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1 Einleitung

Die in APIIlI vorgestellten Werkzeuge zur Modellierung der Mobilisierung und des
Transports chemisch-toxischer Stoffe in einem Endlager fur hochradioaktive Abfalle
sollten im AP V in exemplarischen Modellrechnungen eingesetzt und ihre Anwend-
barkeit demonstriert werden. Ausgehend von Inventarangaben wurden geochemi-
sche Modellrechnungen zur Mobilisierung chemisch-toxischer Stoffe in Ton- und
Salzformationen durchgefuihrt. Der diffusive Transport der mobilen Schadstoffe
durch eine Tonsteinformation wurde mit den spezifischen Ton-Werkzeugen, in ein-
und zweidimensionalen Rechnungen demonstriert. Der Transport durch Salzforma-
tionen wurde in dieser Arbeit nicht betrachtet.

Uber den Vergleich der berechneten Schadstoffmengen am Ende der Trans-
portstrecke durch die Tonformation mit Beurteilungswerten wurden relevante
Schadstoffe identifiziert. Die Ableitung und Begriindung der herangezogenen Beur-
teilungswerte erfolgte in AP IV. Aus dem Vergleich ergaben sich die Schadstoffe,
die nach heutigem Kenntnisstand und unter den in dieser Arbeit gewahlten Randbe-
dingungen (Inventar, Feststoff-Losungs-Verhaltnis, Szenario) relevant sind, bzw. bei
denen eine Vertiefung des Wissensstandes notwendig ist. Die Ergebnisse dieser
Modellrechnungen und ihre Belastbarkeit wurden diskutiert.

Die in diesem Bericht dargestellten Ergebnisse zum AP V dienen dem Zweck, die
Leistungsfahigkeit vorhandener Werkzeuge und Daten zu demonstrieren. Es han-
delt sich um Modellrechnungen, mit denen die Auswirkungen relevanter Effekte auf
die erhaltenen Ergebnisse demonstriert werden. Die Ergebnisse sollten daher unter
sorgfaltiger Berlcksichtigung der Modellbedingungen interpretiert und nicht verall-
gemeinert werden. Ausdricklich wird darauf hingewiesen, dass das 0. g. Ziel im
Vordergrund stand und nicht die Angabe belastbarer Schadstoffmengen fir ausge-
suchte Szenarien, fur ein bestimmtes Wirtsgestein, oder fir einen konkreten Stand-
ort, angestrebt wurde.
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2 Vorgehensweise

Fur vergleichende Betrachtungen der Mobilisierbarkeit von Schadstoffen beim Zutritt
von Losungen in Ton und Salzgesteinen musste zunachst das Verhéltnis Feststoff
zu Losungsmenge definiert werden (s. Kapitel Randbedingungen der geochemi-
schen Modellierungen 4.1). Danach wurde in einem ersten Schritt angenommen,
dass das gesamte Schadstoffinventar im angenommenen Ldsungsvolumen voll-
standig l6sbar sei und in der Losung verbleibt. Diese Konzentrationen wurden mit
Beurteilungswerten verglichen. Die Stoffe, die bei dieser tUberschlagigen Betrach-
tung den Beurteilungswert nicht Gberschreiten, kdnnen bereits in diesem ersten
Schritt als nicht relevant angesehen werden, weil ihre Konzentration beim Transport
nur noch weiter absinken koénnen. Dies trifft jedoch fir die wenigsten Schadstoffe
zu, da das Inventar dafir in der Regel zu grof3 ist.

In einem zweiten Schritt wurden nur die tatsachlich mobilen Anteile der Schadstoffe
durch geochemische Modellrechnungen ermittelt und mit den Beurteilungswerten
verglichen. Es wurde angenommen, dass das gesamte Losungsvolumen instantan
zur Verfugung steht und die Aufldsung wie in einem idealen Ruhrkessel erfolgt. Bei
der Auflésung der Behélter fallt der Uberwiegende Teil des urspriinglichen Inventars
sofort wieder aus. Schadstoffe werden in Bodenkdrpern, die aus den Ubersattigten
Losungen ausfallen, eingebaut und somit immobilisiert. In der Lésung verbleiben
meist nur geringe Mengen von diesen Stoffen, die das Nahfeld verlassen kénnen.
Geloste Schadstoffe, die im Nahfeld die Beurteilungswerte nicht Uberschreiten, sind
nicht relevant, weil inre Konzentrationen durch den Transport noch weiter reduziert
werden.

In einem dritten Schritt wurden die jetzt noch relevanten gelésten Schadstoffe bis an
den Rand einer Tonformation transportiert, wo sie in die dartber liegenden Grund-
wasserschichten tbertreten kdnnen. Um die resultierenden Effekte besser demonst-
rieren zu kdnnen, wurde der ewG mit einer Schichtdicke von nur 30 m oberhalb des
Einlagerungsbohrlochs als sehr geringmachtig angenommen. Die Schadstoffe wer-
den infolge des Konzentrationsgefalles durch den Versatz und die Tonformation
transportiert. Es wurde ausschlie3lich diffusionskontrollierter Transport betrachtet.
Die zeitabhangige Ausbreitung der Schadstoffkonzentrationen nach 1.000 a,,
10.000 a, 100.000 a und 1.000.000 a wurde dokumentiert. Die Schadstoffkonzentra-
tionen, die am Ende der Transportstrecke die Beurteilungswerte liberschreiten, sind
als relevant anzusehen und einer vertiefteren Betrachtung zu unterziehen.
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3 Betrachtete Ablaufe

3.1 Tonstein

Das Konzept, das in Deutschland der Endlagerung hochradioaktiver Abfélle in Ton-
steinformationen zugrunde liegt, wurde in den Projekten GEIST <Filbert 2004> und
GENESIS <Jobmann 2007> entwickelt. Die zu betrachtenden Szenarien bei einem
Endlager im Ton wurden im AP IV kurz beschrieben. Vereinfachte Modellrechnun-
gen zur Mobilisierung und zum Transport chemisch-toxischer Stoffe wurden im
Rahmen dieses Vorhabens fiir die Normalentwicklung durchgefihrt.

Die Normalentwicklung geht von einer Aufsattigung der versetzten Einlagerungsbe-
reiche, Strecken und Schachte mit Porenwasser aus der Tonformation aus. Das
Porenwasser kann je nach Standort niedrig- bis hochsalinar sein. Im Opalinuston in
Suddeutschland weisen die Porenlésungen niedrige Salzgehalte auf. Die Tonsteine
Norddeutschlands kdénnen wegen der weiten Verbreitung von Zechsteinsalzen, je
nach Tiefenlage, auch hohe NaCl-Gehalte, bis hin zur NaCl-Sattigung, aufweisen.
Fir die in diesem Vorhaben durchgefiihrten geochemischen Modellrechnungen
wurde die Korrosion von BSK3-Behaltern durch eine Opalinustonporenlésung
(OPW) und eine gesattigte NaCl-Losung betrachtet.

Nach Einbringung der Abfallbehélter in die 50 m tiefen Einlagerungsbohrlécher wer-
den diese mit Bentonit verfillt. Angenommen wurde, dass das Versatzmaterial eine
Anfangsporositéat von 50 % aufweist. Der verbleibende Hohlraum im Bohrloch kann
durch die aus dem umgebenden Gebirge zutretende Porenldsung gefullt werden.
Eine Reduzierung des Porenraums durch Quellvorgdnge im Versatzmaterial bei
Wasserkontakt wurde nicht berticksichtigt.

Als Transportmechanismus fiir die mobilen Schadstoffe durch den Versatz und das
Wirtsgestein wird bei der Normalentwicklung eines Endlagers im Ton allgemein nur
Diffusion angenommen. Entsprechend wurde in diesem Vorhaben der 1D- und 2D-
diffusive Transport modelliert.

3.2 Salz

Bei der Normalentwicklung eines Endlagers im Salz kommen die eingelagerten Ab-
falle nicht mit Lésungen in Kontakt. Entsprechend findet auch keine Mobilisierung
und kein Austrag von Schadstoffen aus der Salzformation statt. Es wird vom ,voll-
stéandigen Einschluss" ausgegangen.

In diesem Vorhaben wurde jedoch, um auch fir den Fall der Endlagerung im Salz
Rechnungen durchfiihren zu koénnen, ein Storfall ,Laugenzutritt® unterstellt und
ebenfalls die Mobilisierbarkeit der chemisch-toxischen Stoffen aus drei, mit abge-
brannten Brennelementen beladenen, drei BSK3-Kokillen in einem 50 m tiefen
Bohrloch, im Kontakt mit salzrelevanten Lésungen, modelliert. In die Rechnungen
eingesetzt wurden eine NaCl- und eine IP21-Lésung.
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Wie schon gezeigt, wurde auch fur die Modellierungen im Ton mit einer NaCl-
Losung gerechnet. In beiden Féllen handelt es sich um die gleiche Ldésung, eine
Halit-gesattigte NaCl-Lésung. Die Rechnungen mit NaCl-Lésung fur Ton und Salz
gehen von gleichen Randbedingungen aus und sind daher identisch. Um eine Ver-
gleichbarkeit der Ergebnisse der Mobilisierungsrechnungen mit den drei unter-
schiedlichen Losungen (OPW und NaCl-Ldsung fur Ton und NaCl- und IP21-Lésung
fur Salz) zu erreichen, wurden in allen Rechnungen die gleichen Randbedingungen
gewahlt und nur die Losungszusammensetzung variiert. Um die unterschiedliche
Mobilisierbarkeit der Schadstoffe in Abhéngigkeit von der Zusammensetzung der
Ausgangsldsung besser vergleichen zu kénnen, wurden die Ergebnisse der Model-
lierungen mit den drei Lésungen auf die Basis von 1,5 m® resultierender Reaktions-
[6sung normiert. Diese Annahme dient allein der Vergleichbarkeit der Ergebnisse
und hat keine reale Entsprechung in wahrscheinlichen oder zu erwartenden Ablau-
fen.

Diese Rechnungen mit den hochsalinaren Losungen (NaCl- und IP21-Loésung) soll-
ten zeigen, dass auch fir unterstellte, nicht bestimmungsgeméafRe Ablaufe eines
Endlagers in Salzformationen die Werkzeuge zur Modellierung der Schadstofffrei-
setzung vorhanden sind.

Auf eine Transportrechnung im Salz wurde verzichtet. Angemerkt sei jedoch, dass
die Werkzeuge fiur die Berechnung des Transports im Salz ebenso existieren wie fir
den Transport im Ton. Ausfiihrliche Transportrechnungen fir radioaktive Schadstof-
fe bei unterschiedlichen Szenarien im Salz wurden im Rahmen des Projekts ISIBEL
<Buhmann 2008> durchgeftihrt.
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4 Randbedingungen der Modellrechnungen

4.1 Randbedingungen der geochemischen Modellierungen

Ein 50 m tiefes Bohrloch mit einem Durchmesser von 0,46 m ist im gewahlten Mo-
dell mit drei BSK3-Behéltern bestiickt. Tab. 1 zeigt die chemische Zusammenset-
zung dieser Behélter. Der Resthohlraum ist mit einem Buffermaterial mit einer Poro-
sitat von 50% versetzt. Ein BSK3-Behdlter ist 4,98 m hoch und hat einen Durch-
messer von 0,43 m. Aus den Abmessungen der Behélter, des Bohrlochs und der
Porositat des Versatzes ergibt sich ein freies Hohlraumvolumen von 3,068 m®, das
sich mit Losung fullt. Diese L6sung reagiert mit den Behaltern. Bei der anaeroben
Korrosion wird Wasser verbraucht. Das verbrauchte Wasser kann aus dem Gebirge
nachgeliefert werden. Wahrend der Korrosion bilden sich Korrosionsprodukte mit
grolRerem Volumen, die einen Teil des urspringlichen Hohlraums im Bohrloch aus-
fullen. Es wird angenommen, dass am Ende der Korrosion die drei BSK3-Behalter
vollkommen aufgeldst sind und sich groRe Mengen Korrosionsprodukte gebildet
haben, die einen Groldteil der Schadstoffe gleich wieder fixieren. Der im Bohrloch
verbleibende Hohlraum ist am Ende nur noch halb so grof3 wie zu Beginn der Korro-
sion und entsprechend mit 1,5 m® Lésung gefiillt, die die mobilen Schadstoffe ent-
halt und mit den neugebildeten Bodenkérpern im Gleichgewicht steht. Diese 1,5 m?
L6sung bilden den Quellterm fiir die anschlieRende Transportmodellierung.

Nicht bertcksichtigt wurde bei diesen Annahmen, dass die Korrosion der Behalter
eine gewisse Zeit dauert (mehrere Tausend Jahre) und dass sich das Volumen des
Bentonitbuffers wéhrend dieser Zeit durch Quellung und Kompaktion verringern
kann. Auch Temperaturanderungen im Einlagerungsbereich wurden nicht berick-
sichtigt. Die geochemischen Modellierungen wurden fir eine Temperatur von 25°C
durchgefuhrt. FUr andere, insbesondere hohere Temperaturen, sind die derzeit vor-
liegenden Datenbasen nur eingeschréankt geeignet, da fur viele relevante System-
komponenten (Elemente, Losungsspezies, Phasen) nur unzureichend Daten vorlie-
gen. Hier besteht weiterhin Forschungsbedarf. Die Ergebnisse der geochemischen
Modellierung gelten fur 25°C. Bei den Temperaturen im HAW-Bohrloch von ca.
100°C im Tonstein bzw. ca.150°C im Salz ist von deutlich héheren Schadstoffgehal-
ten in Losung auszugehen. Die Losungen werden jedoch durch den Transport mit
zunehmender Entfernung vom Bohrloch bald Gebirgstemperatur annehmen. Sie
kuhlen also ab und scheiden schadstoffhaltige Bodenk&rper aus, bis sich bei Umge-
bungstemperatur ein neues Gleichgewicht einstellt. Dies liegt zwar auch tber 25 °C,
aber die Unterschiede sind nicht so grol3, als dass die Ergebnisse der Modellrech-
nungen bei 25 °C vollig unbrauchbar waren.

Wie in den Kapiteln 3.1 und 3.2 gezeigt, wurden die geochemischen Modellierungen
mit OPW, mit gesattigter NaCl-Losung und mit IP21-L6sung durchgefiihrt. Die Er-
gebnisse beziehen sich auf die Konzentrationen in 1,5 m® Reaktionslésung. Die Er-
gebnisse sind direkt vergleichbar. Der Einfluss unterschiedlicher Salzgehalte der
Ausgangslosungen wird damit klar ersichtlich.
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Die Korrosion der Behalter fuhrt zur Bildung grof3er Mengen Wasserstoffs. Es wird
angenommen, dass dieser Wasserstoff entweichen kann und zu keinem Druckauf-
bau fiihrt. Diese Annahme beeinflusst das chemische Milieu und damit die Loslich-

keit der Schadstoffe.

Die chemische Zusammensetzung eines BSK3-Behélters ist in Tab. 1 dargestellt. In

Tab. 2 finden sich die Zusammensetzungen der Ausgangslésungen.

Tab. 1 Chemische Zusammensetzung eines BSK3-Behalters mit den Brenn-

staben von je drei abgebrannten DWR-Brennelementen

Element Gehalt [mol]
C 340,44
Si 356,32
Mn 790,94
P 14,04
S 7,26
Ni 694,25
Al 42,93
As 5,39
Cr 1395,86
Cu 27,83
Mo 13,16
N 28,86
Nb 1,09
Sn 62,56
Ti 63,18
V 9,92
B 332,84
Zr 5091,48
uo, 6840,63
AlL,O3 20,89
Fe 48220,16
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Tab. 2 Zusammensetzungen der in den Modellierungen eingesetzten Losungen
(in [mol/kg H»Q])

lon OPW NaCl-L6sung IP21-L6ésung
<Pearson 2002> <Herbert 2000> <Herbert 2000>
<PTKA-WTE 2006>

Na* 0,10489 6,099 0,463

K* 0,00080 - 0,557
Mg** 0,00494 — 4,253
Ca* 0,00694 - 0,001

cr 0,00032 6,099 8,895
SO,~ 0,01148 — 0,314
HCO; 0,00060 - -

pH 7.9 6,8 5,8

4.2 Randbedingungen der Transportmodellierungen

Aufgrund ihrer Entstehung in sedimentéren Becken sind Tonformationen geschich-
tet. Die sich daraus ergebenden anisotropen Eigenschaften sind zu berlcksichtigen.
Parallel zur Schichtung ist der Diffusionskoeffizient grof3er als senkrecht dazu. Fir
den Anisotropiefaktor des Opalinustons in Benken wird ein Wert von 2-6 <NAGRA
2002, De Canniére 1996> angegeben.

Fir die weiter unten vorgestellten Transportrechnungen wurden Diffusionskoeffi-
zienten und Sorptionskonstanten (Kp-Werte) aus der Literatur verwendet (Tab. 3).

Auffallig ist, dass fur Diffusionsgeschwindigkeiten der kationisch auftretenden Ele-
mente einheitlich 5*10™** m?/s parallel zur Schichtung und 1*10™ m?s senkrecht zur
Schichtung angenommen werden. Die Diffusionsgeschwindigkeiten der Anionen
sind kleiner. Sie liegen bei 5*10™*? m?%s parallel bzw. bei 1*10"? m?s senkrecht zur
Schichtung (Tab. 3). Die Diffusionsgeschwindigkeiten der Kationen in kompaktier-
tem Bentonit sind um eine Zehnerpotenz grofRer als im Tonstein, wahrend sie fir
Anionen in der gleichen GréRenordnung liegen.

Kp-Werte gibt es nur wenige. Eine Differenzierung nach Spezies findet nicht statt.
Zu beachten ist, dass einige Elemente je nach geochemischem Milieu sowohl anio-
nisch, als Neutralteilchen oder auch kationisch auftreten kénnen (z.B. Al: Al
Al(OH)3, Al(OH),) und damit je nach Milieu génzlich andere Diffusionseigenschaften
aufweisen. Dies wird in Transportmodellen derzeit nicht bertcksichtigt. In welchem
Ausmald die Modellierungsergebnisse hiervon beeinflusst werden lieRe sich Uber
eine Unsicherheitsanalyse feststellen, die aber auferhalb des Rahmens dieses
Vorhabens lage.
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Tab. 3 Effektive Diffusionskoeffizienten D, und Sorptionskonstanten Kp von
Opalinuston und Bentonit, aus <NAGRA 2002>
Opalinuston Bentonit

Kp D, (M?/s) Kp 5

El t . D /
emen (m3Kkg) horizontal senkrecht (m®kg) e (mls)
Al 0 5,0x101! 1,0x10 0 2,0x101°
As 0 5,0x10*? 1,0x10*? 0 3,0x10%
B 0 5,0x10"? 1,0x1012 0 3,0x10"?
C 0,001 5,0x10* 1,0x10*? 6x107° 3,0x10%
Ca 0,001 5,0x10 1,0x101t 0,003 2,0x101°
Cl 0 5,0x10"? 1,0x1012 0 3,0x10"?
Cr 0 5,0x10™ 1,0x10*! 0 2,0x101°
Cu 0 5,0x10 1,0x101! 0 2,0x101°
Fe 0 5,0x10™1! 1,0x10 0 2,0x101°
H 0 5,0x10 1,0x10™"! 0 2,0x101°
K 0 5,0x10 1,0x101! 0 2,0x101°
Mg 0 5,0x10™* 1,0x10™ 0 2,0x10™"°
Mn 0 5,0x10 1,0x10™"! 0 2,0x101°
Mo 0,01 5,0x10"? 1,0x1012 0 3,0x10"?
N 0 5,0x10* 1,0x10*? 0 3,0x10%
Na 0 5,0x10 1,0x10™"! 0 2,0x101°
Ni 0,9 5,0x101! 1,0x10 0,2 2,0x101°
o) 0 5,0x10"? 1,0x1012 0 3,0x101?
P 0 5,0x10*? 1,0x10*? 0 3,0x10%?
S 0 5,0x10"? 1,0x1012 0 3,0x10"?
Si 0 5,0x10*? 1,0x10*? 0 3,0x10%?
Sn 100 5,0x10 1,0x10! 800 2,0x101°
Ti 0 5,0x10™ 1,0x10** 0 2,0x101°
U] 20* 5,0x10 1,0x101! 40 2,0x101°
Vv 0 5,0x101! 1,0x10 0 2,0x101°

Fur die Zukunft ist zu Uberlegen, wie die Elementspeziation bei der Berilicksichti-

gung von Diffusionsprozessen besser berticksichtigt werden kann.

4.3 1D, 2D oder 3D? — Welche Modellierung fir welche In-
formationen?

Die wahre Welt ist dreidimensional mit inhomogenen Materialeigenschaften und
Eingangsrandbedingungen. Daher liefern 3D-Modelle prinzipiell die der Realitat am
nachsten kommende Abbildung der tatsachlich ablaufenden Prozesse. Ob eine Re-
duzierung der Dimensionalitat erlaubt oder gar erforderlich ist, kann nur durch eine
tiefergehende Analyse des jeweiligen Anwendungsfalls beantwortet werden.

Reduzierungen sind vor allem in Fallen von rdumlichen Symmetrien entlang der
Transportrichtung erlaubt, bei denen die Hinzunahme einer weiteren Dimension nur
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eine vernachlassigbare Anderung am modellierten Gesamtgeschehen verursacht.
Eine Reduzierung kann hingegen erforderlich sein, wenn die fir die 3D-
Modellierung bendtigten Ausgangsdaten nicht verfigbar sind oder das Rechenprob-
lem (noch) zu umfangreich ist (also nicht vertretbar hohe Rechenzeiten erfordert),
um es als 3D-Modell zu behandeln.

4.3.1 Beispiele fur erlaubte Dimensionsreduzierungen

Fur manche Problemanalysen reichen in der Praxis vereinfachte Modelle aus (Abb.
1). Schachte und Strecken eines Endlagers werden mit homogenen Versatzmateria-
lien auf der Basis von Ton oder Salz verschlossen. Die Transportparameter dieser
Materialien sind derart, dass der Transport durch den Versatz schneller ablauft als
durch das Wirtsgestein. Fir die Analyse des Schadstofftransports durch einzelne
Strecken, Schachte oder Bohrlécher ist eine 1D-Modellierung vollig ausreichend und
mit Hilfe analytischer Loésungen der zugrundeliegenden Transportgleichungen ein-
fach, effizient und préazise.

Eine 2D-Modellierung wird benétigt, wenn der Transport senkrecht zur interessie-
renden Haupttransportrichtung nicht mehr vernachlassigbar bzw. inhomogen ist.
Dies kann in anisotropen Medien, wie geschichteten Tonformationen, der Fall sein.
Die Anisotropie fuhrt zu einer deutlich schnelleren Schadstoffausbreitung in horizon-
taler Richtung.

T
-

-~

Abb. 1  Fluidtransport bei achsensymetrischer Geometrie

In der vorliegenden Untersuchung wird die 1D-Modellierung fir die Simulierung des
Schadstofftransports durch den Versatz und durch das Wirtsgestein eingesetzt.
Damit werden die Auswirkungen unterschiedlicher Diffusionskoeffizienten und Kp-



GRS S 10 Projekt CHEMOTOX
Braunschweig AP V: Stoffoewertung

Werte des Versatzmaterials Bentonit und des Wirtsgesteins Ton aufgezeigt. 1D-
Modellierungen bilden immer den Ausgangspunkt fir die komplexeren 2D- und 3D-
Modellierungen. 2D-Modellierungen wurden fur die Beschreibung des Transports
durch das anisotrope Wirtsgestein durchgefihrt.

4.3.2 1D-Modellierung

Eine 1D-Modellierung dient der Uberpriifung, ob, wann und welche Schadstoffe in
diesem vereinfachten Modell innerhalb eines Zeitraumes von 1 Mio. Jahren eine
vorgegebenen Schichtdicke tberwinden. Da in diesem Modell keine Diffusion in
seitlicher Richtung beriicksichtigt wird, ergeben sich Uberschatzungen der Konzent-
rationen. Uberwinden einzelne oder viele Schadstoffe diese Strecke, dann ist es
sinnvoll, mit einer aufwandigeren 2D-Modellierung den seitlichen Ausbreitungseffekt
einzubeziehen.

4321 Geometrie und Modellaufbau

Abb. 2 zeigt das Modell fiir den eindimensionalen Transport. In rot ist der Behélter
(Kanister), d.h. die Quelle, dargestellt und in gelb der Transportweg durch 30 m
Bentonit bzw. Opalinuston oberhalb des Einlagerungsbohrlochs. Der rechte Rand
des Modells ist frei eingesetzt, d.h. ohne Schadstoffaustritt aus dem Rand.

Bentonite

Kanister | mm b 1
0

Abb. 2 Modellaufbau fur die 1D-Transportmodellierung (liegend dargestellt)

Die Materialeigenschaften fur Bentonit und Opalinuston sind in Tab. 4 aufgelistet.
Die Konzentrationen am Kanister (co) bleiben konstant. Infolge des Transportes
durch die Bentonit-/Tonsaule andern sich die Konzentrationen (c) mit der Zeit und
dem Ort (z).

Tab. 4 Materialeigenschaften von Bentonit und Opalinuston, aus <NAGRA
2002>
Parameter Bentonit Opalinuston
Trockendichte kg/m® 1600 2394

Effektive Porositat fur Kationen 0,36 0,12
Effektive Porositat fur Anionen - 0,05 0,06
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4.3.3 2D-Modellierung

Die analytischen Rechenergebnisse mit dem 1D-Modell zeigen zwar, dass Bentonit
und Opalinuston die Schadstoffausbreitung sehr effektiv verzégern. Da jedoch un-
terschiedliche Diffusionsgeschwindigkeiten parallel und senkrecht zur Schichtung
des Tonsteins in der 1D-Modellierung nicht betrachtet werden kdnnen, erreichen
einige Schadstoffe nach einer Transportzeit von 1 Mio. Jahren das Ende der Trans-
portstrecke, obwohl sie dies bei einer realitatsndheren Betrachtung méglicherweise
nicht taten. Mit einer 2D-Rechnung lasst sich berticksichtigen, welchen Effekt die
Ausbreitung der Schadstoffe in horizontaler Richtung hat, also senkrecht zur mit der
im 1D-Modell betrachteten vertikalen Ausbreitungsrichtung.

Wiirde die Diffusion durch den Opalinuston isotrop verlaufen, wére die Ausbreitung
nach oben tber dem Einlagerungsbohrloch aquivalent zur 1D-Modellierung, weil der
Konzentrationsgradient entlang dieser vertikalen Zentrallinie der Gleiche ist. Der
Transport senkrecht zur Schichtung verlauft aber deutlich langsamer als parallel
dazu. Als Konsequenz wird die Konzentration entlang der Zentrallinie Gber dem
Bohrloch verdiinnt. Dieser Effekt ist am Anfang sehr ausgepréagt, wird aber schwa-
cher, sobald die horizontale Schadstoffausbreitung die seitliche Begrenzung er-
reicht. Dies fuhrt zu geringeren Konzentrationen am Ende der Transportstrecke.

Geometrie und Modellaufbau

Die geometrischen Daten fiur die 2D-Modellierung wurden aus dem von der DBE
entwickelten Endlagerkonzept Ubernommen, wie es in <Rubel 2007, PTKA-WTE
2006> beschrieben wurde. Der Abstand zwischen den Einlagerungsbohrléchern und
die maximale Behalterzahl pro Bohrloch wurden in Abhé&ngigkeit von den thermi-
schen Eigenschaften der Tonformationen ermittelt. Eine Temperaturobergrenze von
100°C im Bentonit wurde dabei zugrunde gelegt. Danach kénnen im Opalinuston
drei und in norddeutschen Tonen funf BSK3-Behalter in ein Bohrloch eingelagert
werden. Die so ermittelten Entfernungen zwischen den hexagonal angeordneten
Bohrléchern filhrt zu einer Grundflache der Referenzzelle von 2.165,1 m? <Riibel
2007>. Bei einem zylindrischen Modell ergibt sich hieraus ein Radius von 26,25 m
(Abb. 3).

Geht man davon aus, dass die Entfernung zwischen zwei Bohrléchern 26,25 m be-
tragt und oberhalb des Bohrlochs noch 30 m (niedrigster denkbarer Abstand, kleiner
als Mindestabstand gemal <AkEnd 2002>) bis an das Ende der Transportstrecke
liegen, ergibt sich fir ein Einlagerungsbohrloch ein (zylinderférmiges) Gebirgsvolu-
men von

26,25°x 3,14 x 30 = 64.910 m*
Basierend auf dieser symmetrischen Geometrie und den Materialeigenschaften

wurde ein 2D-Modell fir den Schadstofftransport im Opalinuston aufgestellt (Abb.
4).
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Abb. 3  Modellkonzept fir den 2D-Transport, links Vertikalschnitt, rechts Draufsicht.
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Abb. 4 Symmetrischer Modellaufbau und Diskretisierung fur die 2D-Transportmodellierung im Opali-
nuston
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In der Mitte des Modells befindet sich das 50 m tiefe vertikale Einlagerungsbohrloch
mit einem Durchmesser von 0,46 m. Darin sind drei Behélter gleichmaRig verteilt.
Aufgrund der symmetrischen Geometrie wurde ein Viertel des Modells berechnet.
Beim unterstellten Eindringen des Porenwassers aus dem umgebenden Gebirge
setzt die Auflésung der Behalter ein und die resultierende schadstoffhaltige Ldsung
kann den Rand des Bohrlochs unbehindert erreichen. Die Konzentration aller
Schadstoffe bleibt nach Beendigung der Reaktionen und Einstellung des Gleichge-
wichtes Uber die Zeit konstant. Es wird ausschlie3lich diffusiver Transport betrach-
tet. Die Materialeigenschaften des Opalinustons sind in Tab. 4 aufgelistet.
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5 Ergebnisse

5.1 Mobilisierung chemisch-toxischer Stoffe

Die geochemischen Modellrechnungen wurden mit dem Programm ChemApp und
mit den in Anlage 1 aufgelisteten und im Arbeitspaket Il ,Wissenschaftliche Grund-
lagen” beschriebenen und thermodynamischen Daten durchgefuhrt (siehe APIII in
Anhang 3 des Forschungsberichts). In Tab. 5 sind die Zusammensetzungen der
L6sungen angegeben, die sich nach der vollstandigen Auflésung von drei mit je drei
Brennelementen beladenen BSK3-Behaltern ergeben. Die Reaktionen mit OPW-,
NaCl- und IP21-Losung wurden dabei so modelliert, dass nach der vollstédndigen
Auflésung der Behalter jeweils 1,5 m® Restlésung entstand. Fiir eine solche Menge
Schadstofflosung steht den Annahmen zufolge im Einlagerungsbohrloch nach Auf-
I6sung der Behdlter und Bildung von Korrosionsprodukten noch ein entsprechendes
Resthohlraumvolumen zur Verfligung.

Die rechentechnische Realisierung erfolgte aus praktischen Grinden durch schritt-
weise Zugabe kleiner Feststoffmengen zur vorgegebenen Gesamtmasse Ldsung.
Dies fuhrt im Endeffekt zur gleichen Losungs- und Feststoffkomposition wie bei ei-
ner rechnerisch schwierigeren schrittweisen Zugabe der eindringenden Lésung zur
Gesamt-Feststoffmasse.

Die Konzentrationen in den drei resultierenden Loésungen wurden in mol/kg H,O und
in mg/l angegeben und mit den Beurteilungswerten verglichen, die sich aus Gering-
flgigkeits-Schwellenwerten ergeben (Tab. 5). Uberschreitungen der Beurteilungs-
werte wurden durch Fettdruck hervorgehoben.

In der ersten Zeile der Tab. 5 wird angegeben, welche Menge Ausgangsldosung rea-
giert, um am Ende der Reaktion 1,5 m® Restlésung zu ergeben. Da OPW mehr
Wasser pro Liter Losung enthdlt als NaCl- und IP21-L&sung, wird von dieser Losung
weniger verbraucht als von den héher salinaren Losungen. Die NaCl-Losung enthalt
mehr Wasser als die IP21-Losung; entsprechend weniger NaCl-Lésung wird ge-
braucht als IP21-L6sung, um auf die gleiche Restldsungsmenge zu kommen.

In. Tab. 6 wurden die bei den betrachteten Reaktionen gebildeten Bodenkdrper und
die in Lésung verbliebenen wasserigen Spezies zusammengestellt. Tab. 7 zeigt das
chemische Inventar der aufgeldsten drei BSK3-Behdlter und der gebildeten Boden-
korper mit den darin fixierten Schadstoffmengen. In Tab. 8 wurde das Inventar mit
den mobilen (in Losung verbleibenden) Schadstoffmengen verglichen. Aus Tab. 7
und Tab. 8 wird deutlich, dass der Uberwiegende Teil der Schadstoffe in Bodenkdr-
pern fixiert wird und nur ein kleiner Teil mobil ist. Dabei ist darauf hinzuweisen, dass
100,00% gefallter Stoff nicht wirklich vollstandige Fallung des Inventars bedeutet,
sondern nur durch die Rundung auf zwei angezeigte Nachkommastellen zustande
kommt. In Wirklichkeit verbleibt auch in solchen Fallen noch ein, wenn auch sehr
geringer, Teil in Lésung. Fir den interessierten Leser lassen sich diese nicht ange-
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zeigten Nachkommastellen aus den Ausgabedateien der Rechnungen (siehe Anla-
gen 2 — 4 zu diesem Bericht) rekonstruieren.

Bei geringem Ldsungsangebot wird die zutretende Losung durch die Korrosion rela-
tiv schnell verbraucht. Ohne einen ausreichenden Nachschub an Losung kommt es
zu einer Reduzierung der Lésungsmenge und gleichzeitig zu einem starken Anstieg
der lonenstéarke, also des Salzgehaltes in der Restlésung. Dieser Prozess setzt sich
fort, bis das gesamte Wasser verbraucht ist. Bei diesem Schritt des Prozesses hat
eine teilweise Umverteilung der Schadstoffe stattgefunden. Ein Teil der Schadstoffe
befindet sich im noch unkorrodierten Bereich des Behdlters, ein anderer Teil in den
neugebildeten Bodenkdrpern. Ohne weiteren Losungszufluss kann eine schadstoff-
beladene Losung nur dann dauerhaft existieren, wenn das Losungsangebot gréfl3er
ist als fur die vollstdndige Korrosion der Behdlter erforderlich. Solange die Korrosion
aber nicht aufgrund vollstandigen Wasserverbrauchs abgeschlossen ist, und auch
wenn der Losungszufluss schneller ist als der Verbrauch durch Metallkorrosion, ist
von schadstoffhaltigen Losungen im Nahfeld auszugehen. Tab. 9 zeigt beispielhaft,
wie unterschiedlich die Lésungszusammensetzungen sein kénnen, die sich bei un-
terschiedlichem Angebot von Ausgangslésung ergeben.

Abb. 5 bis Abb. 12 zeigen die Lésungsentwicklung bei der Reaktion von OPW und
IP21-Losung mit drei BSK3-Behaltern. Das Lésungsangebot reicht aus, um die Be-
halter vollstandig zu korrodieren und 1,5 m® Restlésung zu bilden. Die Abbildungen
zeigen den Reaktionsweg beim instantanen Kontakt von 6,6 m®* OPW bis zur Bil-
dung von 1,5 m3 Schadstofflésung (vergl. Variante B in Tab. 9). Ein solches Szena-
rio ist nicht wahrscheinlich, da der Lésungszutritt advektionskontrolliert ist und daher
nur langsam erfolgt.

Die berechneten Lésungskonzentrationen in Tab. 5 spiegeln den Wissensstand wi-
der, wie er sich in der verwendeten Datenbasis niedergeschlagen hat. In der Regel
wurde davon ausgegangen, dass die fur ein Element jeweils berechneten schwerst-
l6slichen Phasen auch tatsachlich auftreten. Diese Annahme ist fiir sehr lange Zeit-
raume zwar sicher richtig, kann aber bei kinetisch kontrollierten Korrosions-, Fal-
lungs- und Umwandlungsprozessen zu einer massiven Unterbewertung der maogli-
chen Ldsungskonzentrationen fihren. So sind Magnetit (FezO,4), Eskolait (Cr,053)
oder Heazlewoodit (NizS;) zweifelsfrei stabile Minerale, ob sie sich aber direkt bei
der Korrosion von BSK3 in OPW oder IP21-Lésung bilden, ist mehr als zweifelhaft.
In den meisten Fallen werden zunachst nicht die stabilsten Phasen gebildet, son-
dern jene Verbindungen, deren Bildungskinetik am gunstigsten ist. Die L&slichkeit
dieser Verbindungen ist zum Teil erheblich héher, und sie bestimmen die Losungs-
konzentration eines Elements so lange, wie noch keine vollstdndige Umwandlung in
eine stabilere Phase stattgefunden hat. Die Erfahrung zeigt zudem, dass die Anzahl
der diskreten Phasen in Vielelementsystemen haufig wesentlich kleiner ist, als es
die Modellierung vermuten lasst <Grauer 1997>. Gerade Nebenelemente, die in
kleinerem Umfang in den Reaktanden vorliegen, bilden keine eigenen Phasen, son-
dern werden haufig in andere, in viel groRerem Umfang vorliegende, Phasen einge-
baut oder auf ihnen sorbiert.
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Tab. 5

L6sung und der Bildung von 1,5 m3 Schadstoff-Losung - Vergleich mit Beurteilungswerten

Lésungszusammensetzungen nach der vollstandigen Auflésung von drei BSK3-Behéltern in OPW, NaCl- und IP21-

OPW NaCl-Losung IP21-Lésung Beurteilungswert
Anfangslésungsmenge 6,60000 m3 7,17085 m? 10,26073 m?
BSK3 mit 3 Brennelementen 3 3 3
Restlésung 1,50690 m3 1,50013 m3 1,50011 m?
pH 7,347 6,755 7,771
Eh -0,482 V -0,447 V -0,507 V
lonic strength 0,7251 VvV 6,6848 V 22,835 V
Density 1,04908 g/cm3 1,23546 g/cm3 1,31271 g/cm3
[mol/kg H,0] [mgl/l] [mol/kg H,0] [mgl/l] [mol/kg H,0] [ma/l] [ma/l]
H 112,5222 112,0187 114,0581 *
o 56,8761 56,4916 61,2700 *
Na 4,3877E-01 9.947,01 5,9931E+00 122.261 3,9605E-02 679,870 **200
K 3,5562E-03 1,3711E+02 1,3306E-02 3,8846E+02 *
Mg 2,1812E-02 522,778 6,6184E+00 120115 *
Ca 4,1662E-03 164,655 5,2167E-03 156,117 *
Cl 5,7474E-01 20.093,3 6,2476E+00 196.546 1,2106E+01 320.481 250
SO42' 4,7967E-12 1,5167E-07 2,7469E-12 2,3415E-07 2,7527E-09 6,5908E-05 240
C (Carbonatsystem) 9,3936E-06 0,11126 2,8924E-06 0,0308 9,1412E-01 8198,19 *
Fe 3,7196E-02 2.048,36 1,2258E-01 6074,24 3,0929E-03 128,973 200
Si 2,8672E-10 7,9408E-06 1,6766E-10 4,1785E-06 2,8442E-11 5,9647E-07 *
Al 4,7779E-09 1,2713E-04 1,5833E-09 3,7908E-05 2,8297E-13 5,7011E-09 0,05
U 3,2040E-09 7,5204E-04 3,9099E-09 8,2585E-04 1,8282E-01 3,2494E+04 0,015
P 2,8340E-02 865,609 3,1708E-02 871,483 3,7692E-02 871,7475 *
As 1,0891E-02 804,618 1,2185E-02 810,077 1,4485E-02 810,3237 0,010
N (als Nitrat) 5,8255E-02 804,618 6,5176E-02 810,077 7,7478E-02 810,3237 443
Ni 7,8060E-08 4,5180E-03 4,1824E-08 2,1783E-03 1,4958E-12 6,5556E-08 0,014
B 4,1099E-01 4.381,52 2,4289E-01 2330,12 8,9370E-01 7214,44 0,740
zZr 6,4854E-10 5,8340E-05 3,8096E-10 3,0838E-05 6,4678E-11 4,4056E-06 il
Mn 1,5954E-11 8,6429E-07 1,0574E-10 5,1546E-06 1,4947E-12 6,1314E-08 0,05
Sr 1,3937E-03 120,416 il
Mo 8,7730E-05 8,29985 2,9736E-02 2531,49 3,5348E-02 2532,26 0,035
Cu 5,9978E-13 3,7584E-08 7,1702E-12 4,0432E-07 6,9872E-12 3,3154E-07 0,014
Cr (als Cr'™) 7,2870E-12 3,7363E-07 3,4679E-06 0,16001 5,4441E-09 2,1137E-04 0,007
Sn 1,9360E-14 2,2663E-09 4,3220E-13 4,5528E-08 2,4508E-13 2,1724E-08 il
Ti 2,2737E-10 1,0732E-05 1,3356E-10 5,6730E-06 2,2675E-11 8,1047E-07 il
\ 1,0714E-06 0,05382 2,2401E-02 1012,60 3,6009E-04 13,6973 0,004

* Stoffart aus Grunden der Bilanzierungsvollstéandigkeit aufgefiihrt, kein Schadstoff, Beurteilungswert nicht erforderlich

** Stoffartin Ausgangsldsung enthalten, keine wesentliche Erhhung durch Abfall- oder Verpackungsbestandteile, Vergleichswert nur zur Information

***x Kein Beurteilungswert definiert, Erfordernis ist zu Gberprifen
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Tab. 6 Ausgeschiedene Bodenkdrper und wéasserigen Spezies in Lésung (nur die >10™* Mol/kg H,O) nach der Auflésung von
drei BSK3-Behaltern in OPW, NaCl- und IP21-L6sung und der Bildung von 1,5 m?3 Schadstoff-Lésung
OPW + 3 BSK3 + 3 SF NaCl-Lsg. + 3 BSK3 + 3 SF IP21-Lsg. + 3BSK3 + 3 SF
Minerale [Formel Wassr. Spezies|Minerale Formel Wassr. Spezies Minerale |Formel Wassr. Spezies
Fe |Magnetit, |FesOs, Fe? Siderite FeCO3 Fe?* Magnetit |FesO4 Fe?*
Siderit FeCO3 Magnetit Fes04 Troilit FeS
Si |Coffinit  |[U“™(Si0y) (c) Coffinit U*™(si0.)(c) Coffinit  [U*Y(SiO4)(c) |SiO2(aq)
Al |Hercynit |FeAl,O4 Al(OH)4 Hercynit FeAl,Oq4 Al(OH)s, AI** Hydrotalcit|MgsAl,O7:10H,0 |AI(OH)4
U |uraninit  [U™(OH).(am), U$OH)22+ Uraninit U)(OH)4(am) UEOH)22+ coffinit  |UMY(SiOL ()  |U™™(CO3)s>
Coffinit  [U"™(Si04)(c) "OH),"  [Coffinit U*™(si0.)(c) u*™oH),° Uraninit  [U*™(OH)4 (am) [U(OH),°
u“™(oH)s* (U™0,)(CO3)s™ (U™0,)(CO3)s™
U02+ U(+|V)(OH)3+ U(+|V)(OH)3+,
uoy’
P Phosphat-, Phosphat-, Phosphat-,
Oligophosphat- Oligophosphat- Oligophosphat-
Spezies, Spezies Spezies
Ni(HPO4g° Ni(HPO4g°
Ni(P207)” Ni(P207)*
HNi(P207)
As H2AsO3’ HAsO,’ H,AsOs H2AsOz
HASO,’ HASO,’
Ni |Heazle- |NisSx(cr) NiZ* Heazlewoodit|NisS(cr) NiZ* NisSa(cr) NiZ*
woodit Ni(cr) Ni(HPO4g° Nickel Ni(cr) Ni(HPO4)°Ni(P207)*
Nickel Ni(P,07)*
HNi(P207)
B |Borax Naz[B40s(OH)4]-8H,0 |B(OH)3<0> Borax Naz[B4Os(OH)4]-8H-0 |B(OH)3" B(OH)3°
Zr |Badeleyit |ZrOz(monoclin) Badeleyit ZrOz(monoclin) Zr(OH)40 Badeleyit |ZrOz(monoclin) Zr(OH)40
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Tab. 7 Chemisches Inventar von drei BSK3-Behaltern, und Menge der, nach der vollstandigen Auflésung in OPW, NaCl- und

IP21-L6sung, und der Bildung von in 1,5 m3 Schadstoff-Lésung, in den ausgeschiedenen Bodenkdrpern fixierten Ele-
mente
OPW NaCl- Lésung IP21-Ldsung
Element Mineral
Mineral Element Mineral Element Mineral Element
Mol Name Formel Mol Mol Yogeram  T%gerant] Mol Mol Yogeram geran] Mol Mol Yogetan  =%getait
Magnetite Fe;0, 47.817,68| 143.453,03 99,17 47.783,13|143.349,39 99,09 47.714,47|143.143,41 98,95
ce | 144.660.40 Troilit FeS - - - 99.96 - - - 90.go] 151363 151363 105
€ U Siderit FeCO, 1.025,13| 1.025,13 0,71 7l 1.021,24| 1.021,24 0,71 ' - - - ’
Hercynite  FeAl,O, 127,06 127,06 0,09 127,06 127,06 0,09 - - -
Hydrotalcit Mg4Al,0;:10H,0 - - - - - - 127,06 254,12 100,00
Al 254,12 , 100,00 100,00 100,00
Hercynite  FeAl,O, 127,06 254,12 100,00 127,06 254,12 100,00 - - -
Uraninit U(OH)4(am) 19.452,94| 19.452,94 94,79 19.452,94| 19.452,94 94,79 19.248,67| 19.248,67 93,80
U 20.521,89 _ 100,00 100,00 99,00
Coffinit USIiOy,(cr) 1.068,96| 1.068,96 5,21 1.068,96| 1.068,96 5,21 1.068,96| 1.068,96 5,21
P 42,11]- - - - - 0,00] - - - 0,00 - - - 0,00
As 16,18]- - - - - 0,00 - - - 0,00 - - - 0,00
Ni 2.082,75 H.eazlewoodlt N!gSZ(Cr) 48,56 145,69 7,00 100,00 10,89 32,67 1,57 100,00 694,25| 2.082,75 100,00 100,00
Nickel Ni 1.937,06| 1.937,06 93,00 1.937,06| 2.050,08 98,43 - - -
Zr  15.274,45|Badeleyit ZrO,(mc) 15.274,45| 15.274,45 100,00 100,00| 15.274,45| 15.274,45 100,00 100,00| 15.274,45| 15.274,45 100,00 100,00

Mn  2.372,83|- Mn(OH), 2.372,83| 2.372,83 100,00 100,00 2.372,83| 2.372,83 100,00 100,00 2.372,83| 2.372,83 100,00 100,00

Mo 39,49|Powellite CaMoO, 39,36 39,36 99,67 99,67 39,36 39,36 99,67 99,67 - - - 0,00

Cu 83,48|- Cu(OH),(s) 83,48 83,48 100,00 100,00 83,48 83,48 83,48 83,48 83,48 83,48 100,00 100,00

Cr  4.187,59|Eskolaite Cr,04 2.093,79| 4.187,59 100,00 100,00 2.093,79| 4.187,58 100,00 100,00 2.093,79| 4.187,59 100,00 100,00

Sn 187,68|Cassiterite SN0, 187,68 187,68 100,00 100,00 187,68 187,68 100,00 100,00 187,68 187,68 100,00 100,00

Ti 189,53|Rutile TiO, 189,53 189,53 100,00 100,00 189,53 189,53 100,00 100,00 189,53 189,53 100,00 100,00
v 29,75]- V,0, 14,88 29,75 99,99 99,99 14,88 29,75 99,99 99,99 14,67 29,35 98,65 98,65
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Tab. 8 Chemisches Inventar von drei BSK3-Behéltern und mobiler Anteil in 1,5 m3 Schadstoff-L6sung nach der vollstandigen
Auflésung in OPW, NaCl- und IP21-Ldsung
OoPW NaCl- Lésung IP21-L6sung
Gesamtinventar
gel6ster/mobiler Anteil gel6ster/mobiler Anteil gel6ster/mobiler Anteil
Mol g Mol g Mol g Mol g

Fe 144.660,49 8.078.565,06 55,27 3.086,68 162,80 9.091,60 3,46 192,98
Al 254,12 6.856,63 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00
20.521,89 4.884.804,02 0,00 0,00 0,00 0,00 204,27 48.620,98

42,11 1.304,39 42,11 1.304,39 42,11 1.304,39 42,11 1.304,39

As 16,18 1.212,48 16,18 1.212,48 16,18 1.212,48 16,18 1.212,48
Ni 2.082,75 122.243,76 0,00 0,01 0,00 0,00 0,00 0,00
zZr 15.274,45 1.393.396,29 0,00 0,00 0,00 0,00 998,51 91.088,15
Mn 2.372,83 130.358,40 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00
Mo 39,49 3.789,00 0,13 12,51 39,49 3.789,00 39,49 3.789,00
Cu 83,48 5.304,60 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00
Cr 4.187,59  217.738,26 0,00 0,00 0,00 0,24 0,00 0,00
Sn 187,68 22.280,04 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00
Ti 189,53 9.072,03 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00
\Y 29,75 176,79 0,00 0,01 29,75 176,79 0,40 2,39
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Tab. 9

Vergleich der entstehenden Lésungsmengen und Zusammensetzungen

der resultierenden Schadstoff-Losungen nach der vollstandigen Auflo-
sung von drei BSK3-Behéltern in OPW bei unterschiedlichem Lésungs-
angebot; Variante A: Wassergehalt reicht gerade aus, um das gesamte
Eisen zu korrodieren, Variante B: Wassergehalt ist um ca. 1,5 m® gréRer
als die, fur die vollstandige Korrosion, benétigte Mindestmenge

Variante A Variante B
Anfangslésungsmenge 5,158 m3 6,600m3
Restlésung 0,062 m3 1,507m3
pH 6,2 7.3
Eh -0,4V -0,5V
lonenstarke 38,8 0,7
Dichte [g/cm®] 1,716 1,049
[mol/kg H,0] [mg/l] [mol/kg H,O] [mg/l]
H 120,0618 112,5222
O 70,0239 56,8761
Na 1,2598E+00 28559,0 | 4,3877E-01 9947,01
K 9,2537E-02 3567,75 | 3,5562E-03 |1,3711E+02
Mg 5,6758E-01 13603,4 | 2,1812E-02 522,778
Ca 2,8333E-03 111,976 | 4,1662E-03 164,655
Cl 1,2436E+01 434759 | 5,7474E-01 20093,3
SO, 1,3890E-11 | 4,3919E-07 | 4,7967E-12 | 1,5167E-07
C (Carbonatsystem) 3,0692E+00 36351,5 | 9,3936E-06 0,11126
Fe 5,8547E+00 322415 | 3,7196E-02 2048,36
Si 2,4075E-10 | 6,6676E-06 | 2,8672E-10 | 7,9408E-06
Al 9,5032E-09 | 2,5285E-04 | 4,7779E-09 | 1,2713E-04
U 6,1384E-01 |1,4408E+05 | 3,2040E-09 | 7,5204E-04
P 9,4315E-01 28807,0 | 2,8340E-02 865,609
As 3,6244E-01 26777,2 | 1,0891E-02 804,618
N (als Nitrat) 1,9387E+00 26777,2 | 5,8255E-02 804,618
Ni 1,5243E-07 | 8,8225E-03 | 7,8060E-08 | 4,5180E-03
B 2,9640E-01 3159,85 | 4,1099E-01 4381,52
Zr 54168E-10 | 4,8728E-05 | 6,4854E-10 | 5,8340E-05
Mn 1,1377E-09 | 6,1634E-05 | 1,5954E-11 | 8,6429E-07
Sr 3,6265E-02 3133,382 | 1,3937E-03 120,416
Mo 8,9605E-02 8477,30 | 8,7730E-05 8,29985
Cu 6,9696E-11 | 4,3673E-06 | 5,9978E-13 | 3,7584E-08
Cr (als Ccr'™) 6,8565E-04 35,15582 | 7,2870E-12 | 3,7363E-07
Sn 2,3093E-11 | 2,7033E-06 | 1,9360E-14 | 2,2663E-09
Ti 1,8991E-10 | 8,9640E-06 | 2,2737E-10 | 1,0732E-05
V 6,6632E-01 33471,5 | 1,0714E-06 0,05382
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In Systemen mit vielen Ausgangskomponenten, wie sie gerade bei radioaktiven Ab-
fallen auftreten, entstehen auch von ihrer Zusammensetzung und strukturell recht
flexible Wirtsphasen, die als ,Sammelraum® fir strukturchemisch ahnliche Verbin-
dungen dienen. lhre thermodynamischen Eigenschaften sind in der Regel nur wenig
untersucht und haben in gangige Datenbasen noch keinen Eingang gefunden.

Weitere Herausforderungen liefern die in der Losung zu erwartenden Spezies. Als
Beispiel kdnnen die Uranspezies im System BSK3-IP21 dienen. Hier erreicht Car-
bonat eine Gesamtkonzentration von fast 1 mol/kg. Dieses liegt aber nicht frei vor,
sondern ist rechnerisch praktisch vollstéandig im Uranylkomplex [UO, (CO3)4® ge-
bunden. Diese hochgeladene Spezies weist einen extrem niedrigen Aktivitatskoeffi-
zienten auf und fuhrt zu einer extrem hohen, bei Experimenten bislang nicht beo-
bachteten Uran-L6slichkeit (0,18 mol/kg) und auch zu einer Uberhéhten lonenstarke.
Dies hat wiederum Folgen auch fur andere Gleichgewichte. Da freies Carbonat nun
in der Losung fehlt, steht es der Bildung anderer Carbonate wie Siderit (FeCO3)
nicht mehr zu Verfigung. Der Grund fiur dieses unwahrscheinliche Systemverhalten
liegt bei den lonenwechselwirkungskoeffizienten der Uranylcarbonatospezies. Diese
sind zum Teil fur die Wechselwirkungen mit Na*, nicht aber fiir Mgz" bekannt, wel-
ches in IP21-Loésungen vorherrschend ist. Die berechneten Aktivitatskoeffizienten
sind daher zu klein und fuhren nicht nur zu einer Schieflage beim Uran, sondern im
gesamten modellierten System.

Aus diesen Griinden sind alle Konzentrationsangaben in Tab. 5 nur als erste Nahe-
rung zu verstehen. Es ist weitere eingehende Beschéftigung mit den unter realen
Bedingungen auftretenden Phasen und Spezies notwendig, um die Modellierungen
in komplexer zusammengesetzten Systemen besser abzusichern

Abb. 5 bis Abb. 12 zeigen die Lésungsentwicklung bei der Reaktion von OPW und
IP21-Lésung mit drei beladenen BSK3-Behdltern bis zum Erreichen von 1,5 m?
Schadstofflésung. Der Vergleich der Ergebnisse mit den zwei extrem unterschiedli-
chen Ldsungen OPW und IP21 soll den Einfluss der lonenstarke der Ausgangslo-
sung auf die Zusammensetzung der entstehenden Losung demonstrieren. Auf die
Darstellung auch der Entwicklung mit NaCl-Lésung wurde verzichtet. Die Abbildun-
gen zeigen den Reaktionsweg beim instantanen Kontakt von 6,6 m* OPW bzw.
10,3 m® IP21-Lésung (vergl. Tab. 9). Diese unterschiedlichen Mengen Ausgangslé-
sung enthalten die gleiche Menge Wasser und fuhren zur Bildung der gleiche Men-
ge (1,5 m®) Schadstofflésung.

Ein Szenario, in dem solche groRen Mengen Ausgangsldsung instantan zur Verfi-
gung stehen wie in der Rechnung angenommen, ist nicht realistisch, da der L6-
sungszutritt advektionskontrolliert und daher nur langsam erfolgt. Realistischer wéare
die Betrachtung des reaktiven Stofftransportes, bei dem nur jeweils die zu einem
bestimmten Zeitpunkt tatséchlich verfigbare L&sungsmenge reagiert (s. Kapitel
5.1.1).
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Abb.5  Wasserverbrauch und Entwicklung von pH und Eh bei der vollstdndigen Auflésung von drei
BSK3-Behaltern in OPW
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Abb. 6  Entwicklung der Lésungszusammensetzung bei der vollstdndigen Aufldsung von drei BSK3-
Behéltern in OPW



Projekt CHEMOTOX 23 GRS Lmmane

AP V: Stoffbewertung Braunschweig
6,0E-02
N
B bis 0,411 /
5,0E-02
4,0E-02
—_ Fe
Q
I
P 30802
= P
o
E
2,06-02 / //
1,0E-02 - As
4 ;
0,0E+0R - ' 7 g T Mo, Vs Zr——
0 0,2 0,4 0,6 0,8 1 1,2
Zi
4,5E-01
4,0€-01 /’ B
3,5E-01 /
3,0E-01
£ 2,5E01 /
¥
~
B 2,0E-01
E /
1,5E-01 /
1,0E-01 /
5,0E-02 — N
Fe
/ ‘J P
0,0E+00 - T ; - - +As,Mo, Sr, V, 7r,
0 0,2 0,4 0,6 0,8 1 1.2
Z;
Abb. 7  Entwicklung der Lésungszusammensetzung bei der vollstdndigen Aufldsung von drei BSK3-

Behaltern in OPW



GRS i 24 Projekt CHEMOTOX
Braunschweig AP V: Stoffbewertung

1E+5

Magnetit

/ UM(OH)4(am)
1E+4

//
Mn(OH),

Ni(cr)
1 E+3 Coffinit
= ) Siderit
k-] Eskolait Rutil
5 .
_® 1E+2 - gjecr)c(\sl?lt
lg NisS,(cr)
V,0
1E+1 = - =
Calcit
Powellit
Dolomit
1E+0 T —SFCO3(S) T T T !
1E-1
0 0,2 0,4 0,6 0,8 1 1,2

Zi

Abb. 8  Entwicklung der Bodenkorper bei der vollstdndigen Auflésung von drei BSK3-Behaltern in
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Abb. 9  Wasserverbrauch und Entwicklung von pH und Eh bei der vollstdndigen Auflésung von drei
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Abb. 12 Entwicklung der Bodenkérper bei der vollstandigen Auflésung von drei BSK3-Behéltern in
IP21-LGsung

5.1.1 Reaktiver Stofftransport

Eine Losung fur das beschriebene rechentechnische Problem, dass unrealistisch
grolRe Ausgangslosungsmengen zu Beginn der Rechnungen instantan zur Verfi-
gung stehen, wére die Betrachtung der gekoppelten Prozesse L6sungszu-
tritt => Korrosion => Schadstoffabfuhr tber eine reaktive Stofftransportmodellierung.
Bei solchen gekoppelten Transport-Reaktionsrechnungen kann der Lésungszutritt
so eingestellt werden, dass er etwas schneller verlauft als die kinetisch gesteuerte
Korrosion. Dies diirfte nach Uberschlagsrechnungen der GRS <Riibel 2004> in Ton-
formationen zu erwarten sein.

Die Beschreibung des Reaktionssystems im Zuge einer reaktiven Stofftransportmo-
dellierung kommt der Wirklichkeit am nachsten und liefert belastbarere Ergebnisse
als der bisher Ubliche Ansatz mit festen Lésungsmengen und Léslichkeitsgrenzen.
Eine solche Beschreibung ist prinzipiell auch in hochkomplexen Systemen mit einer
Vielzahl an beteiligten Elementen mdglich und kann auch zur Beschreibung der Mo-
bilisierung chemisch-toxischer Stoffe herangezogen werden. Mit steigender Kom-
plexitdt wachsen aber auch die Anspriche an die Modellparameter und die Unsi-
cherheit in Bezug auf die tatséchlich auftretenden Festphasen. Nicht immer bilden
sich die laut Datenbasis thermodynamisch bevorzugten Reinphasen; stattdessen
treten vermehrt Mischphasen auf mit zum Teil hdheren, zum Teil niedrigeren Los-
lichkeiten.
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Es ist daher notwendig, die Ergebnisse der Rechnungen in komplexen Systemen
abzusichern. Die Modellierung des reaktiven Stofftransports wird in naher Zukunft
Eingang in die Prozessanalysen und Langzeitsicherheitsanalysen finden. Sie ent-
spricht dem internationalen Trend der Forschung auf dem Gebiet der Endlagerung.

5.2  Transport mobiler Schadstoffe

Die mobilisierbaren und somit transportierbaren Schadstoffmengen hangen, wie aus
dem Beispiel in Tab. 9 ersichtlich, entscheidend von der zur Verfigung stehenden
Lésungsmenge ab. Welche Schadstoffe in welchen Mengen und in welcher Zeit an
einem bestimmten Ort im Endlager vorkommen oder am Rande des ewG ankom-
men, hangt von den Rickhalteeigenschaften der durchlaufenen Materialien und von
deren Transporteigenschaften ab. Weiter unten werden die Ergebnisse der durchge-
fuhrten Transportrechnungen vorgestellt. Diese wurden mit dem Programm Geo-
Sys/RockFlow <Kolditz 2008> durchgefuhrt. RockFlow ist ein mit der FEM (Finite-
Element-Methode) arbeitendes Rechenprogramm flir die Modellierung von gekop-
pelten  THMC/B-Prozessen (Thermo-Hydraulisch-Mechanisch-Chemisch-Biolo-
gisch). Als Quellterm wurden die Konzentrationen in 1,5 m® Schadstofflésung nach
der vollstéandigen Auflésung von drei BSK3-Behéltern (s. Tab. 5) herangezogen.

5.2.1 1D-Transportmodellierung

Wie in Kapitel 4.3.2 ausgefihrt, sollte durch eine 1D-Transportmodellierung die ma-
ximale Ausbreitungsgeschwindigkeit von Schadstoffen ermittelt werden. Um zu be-
urteilen, welchen Einfluss die Einschlussqualitéat auf die Ausbreitung der Schadstoffe
hat, wurden 1D-Transportmodellierungen Uber eine 30 m lange Transportstrecke,
einmal nur durch den Versatzstoff Bentonit, und einmal nur durch den Tonstein,
durchgefihrt.

5.2.1.1 1D-Transport durch Bentonit

Da die Permeabilitdt des Versatzes grof3er ist als die des ungestdrten Tonsteins,
wird der Transport durch den Versatz schneller laufen. Dieser Transportweg ist der
Weg des geringeren Widerstands.

Die Transportstrecke durch den Bentonit entspricht einer Saule, &hnlich wie ein un-
mittelbar Uber dem Einlagerungsbohrloch angeordneter Schacht, der mit Bentonit
verflllt ist. Eine solche Geometrie ist stark vereinfachend, da in einem tatsachlichen
Endlager der Schacht horizontal versetzt zum Einlagerungsbereich stehen wirde.
Schadstoffe mussten also zusatzlich zun&chst in horizontaler Richtung zum Schacht
transportiert werden, bevor eine Ausbreitung in vertikaler Richtung erfolgen kann.

Als Quellterm wurden die Konzentrationen aus Tab. 5 mit OPW und NaCl-Ldsung
verwendet. Als Diffusions- und Sorptionskennzahlen wurden in die Rechnungen die
Daten fur Bentonit aus Tab. 3 eingesetzt. Aus diesen Annahmen resultiert im Ver-
gleich zur Ausbreitung in Opalinuston eine hohere Diffusion. Zur Vereinfachung des
Rechenproblems wurde als Quellterm eine Uber den gesamten Zeitraum konstante
Ausgangskonzentration unterstellt, was gegeniber einer realistischeren Modellie-
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rung (Raumausbreitung des Inventars, dadurch Abnahme der Konzentration an der
Quelle) zu einer Uberschatzung von Konzentrationen fiihren kann. Tab. 10 zeigt die
Ergebnisse einer solchen Rechnung fir Kationen, Tab. 11 fir die Anionen.

Tab. 10  Vergleich der Konzentrationen der als Kationen in Lésung vorliegenden
Elemente nach vollstandiger Auflésung von drei BSK3-Behdltern in
OPW im Einlagerungsbohrloch nach Durchgang durch 30 m Bentonit
(z=0 m: im Bohrloch, z=30 m: am Ende der Transportstrecke)

Kationen Konzentration [mg/kg H,O]
Lésung z[m] Ni V Sr U Sn Mn Ti Cr
0 4,6E-03 |5,5E-02 |1,2E+02 |7,6E-04 (2,3E-09 (8,8E-07 |1,1E-05 |3,8E-07
OPW 30 7,6E-18 |4,3E-02 |3,8E+01 |0,00 0,0 6,9E-07 |8,6E-06 [3,0E-07

c/cO [%] 0,00 78,94 31,19 0,00 0,00 78,94 |78,94 |78,94

0 2,5E-03 |1,1E+03 |- 9,3E-04 |5,1E-08 |5,8E-06 (6,4E-06 (1,8E-01
NaCl-Lésung|30 4,1E-18 |9,0E+02 |- 0,00 0,0 4,6E-06 [5,0E-06 [1,4E-01
c/c0 [%] |0,00 78,94 0,00 0,00 78,94 |78,94 |78,94

Die Ergebnisse zeigen, dass nach 1 Mio. Jahren unter diesen Randbedingungen,
sowohl in OPW als auch in NaCl-Lésung, die in kationischer Form vorliegenden
Elemente V, Mn, Cr und Ti das Ende der Transportstrecke erreichen und gegenuber
der Ausgangskonzentration kaum abgeschwécht werden, weil fir diese Elemente
keine Sorption im Bentonit unterstellt wird. Die Transportfronten von Ni, U und Sn
erreichen diese Grenze in 1 Mio. Jahren nicht, da hier die Sorption fur eine starke
Ruckhaltung sorgt.

Tab. 11  Vergleich der Konzentrationen der als Anionen in Lésung vorliegenden
Elemente nach vollstandiger Auflésung von drei BSK3-Behdltern in
OPW im Einlagerungsbohrloch und nach Durchgang durch 30 m Bento-
nit (z=0 m: im Bohrloch, z=30 m: am Ende der Transportstrecke)

Anionen Konzentration [mg/kg H,O]

Lésung As B C cl Mo N P SO,”

z=0 8.2E+02 | 4,4E+03 | 1,1E-01 | 2,0E+04 | 8,4E+00 | 8,2E+02 | 8,8E+02 | 1,5E-07

OPW z=30 |2,4E+01|1,3E+02 |2,2E-05 |5,9E+02 | 2,5E-01 |2,4E+01 |2,6E+01 | 4,5E-09

c/c0[%] | 2,92 2,92 0,02 2,92 2,92 2,92 2,92 2,92

NaCl z=0 9,1E+02 | 2,6E+03 | 3,5E-02 | 2,2E+05 | 2,9E+03 | 9,1E+02 | 9,8E+02 | 2,6E-07

y z=30 |[2,7E+01|7,7E+01 |6,7E-06 | 6,5E+03 | 8,3E+01 |2,7E+01 | 2,9E+01 | 7,7E-09
LOsung

c/cO[%] | 2,92 2,92 0,02 2,92 2,92 2,92 2,92 2,92

Die Anionenkonzentrationen unterliegen nach 1 Mio. Jahren am Ende der Trans-
portstrecke einer Abschwachung um etwa den Faktor 30 gegenliber der konstanten
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Konzentration an der Quelle. Die im Vergleich zu den vorwiegend kationisch auftre-
tenden Elementen niedrigeren Konzentrationen sind hier nicht Folge der Sorption,
die bei Anionen durchgehend vernachlassigt wird, sondern der geringeren Diffusi-
onsgeschwindigkeit.

Ein direkter Vergleich der im Modell erhaltenen Konzentrationswerte mit Beurtei-
lungswerten ist beim eindimensionalen Schadstofftransport tberkonservativ, weil

= dabei der (dreidimensionale) Verteilungseffekt im einschlusswirksamen Ge-
birgsbereich nicht bericksichtigt ist,

= durch den Grundwasserstrom eine Verdinnung erfolgt. Entscheidend ist
dann das Verhéltnis aus der Freisetzungsrate aus dem ewG (Mas-
se/Zeiteinheit) und dem Grundwasserfluss.
Die mit realistischen (begrenzten) Schadstoffinventaren unter ansonsten gleichen
Annahmen in mehrdimensionalen Modellen erhaltenen Konzentrationen liegen um
ein Vielfaches niedriger als die in Tab. 10 und Tab. 11 angegebenen Werte (s. Abb.
16).

Tab. 12  Vergleich der Schadstoffkonzentrationen mit Beurteilungswerten [in
mg/kg H,O] nach Durchgang durch 30 m Bentonit nach 1 Mio. Jahren

OPW NaCl-Lésung Beurteilungswert
Ni 7,63E-18 4,09E-18 1,40E-02
V* 4,31E-02 9,01E+02 4,00E-03
Sr* 3,81E+01 0,00E+00 *x
) 0,00E+00 0,00E+00 1,50E-02
Sn 0,00E+00 0,00E+00 8,41E+01
Mn 6,92E-07 4,59E-06 5,00E-02
Ti 8,59E-06 5,05E-06 **
Cr* 2,99E-07 1,42E-01 7,00E-03
As* 2,38E+01 2,66E+01 1,00E-02
B* 1,30E+02 7,66E+01 7,40E-01
C 2,19E-05 6,74E-06 ok
Cl* 5,95E+02 6,47E+03 2,50E+02
Mo* 2,46E-01 8,33E+01 3,50E-02
N 2,38E+01 2,66E+01 4,43E+Q1****
P 2,56E+01 2,87E+01 ok
SO~ 4,49E-09 7,70E-09 2,40E+02

* Durch Fettdruck hervorgehoben sind die Elemente, deren Konzentrationen am Ende der Trans-
portstrecke den Beurteilungswert (ibersteigen

**  Kein Beurteilungswert definiert; hilfsweise Vergleich mit Gesundheitlichem Orientierungswert
(GOW) von 1,00E-04 mg/l.

***  Kein Beurteilungswert definiert; nicht oder sehr gering toxisch
*% - Als Nitrat NOs
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In Tab. 12 sind die berechneten Konzentrationen nach Durchgang durch 30 m Ben-
tonit nochmals zusammengefasst und den jeweiligen Beurteilungswerten gegen-
Ubergestellt.

Hierbei werden diejenigen Elemente deutlich, auf die bei mehrdimensionalen Rech-
nungen zu achten ist oder die bei der Berechnung von Szenarien mit erheblicher
Schwachung der Einschlusswirksamkeit als ,Leitstoffe” in Frage kommen. Schad-
stoffkonzentrationen, die auch unter den restriktiven Bedingungen der 1D-
Modellierung noch unter den Beurteilungswerten bleiben, sind unter den gewahlten
Randbedingungen als nicht relevant zu bezeichnen.

Aufgrund der gréReren effektiven Diffusionskoeffizienten (De =2x10° m?/s) und der
grolReren zuganglichen Porositéat (n = 0,36) von Kationen im Vergleich zu Anionen
(De = 3x10"? m%s, n=0,05) werden Kationen schneller transportiert, wenn keine
Sorption auftritt oder diese vernachlassigt wird. Ohne Sorption im Bentonit werden
nach 1 Mio. Jahren 78,94 % der Ausgangskonzentration der Kationen das Ende der
Schicht bei 30 m erreichen, wahrend dies fur Anionen nur 2,92 % sind (Tab. 11).
Diese Verhaltnisse ergeben sich unabhéngig von der Ausgangskonzentration im
Bohrloch.

12

h =
N N —
Bl o
R i

0 0.5 1 1.5 2 2.5 3 3.5 4 4.5 5

Normalisierte Konzentration C/C,

Z[m]

Abb. 13 Normalisierte Konzentrationsprofile von Ni, U, Sn und V nach 1 Mio. Jahren

Die Sorptionsprozesse fiihren zur Verzégerung und Reduzierung der Schadstoff-
konzentrationen. Sehr hohe Sorptionskoeffizienten (Kp) wie bei Sn mit 800 m3/kg
bewirken, dass ein Transport Uber nur sehr geringe Entfernungen erfolgt, im ge-
rechneten Modell weniger als 0,5 m (Abb. 13). Als weiteres Beispiel ist U mit einem
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Kp-Wert von 40 m3kg zu nennen, das in 1 Mio. Jahren weniger als 1 m Distanz
uberwindet.

=k D=40

\\ = kD=10
0!8 — F— _kD:S
\ —— kD=2

Normlisierte Konzentration [-]

0,6
\ ~ — kD=1
0,4 \ e kD=0.1
0.2 kD=0.01
\ ——kD=0.001
0 kD=0.0001
0 10 20 30 40
kD=0.0
Z[m]

Abb. 14 Einfluss der Kp-Werte von Kationen auf die Konzentrationsprofile nach 1 Mio. Jahren

Eine Ubersicht Uiber den Einfluss der Kp-Werte von Kationen auf den Schadstoff-
transport ist in Abb. 14 dargestellt. Bei Kp-Werten gréer als 0,01 m3/kg sind die
Sorptionseffekte bereits sehr stark. Bei Kp-Werten kleiner als 0,0001 m3/kg spielt der
Sorptionseffekt bei der geringen Transportdistanz von 30 m hingegen kaum eine
Rolle.

Bei Anionen ist der Einfluss des Kp-Wertes noch deutlicher. Wegen der niedrigeren
Diffusionskoeffizienten spielen auch bei Kp-Werten kleiner als 0,0001 m3/kg Sorpti-
onseffekte immer noch eine wichtige Rolle (Abb. 15).
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Abb. 15 Einfluss der Kp-Werte von Anionen auf die Konzentrationsprofile nach 1 Mio. Jahren

5.2.1.2 1D-Transport durch Opalinuston

Die Rechnungen wurden fir Tonstein genau so wie oben beschrieben durchgefihrt.
Dies entspricht dem Transport der Schadstoffe durch einen Teilbereich des ein-
schlusswirksamen Gebirgsbereichs. Der Unterschied zwischen beiden Rechnungen
liegt in den unterschiedlichen Transportparametern, und zwar in den effektiven Po-
rositaten (mit 0,12 fur Kationen und 0,06 fur Anionen) (Tab. 4), den niedrigeren ef-
fektiven Diffusionskoeffzienten De (senkrecht zur Schichtung liegen die De-Werte
um den Faktor 10 niedriger als im Bentonit), und den unterschiedlichen Sorpti-
onskoeffizienten (meistens geringere Kp-Werte, aul3er fir Ni und Mo).

Die Ergebnisse sind in den Tab. 13 und Tab. 14 dargestellt.

Tab. 13Vergleich der Kationenkonzentrationen in Lésung nach vollstandiger Auflo-
sung von drei BSK3-Behéltern in OPW im Einlagerungsbohrloch und nach
Durchgang durch 30 m Opalinuston (z=0 m: im Bohrloch, z=30 m: am Ende
der Transportstrecke)

Kationen Konzentration [mg/kg H,0]

Lésung Ni V Sr U Sn Mn Ti Cr

z=0 |4,6E-03 [5,5E-02 |1,2E+2|7,6E-04|2,3E-09 |8,8E-07 |1,1E-05 |3,8E-07

OPW |z=30 |0,0E+00|1,3E-02 |5,6E-6 |0,0E+0 |0,0E+0 |2,0E-07 |2,5E-06 |(8,8E-08

c/c0 [%]|0,00 23,226 (0,00 (0,00 0,00 23,226 |23,226 |23,226

z=0 |2,5E-03 |1,1E+03 9,3E-04|5,1E-08 |5,8E-06 (6,4E-06 |1,8E-01

NaCl- z=30 |[0,0E+00|2,7E+02 0,0E+0 |0,0 1,3E-06 |1,5E-06 |4,2E-02

LOsung
c/c0 [%]|0,00 23,226 0,00 |0,00 23,226 23,226 |23,226
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Tab. 14Vergleich der Anionenkonzentrationen in Lésung nach vollstandiger Auflo-
sung von drei BSK3-Behaltern in OPW im Einlagerungsbohrloch und nach
Durchgang durch 30 m Opalinuston (z=0 m: im Bohrloch, z=30 m: am Ende
der Transportstrecke)

Anionen Konzentration [mg/kg H,O]

Loésung As B C Cl Mo N P SO~

z=0 |8,2E+2 |4,4E+03 |1,1E-01 |2,0E+4 |8,4E+00 |8,2E+02 |8,8E+2 |1,5E-07
OoPW z=30 |1,3E-1 |7,0E-01 |0,0E+0O |3,2E+0 |0,0E+00 (1,3E-01 |1,4E-01 ([2,4E-11

c/c0[%] |0,016 |0,016 0,000 (0,016 |0,000 0,016 0,016 |0,016

z=0 |[9,1E+2|2,6E+03 |3,5E-02 |2,2E+5 |2,9E+03 [9,1E+02 |9,8E+2 (2,6E-07
ngcillhg z=30 |1,4E-1 |4,2E-01 |0,0E+0 |3,5E+1 |0,0E+00 (1,4E-01 |1,6E-1 (4,2E-11

c/c0[%] (0,016 |0,016 0,000 0,016 (0,000 0,016 0,016 |0,016
Tab. 15  Vergleich der Schadstoffkonzentration mit Beurteilungswerten am Ende

von 30 m Opalinuston nach 1 Mio. Jahren [in mg/kg H,O]
OPW NaCl-L6sung Beurteilungswert

Ni 0,00E+00 0,00E+00 0,014

\ 1,27E-02 2,65E+02 0,004

Sr 5,57E-06 *x

U 0,00E+00 0,00E+00 0,015

Sn 0,00E+00 0,00E+00 wox

Mn 2,04E-07 1,35E-06 50

Ti 2,53E-06 1,48E-06 **

Cr 8,80E-08 4,19E-02 0,007

As 1,29E-01 1,45E-01 0,010

B 7,04E-01 4,16E-01 0,740

C 0,00E+00 0,00E+00 *

Cl 3,23E+00 3,51E+01 250

Mo 0,00E+00 0,00E+00 0,035

N 1,29E-01 1,45E-01 44,3

P 1,39E-01 1,56E-01 *

S04% 2,44E-11 4,18E-11 240

Durch Fettdruck hervorgehoben sind die Elemente, deren Konzentrationen am Ende von 30 m
Opalinuston den Beurteilungswert Ubersteigen

* Stoffart aus Griinden der Bilanzierungsvollstéandigkeit, nicht oder nur gering toxisch, Beurtei-
lungswert nicht erforderlich

*%

(GOW) von 0,0001 mg/l.

Die Schadstoffe U, Ni, Mo mit hoheren Kp-Werten haben nach 1 Mio. Jahren die
30 m lange Séaule noch nicht durchquert. Die meisten Schadstoffkonzentrationen

Kein Beurteilungswert definiert; hilfsweise Vergleich mit Gesundheitlichem Orientierungswert
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liegen auch nach 1 Mio. Jahren noch nicht im Bereich von Beurteilungswerten. Nur
V und As in OPW und NaCl-Lésung sowie Cr in NaCl-Lésung erreichen diese Beur-
teilungswerte (vgl. Tab. 15).

Vergleiche zwischen den mobilisierten Schadstoffgehalten im Bohrloch und nach
Durchgang durch Opalinuston zeigen, dass besonders die Elemente V, Cr (Tab. 13)
und As (Tab. 14) kritisch werden kdnnten und genauer betrachtet werden missen.

5.2.2 2D-Transportmodellierung

Bevor mit den aufwendigeren 2D-Transportrechnungen begonnen wurde, wurde in
Kapitel 5.2.2.1 geprift, ob solche gebraucht werden, bzw. wie grof3 die Unterschie-
de zwischen 1D- und 2D-Rechnungen sein kdnnen. Die durchgefiihrten Berechnun-
gen sind in Kapitel 5.2.2.2 beschrieben.

5.2.2.1  Vergleich zwischen 1D- und 2D-Transportmodellierung

Um den Unterschied zwischen der 1D und 2D Modellierung zu verdeutlichen, wurde
jeweils eine vertikale Ausbreitung durch den Ton von 30 m betrachtet und fir das
Element Vanadium Vergleichungsrechnungen durchgefiihrt (1D, 2D isotrop und 2D
anisotrop). Als Ausgangskonzentration wurde die Vanadium-Konzentration in OPW
aus Tab. 5 verwendet. Diese wurde entlang der Kanisteroberflache als konstante
Randbedingung festgelegt. Der Unterschied zwischen der isotropen und anisotro-
pen 2D Rechnung liegt lediglich in den effektiven Diffusionskoeffizienten. In der ani-
sotropen Rechnung wurden vertikal und horizontal unterschiedliche De-Werte ein-
gesetzt (Tab. 3) In der isotropen Rechnung wurde fiir beide Richtungen der vertikale
De-Wert verwendet. Die Simulationsergebnisse sind in Abb. 16 dargestellt. Die zeit-
liche Entwicklung der 1D-Rechnung ist mit der isotropen 2D Rechnung vergleichbar.
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Abb. 16 Zeitlicher Verlauf der Vanadium-Ausbreitung durch Opalinuston in Abhangigkeit von

der Art der Transportmodellierung

Der Konzentrationsunterschied in vertikaler Richtung ist jedoch zwischen der isotro-
pen und anisotropen 2D-Rechnung aufgrund des hoheren horizontalen De-Wertes
sehr viel groBer. Nach 1 Mio. a ist die V-Konzentration am Ende der vertikalen
Transportstrecke nach 30 m vierfach héher.

In der 2D-Rechnung flihrt der schnellere horizontale Transport zunachst zu einer
schnellen horizontalen Ausbreitung bis an den Rand des Modellgebietes (bei
26,25 m), bevor sich die Schadstoffausbreitung nun verstarkt in vertikaler Richtung
fortsetzt. (Abb. 17).

5.2.2.2 2D-Transport durch den Opalinuston

Der Transport der chemisch-toxischen Schadstoffe durch den Opalinuston wurde fir
die Reaktionsldésungen betrachtet, die aus der Behalterkorrosion mit OPW und
NaCl-Lésung entstanden sind (OPW-Fall und NaCl-Fall). Die Unterschiede sind in
den unterschiedlichen Zusammensetzungen der beiden Reaktionslésungen begrin-
det. OPW und NaCl-Losung haben unterschiedliches Korrosionspotential. Die
Schadstoffkonzentrationen in OPW sind meist niedriger als in NaCl-Losung (Tab. 5).
Modellaufbau, Anfangsbedingungen und Randbedingungen wurden wie in der oben
beschriebenen anisotropen 2D Rechnung gewabhilt.
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Abb. 17 V-Konzentrationsprofile in OPW nach 1 Mio. a: (@) - isotrop (links), (b) - anisotrop (rechts)

5.2.2.21 OPW-Fall

Die Simulationsergebnisse sind in Tab. 16 und in den Abb. 18 bis Abb. 21 darge-
stellt. Wegen der funffach héheren horizontalen effektiven Diffusionskoeffizienten
werden Schadstoffe horizontal schneller transportiert. Sobald die Transportfront den
rechten Rand erreicht, dominiert der vertikale Transport. Der rechte Rand wird nicht
Uberschritten, weil dort gleichzeitiger Schadstofftransport von Nachbarkanistern zu
erwarten ist. Nach 1 Mio. a haben alle Schadstoffe an der Oberkante der 30 m lan-
gen Transportstrecke die Beurteilungswerte noch nicht erreicht (Tab. 16).
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Tab. 16  Vergleich von Schadstoffkonzentrationen [mg/kg H,O] mit Beurteilungs-
werten am Ende von 30 m Opalinuston nach 1 Mio. Jahren (OPW-Fall)

Konzentration Beurteilungswert
Ni 1,00-10™"° 0,014
\Y} 3,53:10% 0,004
Sr 0,00:10"% ok
U 1,00-10° 0,015
Sn 1,00-10° **
Mn 5,66-10% 50
Ti 7,03:10% b
Cr 2,45:10% 0,007
As 5,17-10% 0,010
B 9,16:10% 0,740
C 1,01-10™ *
Cl 7,83:10% 250
Mo 1,00-10° 0,035
P 1,11-10% *
S04* 1,24:10% 240

Durch Fettdruck hervorgehoben sind die Elemente, deren Konzentrationen am Ende der Trans-
portstrecke den Beurteilungswert tibersteigen

* Stoffart aus Grinden der Bilanzierungsvollstandigkeit, nicht oder nur geringfiigig toxisch, Beurtei-
lungswert nicht erforderlich

**  Keine Beurteilungswert definiert, Erfordernis ist zu Uberprifen
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Abb. 18 Sr-Konzentrationsprofil in OPW nach 1.000.000 a
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Abb. 19 As-Konzentrationsprofile in OPW: (a) - 1.000 a, (b) - 10.000 a, (c) - 100.000 a, (d) —
1.000.000 a, Beurteilungswert: 0,01 mg/kg H.O
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Abb. 20 B-Konzentrationsprofile in OPW: (a) - 1.0004a, (b) - 10.0004a, (c) - 100.000 a, (d) —
1.000.000 a, Beurteilungswert 0,74 mg/kg H.O
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Abb. 21 Mo-Konzentrationsprofile in OPW: (a) 100.000 a und (b) 1.000.000 a

5.2.2.2.2 NaCl-Fall

Mit dem NaCl-Fall wurde der Transport chemisch-toxischer Stoffe durch eine nord-
deutsche Tonformation mit hochsalinarem Porenwasser (NaCl-Losung) simuliert.
Die Geometrie, Modelaufbau sowie Anfangsbedingungen sind, bis auf die Zusam-
mensetzung der Reaktionslésung in Tab. 5, die gleichen wie im OPW-Fall.

In einer gesattigten NaCl-Losung sind die gelésten Schadstoffmengen meist we-
sentlich hoher als in OPW, insbesondere V, Mo, Cr (Tab. 5). Daraus folgt ein héhe-
rer Konzentrationsgradient und schnellerer Schadstofftransport. Die Ergebnisse der
Transportrechnungen sind in Tab. 17 und Abb. 22 bis Abb. 26 dargestellt. Nach
1 Mio. a erreichen V und As, fur die keine Rickhaltung berticksichtigt werden konn-
te, das Ende der 30 m langen Transportstrecke und tberschreiten dort die entspre-
chenden Beurteilungswerte. Die anderen Elemente, fur die Sorptionswerte bekannt
sind, erreichen auch in diesem Fall nicht die Oberkante der Transportstrecke bzw.
Uberschreiten nicht die Beurteilungswerte.
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Tab. 17  Vergleich von Schadstoffkonzentrationen [mg/kg H,O] mit Beurteilungs-
werten am Ende von 30 m Opalinuston nach 1 Mio. Jahren (NaCl-Fall)

NaCl-L6sung Beurteilungswert
Ni 1,00-10™° 0,014
\Y 7,35:10"%" 0,004
U 1,00-10™° 0,015
Sn 1,00-10™° b
Mn 3,74-10% 50
Ti 4,13-10% ok
Cr 1,16:10% 0,007
As 1,18:10™" 0,010
B 3,41-10™ 0,740
C 1,00-10™° *
Cl 2,88:10"% 250
Mo 9,77:10™" 0,035
P 1,18:10" *
S04* 1,27:10 240

Durch Fettdruck hervorgehoben sind die Elemente, deren Konzentrationen am Ende der Trans-
portstrecke den Beurteilungswert (ibersteigen

*  Stoffart aus Grinden der Bilanzierungsvollstandigkeit angegeben, nicht oder nur gering toxisch,
Beurteilungswert nicht erforderlich

**  Keine Beurteilungswert definiert, Erfordernis ist zu Gberprifen
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Abb. 22 V-Konzentrationsprofile in NaCl-Losung: (a) - 1.000 a, (b) - 10.000 a, (c) — 100.000 a, (d) —
1.000.000 a, Beurteilungswert: 0,004 mg/kg H>O
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Abb. 23 Cr-Konzentrationsprofile in NaCl-Losung: (a) - 1.000 a, (b) - 10.000 a, (c) - 100.000 a, (d) —
1.000.000 a, Beurteilungswert: 0.007 mg/kg H2O.
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Abb. 24 As-Konzentrationsprofile in NaCl-Lésung: (a) - 1.000 a, (b) - 10.000 a, (c) - 100.000 a, (d) —
1.000.000 a, Beurteilungswert: 0.01 mg/kg H»O.
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Abb. 25 B-Konzentrationsprofile in NaCl-Lésung: (a) - 1.000 a, (b) - 10.000 a, (c) - 100.000 a, (d) —
1.000.000 a, Beurteilungswert: 0.74 mg/kg H.O
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6 Zusammenfassung

In diesem Arbeitspaket wurden exemplarische Modellrechnungen zur Mobilisierung
und zum Transport von chemisch-toxischen Stoffen in Endlagern in Salz- und Ton-
formationen durchgefiihrt.

Fur die Modellierung der Mobilisierbarkeit der Schadstoffe wurde das Rechenpro-
gramm CHEMAPP eingesetzt. Die diffusionskontrollierte Ausbreitung der mobilen
Schadstoffe wurde anhand von 1D- und 2D-Transportmodellierungen betrachtet.
Dafir wurde das Rechenprogramm Rockflow, ein gekoppelter thermo-hydraulisch-
mechanisch-chemischer Prozesslevel-Code (THMC-Code), eingesetzt.

Mit den geochemischen Modellrechnungen konnte gezeigt werden, dass die not-
wendigen Werkzeuge (Rechenprogramme, Modelle und Daten) fir die Berechnung
der Mobilisierung chemisch-toxischer Schadstoffe sowohl fiir das Wirtsgestein Ton
als auch fur Salz vorhanden und einsetzbar sind. Licken wurden identifiziert und
ihre Auswirkungen kommentiert.

Mit den Transportrechnungen wurde gezeigt, dass die Werkzeuge flr die Beschrei-
bung des Schadstofftransports in Tonformationen ebenfalls existieren und funktio-
nieren. Auch hier wurde auf Datenlicken hingewiesen. Die Werkzeuge fir die
Transportmodellierung im Salz wurden zwar im Bericht zu APIIl beschreiben, Mo-
dellrechnungen wurden jedoch im Rahmen dieses Vorhabens nicht durchgeftuhrt.

Die mobilisierten und transportierten Schadstoffmengen bzw. ihre Konzentrationen
wurden mit Beurteilungswerten verglichen. Die Ableitung der Beurteilungswerte er-
folgte im Arbeitspaket 1V. Sie basieren auf Geringfugigkeitsschwellenwerten und,
soweit fUr bestimmte Stoffe nicht verfigbar, auf Grenzwerten fur Trinkwasser. Aus
diesem Vergleich ergaben sich diejenigen Schadstoffe, die nach heutigem Kennt-
nisstand und unter den gewahlten Randbedingungen relevant sind und einer vertief-
teren Betrachtung beddurfen.

Im Detail wurden Modellrechnungen unter folgenden Randbedingungen durchge-
fuhrt und folgende Ergebnisse erzielt:

Untersucht wurden die Auflésungs- und Ausféllungsprozesse bei der Reaktion von
drei, mit jeweils drei abgebrannten Brennelementen beladenen, BSK3-Behaltern in
einem 50 m tiefen Bohrloch, mit drei Lésungen unterschiedlicher Zusammenset-
zung. Die eingesetzten Losungen weisen sehr unterschiedliche Salzgehalte auf und
decken das Spektrum der Lésungen ab, die in Ton- und Salzformationen auftreten
koénnten. Diese Lésungen sind Opalinustonporenwasser, NaCl- und IP21-Lésung.

Um die Abhéangigkeit der Loslichkeit/Mobilisierbarkeit der betrachteten chemisch-
toxischen Stoffe von der Zusammensetzung der Zutrittslésung zu demonstrieren,
wurden die Konzentrationen in 1,5 m® Schadstoffldsung verglichen. Angenommen
wurde die vollstdndige Auflosung von drei BSK3-Behdltern mit einer Menge Aus-
gangslosung, die zur vollstdndigen Auflésung der Behdlter und zur Bildung von
1,5 m® Schadstofflésung fihrt.
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Fiur die geochemischen Modellierungen wurden die im Anhang zu diesem Bericht
aufgelisteten thermodynamischen Daten verwendet.

Als Ergebnis der Modellrechnungen kann gezeigt werden, dass die gelésten Schad-
stoffmengen mit zunehmendem Salzgehalt der Ausgangslosungen meist deutlich
ansteigen (bei U, P, As, N, Mo, Cu, Cr, Sn, V). Dies hangt mit der steigenden lo-
nenstarke und der verstarkten Bildung von Komplexen (Chlorokomplexen u. a.) zu-
sammen. Es gibt aber auch einige Ausnahmen, wie Ni, Zr, Mn, und Ti. Wegen der
unzureichenden Kenntnis der Phasenbildung in den elementreichen Feststoff-
Ldsungssystemen und der in Teilen noch unsicheren oder lickenhaften Datenbasis,
besonders fiir die hochsalinaren Losungen, sind die berechneten Gehalte als Nahe-
rungswerte anzusehen und sollten nicht quantitativ belastet werden.

Fur die Modellierung niedrigsalinarer Losungen liegen bedeutend mehr Daten vor.
Auch fur diese Losungen werden noch zusétzliche thermodynamische Daten fur die
Modellierung bendétigt, z.B. fur die Elemente Nd oder Cr. Fur diese Elemente fehlen
Eintrage sowohl fur bekannte Phasen als auch fiir Spezies, so dass sie den Model-
lierungen nur unbefriedigend, z. T. Uberkonservativ (durch vollstandige oder zumin-
dest zu hohe Auflésung des Inventars in der verfigbaren Lésungsmenge) beriick-
sichtigt werden. Fur eine Reihe Elemente sind also die vorhandenen thermodynami-
schen Daten unzureichend oder noch nicht qualitatsgesichert. So fehlen bei den
meisten der betrachteten toxischen Schwermetalle noch Daten fur Spezies und Bo-
denkorpern, die bei neutralen und basischen pH-Werten auftreten. Wo solche Daten
fehlen, z. B. fur die Elemente Mo, V, As und B, kénnen die berechneten Konzentra-
tionen erheblich von dem nach Expertenschatzung zu Erwartenden abweichen. Hier
kénnen durch eine Verbesserung der Datenbasis Unsicherheiten abgebaut werden.
Die Komplettierung und Qualitatssicherung der Datenbasis waren nicht Ziel dieses
Vorhabens. Dies sind jedoch wichtige Aufgaben, die noch zu erledigen sind. Wah-
rend die Qualitatssicherung vorhandener Daten im Rahmen des nationalen Daten-
bankprojektes THEREDA erfolgt, ist fiir die SchlielBung relevanter Datenlicken zu-
satzlicher Aufwand erforderlich.

Mittels 1D- und 2D-Transportmodellierungen wurde die Ausbreitung der mobilen
chemisch-toxischen Stoffe aus dem Bohrloch durch einen Bentonitbuffer und das
tonige Wirtsgestein bis an das Ende einer 30 m langen Transportstrecke simuliert.
Alle Rechnungen waren rein diffusionskontrolliert und beriicksichtigten ausschliel3-
lich die lineare Sorption. Aufgrund der grél3eren effektiven Diffusionskoeffizienten
und der groReren zuganglichen Porositat werden Kationen (V, Cr und Ti) im Ver-
gleich zu Anionen (As, B, Mo, N, P) schneller transportiert. Ohne Sorption werden in
einer 30 m langen Bentonitschicht nach 1 Mio. Jahren im Porenwasser 78,94 % der
Ausgangskonzentration der Kationen das Ende der Transportstrecke erreichen,
wahrend dies flr Anionen nur 2,92 % sind. Dagegen erreichen die Transportfronten
einiger Kationen (Ni, U und Sn) diese Grenze in 1 Mio. Jahren nicht, da hier die
Sorption fur eine starke Riickhaltung sorgt. Die unter gleichen Annahmen in 2D-
Modellen erhaltenen Konzentrationen liegen nach 1 Mio. Jahren im Porenwasser
am Ende der 30 m langen Transportstrecke um mehrere GroRenordnungen niedri-
ger.
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Tonstein zeichnet sich gegenuber Bentonit durch niedrigere effektive Porositaten,
niedrigere effektive Diffusionskoeffizienten und unterschiedliche Sorptionskoeffizien-
ten aus. Nach 1 Mio. Jahren erreichen deshalb in der 1D-Modellierung nur wenige
Schadstoffe (As und V) das Ende der Transportstrecke und tberschreiten dort im
Porenwasser die Beurteilungswerte. Sehr hohe Sorptionskoeffizienten (Kp) wie bei
Sn mit 800 m3/kg bewirken, dass ein Transport Uber nur sehr geringe Entfernungen
erfolgt, im gerechneten Modell weniger als 0,5 m. U mit einem Kp-Wert von 40 m3/kg
uberwindet in 1 Mio. Jahren weniger als 1 m.

Zu Datenlicken und Datenunsicherheiten kommen Modellunsicherheiten. Die be-
rechneten Schadstoffkonzentrationen kbnnen somit von den unter realen Bedingun-
gen auftretenden Konzentrationen um mehrere GréRenordnungen abweichen. Un-
klar ist noch, ob die thermodynamischen Daten- oder die Modellunsicherheiten die
Modellierungsergebnisse starker beeinflussen. Diese bedeutsame Frage sollte
durch eine Unsicherheits- und Sensitivitdtsanalyse geklart werden, um die erforder-
lichen Arbeiten fiir eine verbesserte Modellierung chemisch-toxischer Schadstoffe
effektiv zu gestalten.

AbschlieRend ist festzustellen:

Die dargestellten Ergebnisse dienen dem Zweck, die Leistungsfahigkeit vorhande-
ner Werkzeuge, einschlie8lich der Qualitdt und Vollstandigkeit der erforderlichen
Daten hinsichtlich des Verhaltens chemisch-toxischer Stoffe in Endlagern fir hoch-
radioaktive Stoffe aufzuzeigen. Dies Ziel wurde erreicht. Die durchgefuhrten Modell-
rechnungen demonstrieren die Auswirkungen bedeutsamer Effekte auf die Ergeb-
nisse. Diese Ergebnisse dirfen nur unter Bertcksichtigung der gewahlten Randbe-
dingungen interpretiert und nicht verallgemeinert werden. Ausdrucklich wird darauf
hingewiesen, dass das o. g. Ziel im Vordergrund stand und nicht die Angabe belast-
barer Schadstoffkonzentrationen flir ausgesuchte Szenarien, fir ein bestimmtes
Wirtsgestein oder gar fur einen konkreten Standort.

Die mit dem heutigen Kenntnisstand ermittelten, und im Vergleich zu Beurteilungs-
werten teilweise zu hohen, Konzentrationen am Rande des ewG im Ton dirften in
Realitat niedriger liegen. Dass die Modellrechnungen z. T. hohe Konzentrationen
ausweisen, hangt in der Mehrzahl der identifizierten Falle mit Liicken in der Daten-
basis zusammenhéangen. Fur die betreffenden Elemente sind relevante Bodenkor-
per, in denen sie fixiert werden kdnnten, entweder nicht bekannt oder es gibt daftr
keine Ruckhaltekoeffizienten, oder beides. In solchen Fallen besteht Forschungsbe-
darf um bekannte Uberkonservativitaten abzubauen.

Die eingeschrankte Belastbarkeit der bisherigen Ergebnisse und der aufgezeigte
Forschungsbedarf sollten jedoch nicht den Blick darauf verstellen, dass in diesem
Vorhaben zum ersten Mal systematisch der Stand des Wissens bezlglich che-
misch-toxischer Stoffe aufgezeigt und eine Zusammenstellung aller verfigbaren
Daten vorgenommen wurde. Im Rahmen dieses Vorhabens wurde ein extrem kom-
plexes Endlagersystem mit 28 Elementen, 319 wasserigen Spezies und 406 Fest-
phasen modelliert.
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Anlagen

Dokumentation der Berechnungsgrundlage und der Ergebnisse der geochemischen
Berechnungen:

Anlage 1. Verwendete thermodynamische Datenbasis

Anlage 2: Output-Datei der geochemischen Modellierung mit OPW
Anlage 3: Output-Datei der geochemischen Modellierung mit NaCl-Lésung
Anlage 4: Output-Datei der geochemischen Modellierung mit IP21-L6sung

(Siehe zugehdrigen Anlagenband)



