. Ein Ansatz (Jones-Dole Gleichung) anwendbar auf Lösungen bis 0,1 mol/l

		

		[bookmark: _Ref447820396](2.4)





[bookmark: _CTVP00171fb2d88c04243a49ea8a092b612618d][bookmark: _CTVP00171d6e89dc39f4c95af05240dd9ad7321][bookmark: _CTVP001e7e7506b563948558f65e1b6b8610b4b][bookmark: _CTVP00143e42a2b459d490d9e7185556f490792]erfolgte durch Jones und Dole /JON 29/. Dabei wird die relative Viskosität beschrieben als der Quotient aus der dynamischen Viskosität der Salzlösung  und der dynamischen Viskosität des reinen Wassers. Über die empirischen Koeffizienten  werden interionare Wechselwirkungen berücksichtigt /ABD 05/, /ABD 08/, /GOL 77/.

Die erweiterte Jones-Dole Gleichung ermöglicht eine Ausweitung der Gültigkeit auf Konzentrationen von 0,1 bis 0,2 mol/l mithilfe eines quadratischen Terms: 

		

		[bookmark: _Ref447820402](2.5)





[bookmark: _CTVP001c0eca9323fc741aebdbaeff55168c5f7]Durch die Erweiterung mit dem Koeffizienten  wurde die Formel (ergänzte erweiterte Jones-Dole Gleichung) auf gesättigte Lösungen (3 mol/l) ausgeweitet (Formel (2.6)) /ABD 08/, /ABD 05/.

		

		[bookmark: _Ref447820408](2.6)





[bookmark: _CTVP0014e4c53de806c4333bbe888b9f26ade24][bookmark: _CTVP001707f6d8b66d143d5af5e7fbbea782ab1]Mithilfe der von Einstein /EIN 11/ aufgestellten Formel zur Beschreibung des sogenannten Größeneffekts für eine unendlich verdünnte Suspension von unbeweglichen sphärischen Partikel in einem Kontinuum, konnte durch /THO 65/ folgende Viskositätsbeziehung aufgestellt werden, die für hohe Konzentrationen bis 3 mol/kg gültig ist:

		

		(2.7)





Dabei ist  und . 

[bookmark: _CTVP00106817df16be9482dbd7d99714d62e961]Lencka et al. /LEN 98/ entwickelten ein Modell, das verdünnte bis sehr konzentrierte Lösungen (bis 30 mol/kg H2O) berechnen kann (es wird daher im Folgenden „weitreichendes Modell“ genannt): 

		

		[bookmark: _Ref462908392](2.8)





wobei  die dynamische Viskosität,  die Viskosität des reinen Wassers und,  und Terme zur Beschreibung der weitreichenden elektrostatischen Effekte () bzw. der einzelnen Spezies () und der Spezies-Spezies Wechselwirkungen () sind. Der Term der Onsager-Fuoss Theorie wird dabei durch

		

		(2.9)





berechnet, mit der dimensionslosen Konstante, der dielektrischen Konstante, dem absoluten Wert der Ionenladung  und der äquivalenten Ionenleitfähigkeit. Weiterhin werden die Temperatur in Kelvin benötigt sowie die Vektoren  und, und der Faktor. Weiterhin sind die Ionenstärke  [mol/dm3] und die kinematische Viskosität  von Bedeutung. Die Variablen  und  in Gleichung (2.8) berechnen sich nach

		

		(2.10)



		

		[bookmark: _Ref462987089](2.11)





[bookmark: _CTVP0013c8da772e7e9441095ed708e5407968a][bookmark: _CTVP001f126b86697a9442692b8a7f754e1dc2d][bookmark: _CTVP0013eceb28dbe5b4703b027bc9abd67a104]Die Beiträge der einzelnen Ionen wird durch den ionenspezifischen Jones-Dole-Koeffizienten  gewichtet /LEN 98/. Die Berechnung der spezifischen Wechselwirkungen zwischen Ionen und der neutralen Spezies gelingt über Formel (2.11), wobei  und  die Anteile der Spezies  bzw.  und  den Wechselwirkungsparameter zwischen den beiden Spezies darstellen /ABD 05/, /LEN 98/. Für 2:1 Elektrolyten wie MgCl2, CaCl2 oder H2CrO4 kann die Viskosität für molale Konzentrationen bis zu 16 m bestimmt werden. Die Viskosität von 3:1 Elektrolyten kann für molale Konzentrationen bis zu ca. 8 m bestimmt werden und für das (NH4)2SO4 + Na2SO4 + KCl System kann die Viskosität bis zu einer molalen Konzentration von 3 m verlässlich berechnet werden /LEN 98/.

[bookmark: _CTVP0016fc80954e6ed4790823f4d847629cd4c]Abb. 2.1 zeigt die Übereinstimmung der berechneten mit der experimentellen Viskosität für 1:1 Elektrolyte. Weitere Überprüfungen erfolgten auch für 2:1 bzw. 3:1 Elektrolyte /LEN 98/.

[bookmark: _CTVK001fb44265575b04c0caf59cbfb85c63be9][image: ]

[bookmark: _Ref447886286][bookmark: _Toc448305927][bookmark: _Toc447717297][bookmark: _Toc462398830][bookmark: _Toc464648029][bookmark: _Toc462671619][bookmark: _Toc462671980][bookmark: _CTVP0019b15218a8b5f4b1fa00d5fe5540344c1]Abb. 2.1 	Vergleich der berechneten relativen dynamischen Viskosität (Linien) mit experimentellen Messungen (Punkte) /LEN 98/

1:1 Elektrolyte bei einer Temperatur von 25 °C; m ist die Molalität [mol/kg H2O] 

[bookmark: _CTVP001a005c6d2738b4d62b99780ccdacc5ee3]Ein weiterer empirischer Ansatz von van der Vorst /VAN 84/ bezieht sich auf den Massenanteil  und einige Konstanten, um die Viskosität innerhalb einer Genauigkeit von 1 % wiedergeben zu können. 

		

		[bookmark: _Ref447893655](2.12)





[bookmark: _CTVP001b1fba3ed4dcc4d1bba1ce08e6bd7d60a][bookmark: _CTVP0010eefb5bdd1194c41a642d92a40d40a6e]Hierbei fehlen allerdings Angaben zum betrachteten Konzentrationsspektrum bzw. zur Komplexität der Elektrolytlösungen /HER 88/. Dieser Ansatz wird auch von /PRU 99/ bei der Berechnung der Viskosität einer Mischung  angewendet.

		

		(2.13)





[bookmark: _CTVP00187d2547bb11f4781adda4674e97ffec0][bookmark: _CTVP00132c91bc3944e426c89102472192a86df]Für das Modell von Laliberté /LAL 07/ wurden auf Basis experimenteller Daten elementspezifische Konstanten zur Berechnung der Viskosität generiert, um so unter der Berücksichtigung ionischer Wechselwirkungen auch die Viskosität von Mischungen rechnerisch bestimmen zu können. Das Lösungsspektrum umfasst binäre bis quinäre Systeme sowie Zuckerverbindungen. Es wird zwischen der Mischungsregel und dem Viskositätsmodell unterschieden. Angelehnt an den Ansatz von Arrhenius, entwickelte /LAL 07/ eine entsprechende Formel zur Beschreibung der Mischungen:

		

		[bookmark: _Ref462909401][bookmark: _Ref448159784](2.14)





Zur Berechnung der dynamischen Viskosität der Mischung  wird das Produkt aus der dynamischen Viskosität reinen Wassers  und der einzelnen Wasserinhaltsstoffe  gebildet, wobei diese jeweils den Massenanteil des Wassers  im Exponenten beinhalten. Vorausgesetzt wird dabei eine Temperaturabhängigkeit der Viskosität von Wasser und eine Temperatur- und Konzentrationsabhängigkeit der Viskosität von den Lösungsinhaltsstoffen.

[bookmark: _CTVP001d64c8db13015469e9bc59ad7ac0dc5bd]Die Viskosität des Wassers wird nach Formel (2.15) berechnet und ist für einen Temperaturbereich von 0 bis 100 °C entwickelt worden. Abweichungen zu gemessenen Werten liegen unter 0,1 % /LAL 07/.

		

		[bookmark: _Ref448159791](2.15)





 ist die Temperatur in Grad Celsius. 

Die Formel
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[bookmark: _CTVP001f4cec85e2b80431fb778283b1c57e4d0]wird in Gleichung (2.14) zur Bestimmung der Viskosität der Elektrolytlösung verwendet. Dabei sind die Konstanten  bis  Anpassungsparameter /LAL 07/. 

[bookmark: _CTVK001802aaf13f9154885b9cebea4ff18b142][image: ]

[bookmark: _Ref448242369][bookmark: _Toc448305928][bookmark: _Toc462398831][bookmark: _Toc464648030][bookmark: _Toc462671620][bookmark: _Toc462671981][bookmark: _CTVP001e18cc2b0890243a6a07cceb1f616cf37]Abb. 2.2 	Dynamische Viskosität der Essigsäure bei 15 (blau), 25 (grün) und 50 °C (rot). Linien stellen experimentelle und Symbole berechnete Daten dar /LAL 07/

		

		[bookmark: _Ref448927644](2.17)





[bookmark: _CTVP001be12c5de8aec4e039d9f77c7531e60d2][bookmark: _CTVP001c5b038b1c4c3492dba99341a54385112][bookmark: _CTVP00128c9de4447d04bb8978522df7bd3e305]Die mittlere Abweichung  zu gemessenen Werten für die von /LAL 07/ betrachteten Systeme beträgt 0,05 % und die Standardabweichung  3,7 %, berechnet nach Formel (2.17). In Abb. 2.2 sind exemplarisch die Ergebnisse der Berechnungen und Messungen für die Viskosität von Essigsäure für verschiedene Temperaturbereiche dargestellt. Mithilfe der angepassten Konstanten kann eine hohe Übereinstimmung erzeugt werden. Befindet sich mehr als ein Lösungsinhaltsstoff in der Lösung, beträgt die mittlere Abweichung zu den gemessenen Werten 2,7 %. Die Standardabweichung von 16,1 % ist aufgrund einiger Ausreißer im LiCl und LiNO3 System erhöht. Für das quinäre Na-K-Mg-Cl-SO4 System wurde eine Abweichung von 0,23 % und eine Standardabweichung von 0,31 % festgestellt. Dabei wurde ein Temperaturbereich zwischen 25 und 150 °C betrachtet und 35 Datenpunkte, die Ionenstärken von 0,7 bis 3,5 mol/kg besitzen, berechnet /FAB 69/, /LAL 07/. Wird eine Interpolation auf weitere Daten mithilfe der berechneten Konstanten angestrebt, gelingt dies mit einer vergleichbaren Genauigkeit. Bei der Extrapolation hingegen wurden deutlich höhere Abweichungen ermittelt, weshalb sich der Ansatz nur für den von /LAL 07/ berücksichtigten Konzentrationsbereich und die von ihm betrachteten Systeme eignet.

[bookmark: _CTVP0012c7ce8972b214373932de16143b0a8fd][bookmark: _CTVP001843c6a0bae984c7c826e31d362f3a152]Zusätzlich besteht die Möglichkeit, die Viskosität mit einem sogenannten „realistischen Ansatz“ /OSW 98/ über ein Polynom dritten Grades zu bestimmen (Formel (2.18)). Bei höheren Variationen bzw. Konzentrationsgehalten bietet dieser, innerhalb einer Übereinstimmung von 0,5 % mit experimentellen Daten, eine geeignete Methode zur Berechnung der Viskosität /HAS 88a/, /HAS 88b/, /LEI 92/, /OSW 98/. 

		

		[bookmark: _Ref448236311](2.18)





[bookmark: _Toc447875427][bookmark: _Toc462398843][bookmark: _Toc462664131][bookmark: _Toc462664373][bookmark: _Toc462671631][bookmark: _Toc464648023][bookmark: _Toc462671992]Zusammenfassung

Für die Bewertung der Langzeitsicherheit von Endlagen in Salzgestein ist es erforderlich, einen Ansatz zur Berechnung der Viskosität im Modellierprogramm zu wählen, welcher für hochkonzentrierte Salzlösungen, wie gesättigte NaCl-Lösungen oder komplexe gesättigte Systeme (z. B. quinäre Systeme), geeignet ist. Aus diesem Grund werden im Folgenden die Ansätze zusammengefasst, die hierfür geeignet sein können.

[bookmark: _CTVP001bbd9c126d9644e3aa811d58e1892b48c]Das Modell von /LAL 07/ eignet sich für Viskositätsberechnungen, welche die von ihm berücksichtigten Systeme betrifft sowie sich innerhalb des untersuchten Konzentrationsspektrums befindet. Für die Endlagerung relevante und in der Arbeit behandelte Salzlösungen sind u. a. das K-Na-Cl, das Na-Mg-SO4-Cl sowie das Na-K-Mg-Cl-SO4 System. Auf diese spezifischen Systeme wäre das Modell anwendbar, dabei ist das Na-K-Mg-Cl-SO4 System jedoch nur für die Interpolation von Lösungen mit Ionenstärken von 0,7 bis 3,5 mol/kg geeignet. Für eine Extrapolation ist das Modell aufgrund hoher Abweichungen nicht geeignet.

[bookmark: _CTVP0012063eb8d3f444606b0cbfe56fb8987f4]Das Modell von /LEN 98/ zeigt eine hohe Übereinstimmung auch für binäre Systeme wie MgCl2, komplexere Lösungen mit 3:1 Elektrolyten wie H3PO4 oder das (NH4)2SO4 + Na2SO4 + KCl System. Die Übertragbarkeit auf endlagerrelevante Lösungen müsste jedoch mit gemessenen Werten überprüft werden, genauso die mögliche Anwendung auf quinäre oder hexäre Lösungen. 

[bookmark: _CTVP001d463d84e86bc4fc0b704fa464dc20bab][bookmark: _CTVP00189e226d80f6c449eabf0831eee8f9335][bookmark: _CTVP0018e91e06a9d7a4ffb8f147c6db1de798c]Mit dem empirischen Ansatz von /VAN 84/ konnten Abweichung von 1 % könnte erzielt werden. Da /VAN 84/ jedoch keine Angaben zum Konzentrationsspektrum und zu den untersuchten Systemen machen, muss die Anwendbarkeit für hochsalinare Lösungen geprüft werden. Der Ansatz wird von /PRU 99/ bereits für die Berechnung der Viskosität von Elektrolytlösungen angewendet.

[bookmark: _Ref458095596][bookmark: _Toc462398844][bookmark: _Toc462664132][bookmark: _Toc462664374][bookmark: _Toc462671632][bookmark: _Toc462671993][bookmark: _Toc464648024]Speziation der Radionuklide in den Abfallgebinden für wärmeentwickelnde Abfälle

[bookmark: _CTVP001e0d835c38d794da3b27dcd17b8b30b4c]Der Bericht /WEY 16a/ wurde gemeinsam mit dem Vorhaben „Forschung und Entwicklung zu Methoden und Instrumenten des Langzeitsicherheitsnachweises, EMIL“ (Förderkennzeichen 3614R03200) erstellt. Ziel war, die Speziation der Radionuklide (Aktinide und Spaltprodukte) in den Abfallgebinden für hochradioaktive Abfälle und für beschädigte und unbeschädigte Brennstäbe sowie weitere Brennstoffmatrizes zu beschreiben und zu berechnen.

Dazu wurde in einer Literaturrecherche das Abfallinventar von hochradioaktiven Abfällen dargestellt. Dies sind bestrahlte Brennelemente aus Leistungs-, Prototyp- und Forschungsreaktoren sowie Abfälle aus der Wiederaufbereitung von bestrahlten Brennelementen. Die Literaturrecherche umfasste auch die Lagerung der Abfallstoffe mit Darstellung der unterschiedlichen Behältertypen und der Lagerung von beladenen Behältern in Zwischenlagern in Deutschland.

[bookmark: _CTVP001c64a024b4c19434f9bc5166c3297ea89]Aufbauend auf der Literaturrecherche wurde mit geochemischen Modellrechnungen mit PHREEQC /PAR 13/ die Festphasenzusammensetzung von hochradioaktiven Abfallstoffen in den Behältern in mehreren Variationsrechnungen mit unterschiedlichen Annahmen z. B. bzgl. Redoxmilieu ermittelt. Hierzu gehört auch die zeitliche Veränderung der Festphasenzusammensetzung infolge des radioaktiven Zerfalls. Es wurden Modellinventare für hochradioaktive Abfallstoffe in unterschiedlichen Behältern abgeleitet und die Radionuklid- und Elementmassen für typische, mit Abfallstoffen beladene Behälter ermittelt. 

[bookmark: _CTVP001bf8ecc44d66f4f189cc6a889b26746e6]In den geochemischen Berechnungen wurden qualitätsgesicherte thermodynamische Daten zur Bildung der Festphasen von /THO 14/ berücksichtigt. Im Basisfall wurden reduzierende Bedingungen angenommen, die in einem intakten Behälter für hochradioaktive Abfälle vorliegen sollten. Die Berechnungen wurden für unterschiedliche Modellinventare durchgeführt (DWR-MOX, DWR-UO2, SWR-MOX, SWR-UO2). In Variationsrechnungen wurden wasserstofffreie Festphasen berücksichtigt, da der Feuchtegehalt in einem Behälter für hochradioaktive Abfälle zu gering ist, um Hydroxide und wasserhaltige Festphasen zu bilden. Auch der Einfluss des Defekts eines Behälters auf die Festphasenzusammensetzung wurde in einer Variationsrechnung gewürdigt, indem der Luftkontakt und eine damit einhergehende Oxidation (unter Vernachlässigung der Reaktionskinetik) der Metalle angenommen wurden.

[bookmark: _Ref458083439][bookmark: _Toc462398845][bookmark: _Toc462664133][bookmark: _Toc462664375][bookmark: _Toc462671633][bookmark: _Toc462671994][bookmark: _Toc464648025]Integritätsgefährdende Prozesse in internationalen Sicherheitskonzepten für die Wirtsgesteine Tonstein und Kristallin

[bookmark: _CTVP0010d64e0568989442da9792507ec1e3cde][bookmark: _CTVP001c13bf092ac9940bea67d69df3d5b2f78]Im Bericht /WEY 16b/ wird gezeigt, dass im internationalen Kontext der Begriff der Integrität nicht einheitlich und nicht übereinstimmend mit dem Integritätsbegriff nach /BMU 10/ verwendet wird. Dennoch lässt sich aus der Betrachtung integritätsgefährdender Prozesse in internationalen Sicherheitsanforderungen und –konzepten ein Integritätsverständnis für die Wirtsgesteine Tonstein und Kristallin ableiten, das in zukünftigen Forschungs- und Entwicklungsvorhaben weiterentwickelt werden kann, um schließlich einen quantitativen Integritätsnachweis führen zu können.

[bookmark: _CTVP001cdadc08532a24832ace480cfc72c4251]Für das Wirtsgestein Salz wurden bereits national Integritätskriterien (Fluiddruck- und Dilatanzkriterium) ermittelt und ein Integritätsnachweis durchgeführt. Für die Wirtsgesteine Tonstein und Kristallin sind die Integritätskriterien nach /BMU 10/ bislang nicht gesondert betrachtet worden. Hierfür erscheint besonders das Temperaturkriterium für Tonstein und tonreiche geotechnische Barrieren im Kristallingestein (Bentonit) relevant, da thermisch induzierte Prozesse wie Mineralumwandlungen die mechanischen Eigenschaften von Tonstein bzw. Bentonit verändern können. Auch das Advektionskriterium ist für Tonstein und Kristallin von Bedeutung, da (insbesondere im Kristallin) häufig Kluftnetzwerke existieren und ein advektiver Fluss in internationalen Sicherheitskonzepten erst durch zusätzliche Kriterien und Maßnahmen eingeschränkt wird.

Darüber hinaus bewirken im Kristallin nicht das Wirtsgestein, sondern der Behälter und die im Zusammenhang stehenden geotechnischen Barrieren den Einschluss der Radionuklide. Daher werden im KBS-3 Konzept von Schweden und Finnland der Begriff der Behälterintegrität verwendet, deren Erhalt durch primäre Sicherheitsfunktionen bzgl. Korrosionsbeständigkeit und dem Widerstand gegenüber isostatischem Druck sowie Scherbewegungen gewährleistet wird. Diese primären Sicherheitsfunktionen werden durch Anforderungen an den Bentonit als Buffer und Versatzmaterial sowie die Geosphäre unterstützt.

Die national identifizierten integritätsgefährdenden Prozesse und Zustände für das Wirtsgestein Salz werden grundsätzlich auch in den internationalen Sicherheitsanforderungen und –konzepten der Länder Frankreich, Schweiz, Finnland und Schweden betrachtet. Allerdings werden wirtsgesteins- und sicherheitskonzeptspezifisch bestimmte integritätsgefährdenden Prozesse und Zustände in einem unterschiedlichen Detaillierungsgrad betrachtet. Dies resultiert insbesondere aus den unterschiedlichen Endlagerkonzepten. Zum Beispiel basiert das Integritätsverständnis in Deutschland auf dem Konzept des einschlusswirksamen Gebirgsbereiches (ewG-Konzept). In internationalen Konzepten wie von Finnland und Schweden beruht der langzeitsichere Einschluss hingegen auf technischen Barrieren. Die integritätsgefährdenden Prozesse wurden in einem unterschiedlichen Tiefgang betrachtet und sollen in zukünftigen Forschungs- und Entwicklungsvorhaben näher untersucht werden.
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[bookmark: _Toc462398846][bookmark: _Toc462664134][bookmark: _Toc462664376][bookmark: _Toc462671634][bookmark: _Toc462671995][bookmark: _Toc464648026][bookmark: _Ref457478927]Ausblick

AP 1.1: Szenarienentwicklung in der Betriebsphase

Mit dem AP 1.1 wurde der Stand von Wissenschaft und Technik in Bezug auf das methodische Vorgehen in der Szenarienentwicklung beschrieben. Dies stellt den Sachstand und damit die Grundlage für das weitere Vorgehen im BMUB-Vorhaben 3615E03230 (Bewertung der Methoden zur Durchführung und Analyse der Betriebs- und Langzeitsicherheitsnachweise von Endlagern) dar. Die methodische Vorgehensweise soll im Vorhaben 3615E03230 auf die Betriebsphase übertragen werden und zur Zusammenstellung von Störfällen dienen. Ein erster Ansatz für die Übertragung von Vorgehensweisen auf die Betriebsphase wurde bereits im AP 1.1 entworfen. 

AP 1.2: Szenarienentwicklung in der Nachverschlussphase

[bookmark: _CTVP0011cd6cc6ea6864222af9b1349db017221]Die im Bericht /BEU 16/ dokumentierten Rechercheergebnisse zur Ableitung von Rechenfällen aus der Szenarienentwicklung, der Richtlinien zur Human Intrusion und eine Methodik zur Verifizierung des Ansatzes aus der VSG liefern einen Beitrag für die Weiterentwicklung bestehender Ansätze und der Entwicklung diversitärer Ansätze zur Untermauerung und Verifizierung bereits vorliegender Methoden in Deutschland.

AP 2.1: Berechnung der Dichte und Viskosität in hochsalinaren Lösungen

[bookmark: _CTVP001de94e8ff998642b28ef458d7bb189b76]Das GRS-Modell zur Berechnung der Dichte hochsalinarer Lösungen wurde für eine zukünftige Verwendung in den von der GRS verwendeten Strömungs- und Transportcodes (wie etwa MARNIE, TOUGH2-GRS oder TOUGHREACT) ausgewählt, da es im Vergleich zum Pitzer-Modell weniger Eingabeparameter besitzt, trotzdem aber eine genügende Genauigkeit liefert. In einem weiteren Vorhaben könnte das GRS-Modell zur Dichteberechnung weiter verbessert werden, wenn die zur Parameteroptimierung verwendeten Lösungsdaten hinsichtlich ihrer Bedeutung für die endlagerrelevanten Lösungen selektiert oder zumindest gewichtet würden. Überdies steht mit dem Joint Expert Speciation System (JESS) der Murdoch University in Australien /JESS 15/ ein interessantes Tool zur Verfügung, mit dessen Hilfe mit wenig Aufwand insbesondere die jüngere Literatur nach Dichtedaten durchsucht werden kann.

Durch Implementierung des GRS-Modells zur Dichteberechnung in die von der GRS verwendeten Transportcodes könnte geprüft werden, wie genau die Dichte einer Lösung überhaupt bekannt sein muss, um eine sinnvolle Verbesserung des Transportcodes zu erhalten.

[bookmark: _CTVP00192fcf86e59374e24b7c241278ad0c19a][bookmark: _CTVP0011dbb0ae4ced2423ba6ba7a644d40d91f][bookmark: _CTVP001cfb3a1ea4d1947b68c1c338e8e502cfe]Die Viskosität von niedrigsalinaren Lösungen kann über viele verschiedene Ansätze bestimmt werden. Handelt es sich jedoch um hochsalinare komplexe Lösungssysteme, wie beispielsweise quinäre oder hexäre Systeme salinarer Lösungen, ist die Berechnung aufgrund von Ionen-Wechselwirkungen erschwert. Die Grenzen der untersuchten Modelle sind in der jeweiligen Literatur teilweise sehr vage angegeben. Um die Viskosität von komplexen Salzlösungen verlässlich bestimmen zu können, müsste zukünftig ein Vergleich zwischen experimentellen und berechneten Werten hochsalinarer Lösungen erfolgen – ähnlich wie es in /MAY 16/ für die Dichte durchgeführt wurde. Auf dieser Basis kann eine eindeutige Bewertung der Rechenansätze anschließen. Hierfür eignen sich vor allem die Modelle von /VAN 84/ und /LEN 98/. 

AP 2.2: Speziation der Radionuklide in den Abfallgebinden für wärmeentwi-ckelnde Abfälle

[bookmark: _CTVP001806e52a1e594479ebf45c2a336e4282c][bookmark: _CTVP0015672212b96a5477494657c342221d2c0][bookmark: _CTVP001616b92fb4066472a917296d00626383b]Die Rechnungen zur Speziation der Radionuklide wurden mit PHREEQC unter der programmtechnisch bedingten Annahme der Anwesenheit von Wasser durchgeführt. Da in einem Endlagerbehälter nur geringe Mengen an Wasser zur Verfügung stehen, sollten die Berechnungen mit weiteren geochemischen Codes überprüft werden. Hier ist besonders der Code CHEMAPP /PET 07/ zu nennen, der Festphasenzusammensetzungen und auch Festphasenreaktionen wasserfrei berechnen kann. Für einen Vergleich der Ergebnisse zwischen den Codes muss allerdings eine für beide Codes geeignete thermodynamische Datenbasis verwendet werden. Hierfür sind ggf. Entwicklungsarbeiten notwendig, da zum Beispiel die hier gewählte thermodynamische Datenbasis der PSI/NAGRA /THO 14/ nur mit PHREEQC kompatibel ist. Denkbar ist die Entwicklung eines Konvertierungstools, wie es für das Vorhaben EMIL erfolgt ist /SEH 16/. 

Die geochemischen Berechnungen sollten des Weiteren mit unterschiedlichen thermodynamischen Datenbasen erfolgen. Aus dem Vergleich können Rückschlüsse erzielt werden, inwiefern die Berechnung der Festphasenzusammensetzung von den thermodynamischen Daten abhängig ist (Sensitivitätsanalyse).

[bookmark: _CTVP0019b83bdd344b943e4a7773484ad8af0ef]Weitere Entwicklungsarbeiten sind langfristig auch an den thermodynamischen Datenbasen notwendig. Es wäre wünschenswert eine konsistente und qualitätsgesicherte Datenbasis vorzuweisen, die sämtliche Elemente bzw. Radionuklide des Abfallinventars in unterschiedlichen Oxidationsstufen abdeckt und mit der eine Berechnung von wasserstofffreien Festphasen möglich ist. Ein Beispiel hierfür ist das Vorhaben THEREDA /ALT 11/, das eine konsistente und qualitätsgesicherte Datenbasis für unterschiedliche Programmcodes zur Verfügung stellt. Allerdings sind bisher die wasserstofffreien Festphasen nicht berücksichtigt. 

Die verwendeten thermodynamischen Daten gelten für eine konstante Temperatur. Da Bildungsreaktionen von Festphasen stark temperaturabhängig sind, sollten die thermodynamischen Daten mit temperaturabhängigen Koeffizienten erweitert werden. Dies gilt auch vor dem Hintergrund, dass es sich bei den hoch radioaktiven Abfällen um wärmeentwickelnde Abfälle handelt, wenn auch mit abnehmenden Temperaturen über längere Zeiträume.

Die vorliegende Studie konnte nicht abschließend zeigen, wie die simulierten Änderungen der Festphase und der Redoxbedingungen abhängig von dem sich zeitlich ändernden Abfallinventar infolge des radioaktiven Zerfalls sind. Hierfür sind weitere detaillierte Analysen und Auswertungen nötig. Dies betrifft insbesondere die Redoxprozesse, die aufgrund der programmtechnisch bedingten Annahmen nur sehr eingeschränkt in Variationsrechnungen abgebildet werden konnten, aber für die Aktualisierung von Quelltermen von Bedeutung sind, da diese die Löslichkeit und Mobilität der Radionuklide im Fall eines Lösungszutrittes bzw. Defekts eines Behälters mit hoch radioaktiven Abfällen erheblich beeinflussen. Daher besteht hier weiterhin Aktualisierungs- und Entwicklungsbedarf zur Berechnung der Speziation der Radionuklide in den Abfallgebinden über längere Zeiträume.

AP 3: Integritätsgefährdende Prozesse in internationalen Sicherheitskonzepten für die Wirtsgesteine Tonstein und Kristallin

[bookmark: _Toc268004505][bookmark: _CTVP0018469693c8ef945e5b6a81fdbb07f483a][bookmark: _CTVP0010f0ced24aa7f42b98d950302f4def91c][bookmark: _CTVP0017ea4975d18734ba7a0953dd5f0af196d][bookmark: _CTVP001217256fd7c554c6e8f412bab798c664b][bookmark: _CTVP00103d2b051c1094fbf852de377d2dbc100]Das Wirtsgestein Steinsalz stand in Deutschland lange Zeit im Fokus der Endlagerforschung. In Deutschland wurde bisher kein potentieller Standort mit den Wirtsgesteinen Ton/Tonstein oder Kristallin detailliert untersucht. Erstmalig durchgeführt wurde eine vollständige Integritätsanalyse nach den bis heute geltenden Sicherheitsanforderungen /BMU 10/ im Rahmen des Vorhabens „Vorläufige Sicherheitsanalyse für den Standort Gorleben“ mit Steinsalz als Wirtsgestein. Sowohl für die Integrität der geologischen als auch der geotechnischen Barrieren /MÜL 12/ wurde eine dem Nachweis entsprechende Analyse durchgeführt. Für das Wirtsgestein Steinsalz kann dies heute als Stand von Wissenschaft und Technik angesehen werden. Für Tonstein und Kristallin sind ähnliche Untersuchungen noch nicht durchgeführt worden. /WEY 16b/ erweitert die Betrachtungen von /HOT 10/ und liefert damit eine weitere Grundlage, die Kriterien für eine Integritätsanalyse aus /BMU 10/ auf diese beiden Wirtsgesteinsarten zu übertragen.

[bookmark: _CTVP001a204f5d1d68b450a86dbe773c0291299]Für das Wirtsgestein Ton/Tonstein sollte zunächst ein detailliertes Verständnis über dessen Langzeitverhalten in Bezug auf Vorkommen in Deutschland erarbeitet werden. Hierzu gehören eine weitergehende Analyse der integritätsgefährdenden Prozesse und die Entwicklung eines Konzepts zur Umsetzung der „Langzeitaussage zur Integrität des ewG“ nach den Sicherheitsanforderungen /BMU 10/. Neben der Entwicklung eines Verfahrens- und Ablaufkonzeptes sollten die Integritätskriterien hinsichtlich der zu erfolgenden Prüfung anhand des Material- und Transportverhaltens von Ton/Tonstein konkretisiert werden.

[bookmark: _CTVP001287c1743e15f4e049ac0157f359509f4][bookmark: _CTVP0015d61f8dd21bd47638b5f4163744eafca]Für das Wirtsgestein Kristallin sollte untersucht werden, inwieweit die in den Sicherheitsanforderungen /BMU 10/ formulierten Integritätskriterien in Hinblick auf das Wirtsgestein Kristallin zu interpretieren und anzuwenden sind. Eine Überprüfung, ob ein Endlager im Wirtsgestein Kristallin durch die Sicherheitsanforderungen vollständig abgedeckt ist, wird auch von /KOM 16/ empfohlen. Es sollte aufbauend auf den Ergebnissen dieses Vorhaben ein umfassendes Verständnis der integritätsgefährdenden Prozesse in Kristallinkonzepten in Bezug auf die deutschen Sicherheitsanforderungen entwickelt werden, die mechanisch, thermisch, mikrobiell, hydrogeologisch und insbesondere geo- bzw. hydrochemisch induziert sind. Hierzu gehört auch die Prüfung und Bewertung der Übertragbarkeit des finnischen und schwedischen Integritätsnachweises im Kristallin auf ein Endlager in Kristallinformationen in Deutschland. Es sollen Vorschläge für einen Integritätsnachweis in einem deutschen Endlager im Kristallin in Hinblick auf die Sicherheitsanforderungen entwickelt werden.
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Abb. 2.1 	Vergleich der berechneten relativen dynamischen Viskosität (Linien) mit experimentellen Messungen (Punkte) /LEN 98/	13

Abb. 2.2 	Dynamische Viskosität der Essigsäure bei 15 (blau), 25 (grün) und 50 °C (rot). Linien stellen experimentelle und Symbole berechnete Daten dar /LAL 07/	15
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[bookmark: _Toc462398832]Kurzfassung

Das Forschungs- und Entwicklungsvorhaben „Weiterentwicklung des internationalen Stands von Wissenschaft und Technik zu Methoden und Werkzeugen für Betriebs- und Langzeitsicherheitsnachweise“ (Förderkennzeichen: 3615I03240, Laufzeit: September 2015 bis September 2016) beschäftigt sich mit Einzelaspekten der Sicherheitsnachweise für die Endlagerung radioaktiver Abfälle in tiefen geologischen Formationen. Es wurden Arbeiten mit folgenden thematischen Schwerpunkten durchgeführt: 

Die Methoden der Szenarienentwicklung für die Nachverschlussphase im internationalen Raum wurden untersucht, um diese zukünftig zur Störfallentwicklung für die Betriebsphase einzusetzen und die Struktur eines FEP-Katalogs abzuleiten. 

Es wurde eine Methodik zur Ableitung von Rechenfällen aus den Szenarien der Nachverschlussphase dargestellt. Potentielle Ansätze zur Verifizierung der abgeleiteten Szenarien im Vorhaben VSG wurden identifiziert. Außerdem wurden nationale und internationale Richtlinien zur Berücksichtigung von Human Intrusion (HI) in den Sicherheitsnachweisen untersucht. 

Zur Bestimmung der Festphasenzusammensetzung von hoch radioaktiven Abfällen wurde die Speziation von Radionukliden in den Abfallgebinden für wärmeentwickelnde Abfälle mit geochemischen Modellrechnungen untersucht. Berücksichtigt wurden Modellinventare unterschiedlicher Brennelementtypen.

Um einen geeigneten Ansatz zur Berechnung von Dichte und Viskosität in salinaren Lösungen für den zukünftigen Einsatz in Rechencodes der GRS zu identifizieren, wurden Literaturrecherchen durchgeführt. Unterschiedliche Berechnungsansätze wurden verglichen und deren Gültigkeit und Anwendbarkeit bewertet. 

[bookmark: _CTVP0019c96733992c648a79a43acbed0f96048][bookmark: _CTVP001dd43366312c948dd8da177d6587c4082]Die internationale Vorgehensweise zur Integritätsanalyse für die Wirtsgesteine Tonstein und Granit wurde recherchiert und der Bezug zum Begriff der „Integrität“ nach den Sicherheitsanforderungen des BMUB /BMU 10/ hergestellt. Die in /HOT 10/ für das Wirtsgestein Salz identifizierten integritätsgefährdenden Prozesse wurden für die Wirtsgesteine Tonstein und Granit aus internationalen Sicherheitskonzepten ergänzt.
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Das Forschungs- und Entwicklungsvorhaben „Weiterentwicklung des internationalen Standes von Wissenschaft und Technik zu Methoden und Werkzeugen für Betriebs- und Langzeitsicherheitsnachweise“ (Förderkennzeichen: 3615I03240, Laufzeit: September 2015 bis September 2016) beschäftigt sich mit Einzelaspekten der Sicherheitsnachweise für die Endlagerung radioaktiver Abfälle in tiefen geologischen Formationen. Die Gesellschaft für Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) gGmbH verfolgt dabei den internationalen Stand von Wissenschaft und Technik zu folgenden Themen und entwickelt ihn dabei weiter: 

Die Szenarienentwicklung für die Betriebs- und Nachverschlussphase,

die Speziation von Radionukliden in den Abfallgebinden für wärmeentwickelnde Abfälle, 

die Berechnung der Dichte und Viskosität in salinaren Lösungen und

die Integritätsanalyse für die geologischen und geotechnischen Barrieren.

Zuwendungsgeber des Vorhabens ist das Bundesministerium für Umwelt, Naturschutz, Bau und Reaktorsicherheit (BMUB). 

Der vorliegende Bericht beschreibt die Motivation sowie Aufgabenstellung der jeweiligen Arbeitspakete (Kap. 1.1). In den Arbeitspunkten des Vorhabens wurden jeweils einzelne Fachberichte erstellt (siehe Literaturzitate in Kap. 1.2). Die durchgeführten Arbeiten und daraus erzielte Ergebnisse sind in Kap. 2 zusammengefasst. Abschließend wird ein Ausblick zur Verwendung der Ergebnisse dieses Vorhabens und offene Forschungs- und Entwicklungsarbeiten gegeben (Kap. 3). 

[bookmark: _Ref457479056][bookmark: _Toc462398834][bookmark: _Toc462664122][bookmark: _Toc462664364][bookmark: _Toc462671622][bookmark: _Toc462671983][bookmark: _Toc464648014]Motivation und Zielsetzung

Arbeitspunkt 1.1 und 1.2: Szenarienentwicklung bezogen auf die Betriebs- und Nachverschlussphase

[bookmark: _CTVP001b6383580360c450b96f40a2c2c1c1320][bookmark: _CTVP001778920128e7e4d45b306d261ca031e6d]Die Sicherheitsanforderungen an die Endlagerung für wärmeentwickelnde radioaktive Abfälle /BMU 10/ fordern Sicherheitsnachweise für verschiedene Betriebszustände eines Endlagers zu führen. Außerdem soll der Nachweis der Langzeitsicherheit über einen Zeitraum von einer Millionen Jahre erbracht werden. Nach heutigem internationalen Verständnis werden diese Sicherheitsnachweise im Rahmen eines sogenannten „Safety Case“ erstellt und bewertet /IAEA 12/, /NEA 12/. Ein Safety Case umfasst verschiedene Sicherheitsanalysen und nachweise.

Im heutigen Sprachgebrauch wird der Begriff des Langzeitsicherheitsnachweises teilweise synonym zu dem des Safety Case verwendet, teilweise schließt er aber auch betriebliche Aspekte aus und beschränkt sich auf die Nachverschlussphase. Tatsächlich lassen sich die Betriebsphase und die Nachverschlussphase nicht völlig unabhängig voneinander betrachten. Einerseits liefert der Endlagerbetrieb Anfangs- und Randbedingungen für die Endlagerentwicklung nach Verschluss. Insofern müssen Maßnahmen des Endlagerbetriebs und der Langzeitsicherheit gegeneinander abgewogen werden. Bezüge zwischen der Betriebs- und der Nachverschlussphase werden daher international zunehmend diskutiert, vor allem in Ländern mit fortgeschrittenen Entsorgungsprogrammen.

Für den Nachweis der Langzeitsicherheit können verschiedene Indikatorwerte durch numerische Analysen ermittelt werden, um festzustellen, ob das Schutzziel erreicht wird. Voraussetzung zur Ermittlung der Indikatorwerte ist eine Vorstellung über die zukünftige Entwicklung des Endlagersystems, welches u. a. von den geologischen und klimatischen Gegebenheiten an einem Standort, den eingelagerten Abfällen und der Konzeption des Endlagers abhängt. Die mit der Endlagerung von radioaktivem Abfall befassten Länder haben unterschiedliche Ansätze zur Ableitung von Szenarien entwickelt. Das Ziel der Szenarienentwicklung in der Nachverschlussphase ist aber immer eine systematische, möglichst umfassende und widerspruchsfreie Ableitung von Entwicklungsmöglichkeiten eines Endlagersystems. Ein wichtiges Thema ist auch die Umsetzung von Szenarien in Rechenfällen. Der Endlagerstandort kann aber auch durch zukünftige menschliche Aktivitäten beeinflusst werden. Besonders das menschliche Eindringen („Human Intrusion“, HI) in ein Endlager ist national und international ein wesentlicher Untersuchungsschwerpunkt. 

[bookmark: _CTVP001e32637dc8d1f408f8128ebaf6ce1b26d]Gerade in den frühen Phasen der internationalen Endlagerprojekte lag der Fokus des Safety Case auf der Erbringung des Langzeitsicherheitsnachweises für die Nachverschlussphase, da dieser für die Standortauswahl von Bedeutung ist. Daher lag auch der Schwerpunkt der Forschung auf diesem Bereich. Mit dem Fortschreiten der Endlagerprojekte rückt nun immer mehr auch die Sicherheit während der Betriebsphase eines Endlagers in den Vordergrund. Dies geschieht insbesondere im GEOSAF Projekt (International Project on Demonstration of the Operational and Long-Term Safety of Geological Disposal Facilities for Radioactive Waste) der IAEA /GEO 11/.

[bookmark: _CTVP001158a3a3363e34c3ea173793839892287]Zielsetzung der Arbeiten im Arbeitspunkt 1.1 war es, den internationalen Stand von Wissenschaft und Technik zur Szenarienentwicklung in der Nachverschlussphase zu ermitteln, um daraus eine mögliche Struktur für einen FEP-Katalog der Betriebsphase abzuleiten und auf die Betriebsphase anzuwenden (Ergebnisse siehe /UHL 16/ und Kap. 2.1).

[bookmark: _CTVP001f0c88235baaf4772bf6e5e668e089f7e]Zielsetzung der Arbeiten im Arbeitspunkt 1.2 war die Darstellung der Vorgehensweise bei der Ableitung von Rechenfällen aus der Szenarienentwicklung für ausgewählte Länder, die Identifizierung potentieller Ansätze zur Verifizierung der abgeleiteten Szenarien und die Darstellung von nationalen und internationalen Richtlinien zur Berücksichtigung von HI in den Sicherheitsnachweisen (Ergebnisse siehe /BEU 16/ und Kap. 2.2).

Arbeitspunkt 2.1: Mobilisierung, Transport und internationaler Stand

Durch eine verlängerte Zwischenlagerung und auch bei einer späteren Endlagerung von hoch radioaktiven Abfällen können durch den radioaktiven Zerfall und sich zeitlich ändernde Randbedingungen langfristige Veränderungen in den Abfallgebinden auftreten. Experimentelle Untersuchungen zur Speziation von Radionukliden in einem beladenen Behälter mit hoch radioaktiven Abfällen nach einer Zwischenlagerung sind bisher nicht oder nur in sehr geringem Umfang vorhanden. 

Kommt es durch die längeren Zeiträume zu Veränderungen der Abfälle (z. B. durch Redoxprozesse, Temperatureinflüsse oder Wechselwirkungen mit Organika) kann dies einen Einfluss auf den Quellterm für die Analyse der Langzeitsicherheit haben.

[bookmark: _CTVP0016811320caf494802b59a8229ab78d17f][bookmark: _CTVP001745b807ac36a43c39ccf4c9ae6e76fd5]Zielsetzung der Arbeiten im Arbeitspunkt 2.1 war eine Literaturrecherche, um aus nationalen und internationalen Forschungsarbeiten die mögliche Speziation von Radionukliden nach der Zwischenlagerung (z. B. in CASTOR-Behältern) und während der Endlagerung auszuarbeiten. Wegen fehlender Daten zur Speziation von Radionukliden in der Festphase, wurde auf das bereits in der VSG erarbeitete Radionuklidinventare /LAR 13/ als Grundlage für die geochemischen Rechnungen zur Modellierung der Veränderungen (z. B. infolge des radioaktiven Zerfalls oder des Redoxmilieus) in den Abfallgebinden zurückgegriffen (Ergebnisse siehe /WEY 16a/ und Kap. 2.5). 

Arbeitspunkt 2.2: Analyse der Mischung salinarer Lösungen

[bookmark: _CTVP001189b630f28d849deb14fecec2d36b27d]Bei der Mischung von Laugen unterschiedlicher geochemischer Zusammensetzung im Deckgebirge eines salinaren Endlagers kann es zur Änderung der Dichte und Viskosität kommen. Oft werden Dichte und Viskosität in der Modellierung aus der Gesamtkonzentration der Lösung berechnet und die individuelle Zusammensetzung der Laugen vernachlässigt /HAS 88b/, /LEI 92/, /PRU 99/.

[bookmark: _CTVP001e66bdd6c250e40c39fac415af9586802][bookmark: _CTVP001ae51c24453ac48d19c6b2b64f87adbab]Zielsetzung im Arbeitspunkt 2.2 war eine Literaturrecherche zur Berechnung von Viskosität und Dichte von hochsalinaren Lösungen, um einen geeigneten Ansatz für die Implementierung in die von der GRS verwendeten Strömungs- und Transportcodes zu finden. Für die Berechnung der Viskosität wurde ein Ansatz der GRS /MOO 07/ mit anderen Ansätzen aus der Literatur verglichen. Die im Vorhaben erzielten Ergebnisse zur Dichteberechnung sind in /MAY 16/ dokumentiert und in Kap. 2.3 dargestellt. Die Rechercheergebnisse zur Viskositätsberechnung sind im Kap. 2.4 in diesem Bericht ausgeführt. 

Arbeitspunkt 3: Integritätsanalysen für geologische und geotechnische Barrieren

[bookmark: _CTVP00150de3799c1984af2806b111cee25102c][bookmark: _CTVP0014264d37155c74d838930f89d03c0cbe7]Die Sicherheitsanforderungen an die Endlagerung für wärmeentwickelnde radioaktive Abfälle /BMU 10/ beschreiben den Begriff der Integrität als den Erhalt der Eigenschaften des Einschlussvermögens des einschlusswirksamen Gebirgsbereichs (ewG) und stellen Kriterien auf, um die Integrität eines Endlagers zu überprüfen. Bisher wurden diese Kriterien auf das Wirtsgestein Salz z. B. im Vorhaben Vorläufige Sicherheitsanalyse für den Standort Gorleben (VSG) angewandt /KOC 12/. 

[bookmark: _CTVP0014982930dd90c4a4f880a9f5b507842e3]Zielsetzung im Arbeitspunkt 3 war die Ermittlung des internationalen Stands von Wissenschaft und Technik zur Integritätsanalyse für die Wirtsgesteine Salzgestein, Tonstein und Granit. Hierzu wurden internationale Konferenzen und Meetings besucht sowie die Sicherheitskonzepte der Länder Frankreich und Schweiz für den Tonstein bzw. Finnland und Schweden für Granit auf integritätsgefährdende Prozesse und Zustände gesichtet. Die Ergebnisse sind in /WEY 16b/ dokumentiert und in Kap. 2.6 kurz dargestellt.

[bookmark: _Toc462398835][bookmark: _Toc462664123][bookmark: _Toc462664365][bookmark: _Ref462670127][bookmark: _Toc462671623][bookmark: _Toc462671984][bookmark: _Toc464648015][bookmark: _Ref457479031]Veröffentlichungen und Publikationen aus dem Vorhaben

Berichte

Beuth, T., Mayer, K.-M.: Darstellung von nationalen/internationalen Vorgehensweisen bei der Entwicklung von Szenarien für die Nachverschlussphase. Bericht zum Arbeitspaket 1. Weiterentwicklung des internationalen Stands von Wissenschaft und Technik zu Methoden und Werkzeugen für Betriebs- und Langzeitsicherheitsnachweise, GRS-425, Gesellschaft für Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) gGmbH, ISBN 978-3-946607-07-6: Köln, 2016.

Mayer, K.-M., Moog, H.C., Seher, H.: Auswahl eines Ansatzes zur Bestimmung der Dichte in hochsalinaren Lösungen. Bericht zum Arbeitspaket 2. Weiterentwicklung des internationalen Stands von Wissenschaft und Technik zu Methoden und Werkzeugen für Betriebs- und Langzeitsicherheitsnachweise, GRS-426, Gesellschaft für Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) gGmbH, ISBN 978-3-946607-08-3: Köln, 2016.

Uhlmann, S.: Vorgehensweisen bei der Szenarienentwicklung in der Nachverschlussphase von Endlagern in tiefen geologischen Formationen. Bericht zum Arbeitspaket 1. Weiterentwicklung des internationalen Stands von Wissenschaft und Technik zu Methoden und Werkzeugen für Betriebs- und Langzeitsicherheitsnachweise, GRS-424, Gesellschaft für Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) gGmbH, ISBN 978-3-946607-06-9: Köln, 2016.

Weyand, T., Bracke, G., Seher, H.: Speziation von Radionukliden in Abfallgebinden für hoch radioaktive Abfälle. GRS-427, Gesellschaft für Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) gGmbH, ISBN 978-3-946607-09-0, 2016.

Weyand, T., Kock, I.: Integritätsgefährdende Prozesse in internationalen Sicherheitskonzepten für die Wirtsgesteine Tonstein und Kristallin. Bericht zum Arbeitspaket 3. Weiterentwicklung des internationalen Stands von Wissenschaft und Technik zu Methoden und Werkzeugen für Betriebs- und Langzeitsicherheitsnachweise, GRS-428, Gesellschaft für Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) gGmbH, ISBN 978-3-946607-10-6, 2016.

Konferenzbeiträge 

Mayer, K.-M., Seher, H., Bracke, G., Moog, H. C.: An approach for a simplified calculation of the density of brines. Poster auf der Goldschmidt 2016, Yokohama, Japan.

Uhlmann, S.: A Method for the Assessment of Operational Safety of Final Disposal Facilities Using Probabilistic and Scenario Development. Poster auf dem Waste Management Symposium 2016, Phoenix, USA.

Weyand, T., Bracke, G., Seher, H.: Determination of the solids composition of high-level radioactive waste using PHREEQC. Poster auf der Goldschmidt 2016, Yokohama, Japan.

[bookmark: _Ref462399020][bookmark: _Toc462398836][bookmark: _Toc462664124][bookmark: _Toc462664366][bookmark: _Toc462671624][bookmark: _Toc462671985][bookmark: _Toc464648016]Besuchte Konferenzen und Meetings

Im Vorhaben wurden die folgenden Konferenzen und Fachsitzungen besucht.

Die “Conference on Modeling Natural Barriers - Modeling Storage for Deep Layers” vom 28.09.2015 bis zum 01.10.2015 in Bad Wildbad.

Das Symposium „EUROCK 2015“ vom 07. bis zum 10.10.2015 in Salzburg, Österreich. 

Das „44. Geomechanik-Kolloquium“ am 13.11.2015 in Leipzig.

Die Fachtagung „Kriterien für die Standortauswahl“ am 29. und 30.01.2016 in Berlin.

Die Abschlussveranstaltung des Verbundprojekts „Vergleich aktueller Stoffgesetze und Vorgehensweisen anhand von Modellberechnungen zum thermomechanischen Verhalten und zur Verheilung von Steinsalz“ am 25.02.2016 in Clausthal-Zellerfeld.

Das „Waste Management Symposium 2016“ vom 06. Bis zum 10.03.2016 in Phoenix, Arizona, USA

Die Goldschmidt 2016 vom 26.06.2016 bis zum 01.07.2016 in Yokohama, Japan.
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[bookmark: _Ref462391042][bookmark: _Toc462398837][bookmark: _Toc462664125][bookmark: _Toc462664367][bookmark: _Toc462671625][bookmark: _Toc462671986][bookmark: _Toc464648017]Ergebnisse

[bookmark: _Ref457833752][bookmark: _Toc462398838][bookmark: _Toc462664126][bookmark: _Toc462664368][bookmark: _Toc462671626][bookmark: _Toc462671987][bookmark: _Toc464648018]Szenarienentwicklung bezogen auf die Betriebsphase

[bookmark: _CTVP001350317b015bf4c799adf85c3e17f5eae]Zur späteren Entwicklung einer Methodik der Störfallentwicklung für die Betriebsphase, erfolgt in /UHL 16/ eine Darstellung des internationalen und nationalen Standes von Wissenschaft und Technik im Bereich der Szenarienentwicklung für die Nachverschlussphase von Endlagern. Es werden Szenarienentwicklungsmethoden unterschiedlicher internationaler und nationaler Endlagerprojekte beschrieben. Die betrachteten Endlagerprojekte sind chronologisch aufgelistet und spiegeln den Entwicklungsstand zum jeweiligen Zeitpunkt wieder. Dadurch wird die chronologische Weiterentwicklung der Methodik von einem zum nächsten Vorhaben erkennbar.

[bookmark: _CTVP001be93725926aa4f4a9a0866260d98a246][bookmark: _CTVP00169eba08f00a64b97beefc3f235f04ec2][bookmark: _CTVP0017a19ea04e0a5458d92c0a23d0b59ec31]Die ersten Projekte (z. B. EVEREST /CAD 96/) nutzen zur Entwicklung von Szenarien einen Bottom-Up-Ansatz. Dazu werden alle bekannten Prozesse und Ereignisse sowie deren Ausprägungen an einem Standort analysiert. Danach wird untersucht, inwieweit diese Prozesse Einfluss auf das Endlagersystem nehmen können. Spätere Projekte wie z. B. ISIBEL /BUH 08/ und in der Szenarienentwicklung der schwedischen SKB /SKB 06/ kam ein Top-Down Ansatz hinzu, in dem Sicherheitsfunktionen für einzelne Bereiche bzw. Komponenten im Endlager definiert werden. Sicherheitsfunktionen dienen der Definition sicherheitsrelevanter Anforderungen an Endlagerkomponenten und ermöglichen die Untersuchung, inwiefern Sicherheitsfunktionen durch ablaufende Prozesse oder Ereignisse beeinflusst werden können. 

[bookmark: _CTVP0011a4aa7d6ba2f4896878caf59f38adbf2][bookmark: _CTVP0011f8afa8889584e62b470533573b9d648]Der Szenarienentwicklung liegen FEP-Datenbanken bzw. FEP-Kataloge zu Grunde. Typische Strukturen solcher Datenbanken und Kataloge werden anhand von vier Beispielprojekten sowie der internationalen NEA-FEP-Datenbank in /UHL 16/ dargestellt. Die Auswertung der Datenbank- und Katalogstruktur erfolgte dabei in Hinblick auf die (spätere) Erstellung eines vergleichbaren FEP-Kataloges für die Betriebsphase. In diesem Vorhaben stellt Uhlmann /UHL 16/ Parallelen zwischen beiden Bereichen (Betriebsphase und Nachverschlussphase) dar, um zu identifizieren, welche Einzelpunkte für die Betriebsphase weiterentwickelt werden sollten. Es werden die Attribute angegeben, die als Mindestangaben für jedes FEP für die Betriebsphase aufgeführt werden sollten.

Ferner wurde ein Ansatz für die Herleitung von Sicherheitsfunktionen für die Betriebsphase entwickelt, die sich an der Vorgehensweise in der Szenarienentwicklung der Nachbetriebsphase orientiert.

[bookmark: _Ref457907654][bookmark: _Toc462398839][bookmark: _Toc462664127][bookmark: _Toc462664369][bookmark: _Toc462671627][bookmark: _Toc462671988][bookmark: _Toc464648019]Szenarienentwicklung bezogen auf die Nachverschlussphase

[bookmark: _CTVP001e66dd9410e704541a88c8953e4ecb8bb]Der Bericht /BEU 16/ dokumentiert die durchgeführten Recherchearbeiten und daraus gewonnene Erkenntnisse in Bezug auf nationale/internationale Vorgehensweisen bei der Entwicklung von Szenarien für die Nachverschlussphase.

[bookmark: _CTVP00197d4675748404ce3a5b6f1c5905f848e]Hierzu wurden von ausgewählten Ländern, die zugrundeliegende Vorgehensweise, die bei der Szenarienentwicklung zur Anwendung kommen, dargestellt. Zur Einschätzung von möglichen Unterschieden und/oder grundsätzlichen Abweichungen bzw. zum Vergleich, wurde einleitend die in Deutschland im Rahmen des Vorhabens VSG entwickelte Vorgehensweise /BEU 12/ beschrieben. Ein weiterer Aspekt geht auf die Ableitung von Rechenfällen aus entwickelten Szenarien ein.

[bookmark: _CTVP001ec75588a2c2545fd8ffeb3c639a54ca2]Neben der Recherche zur nationalen/ internationalen Vorgehensweise in Bezug auf die Szenarienentwicklung wurden potenzielle Ansätze, die eine Verifizierung von abgeleiteten Szenarien zur Nachverschlussphase ermöglichen sollen, identifiziert und beurteilt. Den potenziellen Ansätzen liegt der Leitgedanke von Sicherheitsfunktionen zugrunde. Es wurde ein orientierender Überblick zu den aufgestellten Sicherheitsfunktionen zu konkreten Endlagerkonzepten und Endlagerstandorten bzw. Wirtsgesteinen, von denen sich zwei im Kristallingestein (Schweden, Finnland) und ein weiterer in Tongestein (Frankreich) befinden, gegeben. Zusammen mit der Aufstellung von Sicherheitsfunktionen aus dem Vorhaben VerSi /BEU 10/, die sich auf einen Standort in Salz beziehen, liegen für alle zu betrachtenden Wirtsgesteine für einen Endlagerstandort in Deutschland Beispiele vor, die für weitere Anwendungsbetrachtungen und Erprobungen eine potenzielle Ausgangsgrundlage darstellen. 

Eine Teilmenge oder auch Sondergruppe von Szenarien stellen diejenigen Entwicklungen dar, die sich auf der Basis eines zukünftigen unbeabsichtigten menschlichen Eindringens in ein Endlager ergeben können. Aufgrund der mit diesen Szenarien verbundenen großen Ungewissheiten in Bezug auf deren Prognose und menschlichen Fähigkeiten und Handlungen in der Zukunft sind zur entsprechenden Behandlung in einem Sicherheitsnachweis klare regulatorische Rahmenbedingungen hilfreich bzw. erforderlich. Hierzu wurden zu ausgewählten Ländern entsprechende Anforderungen sowie Richtlinien/ Empfehlungen von internationalen Organisationen identifiziert. Analog wurde auch hier zu Vergleichszwecken der in Deutschland zugrunde liegende regulatorische Rahmen einleitend dargestellt. Darüber hinaus wurde auf die mögliche Übertragbarkeit auf andere Standorte, der aus dem VSG Vorhaben vorliegenden Vorgehensweisen unter Berücksichtigung internationaler Entwicklungen, eingegangen.

Abschließend ist festzuhalten, dass die durchgeführte Recherche einen essenziellen Beitrag für die Weiterentwicklung bestehender Ansätze und der Entwicklung diversitärer Ansätze zur Untermauerung/ Verifizierung bereits vorliegender Vorgehensweisen in Deutschland darstellt. Die entsprechenden Entwicklungsarbeiten sollen im Vorhaben „Ableitung von Szenarien für die Langzeitphase von Endlagersystemen in verschiedenen Wirtsgesteinen sowie Integritätsnachweis für die Wirtsgesteine Ton und Kristallin“ (FKZ 3616E03230) umgesetzt werden.

[bookmark: _Ref457981322][bookmark: _Toc462398840][bookmark: _Toc462664128][bookmark: _Toc462664370][bookmark: _Toc462671628][bookmark: _Toc462671989][bookmark: _Toc464648020]Berechnung der Dichte in hochsalinaren Lösungen

[bookmark: _CTVP00168c75ee1afa64f9aac1d3189671ab2d5]Ein Rechenmodell zum Bestimmen der Dichte hochsalinarer Lösungen soll zukünftig in ein Strömungs- und Transportprogramm wie beispielsweise TOUGH2 implementiert werden. Aus diesem Grund sind in /MAY 16/ verschiedene Methoden zur Berechnung der Dichte hochsalinarer Lösungen dargestellt. Für drei dieser Rechenmodelle erfolgte eine Überprüfung anhand experimentell bestimmter Zusammensetzungs- und Dichtedaten für verschiedene binäre, ternäre, quinäre und hexäre Systeme. Das Debye-Hückel-Modell (DH-Modell) zeigt für hochsalinare Lösungen die größten Abweichungen zwischen modellierten und experimentell bestimmten Dichten. Im Gegensatz dazu weist das Pitzer-Modell eine sehr hohe und das GRS-Modell eine angemessene Genauigkeit auf, wenn Dichten bevorzugt mit geringeren Abweichungen als 0,01 g/cm3 bestimmt werden sollen. Die höchsten Ungenauigkeiten der Modelle sind bei Berechnungen hochkonzentrierter MgCl2-Lösungen und hochkonzentrierter hexärer Lösungen zu erwarten, worunter auch die für Salzlagerstätten relevante IP21-Lösung fällt. Die vielfach geringere Abweichung des Pitzer-Modells spricht für eine Implementierung dieses in TOUGH2-GRS.

Soll ein Modell implementiert werden, welches binäre Lösungen mit hohen Dichten (z. B. hochkonzentrierte MgCl2-Lösungen) möglichst verlässlich berechnen kann, so sind das GRS- und Pitzer-Modell als gleichwertig zu betrachten. Für die Berechnung komplexerer Systeme ermöglicht das Pitzer-Modell die genaueren Berechnungen. Allerdings ermöglicht das GRS-Modell auch hier zufriedenstellende Ergebnisse. Vorteilhaft ist die geringe Anzahl der Parameter, die dieses Modell gegenüber dem Pitzer-Modell benötigt.

Derzeit kann noch keine Aussage über den Einfluss von Genauigkeiten einer Dichteberechnung auf die Fluidströmung getroffen werden. Daher wurde das Kriterium einer Abweichung von 0,01 g/cm3 zur Einschätzung frei gewählt. Die Signifikanz dieses Einflusses sollte zukünftig mithilfe von Testrechnungen überprüft werden, um so die Modelle fundierter bewerten zu können.

[bookmark: _Ref462391066][bookmark: _Toc462398841][bookmark: _Toc462664129][bookmark: _Toc462664371][bookmark: _Toc462671629][bookmark: _Toc462671990][bookmark: _Toc464648021]Berechnung der Viskosität von salinaren Lösungen

Die Arbeiten zur Viskosität sind in diesem Kapitel ausführlicher behandelt als die anderen Arbeitspunkte des Vorhabens, da es zur Berechnung der Viskosität von salinaren Lösungen keinen eigenständigen Bericht gibt.

[bookmark: _CTVP001c818253126874745861fabf1daae9ebd][bookmark: _CTVP001697d6835006e449b9d86bd189764b15b][bookmark: _CTVP001844a730d5f0043d085a525af5f47a995]Die Viskosität beschreibt die innere Reibung in einer Flüssigkeit und ihre damit verbundene Zähigkeit und stellt eine wichtige Einflussgröße zur Quantifizierung von Strömungs- und Transportprozessen dar. Neben ihrer Abhängigkeit von der Temperatur  und der Konzentration der Lösungsbestandteile müssen ionenspezifische Wechselwirkungen berücksichtigt werden, die insbesondere bei hochsalinaren Lösungen von Bedeutung sind. Salzlösungen gleicher Dichte können beispielsweise aufgrund unterschiedlicher chemischer Zusammensetzung eine abweichende Viskosität aufweisen /ABD 05/, /LEI 92/, /WEI 16/. Modelle zur numerischen Berechnung der Viskosität sind zahlreich, beziehen sich jedoch überwiegend auf niedrigsalinare Lösungen /ABD 05/. Für diese sind auch die meisten Programme zur Transportberechnung ausgelegt, weshalb eine Anpassung für hochsalinare Lösungen erforderlich ist /HAS 88b/, /LAL 07/.

[bookmark: _Toc447875425][bookmark: _Toc462398842][bookmark: _Toc462664130][bookmark: _Toc462664372][bookmark: _Toc462671630][bookmark: _Toc462671991][bookmark: _Toc464648022]Ansätze zur Berechnung der Viskosität 

Im Folgenden werden einige Ansätze zur Berechnung der dynamischen Viskosität  vorgestellt. Aus ihr ergibt sich auch die kinematische Viskosität  [m2/s] gemäß 

		

		(2.1)





Sie setzt sich aus dem Verhältnis der gemessenen temperaturabhängigen dynamischen Viskosität  [kg/(m · s] zur Dichte  [kg/m³] zusammen. 

[bookmark: _CTVP001454b8f4c5a6644188edf555113a7e135]Die dynamische Viskosität idealer newtonscher Fluide, wie beispielsweise reines Wasser und Gase, wird physikalisch durch das Verhältnis der Scherspannung  zur Schergeschwindigkeit  beschrieben /HER 88/, /MAS 05/:

		

		[bookmark: _Ref451778861](2.2)





[bookmark: _Toc447875426]Im Folgenden sind verschiedene Ansätze zur Berechnung der Viskosität von niedrig bis hoch konzentrierten Salzlösungen angeführt. Die Falkenhagen-Onsager-Fuoss und Debye-Hückel-Onsager Theorie:

		

		[bookmark: _Ref447820390](2.3)





ist ausschließlich für unendlich verdünnte Lösungen (Gesamtkonzentration  < 0,05 mol/l) gültig und beschreibt die Abhängigkeit der Viskosität von der Konzentration. Ein Ansatz (Jones-Dole Gleichung) anwendbar auf Lösungen bis 0,1 mol/l

		

		[bookmark: _Ref447820396](2.4)





[bookmark: _CTVP00171fb2d88c04243a49ea8a092b612618d][bookmark: _CTVP00171d6e89dc39f4c95af05240dd9ad7321][bookmark: _CTVP001e7e7506b563948558f65e1b6b8610b4b][bookmark: _CTVP00143e42a2b459d490d9e7185556f490792]erfolgte durch Jones und Dole /JON 29/. Dabei wird die relative Viskosität beschrieben als der Quotient aus der dynamischen Viskosität der Salzlösung  und der dynamischen Viskosität des reinen Wassers. Über die empirischen Koeffizienten  werden interionare Wechselwirkungen berücksichtigt /ABD 05/, /ABD 08/, /GOL 77/.

Die erweiterte Jones-Dole Gleichung ermöglicht eine Ausweitung der Gültigkeit auf Konzentrationen von 0,1 bis 0,2 mol/l mithilfe eines quadratischen Terms: 

		

		[bookmark: _Ref447820402](2.5)





[bookmark: _CTVP001c0eca9323fc741aebdbaeff55168c5f7]Durch die Erweiterung mit dem Koeffizienten  wurde die Formel (ergänzte erweiterte Jones-Dole Gleichung) auf gesättigte Lösungen (3 mol/l) ausgeweitet (Formel (2.6)) /ABD 08/, /ABD 05/.

		

		[bookmark: _Ref447820408](2.6)





[bookmark: _CTVP0014e4c53de806c4333bbe888b9f26ade24][bookmark: _CTVP001707f6d8b66d143d5af5e7fbbea782ab1]Mithilfe der von Einstein /EIN 11/ aufgestellten Formel zur Beschreibung des sogenannten Größeneffekts für eine unendlich verdünnte Suspension von unbeweglichen sphärischen Partikel in einem Kontinuum, konnte durch /THO 65/ folgende Viskositätsbeziehung aufgestellt werden, die für hohe Konzentrationen bis 3 mol/kg gültig ist:

		

		(2.7)





Dabei ist  und . 

[bookmark: _CTVP00106817df16be9482dbd7d99714d62e961]Lencka et al. /LEN 98/ entwickelten ein Modell, das verdünnte bis sehr konzentrierte Lösungen (bis 30 mol/kg H2O) berechnen kann (es wird daher im Folgenden „weitreichendes Modell“ genannt): 

		

		[bookmark: _Ref462908392](2.8)





wobei  die dynamische Viskosität,  die Viskosität des reinen Wassers und,  und Terme zur Beschreibung der weitreichenden elektrostatischen Effekte () bzw. der einzelnen Spezies () und der Spezies-Spezies Wechselwirkungen () sind. Der Term der Onsager-Fuoss Theorie wird dabei durch

		

		(2.9)





berechnet, mit der dimensionslosen Konstante, der dielektrischen Konstante, dem absoluten Wert der Ionenladung  und der äquivalenten Ionenleitfähigkeit. Weiterhin werden die Temperatur in Kelvin benötigt sowie die Vektoren  und, und der Faktor. Weiterhin sind die Ionenstärke  [mol/dm3] und die kinematische Viskosität  von Bedeutung. Die Variablen  und  in Gleichung (2.8) berechnen sich nach

		

		(2.10)



		

		[bookmark: _Ref462987089](2.11)





[bookmark: _CTVP0013c8da772e7e9441095ed708e5407968a][bookmark: _CTVP001f126b86697a9442692b8a7f754e1dc2d][bookmark: _CTVP0013eceb28dbe5b4703b027bc9abd67a104]Die Beiträge der einzelnen Ionen wird durch den ionenspezifischen Jones-Dole-Koeffizienten  gewichtet /LEN 98/. Die Berechnung der spezifischen Wechselwirkungen zwischen Ionen und der neutralen Spezies gelingt über Formel (2.11), wobei  und  die Anteile der Spezies  bzw.  und  den Wechselwirkungsparameter zwischen den beiden Spezies darstellen /ABD 05/, /LEN 98/. Für 2:1 Elektrolyten wie MgCl2, CaCl2 oder H2CrO4 kann die Viskosität für molale Konzentrationen bis zu 16 m bestimmt werden. Die Viskosität von 3:1 Elektrolyten kann für molale Konzentrationen bis zu ca. 8 m bestimmt werden und für das (NH4)2SO4 + Na2SO4 + KCl System kann die Viskosität bis zu einer molalen Konzentration von 3 m verlässlich berechnet werden /LEN 98/.

[bookmark: _CTVP0016fc80954e6ed4790823f4d847629cd4c]Abb. 2.1 zeigt die Übereinstimmung der berechneten mit der experimentellen Viskosität für 1:1 Elektrolyte. Weitere Überprüfungen erfolgten auch für 2:1 bzw. 3:1 Elektrolyte /LEN 98/.

[bookmark: _CTVK001fb44265575b04c0caf59cbfb85c63be9][image: ]

[bookmark: _Ref447886286][bookmark: _Toc448305927][bookmark: _Toc447717297][bookmark: _Toc462398830][bookmark: _Toc464648029][bookmark: _Toc462671619][bookmark: _Toc462671980][bookmark: _CTVP0019b15218a8b5f4b1fa00d5fe5540344c1]Abb. 2.1 	Vergleich der berechneten relativen dynamischen Viskosität (Linien) mit experimentellen Messungen (Punkte) /LEN 98/

1:1 Elektrolyte bei einer Temperatur von 25 °C; m ist die Molalität [mol/kg H2O] 

[bookmark: _CTVP001a005c6d2738b4d62b99780ccdacc5ee3]Ein weiterer empirischer Ansatz von van der Vorst /VAN 84/ bezieht sich auf den Massenanteil  und einige Konstanten, um die Viskosität innerhalb einer Genauigkeit von 1 % wiedergeben zu können. 

		

		[bookmark: _Ref447893655](2.12)





[bookmark: _CTVP001b1fba3ed4dcc4d1bba1ce08e6bd7d60a][bookmark: _CTVP0010eefb5bdd1194c41a642d92a40d40a6e]Hierbei fehlen allerdings Angaben zum betrachteten Konzentrationsspektrum bzw. zur Komplexität der Elektrolytlösungen /HER 88/. Dieser Ansatz wird auch von /PRU 99/ bei der Berechnung der Viskosität einer Mischung  angewendet.

		

		(2.13)





[bookmark: _CTVP00187d2547bb11f4781adda4674e97ffec0][bookmark: _CTVP00132c91bc3944e426c89102472192a86df]Für das Modell von Laliberté /LAL 07/ wurden auf Basis experimenteller Daten elementspezifische Konstanten zur Berechnung der Viskosität generiert, um so unter der Berücksichtigung ionischer Wechselwirkungen auch die Viskosität von Mischungen rechnerisch bestimmen zu können. Das Lösungsspektrum umfasst binäre bis quinäre Systeme sowie Zuckerverbindungen. Es wird zwischen der Mischungsregel und dem Viskositätsmodell unterschieden. Angelehnt an den Ansatz von Arrhenius, entwickelte /LAL 07/ eine entsprechende Formel zur Beschreibung der Mischungen:

		

		[bookmark: _Ref462909401][bookmark: _Ref448159784](2.14)





Zur Berechnung der dynamischen Viskosität der Mischung  wird das Produkt aus der dynamischen Viskosität reinen Wassers  und der einzelnen Wasserinhaltsstoffe  gebildet, wobei diese jeweils den Massenanteil des Wassers  im Exponenten beinhalten. Vorausgesetzt wird dabei eine Temperaturabhängigkeit der Viskosität von Wasser und eine Temperatur- und Konzentrationsabhängigkeit der Viskosität von den Lösungsinhaltsstoffen.

[bookmark: _CTVP001d64c8db13015469e9bc59ad7ac0dc5bd]Die Viskosität des Wassers wird nach Formel (2.15) berechnet und ist für einen Temperaturbereich von 0 bis 100 °C entwickelt worden. Abweichungen zu gemessenen Werten liegen unter 0,1 % /LAL 07/.
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 ist die Temperatur in Grad Celsius. 

Die Formel

		

		[bookmark: _Ref448159798](2.16)





[bookmark: _CTVP001f4cec85e2b80431fb778283b1c57e4d0]wird in Gleichung (2.14) zur Bestimmung der Viskosität der Elektrolytlösung verwendet. Dabei sind die Konstanten  bis  Anpassungsparameter /LAL 07/. 

[bookmark: _CTVK001802aaf13f9154885b9cebea4ff18b142][image: ]

[bookmark: _Ref448242369][bookmark: _Toc448305928][bookmark: _Toc462398831][bookmark: _Toc464648030][bookmark: _Toc462671620][bookmark: _Toc462671981][bookmark: _CTVP001e18cc2b0890243a6a07cceb1f616cf37]Abb. 2.2 	Dynamische Viskosität der Essigsäure bei 15 (blau), 25 (grün) und 50 °C (rot). Linien stellen experimentelle und Symbole berechnete Daten dar /LAL 07/
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[bookmark: _CTVP001be12c5de8aec4e039d9f77c7531e60d2][bookmark: _CTVP001c5b038b1c4c3492dba99341a54385112][bookmark: _CTVP00128c9de4447d04bb8978522df7bd3e305]Die mittlere Abweichung  zu gemessenen Werten für die von /LAL 07/ betrachteten Systeme beträgt 0,05 % und die Standardabweichung  3,7 %, berechnet nach Formel (2.17). In Abb. 2.2 sind exemplarisch die Ergebnisse der Berechnungen und Messungen für die Viskosität von Essigsäure für verschiedene Temperaturbereiche dargestellt. Mithilfe der angepassten Konstanten kann eine hohe Übereinstimmung erzeugt werden. Befindet sich mehr als ein Lösungsinhaltsstoff in der Lösung, beträgt die mittlere Abweichung zu den gemessenen Werten 2,7 %. Die Standardabweichung von 16,1 % ist aufgrund einiger Ausreißer im LiCl und LiNO3 System erhöht. Für das quinäre Na-K-Mg-Cl-SO4 System wurde eine Abweichung von 0,23 % und eine Standardabweichung von 0,31 % festgestellt. Dabei wurde ein Temperaturbereich zwischen 25 und 150 °C betrachtet und 35 Datenpunkte, die Ionenstärken von 0,7 bis 3,5 mol/kg besitzen, berechnet /FAB 69/, /LAL 07/. Wird eine Interpolation auf weitere Daten mithilfe der berechneten Konstanten angestrebt, gelingt dies mit einer vergleichbaren Genauigkeit. Bei der Extrapolation hingegen wurden deutlich höhere Abweichungen ermittelt, weshalb sich der Ansatz nur für den von /LAL 07/ berücksichtigten Konzentrationsbereich und die von ihm betrachteten Systeme eignet.

[bookmark: _CTVP0012c7ce8972b214373932de16143b0a8fd][bookmark: _CTVP001843c6a0bae984c7c826e31d362f3a152]Zusätzlich besteht die Möglichkeit, die Viskosität mit einem sogenannten „realistischen Ansatz“ /OSW 98/ über ein Polynom dritten Grades zu bestimmen (Formel (2.18)). Bei höheren Variationen bzw. Konzentrationsgehalten bietet dieser, innerhalb einer Übereinstimmung von 0,5 % mit experimentellen Daten, eine geeignete Methode zur Berechnung der Viskosität /HAS 88a/, /HAS 88b/, /LEI 92/, /OSW 98/. 

		

		[bookmark: _Ref448236311](2.18)





[bookmark: _Toc447875427][bookmark: _Toc462398843][bookmark: _Toc462664131][bookmark: _Toc462664373][bookmark: _Toc462671631][bookmark: _Toc464648023][bookmark: _Toc462671992]Zusammenfassung

Für die Bewertung der Langzeitsicherheit von Endlagen in Salzgestein ist es erforderlich, einen Ansatz zur Berechnung der Viskosität im Modellierprogramm zu wählen, welcher für hochkonzentrierte Salzlösungen, wie gesättigte NaCl-Lösungen oder komplexe gesättigte Systeme (z. B. quinäre Systeme), geeignet ist. Aus diesem Grund werden im Folgenden die Ansätze zusammengefasst, die hierfür geeignet sein können.

[bookmark: _CTVP001bbd9c126d9644e3aa811d58e1892b48c]Das Modell von /LAL 07/ eignet sich für Viskositätsberechnungen, welche die von ihm berücksichtigten Systeme betrifft sowie sich innerhalb des untersuchten Konzentrationsspektrums befindet. Für die Endlagerung relevante und in der Arbeit behandelte Salzlösungen sind u. a. das K-Na-Cl, das Na-Mg-SO4-Cl sowie das Na-K-Mg-Cl-SO4 System. Auf diese spezifischen Systeme wäre das Modell anwendbar, dabei ist das Na-K-Mg-Cl-SO4 System jedoch nur für die Interpolation von Lösungen mit Ionenstärken von 0,7 bis 3,5 mol/kg geeignet. Für eine Extrapolation ist das Modell aufgrund hoher Abweichungen nicht geeignet.

[bookmark: _CTVP0012063eb8d3f444606b0cbfe56fb8987f4]Das Modell von /LEN 98/ zeigt eine hohe Übereinstimmung auch für binäre Systeme wie MgCl2, komplexere Lösungen mit 3:1 Elektrolyten wie H3PO4 oder das (NH4)2SO4 + Na2SO4 + KCl System. Die Übertragbarkeit auf endlagerrelevante Lösungen müsste jedoch mit gemessenen Werten überprüft werden, genauso die mögliche Anwendung auf quinäre oder hexäre Lösungen. 

[bookmark: _CTVP001d463d84e86bc4fc0b704fa464dc20bab][bookmark: _CTVP00189e226d80f6c449eabf0831eee8f9335][bookmark: _CTVP0018e91e06a9d7a4ffb8f147c6db1de798c]Mit dem empirischen Ansatz von /VAN 84/ konnten Abweichung von 1 % könnte erzielt werden. Da /VAN 84/ jedoch keine Angaben zum Konzentrationsspektrum und zu den untersuchten Systemen machen, muss die Anwendbarkeit für hochsalinare Lösungen geprüft werden. Der Ansatz wird von /PRU 99/ bereits für die Berechnung der Viskosität von Elektrolytlösungen angewendet.

[bookmark: _Ref458095596][bookmark: _Toc462398844][bookmark: _Toc462664132][bookmark: _Toc462664374][bookmark: _Toc462671632][bookmark: _Toc462671993][bookmark: _Toc464648024]Speziation der Radionuklide in den Abfallgebinden für wärmeentwickelnde Abfälle

[bookmark: _CTVP001e0d835c38d794da3b27dcd17b8b30b4c]Der Bericht /WEY 16a/ wurde gemeinsam mit dem Vorhaben „Forschung und Entwicklung zu Methoden und Instrumenten des Langzeitsicherheitsnachweises, EMIL“ (Förderkennzeichen 3614R03200) erstellt. Ziel war, die Speziation der Radionuklide (Aktinide und Spaltprodukte) in den Abfallgebinden für hochradioaktive Abfälle und für beschädigte und unbeschädigte Brennstäbe sowie weitere Brennstoffmatrizes zu beschreiben und zu berechnen.

Dazu wurde in einer Literaturrecherche das Abfallinventar von hochradioaktiven Abfällen dargestellt. Dies sind bestrahlte Brennelemente aus Leistungs-, Prototyp- und Forschungsreaktoren sowie Abfälle aus der Wiederaufbereitung von bestrahlten Brennelementen. Die Literaturrecherche umfasste auch die Lagerung der Abfallstoffe mit Darstellung der unterschiedlichen Behältertypen und der Lagerung von beladenen Behältern in Zwischenlagern in Deutschland.

[bookmark: _CTVP001c64a024b4c19434f9bc5166c3297ea89]Aufbauend auf der Literaturrecherche wurde mit geochemischen Modellrechnungen mit PHREEQC /PAR 13/ die Festphasenzusammensetzung von hochradioaktiven Abfallstoffen in den Behältern in mehreren Variationsrechnungen mit unterschiedlichen Annahmen z. B. bzgl. Redoxmilieu ermittelt. Hierzu gehört auch die zeitliche Veränderung der Festphasenzusammensetzung infolge des radioaktiven Zerfalls. Es wurden Modellinventare für hochradioaktive Abfallstoffe in unterschiedlichen Behältern abgeleitet und die Radionuklid- und Elementmassen für typische, mit Abfallstoffen beladene Behälter ermittelt. 

[bookmark: _CTVP001bf8ecc44d66f4f189cc6a889b26746e6]In den geochemischen Berechnungen wurden qualitätsgesicherte thermodynamische Daten zur Bildung der Festphasen von /THO 14/ berücksichtigt. Im Basisfall wurden reduzierende Bedingungen angenommen, die in einem intakten Behälter für hochradioaktive Abfälle vorliegen sollten. Die Berechnungen wurden für unterschiedliche Modellinventare durchgeführt (DWR-MOX, DWR-UO2, SWR-MOX, SWR-UO2). In Variationsrechnungen wurden wasserstofffreie Festphasen berücksichtigt, da der Feuchtegehalt in einem Behälter für hochradioaktive Abfälle zu gering ist, um Hydroxide und wasserhaltige Festphasen zu bilden. Auch der Einfluss des Defekts eines Behälters auf die Festphasenzusammensetzung wurde in einer Variationsrechnung gewürdigt, indem der Luftkontakt und eine damit einhergehende Oxidation (unter Vernachlässigung der Reaktionskinetik) der Metalle angenommen wurden.

[bookmark: _Ref458083439][bookmark: _Toc462398845][bookmark: _Toc462664133][bookmark: _Toc462664375][bookmark: _Toc462671633][bookmark: _Toc462671994][bookmark: _Toc464648025]Integritätsgefährdende Prozesse in internationalen Sicherheitskonzepten für die Wirtsgesteine Tonstein und Kristallin

[bookmark: _CTVP0010d64e0568989442da9792507ec1e3cde][bookmark: _CTVP001c13bf092ac9940bea67d69df3d5b2f78]Im Bericht /WEY 16b/ wird gezeigt, dass im internationalen Kontext der Begriff der Integrität nicht einheitlich und nicht übereinstimmend mit dem Integritätsbegriff nach /BMU 10/ verwendet wird. Dennoch lässt sich aus der Betrachtung integritätsgefährdender Prozesse in internationalen Sicherheitsanforderungen und –konzepten ein Integritätsverständnis für die Wirtsgesteine Tonstein und Kristallin ableiten, das in zukünftigen Forschungs- und Entwicklungsvorhaben weiterentwickelt werden kann, um schließlich einen quantitativen Integritätsnachweis führen zu können.

[bookmark: _CTVP001cdadc08532a24832ace480cfc72c4251]Für das Wirtsgestein Salz wurden bereits national Integritätskriterien (Fluiddruck- und Dilatanzkriterium) ermittelt und ein Integritätsnachweis durchgeführt. Für die Wirtsgesteine Tonstein und Kristallin sind die Integritätskriterien nach /BMU 10/ bislang nicht gesondert betrachtet worden. Hierfür erscheint besonders das Temperaturkriterium für Tonstein und tonreiche geotechnische Barrieren im Kristallingestein (Bentonit) relevant, da thermisch induzierte Prozesse wie Mineralumwandlungen die mechanischen Eigenschaften von Tonstein bzw. Bentonit verändern können. Auch das Advektionskriterium ist für Tonstein und Kristallin von Bedeutung, da (insbesondere im Kristallin) häufig Kluftnetzwerke existieren und ein advektiver Fluss in internationalen Sicherheitskonzepten erst durch zusätzliche Kriterien und Maßnahmen eingeschränkt wird.

Darüber hinaus bewirken im Kristallin nicht das Wirtsgestein, sondern der Behälter und die im Zusammenhang stehenden geotechnischen Barrieren den Einschluss der Radionuklide. Daher werden im KBS-3 Konzept von Schweden und Finnland der Begriff der Behälterintegrität verwendet, deren Erhalt durch primäre Sicherheitsfunktionen bzgl. Korrosionsbeständigkeit und dem Widerstand gegenüber isostatischem Druck sowie Scherbewegungen gewährleistet wird. Diese primären Sicherheitsfunktionen werden durch Anforderungen an den Bentonit als Buffer und Versatzmaterial sowie die Geosphäre unterstützt.

Die national identifizierten integritätsgefährdenden Prozesse und Zustände für das Wirtsgestein Salz werden grundsätzlich auch in den internationalen Sicherheitsanforderungen und –konzepten der Länder Frankreich, Schweiz, Finnland und Schweden betrachtet. Allerdings werden wirtsgesteins- und sicherheitskonzeptspezifisch bestimmte integritätsgefährdenden Prozesse und Zustände in einem unterschiedlichen Detaillierungsgrad betrachtet. Dies resultiert insbesondere aus den unterschiedlichen Endlagerkonzepten. Zum Beispiel basiert das Integritätsverständnis in Deutschland auf dem Konzept des einschlusswirksamen Gebirgsbereiches (ewG-Konzept). In internationalen Konzepten wie von Finnland und Schweden beruht der langzeitsichere Einschluss hingegen auf technischen Barrieren. Die integritätsgefährdenden Prozesse wurden in einem unterschiedlichen Tiefgang betrachtet und sollen in zukünftigen Forschungs- und Entwicklungsvorhaben näher untersucht werden.
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[bookmark: _Toc462398846][bookmark: _Toc462664134][bookmark: _Toc462664376][bookmark: _Toc462671634][bookmark: _Toc462671995][bookmark: _Toc464648026][bookmark: _Ref457478927]Ausblick

AP 1.1: Szenarienentwicklung in der Betriebsphase

Mit dem AP 1.1 wurde der Stand von Wissenschaft und Technik in Bezug auf das methodische Vorgehen in der Szenarienentwicklung beschrieben. Dies stellt den Sachstand und damit die Grundlage für das weitere Vorgehen im BMUB-Vorhaben 3615E03230 (Bewertung der Methoden zur Durchführung und Analyse der Betriebs- und Langzeitsicherheitsnachweise von Endlagern) dar. Die methodische Vorgehensweise soll im Vorhaben 3615E03230 auf die Betriebsphase übertragen werden und zur Zusammenstellung von Störfällen dienen. Ein erster Ansatz für die Übertragung von Vorgehensweisen auf die Betriebsphase wurde bereits im AP 1.1 entworfen. 

AP 1.2: Szenarienentwicklung in der Nachverschlussphase

[bookmark: _CTVP0011cd6cc6ea6864222af9b1349db017221]Die im Bericht /BEU 16/ dokumentierten Rechercheergebnisse zur Ableitung von Rechenfällen aus der Szenarienentwicklung, der Richtlinien zur Human Intrusion und eine Methodik zur Verifizierung des Ansatzes aus der VSG liefern einen Beitrag für die Weiterentwicklung bestehender Ansätze und der Entwicklung diversitärer Ansätze zur Untermauerung und Verifizierung bereits vorliegender Methoden in Deutschland.

AP 2.1: Berechnung der Dichte und Viskosität in hochsalinaren Lösungen

[bookmark: _CTVP001de94e8ff998642b28ef458d7bb189b76]Das GRS-Modell zur Berechnung der Dichte hochsalinarer Lösungen wurde für eine zukünftige Verwendung in den von der GRS verwendeten Strömungs- und Transportcodes (wie etwa MARNIE, TOUGH2-GRS oder TOUGHREACT) ausgewählt, da es im Vergleich zum Pitzer-Modell weniger Eingabeparameter besitzt, trotzdem aber eine genügende Genauigkeit liefert. In einem weiteren Vorhaben könnte das GRS-Modell zur Dichteberechnung weiter verbessert werden, wenn die zur Parameteroptimierung verwendeten Lösungsdaten hinsichtlich ihrer Bedeutung für die endlagerrelevanten Lösungen selektiert oder zumindest gewichtet würden. Überdies steht mit dem Joint Expert Speciation System (JESS) der Murdoch University in Australien /JESS 15/ ein interessantes Tool zur Verfügung, mit dessen Hilfe mit wenig Aufwand insbesondere die jüngere Literatur nach Dichtedaten durchsucht werden kann.

Durch Implementierung des GRS-Modells zur Dichteberechnung in die von der GRS verwendeten Transportcodes könnte geprüft werden, wie genau die Dichte einer Lösung überhaupt bekannt sein muss, um eine sinnvolle Verbesserung des Transportcodes zu erhalten.

[bookmark: _CTVP00192fcf86e59374e24b7c241278ad0c19a][bookmark: _CTVP0011dbb0ae4ced2423ba6ba7a644d40d91f][bookmark: _CTVP001cfb3a1ea4d1947b68c1c338e8e502cfe]Die Viskosität von niedrigsalinaren Lösungen kann über viele verschiedene Ansätze bestimmt werden. Handelt es sich jedoch um hochsalinare komplexe Lösungssysteme, wie beispielsweise quinäre oder hexäre Systeme salinarer Lösungen, ist die Berechnung aufgrund von Ionen-Wechselwirkungen erschwert. Die Grenzen der untersuchten Modelle sind in der jeweiligen Literatur teilweise sehr vage angegeben. Um die Viskosität von komplexen Salzlösungen verlässlich bestimmen zu können, müsste zukünftig ein Vergleich zwischen experimentellen und berechneten Werten hochsalinarer Lösungen erfolgen – ähnlich wie es in /MAY 16/ für die Dichte durchgeführt wurde. Auf dieser Basis kann eine eindeutige Bewertung der Rechenansätze anschließen. Hierfür eignen sich vor allem die Modelle von /VAN 84/ und /LEN 98/. 

AP 2.2: Speziation der Radionuklide in den Abfallgebinden für wärmeentwi-ckelnde Abfälle

[bookmark: _CTVP001806e52a1e594479ebf45c2a336e4282c][bookmark: _CTVP0015672212b96a5477494657c342221d2c0][bookmark: _CTVP001616b92fb4066472a917296d00626383b]Die Rechnungen zur Speziation der Radionuklide wurden mit PHREEQC unter der programmtechnisch bedingten Annahme der Anwesenheit von Wasser durchgeführt. Da in einem Endlagerbehälter nur geringe Mengen an Wasser zur Verfügung stehen, sollten die Berechnungen mit weiteren geochemischen Codes überprüft werden. Hier ist besonders der Code CHEMAPP /PET 07/ zu nennen, der Festphasenzusammensetzungen und auch Festphasenreaktionen wasserfrei berechnen kann. Für einen Vergleich der Ergebnisse zwischen den Codes muss allerdings eine für beide Codes geeignete thermodynamische Datenbasis verwendet werden. Hierfür sind ggf. Entwicklungsarbeiten notwendig, da zum Beispiel die hier gewählte thermodynamische Datenbasis der PSI/NAGRA /THO 14/ nur mit PHREEQC kompatibel ist. Denkbar ist die Entwicklung eines Konvertierungstools, wie es für das Vorhaben EMIL erfolgt ist /SEH 16/. 

Die geochemischen Berechnungen sollten des Weiteren mit unterschiedlichen thermodynamischen Datenbasen erfolgen. Aus dem Vergleich können Rückschlüsse erzielt werden, inwiefern die Berechnung der Festphasenzusammensetzung von den thermodynamischen Daten abhängig ist (Sensitivitätsanalyse).

[bookmark: _CTVP0019b83bdd344b943e4a7773484ad8af0ef]Weitere Entwicklungsarbeiten sind langfristig auch an den thermodynamischen Datenbasen notwendig. Es wäre wünschenswert eine konsistente und qualitätsgesicherte Datenbasis vorzuweisen, die sämtliche Elemente bzw. Radionuklide des Abfallinventars in unterschiedlichen Oxidationsstufen abdeckt und mit der eine Berechnung von wasserstofffreien Festphasen möglich ist. Ein Beispiel hierfür ist das Vorhaben THEREDA /ALT 11/, das eine konsistente und qualitätsgesicherte Datenbasis für unterschiedliche Programmcodes zur Verfügung stellt. Allerdings sind bisher die wasserstofffreien Festphasen nicht berücksichtigt. 

Die verwendeten thermodynamischen Daten gelten für eine konstante Temperatur. Da Bildungsreaktionen von Festphasen stark temperaturabhängig sind, sollten die thermodynamischen Daten mit temperaturabhängigen Koeffizienten erweitert werden. Dies gilt auch vor dem Hintergrund, dass es sich bei den hoch radioaktiven Abfällen um wärmeentwickelnde Abfälle handelt, wenn auch mit abnehmenden Temperaturen über längere Zeiträume.

Die vorliegende Studie konnte nicht abschließend zeigen, wie die simulierten Änderungen der Festphase und der Redoxbedingungen abhängig von dem sich zeitlich ändernden Abfallinventar infolge des radioaktiven Zerfalls sind. Hierfür sind weitere detaillierte Analysen und Auswertungen nötig. Dies betrifft insbesondere die Redoxprozesse, die aufgrund der programmtechnisch bedingten Annahmen nur sehr eingeschränkt in Variationsrechnungen abgebildet werden konnten, aber für die Aktualisierung von Quelltermen von Bedeutung sind, da diese die Löslichkeit und Mobilität der Radionuklide im Fall eines Lösungszutrittes bzw. Defekts eines Behälters mit hoch radioaktiven Abfällen erheblich beeinflussen. Daher besteht hier weiterhin Aktualisierungs- und Entwicklungsbedarf zur Berechnung der Speziation der Radionuklide in den Abfallgebinden über längere Zeiträume.

AP 3: Integritätsgefährdende Prozesse in internationalen Sicherheitskonzepten für die Wirtsgesteine Tonstein und Kristallin

[bookmark: _Toc268004505][bookmark: _CTVP0018469693c8ef945e5b6a81fdbb07f483a][bookmark: _CTVP0010f0ced24aa7f42b98d950302f4def91c][bookmark: _CTVP0017ea4975d18734ba7a0953dd5f0af196d][bookmark: _CTVP001217256fd7c554c6e8f412bab798c664b][bookmark: _CTVP00103d2b051c1094fbf852de377d2dbc100]Das Wirtsgestein Steinsalz stand in Deutschland lange Zeit im Fokus der Endlagerforschung. In Deutschland wurde bisher kein potentieller Standort mit den Wirtsgesteinen Ton/Tonstein oder Kristallin detailliert untersucht. Erstmalig durchgeführt wurde eine vollständige Integritätsanalyse nach den bis heute geltenden Sicherheitsanforderungen /BMU 10/ im Rahmen des Vorhabens „Vorläufige Sicherheitsanalyse für den Standort Gorleben“ mit Steinsalz als Wirtsgestein. Sowohl für die Integrität der geologischen als auch der geotechnischen Barrieren /MÜL 12/ wurde eine dem Nachweis entsprechende Analyse durchgeführt. Für das Wirtsgestein Steinsalz kann dies heute als Stand von Wissenschaft und Technik angesehen werden. Für Tonstein und Kristallin sind ähnliche Untersuchungen noch nicht durchgeführt worden. /WEY 16b/ erweitert die Betrachtungen von /HOT 10/ und liefert damit eine weitere Grundlage, die Kriterien für eine Integritätsanalyse aus /BMU 10/ auf diese beiden Wirtsgesteinsarten zu übertragen.

[bookmark: _CTVP001a204f5d1d68b450a86dbe773c0291299]Für das Wirtsgestein Ton/Tonstein sollte zunächst ein detailliertes Verständnis über dessen Langzeitverhalten in Bezug auf Vorkommen in Deutschland erarbeitet werden. Hierzu gehören eine weitergehende Analyse der integritätsgefährdenden Prozesse und die Entwicklung eines Konzepts zur Umsetzung der „Langzeitaussage zur Integrität des ewG“ nach den Sicherheitsanforderungen /BMU 10/. Neben der Entwicklung eines Verfahrens- und Ablaufkonzeptes sollten die Integritätskriterien hinsichtlich der zu erfolgenden Prüfung anhand des Material- und Transportverhaltens von Ton/Tonstein konkretisiert werden.

[bookmark: _CTVP001287c1743e15f4e049ac0157f359509f4][bookmark: _CTVP0015d61f8dd21bd47638b5f4163744eafca]Für das Wirtsgestein Kristallin sollte untersucht werden, inwieweit die in den Sicherheitsanforderungen /BMU 10/ formulierten Integritätskriterien in Hinblick auf das Wirtsgestein Kristallin zu interpretieren und anzuwenden sind. Eine Überprüfung, ob ein Endlager im Wirtsgestein Kristallin durch die Sicherheitsanforderungen vollständig abgedeckt ist, wird auch von /KOM 16/ empfohlen. Es sollte aufbauend auf den Ergebnissen dieses Vorhaben ein umfassendes Verständnis der integritätsgefährdenden Prozesse in Kristallinkonzepten in Bezug auf die deutschen Sicherheitsanforderungen entwickelt werden, die mechanisch, thermisch, mikrobiell, hydrogeologisch und insbesondere geo- bzw. hydrochemisch induziert sind. Hierzu gehört auch die Prüfung und Bewertung der Übertragbarkeit des finnischen und schwedischen Integritätsnachweises im Kristallin auf ein Endlager in Kristallinformationen in Deutschland. Es sollen Vorschläge für einen Integritätsnachweis in einem deutschen Endlager im Kristallin in Hinblick auf die Sicherheitsanforderungen entwickelt werden.
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Abb. 2.1 	Vergleich der berechneten relativen dynamischen Viskosität (Linien) mit experimentellen Messungen (Punkte) /LEN 98/	13

Abb. 2.2 	Dynamische Viskosität der Essigsäure bei 15 (blau), 25 (grün) und 50 °C (rot). Linien stellen experimentelle und Symbole berechnete Daten dar /LAL 07/	15
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