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ZUSAMMENFASSUNG

Zur Bewertung der Langzeitsicherheit von Endlagern fur geféhrliche Abfélle, de-
ren Sicherheit Uber tausende von Jahren gewahrleistet sein muB3, werden mathe-
matische Modelle herangezogen. Eine Moglichkeit, die Gite der Modelle zu pri-
fen bestehtdarin, dhnliche Naturprozesse, die Uiber lange Zeiten abgelaufen sind,
zu beobachten und zu beschreiben und mit den Modellvorhersagen zu verglei-
chen. Dies ist der Grund, warum natdirliche Analoga als Untersuchungsobjekte
herangezogen werden und in den letzten Jahren immer mehr ins Blickfeld des
weltweiten wissenschaftlichen Interesses geriickt sind.

Aufgrund der Bedeutsamkeit, die den natlrlichen Analoga im Hinblick auf die
Langzeitsicherheitsbewertung von Endlagern zugemessen wird, hat der Projekt-
trager Entsorgung (PTE) im Auftrag des Bundesministeriums fur Forschung und
Technologie (BMFT) am 4. und 5.11.1993 im Kernforschungszentrum Karlsruhe ei-
nen Workshop zur Thematik ,nattrliche Analoga” veranstaltiet.

Ziel des Workshops war, anhand von Ubersichts- und Fachvortragen die Bedeu-
tung natirlicher Analoga darzustellen und einen Uberblick Uber nationale und
internationale Arbeiten zu geben, um letztlich AnstoBe fir das F + E-Programm
des BMFT und damit fUr zukUnftige F + E-Arbeiten zu geben.

Die Vortrége des Workshops sind im vorliegenden KfK-Bericht zusammengestelit.
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COMPILATION OF THE PAPERS
PRESENTED AT THE WORKSHOP
NATURAL ANALOGUES FOR DISPOSAL OF
RADIOACTIVE WASTE
ON 4 -5 NOVEMBER 1993
HELD IN KERNFORSCHUNGSZENTRUM KARLSRUHE

ABSTRACT

To evaluate the long-term safety of repositories for hazardous waste, whose safe-
ty has to be guaranteed for thousands of years mathematical models are used.
One possibility to prove the quality of these models is to observe and to describe
similar processes in nature and to compare these processes with model predic-
tions. This is the reason why natural analogues are used as subjects of investiga-
tions and are of increasing interest in R&D pertaining to waste disposal.

Because of the significance of natural analogues concerning the long-term safety
analysis of repositories the Program Management Entsorgung (PTE) on behalf of
the Federal Ministry of Research and Technology (BMFT) organized a workshop in
the Kernforschungszentrum Karlsruhe (4 - 5, November 1993).

Objective of this workshop was to underscore the importance of natural ana-
logues by presenting overview and special papers and to show the national as
well as the international state-of-the-art in this field of research. The final goal of
this workshop was to provide BMFT with appropriate background information so
that future decisions concerning funding of its R&D-program can be put on a
sound basis.

The papers presented at the workshop are compiled in this KfK-report.
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Workshop Natiirliche Analoga
04./05.11.1993, Karlsruhe

BegriiBung der Teilnehmer (D. Lummerzheim, BMFT)
Guten Tag, meine sehr verehrten Damen, meine Herren,

su unserem Workshop "Natlirliche Analoga" begriiBe ich Sie hier in
Karlsruhe herzlich. Gleichzeitig bedanke ich mich schon jetzt bei
unserem Projekttridger fiir die Vorbereitung und Organisation der
Veranstaltung und bei dem Fortbildungszentrum fir Technik und

Umwelt dafiir, daB wir hier zusammenkommen konnten.

Das Thema, das heute und morgen zur Diskussion steht, ist ein aus
meiner Sicht auBerordentlich wichtiges. Die Endlagerung
radicaktiver und nicht-radiocaktiver Abfdlle unterliegt der
Verpflichtung, die Sicherheit der Biosphdre {iber Zeitrdume von

vielen tausend Jahren zu gewdhrleisten.

Zur Realisierung solcher Endldger und 2zum Nachweis, daB die
geforderte Sicherheit auch tatsdchlich vorhanden ist, 1dBt sich
das sonst Ubliche Verfahren der Nutzung sorgfdltig geplanter und
durchgefiihrter Experimente sowie daraus abgeleiteter Rechenver-
fahren offensichtlich nicht verwenden. Die notwendigen Laufzeiten
der Versuche wiirden die menschliche Lebenserwartung weit
Ubersteigen. Damit bleibt zundchst nur die Theorie. Wie aber

kénnen wir die zuverldssig griinden?

Natiirlich liegen aus vielen Jahren nationaler und internationaler

experimenteller Endlagerforschung zahlreiche wissenschaftliche Er-

kenntnisse vor, die sich ein Stiick weit - hundert, vieleicht ei-
nige hundert Jahre - extrapolieren lassen. Wir sind damit jedoch
kaum in der Lage, die gesamte Linge der notwendigen

Nachweiszeitriume mit ausreichender Zuverldssigkeit zu umfassen.

Wie Thnen allen bekannt ist, haben aber die Geologen gefunden, daB
Uber Zeiten, die hier eine Rolle spielen, in der Natur Vorgédnge
stattgefunden haben, die den zu betrachtenden Sachverhalten oder



Prozessen 4&dhnlich waren und deren Ergebnisse sich in zahlreichen
Fdllen zur Langzeitsicherheitsbewertung nutzen lassen. Das bekann-
teste und aus meiner Sicht eindrucksvollste Beispiel ist der Oklo-
Naturreaktor in Gabun (Afrika), in dessen Nahfeld z.B. die
Migration von Uran und Spaltprodukten anhand von deren
Folgeprodukten studiert werden Kkann. Es sind fallweise also
"Experimente" {iber geologische Zeitrdume verfiligbar, natilirliche
Analoga (NA) genannt, allerdings nicht zweckbestimmt geplant und
instrumentiert, aber in vielen F&dllen hilfreich, fehlendes Wissen

und erforderliche Erkenntnisse wenigstens teilweise zu vermitteln.

Natiirliche Anaioga sind keine dei ex machina, die flir sich allein
eine Ldsung offener Fragen 1in der Langzeitsicherheitsbewertung
bewirken. Sie sind nur Bausteine dazu, aber sehr wichtige, evtl.
unverzichtbare, mit denen selbstkritisch umgegangen werden mufl.

Es sollte aber nicht unerwdhnt bleiben, daB es, flir mich {iber-

raschend, auch skeptische Meinungen zur Nutzbarkeit der NA gibt.

Ich sagte eben, NA seien in vielen Fdllen hilfreich, das erfor-
derliche Wissen zu vermitteln. Das "erforderlich" scheint im Wort-
sinne zu verstehen zu sein: Ohne die Nutzung solcher Informationen
aus geologischen Vorzeiten ist eine volle Validierung unseres

Analyse-Instrumentariums schwierig bzw. nicht mdglich.

Diese mdglicherweise etwas provozierende Meinung wird 2z.B. durch
die vor 2 Jahren vom Radioactive Waste Management Committee der
OECD~-NEA und dem International Radiocactive Waste Management
Advisory Committee der IAEA verdffentlichte "Gemeinsame Ansicht"
(Collective Opinion) zur Frage: "Can long-term safety be evalu-
ated ?" gestiitzt. In der ausfllhrlichen, positiven Stellungnahme
findet sich wunter der Uberschrift "Building Confidence" die
folgende Feststellung:

There is no way to validate system performance predictions over
long times, but the adequacy of specific aspects of the modeling
may be supported through a variety of laboratory, field and
natural analogue studies. ,

Zu deutsch und etwas knapp libersetzt: Der Weg zur Validierung von
Rechenverfahren zum Langzeit-Verhalten eines Endlagersystems fiihrt
nur iiber Labor-, Feld- wund Natiirliche-Analoga-Studien. Die




collective Opinion wurde - der Vollstdndigkeit halber sei es
vermerkt - unterstiitzt durch die Experten des Beratungskomittees

ngntsorgung” der Kommission der Europdischen Union (KEU).

an dieser Bedeutung von NA gemessen, ist unser FuE-Programm meiner
Meinung nach noch nicht zufriedenstellend ausgerichtet und in der
purchfiihrung eher bescheiden. Das Thema erscheint beildufig. Zur
zeit befaBft sich nur ein einziges projektgefdrdertes Vorhaben
damit. Ein weiteres wird soeben vorbereitet. Vielleicht ist der
NA-Aspekt ja implizit Bestandteil weiterer Arbeiten. Die Liste der

vortridge zu dieser Tagung deutet das an.

Im internationalen Bereich, wo das Thema gleichfalls starke
Aufmerksamkeit findet, ist die Bundesrepublick in vielen Fdllen
beteiligt. Ich erwdhne das Mirage-Projekt der KEU und das
Intraval-Projekt der OECD-NEA. Manchmal jedoch fehlt die Mit-
wirkung deutscher Experten, wie die Besetzungsliste der aus meiner

Sicht wichtigen EU-Arbeitsgruppe "Natural Analogues" zeigt.

Was ich persdnlich in unserem Programm und seiner Durchfiihrung

besonders vermisse, ist der strategische Ansatz, NA in groBem

Umfang gezielt zu bearbeiten. Ansatzpunkte daflir wdren u.a.:

- die Validierung von Rechenmodellen,

- die Uberpriifung von geowissenschaftlichen Daten,

- die Festlegung von Storfall-Szenarien, die das Endlager
gefdhrden koénnen und deswegen bei der Sicherheitsanalyse

berilicksichtigt werden miissen.

Wir nmiissen Wege finden, das Thema unter diesen Zielsetungen
programmatischer anzugehen, durch die verstdrkte Aufnahme eigener
Arbeiten, durch  intensivere Beteiligung an internationalen

Aktivititen oder am besten durch beides.

Damit ich nicht mifverstanden werde: Diese kritischen Bemerkungen
sind kein Vorwurf gegen irgend Jjemanden, auBer gegen das filir

dieses Programm verantwortliche BMFT selbst.

Eine gewisse Unterbewertung der NA ist aber wohl kein aus-

SchlieBlich nationales Problem. Dieser Eindruck entsteht, wenn man



sich das Thema der Podiumsdiskussion im Rahmen eines EU-Workshops
{iber NA im vergangenen Oktober im spanischen Toledo anschaut. Es
lautete.: "Why do we not see more recognition of natural analogues
in performance assessment?" Und in den einleitenden Worten des
Moderators hieB es, die Befassung mit NAs sei in Veranstaltungen
zu diesem Thema sehr intensiv, in Veranstaltungen zum performance

assessment aber eher begrenzt.

Ich mdchte meine Ausfiihrungen nun fiir einen wichtigen Hinweis zum

eben angesprochenen BMFT-Programm "Endlagerung" unterbrechen.

Das Thema Natiirliche Analoga, dem wir uns mit diesem Workshop
zuwenden, ist typisch fiir das zuklinftige Gesicht dieses Programms.

Was heift das? Lassen Sie mich zur Erkldrung etwas ausholen.

Mit Ablauf des Jahres hat der BMFT die Fodrderung der 3 bisher
tragenden Projekte seines Endlager-FuE~-Programms eingestellt. Uber
die Griinde dafiir ist h&8ufig berichtet und mit wvielen von Ihnen
diskutiert worden. Der Bundesrechnungshof hat inzwischen seinen
abschlieBenden Bericht zur Frage der Finanzierung der BMFT-
Endlagerforschung vorgelegt, der im Rahmen der Beratungen zum
Haushalt 94 auch bereits durch das Parlament behandelt worden ist.
Wie erinnerlich, hat er die BMFT-Ansicht zur Finanzierung der 3
GroBprojekte gestilitzt. Zum 4. GrofRprojekt, der Direkten Endlage-
rung, sind Bundesregierung und Rechnungshof uneinheitlicher Mei-
nung. BMFT und BMU sehen, ausgehend von den Regelungen des
Atomgesetzes, fir die FuE zur Direkten Endlagerung Xkeine
Finanzierungsverantwortung der Abfall-Ablieferungspflichtigen. Der

BRH ist aufgrund von Kostenbetrachtungen gegenteiliger Ansicht.

Das BMU hat klirzlich zusammen mit dem BfS die zukiinftig geltende

Definition von notwendiger, anlagenbezogener Forschung prazisiert:

Anlagenbezogen sind alle FuE-Arbeiten, deren Ergebnisse
Voraussetzung flir die gezielte Planung und fiir Errichtung,
Betrieb, Erweiterung, Erneuerung, Stillegung und Nachbetrieb des
Endlagers flir radioaktive Abfdlle sind.

Der Aufwand hierflir ist notwendig, wenn diese Ergebnisse unter

Beriicksichtigung des Standes von Wissenschaft und Technik nur bei




der Durchfiihrung der anlagenbezogenen FuE-Arbeiten erzielt werden

xsnnen und der Grundsatz der Verhdltnismdfigkeit beachtet ist.

pie weitere Forschungsarbeit des BMFT wird entlang der so gezoge-
pnen Linie durchgefiihrt werden und hoffentlich in ruhigerem
_Fahrwasser verlaufen. Dabei muB auch jede weitere Finanzierungs-
Ediskussion vermieden werden. Da sie in erster Linie von notwen-
diger FuE zur Bereitstellung von Endlagern ausgehen konnte, hat
der BMFT dem BMU kiirzlich mitgeteilt, daf er auch die nicht-

anlagenbezogene notwendige FuE nicht bzw. nicht mehr durchfiihren

wird.

pie kiinftige BMFT-FuE zur Endlagerung ist damit von den unmit-
telbar notwendigen FuE-Aktivitdten zur Bereitstellung und dem
fBetrieb von nuklearen Endlagern entkoppelt - wenn natilirlich auch
damit korreliert. Sie ist Jetzt . jedoch deutlicher als zuvor
unabhingige Sicherheitsforschung, deren Ergebnisse allen filir die
Bereitstellung von Endlagern Verantwortlichen zur Verfligung
stehen, und zwar

zur stidndigen Verbesserung der Sicherheit von Endlagern,

- zur Optimierung von Sicherheitstechniken und Analyse-Werkzeugen,
zur Vertiefung des Kenntnisstandes bei Gutachtern, Behdrden und

Experten.

Nun zuriick zum Thema NA. Wenn zur Sicherung der Biosph&@re und zur
Uberpriifung, ob diese Sicherheit tatsichlich besteht, die Nutzung
von NA wichtig ist, haben wir eine wesentliche Aufgabe unseres

Programms vor uns.

Das BMFT und der ihn beratende Sachverstdndigenkreis haben deshalb
in einer der letzten Sitzungen beschlossen, bald einen Workshop
abzuhalten. Ziel sollte sein, den Stand des Wissens zu NA
aufzuzeigen, die Moglichkeiten der Nutzung von NA aus unserer
Sicht zu diskutierem und den - wahrscheinlich vorhandenen - FuE-
Bedarf zu konkretisieren. Es geht heute und morgen insbesondere
also um die Fragen:

= Welche Bedeutung haben die NA fiir uns?

= Welche Arbeiten zu der Thematik laufen national und inter-
national z.zt.?




-~ Welche FuE-Arbeiten sind vorzusehen?

Nach diesem Workshop wdre dann das FuE-Programm ggfs. 2zu ergdnzen

und wiren FuE-Arbeiten vorzubereiten.

Und noch ein Wort, das ich bei sich bietender Gelegenheit gerne
anbringe: Wir diskutieren das Thema Langzeitsicherheit fast
ausschlieflich mit Blick auf die radioaktiven Abfdlle. Die
chemisch-toxischen Abfdlle - 11-13 Mio t pro Jahr - haben aber
mindestens das gleiche Gefdhrdungspotential. Die radioaktiven
Abfdlle machen demnach nur 0,02% des Sonderabfallproblems unserer
Gesellschaft aus. Die Hauptaufgabe bel der Entsorgung gefdhrlicher
Abfille liegt also auf chemisch-toxischem Gebiet. bamit ist das

Thema des Workshops gerade auch dafiir bedeutsam.

Schlieflich sollte auch die Offentlichkeitswirksamkeit der
Thematik nicht vergessen werden. Ich glaube, daB die Argumentation
mit Hilfe von NA ein guter Weg sein kénnen, auch den interessier-
ten, besorgten Blirger 2zu informieren und seine Skepsis gerade
bzgl. der Langzeitsicherheitsfrage zu mindern. An ihr entziindet
sich die ©&ffentliche Diskussion ja immer besonders. Damit ist das
Akzeptanzproblem angesprochen. Seine Losung ist eine wesentliche
Voraussetzung flir die weitere Nutzung der Kernenergie und erfor-
dert intensive Aufmerksamkeit. Wir haben das gerade in den letzten
Tagen erlebt. Nicht 2zuletzt deswegen 1ist die Akzeptanzfrage und
ihre Beantwortung durch zuverldssige FuE ein wesentliches Element

des 4. Rahmenprogramms der EG.

Damit bin ich am Ende meiner BegriiBungsworte angekommen. Ich
wiinsche uns interessante Vortrdge und intensive,fruchtbare Dis-
kussionen.

Ich danke Ihnen fir Thre Aufmerksamkeit!
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Problemstellung und Aufgabe des Workshops
K. D. Closs

Meine Damen und Herren,

ich méchte Sie sehr herzlich zu unserem Workshop ,Natiirliche Analoga” begri-
Ben und lhnen dabei auch die GriBe von Herrn Prof. Hennies Gberbringen, der
heute leider einen wichtigen auswartigen Termin wahrzunehmen hat. Wir wol-
len uns heute und morgen Uber natirliche Analoga unterhalten und herausfin-
den, welchen Beitrag sie zur Langzeitsicherheitsbewertung von Endlagern fir ra-
dioaktive Abfalle und sonstige Schadstoffe leisten kdnnen.

Lassen Sie mich in meinem kurzen Beitrag etwas weiter ausholen. Wir alle sind
uns sicherlich einig darin, daf3 eine weitere Nutzung der Kernenergie in unserem
Land von der Bevdlkerung nur dann akzeptiert wird, wenn die Entsorgung unse-
rer Kernkraftwerke gesichert ist. Entsorgung schlieBt die Endlagerung ein, und
wir wissen, daB es bei der Realisierung von Endlagerprojekten weltweit Probleme
und Widerstédnde aus der Bevolkerung gibt. Zunehmend setzt sich die Erkenntnis
durch, daB nur ein breiter internationaler Konsens und eine verstirkte internatio-
nale Zusammenarbeit aus dieser schwierigen Situation herausfiihren kann.

Zu dieser Einschatzung kommt auch der Ende August dieses Jahres vom Bundes-
ministerium fur Forschung und Technologie veréffentlichte Deutsche Delphi Be-
richt zur Entwicklung von Wissenschaft und Technik [1], der eine wichtige Basis
far den strategischen Dialog des Ministeriums mit Wissenschaft und Wirtschaft
darstellt.

Im Rahmen der Delphi-Befragung haben rund 1.000 Fachleute ihre Meinung zu
insgesamt 1.147 Einzelfragen aus 16 Fachgebieten abgegeben. Sie haben dabei
Aussagen zur Wichtigkeit des Themas und den erwarteten Zeithorizont der Ver-
wirklichung gemacht. Sie haben die jeweils wichtigsten Hemmnisfaktoren identi-
fiziert und die Position Deutschiands im internationalen Vergleich bewertet.

Auf einige Ergebnisse aus dem Fachgebiet Energie méchte ich im folgenden kurz
eingehen. Insgesamt 175 Fachleute wurden hierbei zu 51 Themen befragt.

Wie aus Bild 1 zu entnehmen ist, rangieren zwei Themenkomplexe mit Abstand
an der Spitze der Wichtigkeitsskala. Dies ist einerseits die breite Durchsetzung
von Klimaanlagen ohne Fluorkohlenwasserstoffe. Gleich danach rangiert bereits
die Endlagerung hochradioaktiver Abfalle. Mit einem gewissen Abstand im Wich-
tigkeitsindex folgt die etwas breit formulierte Generalfrage nach verbesserter
Waérmenutzung. Platz 7 in der Wichtigkeitsskala nimmt die Nutzung von passiven
Solarhdusern aus dem Bereich der regenerativen Energieerzeugung ein. Kern-
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technische Zukunftsvisionen wie Kernfusion, Aktinidenabtrennung und Transmu-
tation, Schnelle Brutreaktoren und Laseranreicherung landen auf der Wichtig-
keitsskala weit abgeschlagen in der genannten Reihenfolge.

Wichtigkeit | Zeitraum

Rangfolge Frage (index) Median
1 Klimaanlagen ohne FCKW setzen sich durch 84 1998
2 Eine Abfallbeseitigungstechnik fir hochradioak- 91 2004

tiven, festen Mdll findet praktische Anwendung

3 Das Prinzip kombinierter Warmenutzung, d.h. ratio- 84 2011
nale, véllig verlustfreie Verwendung von Energie,
wird sich durchsetzen

7 Neuartige passive Solarhduser werden in der Praxis 78 2001
. eingesetzt, die erneuerbare Energie effizient nutzen
10 Elektroautos, die gleiche Fahrleistungen wie Benzin- 74 2011

autos besitzen, finden allgemeine Verwendung

Bild 1: Themen héchster Wichtigkeit im Energiebereich

Bei der Delphi-Befragung wurde auch nach Hemmnissen bei der Verwirklichung
der jeweiligen Innovationen gefragt. Dabei lag die Endlagerung radioaktiver Ab-
falle weder bei den technischen Hemmnissen, noch bei den Kostenhemmnissen
und auch nicht hinsichtlich eines unzureichenden deutschen FuE-Systems auf vor-
deren Platzen, sondern hochstens im Mittelfeld. Daraus ist zu entnehmen, daf3
nach Ansicht der befragten Experten die Endlagerung technisch moglich wire,
dafB3 aber Hemmnisse anderer Art der Einrichtung eines Endlagers entgegenste-
hen.

Ein weiterer wichtiger Aspekt bei der Delphi-Befragung betraf die Notwendig-
keit zur internationalen Zusammenarbeit, siehe Bild 2. Hier wurde von den Ener-
giefachleuten die Entwicklung eines Fusionsreaktors an die erste Stelle gesetzt,
gefolgt von der Wasserstofftechnologie. Bereits an dritter Stelle folgt hier die
Endlagerung hochradioaktiver Abféalle, und die von vielen gepriesene Aktiniden-
abtrennung und Transmutation rangiert auf den Platzen 9 und 5.

Nun sollte man die Ergebnisse derartiger Delphi-Umfragen nicht Gberbewerten,
und eine gewisse Skepsis ist sicherlich angebracht. Das gilt z.B. fiir den geschatz-
ten Zeitraum der Implementierung der jeweiligen Innovationen: Endlagerung
hochradioaktiver Abfalle im Zeitraum 2001 bis 2008 mit einem Medianwert im
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Notwendigkeit der | Zsitraum

Rangfoige Frage internationalen Median
Zusammenarbeit
1 Ein Kernfusionsreaktor wird entwickelt 96 2021
2 Ein Energieversorgungssystem findet praktische 90 2010

Anwendung, in dessen Rahmen saubere Energie
im Ausland in einen Energietrager wie Wasserstoff
umgewandelt und von dort ins Inland transportiert

wird
3 Eine Abfallbeseitigungstechnik fir hochradioakti- 89 2004
: ven, festen Mdll findet praktische Anwendung
5 Ein Beseitigungsverfahren flir Atommiill unter Ein- 86 2017
. satz von Hochenergiepartikeln findet praktische
y Anwendung
9 Eine hochentwickelte Wiederaufarbeitungstech- 79 2017

nik mit Abtrennung langlebiger Spaltprodukte
und Aktiniden findet Anwendung

Bild2: Innovationen im Energiebereich mit der groBten Notwendigkeit zur in-
ternationalen Zusammenarbeit

Jahre 2004. Das sind wohl eher Wunschvorstellungen als Realitét. Fir die Aktini-
denabtrennung und Transmutation dirfte &hnliches gelten. Wichtig erscheint
mir jedoch, daB von den 175 befragten Energiefachleuten, die sicherlich auch bis
zu einem gewissen Grade die Meinung der interessierten Offentlichkeit wider-
spiegeln, die Notwendigkeit zur internationalen Kooperation auf dem Endlager-
sektor so stark hervorgehoben wird.

Im Delphi-Bericht selbst sind keine Angaben gemacht, welche intentionen diese
verstarkte internationale Zusammenarbeit verfolgen soli. Ich glaube aber, daB
hier weniger an die Realisierung eines internationalen Endlagers gedacht ist oder
daran, daf3 man durch internationale Kooperation vielleicht Entwickiungskosten
sparen konnte. Ich interpretiere das eher so, daB3 hier die Notwendigkeit nach ei-
ner internationalen Konsensbildung gesehen wird; internationaler Konsens im
Hinblick auf

Endlagerkriterien

Sicherheitsanforderungen

Nachweisfiihrung fir die Langzeitsicherheit
Zeithorizonte fir Langzeitsicherheitsanalysen

LSw.

Es ist doch fur einen Blrger schwer zu verstehen, warum bei vergleichbaren End-
lagerkonzepten in einem Land eine Barrierenstandzeit von z.B. 10.000 Jahren ge-
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fordert wird, und in einem anderen Land eine Standzeit von mehreren 100.000
Jahren. Oder wenn in einem Land vom Gesetz her eine Rickholbarkeit der Abfél-
le gefordert wird und in einem anderen Land dies kategorisch abgelehnt wird.
Nur wenn es gelingt, hier eine gewisse Harmonisierung herbeizufihren, haben
wir eine Chance, die notwendige Akzeptanz in der Bevédlkerung fir die Lésung
unserer Entsorgungsprobleme zu erzielen.

Nach dieser Exkursion zum Delphi-Bericht nun zu unserem eigentlichen Thema,
den natirlichen Analoga. Hier hat sich in den letzten Jahren bereits eine bemer-
kenswerte internationale Zusammenarbeit angebahnt, z.B. im Rahmen der
OECD/NEA und der EG. Deutsche Fachleute und deutsche Beitrage waren bei den
bisher stattgefundenen Treffen nicht gerade sehr zahlreich vertreten, und man
kann den Eindruck haben, daf3 wir in der deutschen Endlagerforschung hier even-
tuell ein Defizit aufzuweisen haben. Wir haben im Sachverstindigenkreis Endla-
gerung das Thema ,Natirliche Analoga” im Fruhjahr dieses Jahres kurz ange-
schnitten, und die einhellige Meinung war, daB eine Reihe deutscher Forschungs-
vorhaben sich durchaus auch an natirliche Analoga anlehnt oder zumindest an-
satzweise in diese Richtung tendiert. Heute und morgen also gilt es, eine Art Be-
standsaufnahme zu machen und sich dartber klar zu werden, in welchem Um-
fang ,Natirliche Analoga” auch zur Langzeitsicherheitsbewertung deutscher
Endlager beitragen kénnen, und ggf. die Weichen fur zukiinftige Forschungsvor-
haben auf diesem Gebiet zu stellen.

Ich sehe 4 Bereiche, in denen natirliche Analoga zum vertieften wissenschaftli-
chen Verstandnis der Langzeitsicherheit von Endlagern beitragen kénnen, siehe
Bild 3.

Natiirliche Analoga

® Prognose der geologischen Zukunft eines Standortes aus dem
Versténdnis der geologischen Vergangenheit

® Nachweis der Langzeitstabilitat bzw. Verstandnis des Lang-
zeitverhaltens technischer und geotechnischer Barrieren

® Validierung geochemischer Modelle fir den Nah- und Fernbe-
reich

® Nachweis der Giiltigkeit geochemischer Modelle auch (iber
extrem lange Zeitrdume

Bild 3: Beitrdge zur wissenschaftlichen Langzeitsicherheitsbewertung
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Das ist zum einen ein Beitrag zur Prognose der geologischen Zukunft eines Stand-
ortes aus dem Verstiandnis der geologischen Vergangenheit. Wichtig hierbei ist
der Nachweis, daB das Endlager in einer stabilen geologischen Formation errich-
tet wird und daB selbst massive Verdnderungen der geologischen Situation, wie
z.B. eine Eiszeit, zu keiner Gefdhrdung der Integritat eines Endlagers fihren wer-
den.

Zum anderen lassen sich, wenn man den Begriff ,Natirliche Analoga” etwas wei-
ter zieht, auch Aussagen Uber die Langzeitstabilitdt von technischen und geo-
technischen Barrieren erzielen, z.B. Uber das Verhalten von Glas oder von Behal-
terwerkstoffen in einem geologischen Milieu.

Einen weiteren wichtigen Bereich stellt die Validierung geochemischer Modelle
fir den Nah- und Fernbereich dar. Hierbei wird ein Beitrag geleistet zur Beant-
wortung der fundamentalen Frage, ob sich die im Labor ermittelten Modelle und
Eingangsdaten zur Beschreibung der grundlegenden Vorgénge und Reaktions-
mechanismen auch auf die komplexen natirlichen Verhaltnisse Gbertragen las-
sen.

Der vierte Bereich ist eng mit dem dritten verklipft, wobei allerdings hier der
Schwerpunkt auf den extrem langen in Langzeitsicherheitsanalysen zu betrach-
tenden Zeitrdumen liegt.

Die Langzeitsicherheit von Endlagern stellt von der Nachweisfiihrung her eine ge-
waltige Herausforderung an Wissenschaft und Technik und auch an die Genehmi-
gungsbehdorden dar. Wir sollten aber nie vergessen, daB sie auch von der Bevolke-
rung eine Beschaftigung mit Dingen erfordert, die jenseits des normalen Vorstel-
lungsvermdgens liegen.

Und so solite man neben den in Bild 3 aufgefihrten wissenschaftlichen Zielset-
zungen auch versuchen, natirliche Analoga zur Vertrauensbildung in der Offent-
lichkeit im Zusammenhang mit der Endlagerung radioaktiver Abfalle und sonsti-
ger Schadstoffe einzusetzen. In Bild 4 sind einige Ansatze in diese Richtung auf-
gefuhrt, die jedoch weder komplett noch ausformuliert sind.

In Richtung auf eine vertrauensbildende MaBnahme ist wohl auch das Video (ber
natirliche Analoga einzuschéatzen, das z.Zt. gemeinsam von NAGRA, SKB und der
EG produziert wird. Auch wir sollten uns am Ende unseres Workshops dariber un-
terhalten, ob und ggf. wie wir die hier dargebotenen informationen fiir die Of-
fentlichkeitsarbeit verwenden kdnnen. Das ist sicherlich nicht das zentrale The-
ma, aber doch ein sehr wichtiges. DaB wir bei den natirlichen Analoga sehr stark
international zusammenarbeiten sollten und miissen, versteht sich von selbst.
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Natiirliche Analoga

®  Hinweisen darauf, daB in der Natur dhnliche Prozesse abge-
laufen sind wie in einem Endlager erwartet werden

®» Aufzeigen der Konsequenzen, die sich daraus ergeben haben

® Aufzeigen, daB3 Modellrechnungen &hnliche Ergebnisse er-
bracht haben

® Aufzeigen, daB die bei der Endlagerung zu betrachtenden lan-
gen Zeithorizonte sich in den natlrlichen Analoga wiederfinden
und damit nichts AuBergewdhnliches darstellen

Bild 4: Beitrige zur Vertrauensbildung in der Offentlichkeit

Und damit sind wir wieder bei einer wichtigen Forderung des deutschen Delphi-
Berichts angelangt, namlich dem Wunsch nach einer verstarkten internationalen
Kooperation bei der Beseitigung hochradioaktiver Abfalle.

Literatur

[11 Bundesministerium fir Forschung und Technologie:
~Deutscher Delphi-Bericht zur Entwickiung von Wissenschaft und Technik”,
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Einleitung

Probleme im Zusammenhang mit der Langzeit-Sicherheitsbewertung von Endla-
gern, insbesondere fiir hochaktive Abfdlle/abgebrannte Brennelemente, haben
die Diskussion um die friedliche Nutzung der Kernenergie filir mehr als ein
Jahrzehnt geprdgt. Wéhrend einige Wissenschaftler die Existenz allgemein
akzeptierter Methoden zur Bewertung der Langzeitsicherheit anzweifeln (s.
z. B. /1/), hat die Mehrheit der Fachleute die Existenz solcher Methoden
bestdatigt /2/; letztere unterstreichen jedoch, daB Langzeit-Sicherheitsbe-
wertungen wegen ihrer unvermeidbaren Unsicherheiten auf menschlichem Er-
messen, nicht aber auf Beweis beruhen; sie stellen daher keine exakten Be-
rechnungen, sondern nur Prognosen mdglicher zukiinftiger Ablaufe dar /2-4/.

Um das menschliche Ermessen auf eine breite, vertrauensbildende Basis zu
stellen, ruhen Langzeit-Sicherheitsbewertungen heute auf drei eng mitein-

ander verbundenen Fundamenten /5/:

- Gesetzlichen Rahmenbedingungen in Verbindung mit Schutzzielen
und sicherheitstechnischen Anforderungen;

- Sicherheitsanalysen auf der Basis von (validierten) Modellvorstel-
lungen;

- Sicherheitsindikatoren und natiirlichen Analoga.

Unsicherheiten und ihre Eingrenzung

Ein allgemein akzeptiertes Schutzziel fiir die Langzeit-Sicherheitshewer-
tung ist, daB der Schutz der Gesundheit zukiinftiger Generationen denselben
MaBstdben geniligen muB, die heute giiltig sind. Die meisten Linder folgen
bei der Konkretisierung den ICRP-Empfehlungen und haben als Schutzziele
Individualrisiken/Individuaidosen festgelegt. Quantitativ liegen die Mor-
talitdtsrisiken zwischen 107°/a - 10 %/a und die Dosen zwischen 0,1 mSv/a
- 0,3 mSv/a. Die USA haben auch probabilistische Freisetzungsraten auf der
Basis von Bevolkerungsrisiken festgelegt. Risiken und Dosen beruhen jedoch
auf Annahmen z. B. lber zukiinftige Biosphédren und menschliche Verhaltens-
weisen; ihre Berechnungen sind daher langfristig mit z. T. erheblichen
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Unsicherheiten behaftet. Hieraus haben Wissenschaftler auf breiter inter-
nationaler Basis den SchluB gezogen, daB Risiken/Dosen langfristig als Si-
cherheitsindikatoren, nicht als Beschreibung der zukinftigen Realitdt zu
bewerten sind /2/. Vor diesem Hintergrund hat der AusschuB "Prinzipien und
Kriterien fiir die Endlagerung radiocaktiver Abfdlle" der Internationalen
Atomenergie Agentur (IAEA) in seiner Sitzung vom 19. - 21. Oktober 1993
einen Bericht verabschiedet, in dem die Sicherheitsindikatoren Risiko/ Do-
sis durch weitere - von weniger Annahmen abhdngende - Sicherheitsindika-
toren fiir Teile des Endlagersystems ergdnzt werden /6/ (s. Kap. 3).

Ein weiterer wichtiger Schritt fiir die Reduzierung von Unsicherheiten ist
die Begrenzung der Zeitrdume fiir Langzeit-Sicherheitsbewertungen; Progno-
sen {iber geologische, klimatologische, biosphdrische und gesellschaftliche
Entwicklungen und menschliches Verhalten betrachten nadmlich unterschied-
liche Arten von Unsicherheiten in unterschiedlichen Zeitrdumen. Der o. a.
IAEA-Bericht nimmt auch zu dieser Frage Stellung. Danach soliten die Lang-
zeit-Sicherheitsbetrachtungen fiir die Zeitrdume

bis etwa 10% Jahren auf quantitativen Sicherheitsbewertungen auf
der Basis von Dosis-/Risiko-Berechnungen beruhen; sie sollten durch
Rechnungen mit anderen Sicherheitsindikatoren unterstiitzt werden;

- von etwa 10% bis etwa 100 Jahren auf quantitativen und/oder
qualitativen Bewertungen des Endlagersystems durch unterschiedliche
Sicherheitsindikatoren basieren. Mit Anndherung an einen Zeitraum
von 100 Jahren sollte der Schwerpunkt auf qualitative Bewertung ver-
lagert werden.

Fiir Zeitrdume groBer als etwa 100 Jahre stellen integrale Sicherheitsbe-
trachtungen keinen verlaBlichen BewertungsmaBstab mehr fiir das Endlager-
system dar.

Diese zeitlichen Moglichkeiten und Grenzen sind im Einklang mit den in
Deutschland entwickelten Vorstellungen /3;7-9/.

Die zur Eingrenzung von Unsicherheiten erarbeiteten sicherheitstechnischen
Anforderungen basieren in allen Landern insbesondere auf dem Mehrbarrie-
renkonzept. Es stellt die beste Moglichkeit dar, Unsicherheiten zu redu-
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zieren. Die Einhaltung der diesbzgl. Anforderungen ist daher eine notwen-
dige Voraussetzung fiir jede quantitative und qualitative Langzeit-Sicher-
heitsbewertung.

Die quantitativen Langzeit-Sicherheitsbewertungen selbst stiitzen sich vor-
rangig auf mathematische Modelle, die u. a. auf subjektiven Annahmen uber
zukiinftige Entwicklungen mit ihren Unsicherheiten beruhen (s. z. B. /10/).

Zur Abschdtzung dieser Unsicherheiten sind grundsdtzlich zwei Wege einge-
schlagen worden:

Die deterministische Vorgehensweise beruht auf Annahmen, die als reali-
stisch/konservativ eingeschdtzt werden. Die Betrachtung unterschiedlicher
Annahmen und Entwicklungen kann hier zu einer weiteren Eingrenzung von Un-
sicherheiten filihren. Die probabilistische Vorgehensweise beruht auf der
Annahme von Wahrscheinlichkeitsdichtefunktionen fiir Parameter, Modelle und
Szenarien. Die Validierung der benutzten Modelle hat sich fiir die Eingren-
zung von Unsicherheiten und damit auch zur ErhShung der Akzeptanz z. T.
als niitzlich erwiesen; sie ist jedoch fiir einige Teilbereiche einer Lang-
zeit-Sicherheitsbhewertung (Grundwasserbewegung, Migration, Szenarienaus-
wah1) nur mit Einschrénkung oder nicht méglich.

Die Ausfiihrungen verdeutlichen den subjektiven Anteil einer Langzeit-Si-
cherheitsbewertung und begriinden, weshalb sie wesentlich.auf menschlichem
Ermessen, nicht aber auf Beweis beruht.

Vor diesem Hintergrund kommt den bereits erwdhnten Sicherheitsindikatoren

vor allem in Verbindung mit natiirlichen Analoga eine besondere Bedeutung
Zu.

Sicherheitsindikatoren und natiirliche Analoga

Die erwdhnten Sicherheitsindikatoren und ihre diesbzgl. BewertungsmaBstdbe
kdonnen hinsichtlich ihrer Bedeutung fiir das Endlagersystem wie in Tab. 1
hierarchisch gegliedert werden. In Tab. 2 werden die Vor- und Nachteile
der einzeinen Indikatoren stichwortartig miteinander verglichen.
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Die als Indikatoren betrachteten GroBen sind iliberwiegend bekannt oder in
ihrer Bedeutung einsichtig. Der Stofftransport in und durch die Biosphdre
{biospharischer Stofftransport) bedarf jedoch noch ergdnzender Erlduterun-
gen.

Dynamische Prozesse wie Erosion durch Wasser und Wind, Ldsungs- und FlieB-
vorgdnge und Sedimentation fithren zu einem kontinuierlichen Transport

z. B. natirlicher Radionuklide vom Land, durch Flisse und Seen, in das
Meer. Wenn deren Aktivitédt, gemittelt iiber groBe Gebiete und lange
Zeitrdume, mit der entsprechenden Aktivitdt aus einem Endlager verglichen
wird, besteht die Moglichkeit, die radiologische Bedeutung des Endlagers
zu bewerten. Neben dem Problem der kiinstlichen Nuklide muB hierbei unter-
sucht werden, in welcher Form (geldst oder in Mineralstrukturen gebunden)
die natilirliche Aktivitdt vorliegt; die aus dem Endlager austretenden Nu-
k1ide werden in der Regel als in Ldsung befindlich betrachtet.

Die in dem Beispiel angesprochene Vergleichbarkeit bei der Nutzung von Si-
cherheitsindikatoren und damit auch von natiirlichen Analoga ist eine ent-
scheidende Frage, deren Beantwortung sich die Endlagerforschung in Zukunft
verstdrkt stellen sollte. Diesbzgl. Nachweise werden erleichtert, wenn sie
auf wirtsgesteins-/standortspezifischen natiirlichen Analoga beruhen, da
hier insbesondere das Problem der Ubertragbarkeit von Erkenntnissen auf
andere geologische Verhdltnisse teilweise oder ganz entfallt.

Ganz allgemein sind die verldBlichsten Sicherheitsindikatoren diejenigen,
die mit Daten aus der Untersuchung natiirlicher Analoga verglichen werden
konnen. Der Grund hierfiir ist, daB verldBliche Prognosen zukiinftiger Ent-
wicklungen nur auf der Basis von Daten und Modellen mdéglich sind, die die
heutige geologische Gesamtsituation eines Endlagerstandortes aufgrund der
dynamischen Entwicklung des geologischen Systems in der Vergangenheit er-
kldren. Die oben erwdhnten Prognose-/Isolationszeitrdume erstrecken sich
dabei in der Regel nur auf einen sehr kleinen Bruchteil der Zeitrdume, in
der die durch natiirliche Analoga charakterisierten dynamischen Entwicklun-
gen abgelaufen sind. Das menschliche Ermessen kann sich daher weitestge-
hend auf objektive, nachpriifbare naturwissenschaftliche Sachverhalte stiit-
zen. Auf diese Zusammenhdnge hat Herrmann bereits vor iiber 10 Jahren hin-
gewiesen /11/. Ihre Beachtung hat die heutige Langzeit-Sicherheitshewer-
tung fiir die deutschen Endlagerprojekte Konrad und Gorleben auf eine feste
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Basis gestellt.

In Tab. 3 sind Beispiele fiir die Nutzung von Sicherheitsindikatoren in
Verbindung mit diesbzgl. BewertungsmaBst&ben/natiirlichen Analoga und ihr
Beitrag zur Langzeit-Sicherheitsbewertung stichwortartig aufgefiihrt. In
der angegebenen Literatur werden die Untersuchungen und ihre Ergebnisse
detailliert beschrieben und diskutiert.

SchluBfolgerungen

1. Die Ergebnisse von Sicherheitsbewertungen in Form von Risiken/Dosen
kdonnen flir ldngere Zeitrdume nur als Indikatoren fiir die Sicherheit
eines Endlagersystems angesehen werden.

2. Die Nutzung einer Kombination von Sicherheitsindikatoren in Verbin-
dung mit natiirlichen Analoga kann einen wesentlichen Beitrag zur Re-
duzierung von Unsicherheiten bei der Langzeit-Sicherheitsbewertung
leisten.

3. Der Nachweis, daBl die Sicherheitsindikatoren/natiirlichen Analoga das
betrachtete Endlagersystem im jeweils betrachteten Zeitraum repré-
sentieren, ist von entscheidender Bedeutung fiir die Langzeit-Sicher-
heitsbewertung und ihre Akzeptanz.

4, Wirtsgesteins-/standortspezifische Analoga stellen beim Nachweis
ihrer (bertragbarkeit auf das Endlagersystem in der Regel geringere
Anspriiche.

5. Untersuchungen an wirtsgesteins-/standortspezifischen Analoga fir

die deutschen Endlagerprojekte Konrad und Gorleben weisen ein Isola-
tionspotential nach, daB von der Entstehung des Wirtsgesteins und
des geologischen Systems bis zur Gegenwart reicht. Vergleichbare Un-
tersuchungen anderer Standorte kénnen daher zu keinen diesbeziiglich
besseren Befunden fiihren.
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Endlagersystem Sicherheitsindikatoren BewertungsmaBstab
Der Schutz der Gesund-
Gesundheit heit zukiinftiger Gene-
Mensch rationen muB denselben
(Dosis, Risiko) MaBstaben geniligen, die
heute giiltig sind
(Grenzwerte, Richt-
werte, ALARA)
Konzentration ( z. B. Vergleich mit natiirli-
Biosphdre Aktivitdt, Toxizitdt): chen Konzentrationen/
Lithosphére biospharischer Stoff- Stofftransporten;
Endlagerbereich transport; abgeleitete Mafstdbe
(Nahfeld) Stofftransport durch wie Anforderungen an
Barrieren; Freisetzungsraten und
leit Laufzeiten
Vergleich mit natiirli-
chen und/oder in einer
Aktivitat Industriegesellschaft
Abfall akzeptierten Aktivita-
Toxizitat ten/ Toxizitdten; abge-

leitete Mallstdbe wie
Zeitrahmen fiir Sicher-
heitsbetrachtungen

Tab. 1: Hierarchie von Sicherheitsindikatoren und BewertungsmaBstében fiir die

Langzeit-Sicherheitsbewertung von Endlagern (nach [ 6 ] mit Ergdnzungen

vom Autor)




Sicherheitsindikator

Vorteil

Nachteil

direkter Indikator fur menschliche

Langzeitprognosen wegen Unsicherhei-

Dosis Gesundheit; integraler Indikator fir ten (Biosphadre, Mensch) pro-
alle Expositionspfade blematisch; kein direkter Indikator
fir Unwelt
wie Dosis und zusdtzlich: Wahrschein- wie Dosis und zusdtzlich: Risiko-
lichkeit fir Exposition wird beriick- beurteilung von Wertorientierung ab-
Risiko sichtigt; hdngig; Bewertung von Wahrschein-
direkter Vergleich mit anderen Risi- lichkeiten subjektiv und wissen-
ken mdglich schaftTich problematisch; Berechnung
kompliziert
konzeptionell einfacher Indikator; kein direkter VergleichsmaBstab fiir
Konzentration vom Menschen unabhdngig; kiinstliche Nuklide; Probleme bei der

MaB fiir lokale Beeinflussung

Festlegung einer VergleichsgroBe

Biosphdrischer Stofftransport

von lokaler Biosphédre und vom Men-
schen vergleichsweise unabhdngig;

wie Konzentration und zusdtzlich:
konzeptionelle Probleme; kein lokaler
Sicherheitsindikator

Stofftransport durch Barrieren

direkter Indikator fiir Barrierenfunk-
tion

kein direkter Bezug zur Sicherheit;
mogliche Minderung der Bedeutung des
iibergeordneten Schutzzieles

Zeit

wie Stofftransport durch Barrieren
und zusdtzlich: Verstdndnis einfach

kein direkter Bezug zur Sicherheit

Toxizitat

Konzept einfach;
Indikator fiir Zeitrahmen

unvollstandiger und von Annahmen
empfindlich abhdngiger Indikator

Tab. 2: Vergleich von Sicherheitsindikatoren [ 6 ]
(Hinweis: Die wichtigsten Indikatoren sind diejenigen, die mit Daten von Untersuchungen an natiirlichen Analoga

verglichen werden konnen.)
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Standortbezug Sicherheitsindikator BewertungsmaBstab/ Beitrag zur Langzeit-
natiirliches Analogon Sicherheitsbewertung
Isolationspotential von
Salzformationen fiir
Englager
Kreislauf des Salzes: 108 -"107 Jahre;
mittlere zeitliche Freisetzungsrate nach
Massendnderungen von Ausschopfung des Iso-
Salzgesteinen Iatgonspotentia1s:
107Y / Jahr; im Ein-
klang mit Befunden 1in
(standortunabhingig); Zeit; Gorleben /3/

salzspezifisch

Stofftransport durch
Barrieren

Eindringen von ba-
saltischen Schmelzen
mit flissigen und gas-
formigen Komponenten in
Salzgesteine

Mineralreaktionen und
Stofftransporte fiir
Endlagerung hochaktiver
Abféalle/ abgebrannter
Brennelemente

/8, 12, 13/

standortunabhédngig

Toxizitat

Radio- und Chemotoxizi-
tdt natirlicher ober-
flachennaher Gewdsser:
potentielle Verdnderun-
gen durch radioaktive
Abfalle/abgebrannte
Brennelemente (Radio-
toxizitat) und feste
Reststoffe aus Kohle-
verbrennung (Chemotoxi-
zitat)

Radiotoxizitédt nach etwa
10 000 Jahren vergleich-
bar mit Chemotoxizitdt
und am Ende des Isolati-
ons-/Prognosezeitraums
fiir Endlager vernachlés-
sigbar; stiitzendes Argu-
ment fir Zeitrahmen fir
Sigherheitsbetrachtungen
/71
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Konrad

Konzentration

Zeit;
Stofftransport durch
Barrieren

Toxizitat

natlirtiche Radionuklid-
konzentrationen im ober-
flachennahen Grundwasser

Alter der natiirlichen,
tiefen Grundwdsser

Radio- und Chemotoxizitat
natiirlicher oberfldchen-
naher Gewdsser:
potentielle Verdnderungen
durch Radiotoxizitdt der
Endlagerformation und der
radioaktiven Abfdlle so-
wie durch Chemotoxizitdt
(hypothetisch) endgela-
gerter Reststoffe aus
Kohleverbrennung

nuk1idspezifische Bewer-
tung der natiirlichen
Barrieren /14/

Deutung der Wéasser als
Formatiopswasser (etwa
1,5 - 10° Jahre alt);
Grundwasserbewegung im
Bereich mm / 1000 Jahre
/15, 16/

natiirliche Verhdlitnisse
werden nach einigen

100 000 Jahren erreicht;
die Chemotoxizitdt liber-
schreitet die Radio-
toxizitdt nach einigen
10 000 Jahren /14/

...GZ_



Gorleben

Stofftransport durch
Barrieren;
Zeit

eiszeitliche Erosionser-
eignisse; natirlicher
Stoffbestand des Kalif1o-
zes StaBfurt;
Gebirgsidsungen und Lo-
sungseinschliisse

Modellierung der Natur-
beobachtung und Prognose
der Auswirkungen zukiinf-
tiger (eiszeitlicher)
Erosionsereignisse /17/;
Stoffbestand der unter-
suchten tieferen Bereiche
des Kalifldzes und Stein-
salzes seit 250 Millionen
Jahren durch wéaBrige L&-
sungen aus dem Deckge-
birge und dem Nebenge-
stein nicht verdndert;

i e. flir die Vergangen-
heit Nachweis eines
Iso]atiogspotentia1s von
2,5 - 10° Jahren /18/

Tab. 3: Beispiele fiir die Nutzung von Sicherheitsindikatoren in Verbindung mit Bewertungs-
maBstédben/natiirTichen Analoga und ihr Beitrag zur Langzeit-Sicherheitsbewertung
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Natiirliche Analoga: Eine zusitzliche Moglichkeit zum Langzeitsicherheitsnach-
weis fiir geologische Endlager; Uberblick iiber bisherige nationale und inter-
nationale Arbeiten

Dr. W. Brewitz
GSF-Institut fiir Tieflagerung, Theodor-Heuss-Str. 4, D-38122 Braunschweig

Einfithrung

Der Begriff "Analogon" ist so eingéngig, dafl wir uns kaum die Miihe machen, ihn
genau zu definieren und zu interpretieren. Der Begriff, der im Zusammenhang mit der
Endlagerforschung aus dem Englischen zu uns gekommen ist, bedeutet soviel wie
Entsprechung, Ahnlichkeit, Gleichheit von Verhiltnissen. Er wird laut Duden auch
gebraucht, wenn mathematische Probleme durch ein und dieselbe mathematische
Beziehung beschreibbar sind oder ein Wert durch eine physikalische Grofie dargestellt
werden kann. SinngeméB ist auch der Begriff "AnalogieschluB” anzufiihren, bei dem
von der Ubereinstimmung zweier Dinge in einigen Punkten auf Gleichheit auch in
anderen Punkten geschlossen wird.

Im engeren Sinn werden als natiirliche Analoga Prozesse im Zusammenhang mit dem
Transport von Radioelementen in den vom Grundwasser durchstrémten Bereichen der
Geosphire verstanden, die naturgegeben stattfinden und die mit den Prozessen Uber-
einstimmung zeigen, die langfristig nach der Einlagerung radioaktiver Stoffe in einer
geologischen Formation erwartet werden konnen. Besonders im Hinblick auf die
Endlagerung radioaktiver Abfille in kristallinen Gesteinen haben verschiedene Linder
entsprechendende wissenschaftliche Studien durchgefiihrt.

Der jiingste Bericht von TVO, Finnland, faft die Ergebnisse sehr anschaulich zu-
sammen. Ich werde im Rahmen meiner Ausfithrungen auf die Arbeiten von Alligator
River, Pocos de Caldos und Cigar Lake nur iiberschldgig eingehen, da Herr Fuchs in
seinem Vortrag die Lagerstétten und Mobilisierungsprozesse von Uran abhandeln wird
- wie ich vermute. Uberhaupt ist festzustellen, daB ich mich im wesentlichen auf die
ausldndischen Arbeiten beziehen und besonders auch aus den Schweizer Berichten
zitieren werde.

Ich méchte im ersten Teil meines Vortrages noch einmal kurz auf das Ziel der Analo-
giestudien eingehen, nidmlich die Sicherheitsbeurteilung von Endlagern fiir die
Nachbetriebszeit. Dafiir sind in den letzten 10 - 15 Jahren analytische Methoden zur
numerischen Behandlung der die Langzeitsicherheit bestimmenden Prozesse und
Effekte und zur Berechnung von moglichen Freisetzungen und deren Konsequenzen
fiir den Menschen (Dosisbelastung) entwickelt worden. Fiir die Bundesrepublik ist
vorzugsweise die PSE-Studie zu nennen, und innerhalb der EG war es das multina-
tionale Projekt PAGIS, mit denen aufgezeigt wurde, daB eine ausreichende Isolierung
der Radionuklide in der Geosphire mdéglich ist. Damit steht eine Methode fiir die
notwendige Sicherheitsbeurteilung von Endlagern zur Verfiigung, die allerdings noch
weiterzuentwickeln und durch Validierungsexperimente abzusichern ist.

Textzitate aus "Nagra informiert 2/85" sind durch kursive Schrift gekennzeichnet
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Fir die Endlagerung von stark wirmeentwickelnden Abfillen im Steinsalz sind aus
Sicht des deutschen Konzeptes folgende Parameter und Prozesse bestimmend fiir die
langfristige Isolierung der Abfille:

Geologische und klimatische Verdnderungen.

Salzstockhebung und Subrosion.

Verhalten der Barriere "Salzgestein" bei Wirmeeintrag.

Korrosion von Glasmatrix und Behdltermaterialien.

Mobilisierung und Riickhaltung von Radionukliden im Nahbereich.
Radionuklidfreisetzung ins Deckgebirge.

Ausbreitung und Riickhaltung von Radionukliden beim Transport im Deckge-
birge.

Radionuklidausbreitung in der Biosphire.

X NV R W

Von besonderer Wichtigkeit sind dabei die Ereignisabliufe, die im Storfall zu einer
Mobilisierung und Freisetzung von Radionukliden filhren kdnnen. Diese Szenarien
sind im Hinblick auf ihre Realititsndhe zu iiberpriifen.

Neben der Ermittlung der entsprechenden Daten besteht das zentrale Problem, das
Wesen und die Wirkung dieser Vorginge und Phinomene weit in die Zukunft zu-
verldssig vorauszusagen. Die meist komplexen Rechenmodelle der Sicherheitsanalyse
enthalten vereinfachende Annahmen und Extrapolationen in die Zukunft, deren Giil-
tigkeit im Prinzip nur durch Vergleiche mit entsprechenden natiirlichen Analoga ge-
priift werden konnen.

Solche Analoga haben wir in Deutschland bisher nicht systematisch untersucht. Viel-
leicht bieten aber verschiedene internationale Arbeiten dafiir geeignete Ansitze. Von
daher ist der Workshop sehr zu begriien, und vielleicht 148t sich dieses notwendige
Forschungsthema in der Zukunft stirker strukturieren mit Hinblick auf die besonderen
Verhiltnisse der Endlagerung in Steinsalzformationen.

Wozu brauchen wir Analoga?

Natiirliche Analoga sollten grundsdtzlich méglichst quantitative Aussagen liefern, die
in den sicherheitsanalytischen Modellen direkt verwertet werden kénnen. Bis heute ist
dies allerdings noch nicht gelungen. Man mufte sich bisher zumeist mit qualitativen
und richtungsweisenden Ergebnissen begniigen.

Sofern iiberhaupt geeignete natiirliche Analoga gefunden werden kénnen, sind die
Chancen fiir quantitative Ergebnisse um so grofier, je enger der umschriebene Teil-
prozess ist und je prizisere Fragen das Analogsystem zuldft. Der Extremfall eines
natiirlichen Analogons zur gesamten Endlagersituation existiert nur andeutungsweise
(z. B. Oklo-Phinomen). Solche Erzlager haben als grofie und eindriickliche
Demonstrationsobjekte viele interessante Aspekte, sind aber als Ganzes fiir die Va-
lidierung von sicherheitsanalytischen Modellen nicht verwertbar.

Der Transport von Radionukliden aus einem Endlager fiir hochradioaktive Abfille in
die Biosphidre wird durch eine Serie von Sicherheitsbarrieren verhindert bzw. ver-
zogert.
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Fiir das deutsche Konzept sind diese technischen und geotechnischen Barrieren

- die Glasmatrix (HAW)

- das Brennelement (DE)

- Bohrlochverfiillung und Bohrlochverschluf (HAW)
- der Stahlbehilter (DE)

- Streckenversatz

- AbschluBdimme

- Schachtverfiillung und Schachtverschlufl

sowie die geologischen Barrieren, bestehend aus

- Steinsalzgebirge und
- Deckgebirge.

Aufgabe ist es nun, in der Natur nach Situationen und Prozessen zu suchen, welche
das Langzeitverhalten der Barrieren bzw. diesbeziigliche Einzelaspekte belegen und
beschreiben. Das zu betrachtende Zeitintervall betrigt dabei 1 04 bis 100 Jahre.

Das Inventar eines Endlagers selbst kann mit vorhandenen oder denkbaren Inventaren
natiirlicher radioaktiver Stoffe verglichen werden.

Im Bereich der Biosphdre schliefilich bilden die in Quell- und Oberflichenwdssern
enthaltenen natiirlichen Radionuklide einen Grundpegel der Radioaktivitdt, mit dem
mogliche, aus einem Endlager stammende Beitrige verglichen werden miissen.

Das zu erwartende Verhalten der technischen und geotechnischen Barrieren sowie ihre
Lebensdauer kann aufgrund der bisherigen Kenninisse und vieler Untersuchungen
abgeschdtzt und in sicherheitsanalytischen Modellen numerisch behandelt werden.
Natiirliche und archdologische Analoga sollten direkte Aussagen iiber das Langzeit-
verhalten der Barrierenmaterialien liefern und damit eine Beurteilung der Modellan-
nahmen erlauben.

Korrosionsprozesse an technischen Barrieren

Fiir die Beurteilung verglaster Abfille sind folgende Prozesse wichtig:

- Reaktionen mit Salzl0sungen (Mechanismen, Kinetik)

- Oberflichenschichtung (Bildung und Stabilitit)

- Fixierung ausgelaugter Elemente in Glaskorrosionsprodukten
- Langzeitstabilitit von Glasern (Rekristallisation)

Natiirliche Analoga sind vulkanische Gldser und - im weiteren Sinne - auch archdolo-
gische Glasproben. Vulkanische Gliser sind meist jiinger als 2-100 Jahre. Sie haben
ein breites Spektrum der Zusammensetzung zwischen ryolitischen Obsidianen (ca. 80%
5i0,) und basaltischen Gldsern (ca. 50% SiO,), die der Zusammensetzung von
Abfallborosilikatglas (abgesehen vom Borgehalt) Ziemlich nahe kommt. Eine Rekri-
stallisation erfolgt bei niedrigen Temperaturen (< 100 °C) erst nach 100- 107 Jah-
ren. Falls nur wenig Wasser verfiigbar ist, bilden sich Hydratisierungsschichien, die
verkrusten und das Glas vor schreller Korrosion schiitzen.
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Derartig bekannte natiirliche Prozesse sind nicht auf das deutsche HAW-Endlager-
konzept libertragbar, einerseits weil die Temperaturen bei der Einlagerung noch ca.
200 °C erreichen und weil, insbesondere in der ersten Phase nach der Einlagerung,
noch konzentrierte Na-Mg-Cl-Losungen auf die Gliser einwirken kénnen. Die Stand-
zeit der Glaser unter derartigen Storfallbedingungen ist deutlich reduziert. Ohne der-
artige Annahmen spielt die Korrosion der HAW-Gliser allerdings keine besondere
Rolle fiir die Endlagersicherheit, da sich nach kurzer Zeit die Resthohlrdume unter
dem EinfluB der Wirme schlieBen und die VerschluBkorper in den Bohrlochern kom-
paktieren.

Dadurch verheilt die geologische Barriere "Steinsalz" um das Endlagerbohrloch
herum. Wegen der Kurzfristigkeit dieser komplexen Vorginge, fiir die es keine Ana-
loga gibt, erscheint es wesentlich wichtiger, das Isolationsverhalten des Steinsalzes
unter WarmeeinfluB zu untersuchen. Dafiir gibt es neben den einschldgigen Labor-
und In-situ-Versuchen auch natiirliche Analoga, die es wert sind, niher analysiert zu
werden. Ich denke dabei an die Basaltintrusionen, die in Hessen und Thiiringen die
flachliegenden Salzlagerstitten durchschlagen haben. An diesen geologischen Situatio-
nen kann man studieren, ob und wie weit eine hohe Wirmebelastung die Eigenschaf-
ten des Steinsalzes nachhaltig verdndert haben.

Auf Analoga, die die Barrierefunktion des Steinsalzes deutlich belegen, gehe ich spé-
ter noch ndher ein. Davor noch einmal zuriick zu den Abfillen, die im Salz ein-
gelagert werden. Fiir die Eisenbehiilter bei der direkten Endlagerung von
Brennelementen gilt im Prinzip das gleiche wie fiir das HAW-Konzept. Salzlauge
kann nur so lange die Behilter erreichen, bis die Resthohlrdume im Versatz durch die
schnell fortschreitende Konvergenz und die damit einhergehende Materialkompaktion
geschlossen sind. Neben der Frage, ob das begrenzte Laugendargebot iiberhaupt zur
Korrosion bis zur Versagensgrenze ausreicht, interessieren Kinetik und Mechanismus
der Eisenkorrosion unter den zu erwartenden geochemischen Bedingungen. Auch hier
ist die Frage, ob es iiberhaupt Analoga, die eine Abschidtzung der langfristigen
Prozesse zulassen, gibt. Vielleicht eignen sich noch am ehesten archiologische
Analoga fiir die Ermittlung bzw. Bestitigung von Langzeit-Korrosionsraten.

So zeigen Eisenobjekte unter verschiedensten Umgebungsbedingungen recht ein-
heitliche Korrosionsraten von 0,1 - 10 um/Jahr. Rémische Eisenobjekte aus dem
Schutt einer alten Quelle, vermutlich unter Luftabschiuf3 korrodiert, zeigten Raten von
1 um/Jahr.

Korrosion von Abfillen und Mobilisierung von Radionukliden

Das eigentliche Nahbereichsproblem fiir ein Endlager im Salz liegt weniger im
Bereich der Korrosionsbestidndigkeit von Glasprodukten oder Pollux-Behiltern, da der
Wirmeeintrag in das Gebirge fiir eine schnelle Konvergenz, d. h. fiir ein schnelles
Schliefen der umgebenden Hohlrdume, sorgt, so daB ein Laugenkontakt nur in
begrenztem Umfang und fiir einen begrenzten Zeitraum in Betracht gezogen werden
braucht. Anders liegen die Verhiltnisse in Einlagerungsfeldern mit nur gering wir-
meentwickelnden mittelradioaktiven Abfillen. Zum einen sind die Mengen - und
damit das in Anspruch genommene Hohlraumvolumen im Endlager - wesentlich
grofer, zum anderen dauern die Konvergenzvorginge wegen der fehlenden
"Wirmebeschleunigung" erheblich lédnger (ca. 500 bis 1000 Jahre). Unsere bisherigen
sicherheitsanalytischen Arbeiten haben aufgezeigt, daB die Korrosion der schwach-
und mittelradioaktiven Abfille mit ihrer Zementmatrix durch NaCl- oder Q-Laugen
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und die Bildung eines stark von diesen Prozessen abhidngigen chemischen Milieus die
Mobilisierung der Radionuklide bzw. die Bildung von Loslichkeitsgrenzen und die
Ausfillung mit der Bindung an Korrosionsprodukte bestimmt. Die Frage ist, welche
Radionuklide in welchen Konzentrationen letztlich in Losung bleiben und iiber Aus-
preBvorgidnge in das iiberlagernde Deckgebirge freigesetzt werden konnen. In einem
ersten Ansatz haben wir im Rahmen unseres FE-Vorhabens "Langzeitsicherheitsbe-
wertung" versucht, fiir derartig komplexe chemische Systeme Analoga zu identifizie-
ren. Wichtiger erster Prozess ist die Zementkorrosion durch zutretende NaCl- oder Q-
Lauge, wobei durch die Hydrolyse von Bestandteilen des Zements sich pH-Werte von
~ 12 bzw. 6,6 einstellen. Die Eh-Werte der Salzlosungen werden um 200 bis 300 mV
abgesenkt. Im direkten Kontakt mit o-Strahlern tritt durch Radiolyseeffekte eine Ver-
schiebung zu niedrigeren pH-Werten mit hoheren Eh-Werten auf. Dadurch wird die
Losegeschwindigkeit im allgemeinen erhoht. Fiir den Ubergang ins Deckgebirge ist
davon auszugehen, daB eine substantielle Verdiinnung der Ldsung stattfindet (Faktor
> 10%) und daB sich dadurch die herrschenden chemischen Bedingungen im Deckge-
birge nicht dndern. Wie sich diese am Standort Gorleben darstellen, ist von Herrn
Kim eingehend bearbeitet worden. Danach liegen die pH-Werte zwischen 6,5 und 9
und die Eh-Werte unterhalb 600 mV, meist zwischen -70 und -200 mV. In Abhéngig-
keit von der Teufe wurden vier hydrochemische Hauptgruppen gefunden: CaSog-,
CaHCO3- und NaHCO3-Wisser, und in groBen Tiefen Salzlosungen bis max.
100 000'mg/1 NaCl. Zusammenfassend ist zu sagen, daff ein Analogon fiir ein System
mit einer hohen Alkaliintensitit und vermutlich reduzierenden Bedingungen zu identi-
fizieren ist. Die Kombination von hohem pH und tiefem Eh ist in der Natur jedoch
uniiblich, da beide Parameter sehr schnell auf kleinste Mengen Luft reagieren.

Freisetzung von Radionukliden in die Geosphire

Vor diesem Hintergrund wiren fiir den Endlagernahbereich und den Ubergang zum
Deckgebirge folgende geologische Prozesse auf ihre Analogiefdhigkeit zu iiberpriifen:

1. Fillungs- und Losungsreaktionen von Schwérmetallen (auch Uran) im Atlantis-
II-Tief im Roten Meer.

2.  Schwermetallhaltige, heife salinare Losungen in sedimentiren Lockergesteinen
im Salton Sea Geothermal System.

3. Vorkommen von natiirlichen heiffen Salzlésungen im Cheleken Geothermal
System.

4. Vorkommen von stark alkalischen Wissern in der Semaildecke von Oman.

5. Uranvorkommen in sedimentiren Fazies wie Sandsteinen und braunkohlehalti-
gen Sedimenten.

Im einzelnen wire festzustellen, inwieweit das chemische Milieu den Verhiltnissen in
der Umgebung eines Endlagers entsprechen und wie sich das spezifische Verhalten
der verschiedenen Radionuklide in einem derartigen Milieu darstellt. Dazu sind im
einzelnen noch Laborversuche sowie die Untersuchung der natiirlichen Gegebenheiten
notwendig, um eine konkrete Aussage treffen zu konnen. Die Arbeiten von Herrn
Kim deuten jedenfalls in diese Richtung. Insbesondere geht es dabei um die Loslich-
keit und Speziation von solchen Radioelementen (U, Th, Np, Am, Tc¢), deren Kon-
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zentrationen in Formationswéssern stark durch Loslichkeitsgrenzen bestimmt werden.
Die Konzentrationsverteilung der gelosten Spezies (Speziation) hidngt vom Laugenan-
gebot ab und 146t sich durch Modelle des thermodynamischen Gleichgewichts berech-
nen, sofern die chemische Zusammensetzung des Wassers bekannt ist.

Als natiirliches Analogon fiir den Transport derartiger Radioelemente im Deckgebirge
kann z. B. eine wasserdurchsiromee Anreicherungszone von Uran und Thorium die-
nen, in der Sdttigung erreicht ist. Die Konzentrationsmessung des betreffenden Radio-
elementes erlaubt dann im Prinzip eine Uberpriifung entsprechender thermodynami-
scher Rechnungen. Die oft unbefriedigende Ubereinstimmung zwischen Rechnung und
Analyse, z. B. fiir Th (Morro do Ferro, Th-Vererzung), ist meist eine Folge ungenii-
gender analytischer Charakterisierung des Formationswassers. So ist es z. B. sehr
leicht moglich, einen hochwirksamen, aber in sehr niedriger Konzentration vorhan-
denen organischen Komplexbildner zu iibersehen.

Vielleicht ist es moglich, entsprechende Analoga fiir den Geosphdrentransport, z. B.
von U in den neuen Bundesidndern, zu identifizieren und zu bearbeiten. Dazu miissen
folgende Voraussetzungen erfiillt sein:

a) Eine definierte Quelle der interessierenden Flemente (z. B. eine Uranver-
erzung);

b) eine geeignete und definierte hydrogeologische Struktur;

¢) ein aus der Nuklidmigration resultierendes mefibares Konzentrationsprofil.

Isolierung und Riickhaltung der radioaktiven Stoffe im Wirtsgestein

Neben den chemischen Prozessen spielen Verzégerungsmechanismen im Mehrbarrie-
renkonzept von Endlagern in geologischen Formationen eine bedeutende Rolle. Dies
betrifft besonders die Endlagerung in Sediment- und Felsgesteinen, die grundsitzlich
nicht absolut undurchlissig sind. Das Steinsalz spielt hier eine besondere Rolle, wie
u. a. auch die sicherheitsanalytischen Arbeiten im Rahmen des EG-Projektes PAGIS
gezeigt haben. Fiir den Fall, daB das Endlager in einer ausreichend méchtigen Stein-
salzformation den Sicherheitserfordernissen entsprechend neu aufgefahren wird und
speziell die Sicherheitsabstinde zu Salzstockflanken und kritischen Bereichen einge-
halten werden, verhindern die Eigenschaften des Steinsalzes eine Freisetzung von
Radionukliden in das Deckgebirge. Voraussetzung ist allerdings, daB die Zuginge
(Schichte etc.) dauerhaft verschlossen und andere mogliche Wasserwegsamkeiten
nicht aktiviert werden.

Fiir die Riickhaltefunktion von Steinsalzformationen und Salzstdcken lassen sich ver-
schiedene Analoga anfiihren, wie z. B. der Einschluff von Salzlaugen (Ursprungs- und
Metamorphoselaugen), Gasen und Erdol iiber geologische Zeitrdume. Viele geologi-
sche und geochemische Arbeiten in Deutschland haben sich mit dieser Thematik
beschiftigt. Es fehit allerdings noch eine Quantifizierung und Zuordnung dieser
Phidnomene zu klaren Zeitmarken, mit der Moglichkeit der Extrapolation auf zukiinf-
tige geologische Entwicklungen.

Statt dessen wurden verstiarkt Mechanismen untersucht, die die Isolationseigenschaften

des Steinsalzgebirges bestimmen, bzw. unter besonderen Randbedingungen zu deren
Abminderung fiihren kénnen. Das beginnt bei der Verfiillung und Minimierung der
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Resthohlrdume. Durch Konvergenzvorginge kann das Versatzmaterial tiber kiirzere
oder lingere Zeit so kompaktiert werden, daB keine Dichteunterschiede zum umge-
benden Steinsalzgebirge mehr bestehen. Insbesondere wiarmeerzeugende Abfille for-
dern diesen Prozess. Als Analogon aus der Zeit der Kalisalzgewinnung lassen sich
verfiillte Abbaustrecken heranziehen, die heute nach ca. 70 - 80 Jahren sich kaum
noch in dem wiederverfiillten Gebirgsverband erkennen lassen. Die Durchlissigkeit
des Anhydrits wird m. E. zu voreilig als die Langzeitsicherheit eines Endlagers nach-
haltig gefihrdende Gesteinseinheit dargestellt. Diese Einschitzung bzw. Annahme
geht von Erfahrungen aus, die beim Kalisalzabbau in den oberen Stockwerken eines
Salzstocks gemacht worden sind. Vor zwei Jahren haben wir eine weitergehende
Auswertung des bergminnischen Wissens vornehmen lassen, wobei sich gezeigt hat,
daB mit zunehmender Teufe die Laugenzufliisse aus dem Anhydrit stark zuriickgehen,
dagegen die Gasgehalte deutlich ansteigen. Diese Abhingigkeit deutet auf ein Analo-
gon, das die Dichtheit der geologischen Barriere bestitigt.

Abseits von diesen einfachen und empirisch belegten Zusammenhidngen bietet die
detaillierte geochemische Analyse der Salzminerale und ihrer Spurenelementgehalte
nicht nur die Moglichkeit, die geologische Entwicklung der Salzstrukturen nach-
zuvollziehen und wissenschaftlich zu erldutern, sondern auch Aussagen iiber die
zukiinftigen Prozesse in Abhingigkeit von den geologischen Randbedingungen zu tref-
fen. Die Arbeiten von Herrn Herrmann sind in dieser Richtung weit fortgeschritten.
Wir haben mikroanalytische Arbeiten an Fliissigkeitseinschliissen im Steinsalz der
Asse durchgefithrt und dabei verschiedene Bildungsphasen identifizieren kénnen, die
synsedimentire, frilhdiagenetische Prozesse, diagenetische oder ldsungsmetamorphe
Veranderungen und Rekristallisationsprozesse belegen. Hieraus ergeben sich Erkennt-
nisse {iber das langfristige Verhalten der Salzminerale, woraus auch SchiuBfolgerun-
gen liber die zukiinftige Entwicklung des Steinsalzes als geologische Barriere abgelei-
tet werden kdnnen.

Eine wichtige Frage zielt auf die Langzeitstabilitit der Salzstdcke selbst, wobei als
mogliches Szenario, das zur Freisetzung des Radionuklidinventars eines Endlagers
fithren kann, Subrosionsvorginge a priori nicht auBler Betracht gelassen werden kon-
nen.

Die niederlandischen Kollegen um Herrn Prij haben das Wissen um die Subrosion von
Salzstocken aufgearbeitet und dabei Aufstiegsgeschwindigkeiten von 0,4 mm/a und
Subrosionsraten von 0,15 mm/a ermittelt. Bei einer sehr konservativen Betrachtungs-
weise, d. h. unter der Annahme der Maximalwerte, lassen sich deutliche Exposi-
tionswerte berechnen. Wir wissen jedoch, daB eine derartige Annahme nicht reali-
stisch ist, da die Aufstiegsgeschwindigkeit und damit Subrosion keine einheitliche
GroBe ist, sondern in Abhingigkeit von den geologischen und klimatischen Randbe-
dingungen variiert. Neben der Untersuchung der regionalgeologischen und tektoni-
schen Standortbedingungen bietet sich die Moglichkeit, durch die Aufnahme von fein-
petrographischen und geochemischen Details im Gipshut und Ablaugungsbereich geo-
chronologische Zusammenhiinge zu erkennen. Die Kollegen der BGR werden dariiber
noch im einzelnen berichten. Genaue Kenntnisse iiber Aufstiegs- und Ab-
laugungsgeschwindigkeit bieten eine Moglichkeit fiir einen AnalogieschluB im Hin-
blick auf die zukiinftige geologische Entwicklung des Salzstocks, auch unter Annahme
wechselnder geologischer Rahmenbedingungen. Hier ergibt sich m. E. noch ein
wichtiges Gebiet fiir die Grundlagenforschung, um die Langzeitfunktion der Barriere
Steinsalz zu belegen bzw. zu erarbeiten.
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Radionuklidtransport (Migration) in der Geosphire

Abgesehen von dem fiir das Salzkonzept besonderen Problem der Langzeitstabilitit
des Wirtsgesteins gilt es natiirliche, wie fiir die Endlagerkonzepte in anderen For-
mationen auch, Analogien fiir den Geosphédrentransport, d. h. den Transport der
Radioelemente durch das Deckgebirge, auszuwerten. Studien sind an Gesteinskon-
takten mit einer Konzentrationsdiskontinuitit fiir Elemente der Uran-, Thorium-Zer-
fallsreihe verschiedentlich durchgefiihrt worden. Kontakte zwischen Intrusionen und
verschiedenen Wirtsgesteinen (z. B. Granit, Gneis, Sedimente) sind meist Zonen
intensiver hydrothermaler Aktivitit, in denen man auch eine ausgeprigte Wanderung
vieler Elemente erwartet.

Es hat sich aber gezeigt, daf3 sehr viele Elemente, darunter die meisten Radionuklide,
praktisch an Ort und Stelle bleiben, auch bei intensivem und weitrdumigem Wasser-
durchsatz. Die Ausbreitung der kritischen Elemente erreicht meistens nur cm oder dm,
in Ausnahmefillen, bei pordsen Gesteinen, m in 1 00 - 107 Jahren.

Allerdings handelt es sich dabei meist um Prozesse bei hohen Temperaturen (bis
500 °C), die nicht einer Endlagersituation entsprechen und bei denen Mineralneu-
bildungen mit zusdrzlichen Reaktionsmechanismen auftreten kdnnen.

Fiir Kontakte pordser Gesteine bei tiefen Temperaturen ist eine Studie iiber diffusive
Migration verschiedener Elemente aus einer 6000 Jahre alten marinen Sedi-
mentschicht in die angrenzenden Siiiwassersedimente von Interesse (Loch Lomond,
Schottland).

Wesentliche Informationen iiber die Nuklidmigration unter schwachen hydrothermalen
Bedingungen liefern die natiirlichen prdkambrischen "Reaktoren” von Oklo. Dort
wurden vor etwa 2 - 10”7 Jahren in mehreren Reaktionszonen rund 10t U-235 gespal-
ten, wobei neben mehr als 10t Spaltprodukien auch etwa 4 t Plutonium enistanden.
Ohne hier auf die komplexen Zusammenhdnge ndher einzugehen, ist festzustellen, daf3
die beobachteten Migrationsdistanzen fiir die einzelnen Elemente qualitativ den
Erwartungen entsprechen. Die beobachtete hohe Bestindigkeit von UO, (und damit
auch von PuO, und NpO) unter reduzierenden Bedingungen ist nicht verwunderlich,
da bei dhnlichen Bedmgungen eine Uranabscheidung aus sehr verdiinnten Losungen
stattfindet.

Ein anderes eindriickliches Analogon fiir die Immobilitit von Aktiniden (Np, Pu, Am,
Cu) ist das FEisen/Thorium/Seltene Erden-Erzvorkommen von Morro do Ferro, Minas
Gerais. Der oberflichennah verwitterte Erzkorper wird stark von Niederschligen
durchsetzt. Die Auslaugung von Th und Seltenen Erden ist jedoch auch unter den sehr
ungiinstigen herrschenden Bedingungen duflerst gering.

Im Komplex der Uranerz-Lager der Alligator River Region konnten bisher interessante

Ergebnisse zum Migrationsverhalten von Uran und Tochternukliden auch unter oxidie-
renden Bedingungen erhalten werden.

Ausblick und Analogieschliisse zum Gefihrdungspotential von Endlagern

Grundsitzlich ist zu sagen, daB wir in Deutschland all diese Arbeiten zum Mi-
grationsverhalten der Radioelemente wenig beachtet bzw. sie nicht systematisch aus-
gewertet haben, mit dem Ziel, Analogien zu den in unseren Transportmodellen wich-
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tigen Parametern und Prozessen zu identifizieren. Ein Grund liegt darin, daB, wie
schon vorher erwihnt, die wesentlichen Effekte in hochsalinaren Losungen stattfinden
und daB der Ubergang in eine schwachsalinare Fazies mit den entsprechenden Kon-
zentrationsdnderungen noch wenig untersucht ist. Meines Erachtens miifite fiir diesen
Vorgang ein geochemisches Modell entwickelt und das Migrationsverhalten fiir die
wesentlichen Radionuklide berechnet werden, um mit diesem Wissen nach geeigneten
Analogien in der Geologie zu suchen. Auf die Bedeutung der geochemischen Model-
lierung haben wir seit Jahren hingewiesen, ohne daf} sich allerdings etwas Entschei-
dendes gedndert hitte. Vielleicht ist es ja ein Ergebnis dieses Workshops, in Zukunft
stirkeres Gewicht auf die Bearbeitung diesbeziiglicher Fragestellungen zu legen. Wir
sind darauf eingestellt, uns daran zu beteiligen und auch das bisher im Ausland erar-
beitete umfangreiche Wissen aufzuarbeiten.

Ich mochte meine Ausfithrungen nicht schliefen, ohne darauf hinzuweisen, daB im
Hinblick auf das Gefdhrdungspotential eines Endlagers auch Vergleiche mit Uranerz-
lagerstitten zuldssig sind, da 99% der Toxizitdt in den ersten 1000 Jahren bereits
abnehmen, Fiir die wesentlich dariiber hinausgehenden Zeitriume lassen sich ver-
schiedene natiirliche Uranerzlagerstitten als Analogon heranziehen. Wichtig ist, daB
diese Lagerstitten durch rein natiirliche Phinomene seit Jahrmilliarden wirksam von
der Biosphire isoliert sind. So haben auch alle bisherigen Untersuchungen an natiirli-
chen Analogsystemen die in den Sicherheitsanalysen fiir geologische Endlager
gemachten Modellannahmen als mehr oder weniger konservativ erscheinen lassen.
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Kurzfassung

Die Betrachtung und Bewertung natiirlicher Analoga - z.B. eine tektonische Struktur - ist
Kernstiick der prognostischen Geologie. Sie ergénzen als qualitative Arbeitsweise quantitative
Experimente bzw. sind, in Zahl und MaB ausgewertet, quantitativer Bestandteil von Berech-

nungs- und Prognosemodellen.

Fiir geomechanische Problemlosungen im Rahmen von Langzeitsicherheitsanalysen ist auch die
quantitative Betrachtungsweise natirlicher Analoga erfolgversprechend. Voraussetzung dafiir
ist, daf3 die Naturbeobachtungen in quantitative konzeptionelle Modelle, in physikalische Mo-

delle und in numerische Modelle eingesetzt werden konnen.

Quantitative strukturgeologische, geomechanische und numerische Methoden stehen dafiir zur
Verfligung.

Im Rahmen der Langzeitsicherheitsbeurteilung von Endlagern wird das geologische System
durch die Prognose zukunftiger geochemischer, hydrogeologischer und tektonischer Vorginge
analysiert ("prognostische Geologie"). Durch Vergleich mit tektomschen Strukturen als na-
turliche Analoga (z. B. Salzstockbildung, halokinetische Langzeitdeformationsvorginge) kann
der Vertrauensbereich in die dafir notwendige Datenbasis wesentlich vergrofiert werden. Dies
gilt insbesondere fiir die Ubertragbarkeit geomechanischer Labordaten auf groBere Bereiche
und fiir langere Zeiten. Quantitativ betrachtet dienen:diese Untersuchungen dann vor allem
auch der Validierung von geomechanischen Stoffgesetzen. Hauptziel ist dabei die Rickfithrung
phidnomenologischer gebildeter Stoffgesetze auf physikalisch begriindete Stoffgesetze durch
Betrachtung von Deformationen und Bruchmechanismen wihrend der Verformungvorginge.

Am Beispiel "Interpretation der Genese von Salzstocken" wird der Einsatz strukturrheologi-
scher und numerischer Methoden fiir die Interpretation natiirlicher geomechanischer Analoga
erlautert.
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1. Zielsetzung

Die Prognose iiber Eintritt und Verlauf zukiinftiger geologischer Prozesse ist unverzichtbarer
Bestandteil jeder Langzeitsicherheitsanalyse, sei es fiir die Endlagerung radioaktiver Abfille
oder die Ablagerung chemisch-toxischer Reststoffe in Untertagedeponien.

Solche "geoprospektive" Studien werden vor allem fiir die Szenarienbewertung und die Beur-
teilung der Langzeitwirksamkeit geologischer Barrieren gebraucht. Wichtige geologische Phi-
nomene und Prozesse, die dabei in Abhingigkeit von Zeit und Raum zu betrachten sind, sind
Tektonik (Erdbeben), Erosion (Subrosion), Vulkanismus und Eiszeiten (Klimaveranderungen).
In allen diesen geologischen Prozessen spielen geomechanische Vorginge eine wesentliche
Rolle, entweder dominant oder als Teil von komplexen Interaktionen. FEine Analyse des
Standes der Wissenschaft "Geomechanik" zeigt, wie im folgenden dargelegt wird, daf die ent-
sprechenden Methoden und Erkenntnisse in der Geomechanik zur Verfligung stehen, den ge-
stellten Aufgaben gerecht zu werden.

Die Betrachtung und Bewertung natiirlicher Analoga - z.B. eine tektonische Struktur - ist
Kernstiick der prognostischen Geologie. Sie erginzen als qualitative Arbeitsweise quantitative
Experimente bzw. sind, in Zahl und Maf} ausgewertet, quantitativer Bestandteil von Berech-
nungs- und Prognosemodellen.

Die qualitative Betrachtungsweise von natiirlichen Analoga kann niitzlich sein fiir die Bildung
konzeptioneller Modelle geologischer Prozesse, die oft nichtlinear und in gekoppelten Syste-
men ablaufen. Auch fur die 6ffentliche Diskussion von Endlagerproblematiken erscheint es sehr
hilfreich, argumentativ auf zwei Beinen zu stehen, zumal quantitative Berechnungen mit
numerischen Modellen fiir Prozesse iiber 10 000 Jahre anzweifelbar sind.

Die klassische Arbeitsweise der Geologie deckt sich mit dieser qualitativen Vorgehensweise:
Vergleich von Beobachtungen an verschiedenen Lokalitdten und Situationen und Vergleich mit
der geologischen Vergangenheit. In diesem Sinne ist fiir die prognostische Geologie die Ver-
gangenheit der Schlissel zur Zukunft. Unverzichtbar sind dabei verlaBliche chronologische Da-
ten und die Einordnung des Ablaufs von geologischen Prozessen in diesen Zeitablauf, ohne
diese Daten wire ein reiner phanomenologischer Vergleich nicht mehr aussagekraftig.

Far bestimmte Fragestellungen, wozu sicherlich auch die geomechanischen Problemlosungen
gehoren, ist auch die quantitative Betrachtungsweise natirlicher Analoga erfolgversprechend.
Voraussetzung dafur ist, dafl die Naturbeobachtungen in quantitative konzeptionelle Modelle,
in physikalische Modelle und in numerische Modelle eingesetzt werden konnen.
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Diese Modelle koénnen dann im Rahmen der Langzeitsicherheitsanalyse entweder zur Extrapo-
lation des Giiltigkeitsbereichs von Stoffgesetzen tiber lange Zeiten (in Ergdnzung der Durch-
fithrungszeiten von Laborversuchen) und geologische Ridume (in Ergénzung zur Probengrofe
bzw. Feldversuchbereiches) dienen oder gar Bestandteil von Validierungsprozessen sein.
Werden solche Studien Bestandteil des Planfeststellungsverfahrens, z.B. als begleitende Unter-
lage, miissen sie sich transparenten -"uncertainty"- Studien und QualitétssicherungsmaBnahmen
unterziehen, wie es z. B. von der BGR im Konzept "Geotechnische Sicherheitskriterien" bzw.
"Geoengineering confidence building" vorgeschlagen worden ist [1,2].

2. Physikalische Grundlagen
2.1 Strukturgeologie und Strukturrheologie

2.1.1 Strukturgeologie

Die Strukturgeologie untersucht Art, Geometrie und Kinematik tektonischer Gefiige in
Gesteinen und Gebirgskorpern. Der Bildungsmechanismus der tektonischen Strukturen steht
dabei oft im Mittelpunkt der Untersuchungen. Mit Hilfe strukturgeologischer Untersuchungen
konnen Verformungsvorginge, die in der Natur in der Vergangenheit abgelaufen sind und sich
heute in Strukturen wie Falten, Storungszonen aber auch Salzstocke zeigen, quantitativ nach-
verfolgt werden. Es ist erkannt worden, dal3 die Verformungen im Gebirge definierten physi-
kalischen und chemischen Gesetzen gehorchen. Besonders hilfreich hat sich die Anwendung
mathematischer Methoden auf der Basis der Finiten Elemente und der Stoffgesetzbildung er-
wiesen. Diese numerischen Methoden erleichtern die Analyse der Geometrie und der Kinetik
nattirlich verformter Gesteine und Gebirgskorper wesentlich bzw. machen sie erst moglich.

"Struktur” hat als Begriff mit unterschiedlichem Inhalt in vielen Disziplinen Eingang gefunden.
Im deutschen Sprachgebrauch versteht man unter "geologischen Strukturen" nach K. METZ [3]
"alle beschreibbaren Lagerungsformen der Gesteine als geologische Kérper, unabhidngig von
der Art der sie erzeugenden geologischen Krifte. Tektonische Strukturen sind dann alle durch
tektonische Krafteinwirkung entstandenen Lagerungsformen oder Verformungsbilder von
Gesteinskorpern, gleichgiiltig, welchen Groflenbereichen sie zugehoren." Dementsprechend
wird auch ein Sattel, ein Salzstock, eine groBBe Verwertung, ebenso wie ganze Orogene oder
ozeanische Schwellen als "Strukturen" bezeichnet.

Fir das Korngefiige wurden in der petrographischen Literatur zahlreiche Strukturbegriffe ge-
prigt. Die Strukturen werden unter anderem typisiert nach der uBeren Gestalt, der absoluten
GroBe, der relativen Grofie und der gegenseitigen Bindung der Gefiigekdrner.
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In der Kristallographie bezeichnet man den inneren Aufbau einer Elementarzelle aus Atomen
als Struktur. - In der Mathematik besitzt eine Menge eine Struktur, wenn fiir deren Elemente
Verkniipfungen oder Relationen definiert sind. Haufig nennt man auch die Menge selbst eine
Struktur.

H. CLOsS [4] definiert "Tektonik" folgendermaflen: "Tektonik ist die Forschung und die Lehre
von dem Bau und den Bewegungen der Erdkruste und ihrer fest mit ihr verbundenen Teile. Die
Tektonik ist somit die Lehre von den Lagerungsverdnderungen bzw. -stérungen der
Gesteinsverbinde in der Lithosphire und der Entstehung ihrer Baustile. Die Aufgabenbereiche
der Tektonik sind: 1. die geometrische Beschreibung des Baustils der deformierten Gesteins-
kruste im GroBen und der Gesteine im Kleinen, 2. die Ermittlung der Kinematik des Bewe-
gungsablaufes, 3. die Rekonstruktion der Dynamik der Formungsvorginge, 4. die erdge-
schichtliche Betrachtung der Tektonik".

Mit dem Begriff "Geotektonik" ist heute entweder die grofiregionale Betrachtung der ver-
schiedenen Bautypen der Erdkruste gemeint, oder man versteht darunter - global gesehen - die
Strukturen der gesamten Erdkruste und ihre Entstehung, sowie ihre Verkniipfung mit den geo-
physikalisch-geochemischen Vorgingen und Zustanden der innerirdischen Materie. Das findet
seine Anwendung in den verschiedenen geotektonischen Hypothesen. Statt "Tektonk" wird
heute auch die Bezeichnung "Strukturgeologie” als entsprechender Sammelbegrift verwendet.
Quantitative Methoden der Strukturgeologie stehen zur Verfligung, z.B. in |5].

2.1.2 Strukturrheologie

Die Rheologie der Gesteine weist gegeniiber anderen Stoffen, zum Beispiel Pasten, Gelatine,
Kunststoffe, einige besondere Gesichtspunkte auf [6]. Der Aufbau der Gesteine und des Gebir-
ges aus meist bereits makroskopisch sichtbaren diskreten Teilen (Minerale) bzw. Trennflachen
(Schichtung, Kliiftung, Schieferung) zwingt dazu, die rein phinomenologische (kontinuums-
mechanische) Betrachtungsweise durch Untersuchungen zum Verformungsmechanismus auf-
grund der strukturellen Gegebenheiten zu ergianzen. Ausgangspunkt einer solchen "Struktur-
rheologie" ist also das Gefiige der Gesteine, dessen GesetzmiBigkeiten besondere Aufmerk-
samkeit gewidmet werden mul3 (Abb. 2).

Dort, wo einzelne Trennflaichen unmittelbar und entscheidend die mechanischen Eigenschaften
des Stoffes bestimmen, fiihrt die Strukturrheologie zu einer Mechanik diskontinuierlich aufge-
bauter Korper (Diskontinuumsmechanik). Typisch fir solche Korper ist der von Trennflidchen
aller Art durchzogene natiirliche Fels. Im Gegensatz zum Gesteinsstiick, das meist massige
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kontinuierliche" Ausbildung besitzt, wird der natiirlich gekliifiete und durchbrochene Fels als
Gebirgskorper bezeichnet. Diese Unterscheidung ist von grundsatzlicher Bedeutung, weil ein
zusammenhidngender Korper (Gesteinsstiick) trotz des gleichen Stoffaufbaus aus diskreten
Teilchen andere rheologische Eigenschaften annimmt, wenn Trennflichen bestimmter Anzahl,
Richtung und Giite mit beriicksichtigt werden. Im allgemeinen sind die geomechanischen Dis-
kontinuititen derart ausgebildet, daB3 sie mechanische Krafte durch elastische oder visko-elasti-
sche Deformationen tibertragen konnen (Spannungsfeld, Deformationsfeld). Die Weiterleitung
der von den Diskontinuititen ausgehenden Spannungsianderungen erfolgt iiber sich kontinuier-
lich verandernde Groflen. Dabei bleibt fiir eine Gebirgskorpermechanik in diesem Sinne zu un-
tersuchen, welche Spannungs- und Verformungsfelder durch Diskontinuititen bestimmter Art
erzeugt werden und wie sich diese bei einer Folge von Diskontinuititen (Trennflichensysteme)
iiberlagern. Die modernen numerischen Rechenverfahren leisten hierbei wertvolle Hilfe, so daf3
man nicht mehr auf geschlossene Losungen angewiesen ist.

Bei der strukturrheologischen Behandlung von zeitabhingigen Deformationen wird das Gestein
bzw. der Gebirgskorper in seine ihn aufbauende Strukturelemente zerlegt betrachtet und die
mechanischen Eigenschaften des Gesamtkorpers in Abhingigkeit von den Strukturelementen
und deren Anordnung gedeutet. Dadurch ist ein Erfassen des Mechanismus der Verformung

méglich. Homogenitit und standige Raumerfiillung sind Voraussetzung.

Als Strukturelemente werden diejenigen Elemente eines Korpers bezeichnet, durch die fiir eine
bestimmte GrofSenordnung (Bereich) des Korpers dessen Struktur (Gefiige) gekennzeichnet
werden kann, also z. B. Gitterebenen im Kristall, Mineralkérper im Gesteinsstiick, Trennfld-
chen im Fels, Faltungsachsen im geologischen Kérper (Gebirge).

Man kann zeigen, daf} die gut erforschten Deformationsvorginge der Kristalle (vor allem Me-
talle) ihr strukturelles Analogon im Gestein und Gebirge haben, wobei die angesprochenen
Strukturelemente entsprechend der Dimension des Bereichs vergroBert sind (Abb 3).

So kénnen das Wandern von Versetzungen und Strukturkrimmungen im Kristall analog zu
den plastischen Verschiebungen von Kluftkorpern entlang Trennflichen und Rotation der
Kluftkorper im Fels gesehen werden. Dies fiihrt zur Feststellung, daBl der Bewegungsmecha-
nismus von Strukturelementen bereichsunabhéingigen Gesetzen folgt, wenn die jeweilige Wahl
der Strukturelemente der GroBe des Bereichs und der Ausdehnung der Beanspruchung
angepaft ist. Die Tatsache, dafl die phanomenologischen Stoffgesetze von Kristallen - Fels -
Gebirge - Erdkruste dhnlich aufgebaut sind, wenn auch mit unterschiedlichen Stoffkonstanten,
bestitigt dies (Abb 4).
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Der erweiterte Schofield-Scotblair-Korper (mit unterschiedlicher FlieB- und Kriechgrenze)
stellt zur Zeit das allgemeinste der vorgeschlagenen idealen (linearen) rheologischen
Stoffgesetze dar und erlaubt auch kompliziertes Kriechverhalten der Gesteine darzustellen.

Innerhalb der Rheologie der Gesteine spielen Strukturbetrachtungen also eine besondere Rolle.

Sie haben eine doppelte Bedeutung:

a) Die Struktur kennzeichnet wesentlich das Ausgangsmaterial, an dem die rheologischen Ei-
genschatten unter bestimmten Druck-Deformationsbedingungen ermittelt werden sollen. Es ist
dies die Fragestellung, wie sie in der Felsmechanik gegeben ist: Ein Gebirgskorper besitzt ein
bestimmtes Kluftkorpersystem aus bekanntem Grundmaterial - wie sind seine mechanischen
Eigenschaften einzuschédtzen? Man wird hierbei zunéchst die strukturellen Formen durch emne
rein morphologische  Betrachtungsweise zu erfassen und eine angemessene, d.h. der
Aufgabenstellung angepafite Klassifikation (z. B. Gliederung der Trennflichen hinsichtlich
GroBe, Richtung, Grad der Durchtrennung) zu erreichen suchen, ohne auf die
GesetzmaBigkeiten der Genese solcher strukturellen Formen néher einzugehen.

b) Dieser mehr beschreibenen Erfassung der Struktur als Grundlage fiir die Deutung des
rheologischen Verhaltens der Gesteine mit jeweils vorhandener Struktur steht die genetische
Analyse der Gesteinsstrukturen gegeniiber, auf die besonders die tektonische Forschung
angewiesen ist. Hierbei geht es wesentlich um die Kliarung der Frage, welche besonderen
elementaren Strukturen als Ergebnis bestimmter Gesteinsdeformationen entstehen, um daraus
gewisse GesetzmaBigkeiten abzuleiten (z. B. unter welchen Bedingungen entstehen Rupturen,
wann Flexuren?). Aus den geschilderten Zusammenhdngen 1aBt sich folgender
zusammenfassender Satz ableiten, der als "strukturrheologische Arbeitshypothese” wie ein
roter Faden die Rheologie der Gesteine durchzieht und als entscheidende Grundlage fur die
Interpretation und Bewertung von geomechanischen natiirlichen Analoga zu gelten hat: Der
Mechanismus der Deformationsvorgdnge in Gesteinen, deren Stoffgesetze und rheologische
Konstanten lassen sich aus den mechanischen Eigenschaften der Teilkorper und aus deren
spezifischer struktureller Anordnung ableiten;

und umgekehrt:

Aus bestimmten Strukturen, die durch sekunddre mechanische Beanspruchung entstanden
sind, laft sich die Art und Grofe dieser Beanspruchung ermitteln, wenn die rheologischen

Eigenschaften des Grundkorpers bekannt sind.
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Alle Forschungsergebnisse iiber das rheologische Verhalten von Gesteinen dienen letztlich da-
zu, die Giltigkeit dieser Arbeitshypothese nachzuweisen bzw. die Grenzen, Einschrinkungen
und Bedingungen aufzuzeigen, unter denen die Arbeitshypothese als richtig bezeichnet werden

kann.

Einige Leitlinien der Strukturgeologie und Strukturrheologie lassen sich wie folgt zusammen-
setzen [7]. Sie sind Grundlage fur die Interpretation von tektonischen Analoga.

1. Aus der Symmetrie des strukturellen Aufbaus der Gesteine 1aBt sich auf die Symmetrie
einer evtl. vorhergegangenen rheologischen Beanpruchung schlieBen, derart, daB die
Symmetrie der Anordnung von Strukturelementen in der Symmetrie der Beanspruchung

enthalten sein mub3.

2. Der Bewegungsmechanismus von Strukturelementen folgt bereichsunabhéngigen Gesetzen,
wenn die jeweilige Wahl der Strukturelemente der GroBe des Bereichs und der Ausdeh-
nung der Beanspruchung angepalt ist.

3. Je kleiner die sich relativ gegeneinander bewegenden Teile, verglichen mit dem zu defor-
mierenden Korper, den sie zusammensetzen, sind, desto geringer wird im allgemeinen ihre
Verschiebung gegeneinander, der Weg der unmittelbaren Teilbewegung und damit auch,
bei gleichbleibender Deformationszeit des Ganzen, die Geschwindigkeit der Teilbewegung.
Unmittelbare Teilbewegung sind definitionsgemill solche Bewegungen von Teilkorpern,
die vorwiegend ohne Beteiligung einer Losungsphase ablaufen.

4. lIst ein Korper in einem bestimmten Bereich strukturell homogen, dann ist er auch im phy-
sikalischen Sinne homogen; dagegen braucht ein strukturell inhomogener Koérper nicht
auch unbedingt in bezug auf die physikalischen Eigenschafien inhomogen zu sein.

5. Ist ein Korper in einem bestimmten Bereich strukturell isotrop, dann ist er auch im pysika-
lischen Sinne isotrop; dagegen braucht ein strukturell anisotroper Korper nicht auch unbe-
dingt in bezug auf alle physikalischen Eigenschaften anisotrop zu sein.

6. Gehoren etwa 10 Trennflichen einer Schar zu einem Kérper bzw. zum rheologisch bean-
spruchten Bereich eines Kdrpers ("homogenisierende Trennflichen"), dann kann dieser Be-
reich hinsichtlich dieser Trennfldchen als homogen angenommen und als Quasi-Kontinuum
behandelt werden.
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7. Aus einer gegebenen Kombination wvon Kriften 1aBt sich der dazugehorige
Spannungszustand bestimmen; jedoch von einem gegebenen Spannungszustand kann im
allgemeinen Fall nicht auf das ihn erzeugende Kriftespiel geschlossen werden.

8. Die Zerlegung einer finiten Deformation in verschiedene infinitesimale Deformationsschrit-
te, die durch progressive Deformation zum finiten Endzustand fithren, ist nicht eindeutig.

9. Das rheologische Verhalten eines Stoffes kann hinsichtlich Volumenverinderung und vo-
lumentreuer Verzerrung getrennt untersucht und theoretisch/mathematisch erfaflt werden,
im allgemeinen kann dabei, insbesondere bei Uberwiegen der Gestaltsanderung, die Volu-

mendeformation als elastisch angesehen werden.

10. Ideale Korper gibt es in der Natur nicht; jeder Stoff besitzt mehr oder weniger alle rheolo-
gischen Eigenschatten.

2.2 Tektonische Experimente (nach Langer, 1972 [8])

2.2.1 Historischer Uberblick

Betrachtet man die historische Entwicklung tektonischer Experimente vom Blinkwinkel der ei-
gentlichen physikalischen Grundlage der jeweiligen Versuche bzw. ihrer besonderen Zielset-
zung, so konnte man sechs verschiedene Stadien unterscheiden, wie aus Abb. 5 hervorgeht:

Der erste tektonische Experimentator war wohl Sir JAMES HALL. Er konstruierte Anfang des
19. Jahrhunderts einen einfachen Faltungsapparat. Diese, wie auch die weitergehenden Versu-
che von G. A. DAUBREE (1880) zur Nachahmung allgemeiner tektonischer Strukturen besaflen
keinerlei physikalische Grundlage, sondern waren lediglich Demonstrationsversuche. Spéter,
um 1900 wurde versucht, im kleinen MaBstab morphologische Ahnlichkeiten spezieller Ge-
birgstypen zu erzeugen, wie z. B. die Appalachen durch B. WILLIS (1893), oder das Jurage-
birge durch W. PAULCKE (1912). Auch diese Versuche waren noch reine Demonstrationsver-
suche, keine eigentlichen Modellversuche. W. PAULCKE (1912) gibt auch eine ausgezeichnete
Ubersicht iiber die damalige Literatur betreffend tektonische Experimente.

Die Illustration strukturbildender Vorgange (im Gegensatz zur einfachen Nachahmung von
Strukturen) begann mit H. CLOOS um 1930. Diesen Versuch zur Bruch- und Faltenbildung lag
bereits ein qualitatives physikalisches Modell zugrunde: Auf der Basis einer Arbeit von J.
KOENIGSBERGER und O. V. MORATH (1913) iber die theoretischen Grundlagen der
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experimentellen Tektonik wurde die Festigkeit des Versuchsmaterials entsprechender der Mal3-
stabverkleinerung des Experiments ausgewahlt.

Die besonderen Gesetze der Dimensionsanalyse und Ahnlichkeitsmechanik wurden jedoch erst
seit M. K. HUBERT (1937) in tektonischen Experimenten berticksichtigt. So konnte man durch
eigentliche Modellversuche zur physikalischen Deutung strukturbildender Prozesse kommen.
Hier wiiren vor allem die bekannten tektonischen Modellversuche von H. RAMBERG, z. B. iiber
die Salzdombildung, zu nennen (Literaturiibersicht siche H. RAMBERG, 1967).

Parallel mit dieser Entwicklung erfolgte auf der Basis der Kontinuumsmechanik, also rein phé-
nomenologisch, die quantitative Berechnung tektonischer Strukturen. Hierzu gehoren z. B. die
Arbeiten von M. A. BIOT (1961) zur Faltenbildung. Oft werden diese Berechnungen unter-
stiitzt durch Modellversuche mit Materialien bestimmter rheologischer Eigenschaften (z. B. M.
V. GZOVSKY, 1959)

In den 60er Jahren sind auch Ansétze vorhanden auf der Basis strukturrheologischer Hypothe-
sen den Mechanismus der Deformationen von Gebirgskorpern in Abhangigkeit vom strukturel-
len Aufbau theoretisch zu analysieren (z. B. M. LANGER, 1969 a, OERTEL, 1965). Bei dieser
strukturellen Behandlung der Deformationsvorgéinge wird der Korper in seine ihn aufbauenden
Strukturelemente zerlegt betrachtet, die rheologischen Eigenschatten in Abhéngigkeit von den
Eigenschaften der Strukturelemente und deren Anordnung festgestellt und gedeutet.

2.2.2 Modellmechanik und Dimensionsanalyse

Aus der gegebenen historischen Ubersicht geht hervor, da3 die Experimentatoren in der tek-
tonischen Forschung spitestens seit H. CLOOS und M. K. HUBERT bemiiht waren, ihre Versu-
che auf eine moglichst exakte physikalische Grundlage zu stellen. Der Nutzen, den man sich
seit eh und je vom Experiment in der Tektonik erwartet, liegt in der Hoffnung, dem Geheimnis
der Bildung bestimmter Strukturen der Erde auf die Spur zu kommen und wenigstens einen
Teil der tektonischen Naturphanomene als einen logisch beschreibbaren Prozefl zwischen wohl
definierten physikalischen GroBen zu verstehen, eine unabdingbare Voraussetzung bei argu-
mentativer Heranziehung von natiirlichen Analoga in Langzeitsicherheitsanalysen. In der Natur
ist ja im allgemeinen nur ein erstarrtes Bild gegeben, meist auch nur unvollstindig aufge-
schlossen, ohne endgiiltigen Beweis fiir die tatsdchliche Entwicklung hin zu diesem Bild.

Die besondere Bedeutung eines exakt konstruierten Modells liegt nun darin, dall das Modell im
Verlauf der Beanspruchung eine Entwicklung durchmacht, die der Verformung im Original, al-
so in der Natur, entspricht. Die Wissenschaft, die sich mit der Frage beschifligt, inwieweit
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Schiuf3folgerungen aus Beobachtungen von Physikalischen Erscheinungen in einem System
(hier Natur) auf ein dhnliches System anderen Mafistabes (hier Modell) moglich sind, ist die
Modellmechanik bzw. Ahnlichkeitsmechanik (vgl. H. HOSSDORF, 1971; H. L. LANGHAAR,
1962).

Exakte Ubertragungsgesetze vom Modell auf Vorginge in der Natur und umgekehrt lassen
sich jedoch nur finden, wenn samtliche ein komplexes Phinomen beeinflussende Groflen er-
kannt sind und die mechanischen Gesetze, d. h. die das Phinomen beschreibende Differential-
gleichungen und Ausgangsbedingungen bekannt sind. Es sind dies

1. Differentialgleichung des Gleichgewichtes bzw. Bewegungsgleichungen.

2. Stoffgesetz (rheclogische Gleichung).

3. Spannungsverteilung im Ausgangszustand.

4. Randbedingungen.

Je komplexer die Struktur, die simuliert werden soll, je grofer die Anzahl der GréBen, die fiir
den Prozef3 maBgebend sind , desto unwahrscheinlicher wird die exakte Konstruktion des Mo-
dells, desto weniger quantitativ die Versuchsergebnisse (Quasi-Modell).

Eine der wichtigsten dieser physikalischen Grofen ist die Zeit. Die Zeit als unabhingige Va-
riable beeinfluBlt den tektonischen Modellversuch in dreifacher Weise:

a) als Zeitraffer (Zeitmallstab des Modells);
b) durch die Bewegungsgleichung (Tréagheitskrafte durch Erdbeschieunigung in der Natur);
c¢) im rheologischen Stoffgesetz (Zeitabhingigkeit der Deformationen).

Dies 148t anhand einiger Gleichungen der Dimensionsanalyse besonders verdeutlichen (vgl.
Abb. 6). In der Ahnlichkeitsmechanik unterscheidet man drei Stufen der Ahnlichkeit:

1. die geometrische Ahnlichkeit, in der das Verhiltnis zweier vergleichbarer Liangen im Proto-
typ, also in der Natur (Index n in der Abb.6) und im Modell (Index m in der Abb.6) festge-
legt wird. Dieses Verhaltnis A wire fiir tektonische Experimente z. B. zwischen 104 und

106 anzusetzen,
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2. die kinematische Ahnlichkeit, bei der gefordert wird, daB8 das Modell zu jeder Zeit des Be-
wegungsablaufes geometrisch dhnlich bleibt, d. h. korrespondierende Teilchen stets korre-
spondierenden Punkten zuzuordnen sind. Das bedeutet, daB das Verhaltnis
korrespondierender Zeiten wihrend des Bewegungsablaufes in der Natur und Modell kon-

stant ist.
Dieses Verhiltnis T entspricht damit der gewéhlten Zeitraffung des Modellversuches;

3. die dynamische Ahnlichkeit, die dann gewihrleistet ist, wenn das Verhiltnis zwischen den
angreifenden Kriften (an korrespondierenden Punkten) in der Natur und Modell konstant

ist.

Eine der Hauptaufgabe der experimentellen Tektonik vor der eigentlichen Versuchsdurch-
fiihrung ist also

a) die rheologischen Eigenschafien des zu modellierenden Gebirgsbereiches so genau wie
moglich zu erfassen und

b) nach Festlegung des LangenmaBstabes A bzw. der Zeitraffung T die passenden rheo-
logischen Modelistoffe auszuwihlen.

Es sind folgende SchluBfolgerungen zu ziehen:

1. Ein exaktes tektonisches Modell mufl geometrisch, kinematisch und dynamisch &hnlich
sein. Es hat den selben physikalischen Bedingungen wie der Prototyp Natur zu unterliegen;
dies sind die Bewegungsgleichungen bzw. bei geniigend langsam ablaufenden Bewegung
die Gleichgewichtsbedingungen, die Bedingung der Kontinuitdt, das rheologische
Stoffgesetz, die Ausgangs- und Randbedingungen. Ist das rheologische Verhalten der
Natur und damit des Modellstoffes in erster Ndhrung nicht als rein elastisch (Hooke-
Korper) oder rein plastisch (Bingham-Korper) anzunehmen, miissen diese Gleichungen in
dimensionslose Form uberfilhrt werden, d. h. es miissen Referenzlangen, Referenzzeiten
und Referenzmassen (bzw. Referenzdichten) angenommen werden (HAMILTON, 1962).
Dies gilt auch, wenn illineares Spannungs-Verformungs-Verhalten simuliert werden soll.

2. Die Forschung mit Hilfe tektonischer Experimente geht hin zur Quantifizierung der
Versuchsergebnisse mit Hilfe der Modellmechanik und Strukturrheologie. Eine
Mobglichkeit der rechnerischen Uberpriifung einfacher Modellversuche mit rheologischen
Medien ergibt sich aus dem sog. Korrespondenzprinzip, mit dessen Hilfe viskoelastische
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Grenzprobleme geldst werden kénnen, wenn eine entsprechende elastizitatstheoretische

Losung bekannt ist.

3. Wegen der bekannten Schwierigkeiten, die tektonischen Ausgangsdaten exakt zu ermitteln,
kann man jedoch bis heute nur von Quasi-Modellen sprechen, die fiir viele Fragen keine
eindeutigen Antworten geben konnen, jedoch hilfreich sind in der Verifizierung bestimmter
tektonischer Hypothesen oder theoretisch abgeleiteter Zusammenhénge oder umgekehrt fiir
die Ablehnung bestimmter hypothetisch angenommener Verformungsmechanismen. Es liegt
beim Experimentator, vorhandene Unsicherheiten in der Annahme der naturgegebenen
Ausgangsbedingungen abzuschitzen und in ihrer Bedeutung fir die Aussagekraft der
Ergebnisse des Experimentes kritisch zu beurteilen.

2.2.3 Geomechanische numerische Modelle

In unserer Zeit werden tektonische Modellversuche (mit Modellmaterialien) haufig durch geo-
mechanische Modelle (mit numerischen Methoden, z. B. FEM) ersetzt und zur Interpretation
tektonischer Strukturen herangezogen. Geomechanische Modelle sind Riistzeug der modernen
Felsmechanik und entsprechen als solche Stand der Wissenschaft und Technik. Im Rahmen der
Sicherheitsbeurteilung von Endlagern und UTD sind sie Grundlage des Standsicherheitsnach-
weises und der Bewertung der Langzeitwirksamkeit geotechnischer Barrieren (z. B. Damme,
Schachtverschliisse, Versatz) [9]. Diese Methode der Anwendung geomechanischer numeri-
scher Modelle ist auch fuir die Bewertung tektonischer Strukturen als natiirliche Analoga nutz-
bar, vor allem zur Analyse der Wirksamkeit der geologischen Barriere. Deshalb wird im
folgenden die Methode kurz beschrieben.

2.2.3.1 Geotechnische Sicherheitsnachweise

Abgeleitet aus dem allgemeinen Ingenieurbau gliedert sich ein Sicherheitsnachweis in drei Stu-
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ten:

e Ermittlung der auf das Bergwerk einwirkenden Belastungen oder Beanspruchungen

(Einwirkungsmodell);
» Ermittlung der Bauwerksreaktion auf eine bestimmte Beanspruchung (Widerstandsmodell),

e Nachweis der Sicherheit, d. h. Nachweis, wie weit eine bestimmte Beanspruchung von ei-

nem Grenzzustand entfernt ist;
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a) Grenzgleichgewicht im Fall des Tragversagens (Nachweismodell fiir die Standsicherheit),
b) Grenzzustand fiir Funktionsfihigkeit (Nachweismodell fiir die Gebrauchstauglichkeit).

Der Begriff "Modell" ist gleichbedeutend mit Hypothese oder konsistenter technisch wissen-
schaftlicher Theorie.

In dem Einwirkungsmodell werden die maflgebenden Einwirkungen festgelegt. Die Annahme
fiir die Grofle der Einwirkungen bzw. ihres Streubereichs stiitzt sich in der Regel empirisch auf
Beobachtungen oder Messungen.

Das Widerstandsmodell beschreibt die Tragwerkreaktion und unterliegt der Genauigkeit bzw.
Giiltigkeit der fiir das Modell zugrunde gelegten Theorie. Im Ergebnis zeigt die Berechnung
die Abhangigkeit der Spannungen und Verformungen von den Einwirkungen.

Fir das Sicherheitsmodell ist die quantitative Erfassung des Versagens (Verlust der Trag- und
Funktionsfiihigkeit) grundlegende Voraussetzung. Das Sicherheitsmodell soll Streuungen der
Bemessungsvariablen und Modellunscharfen beriicksichtigen.

Rechnerische Nachweise fiir geotechnische Problemstellungen beziehen sich von vornherein
nur auf einen Ausschnitt des dreidimensionalen Gebirgskérper, in den bereits entscheidende
vereinfachende Annahmen zur Geometrie sowie zu Rand- und Anfangsbedingungen einflieBen.
Einwirkungen und Widerstinde werden nicht in zwei getrennten und ggf mit Teilsicher-
heitsfaktoren belegbaren Modellen beschrieben sondern in einem geomechanischen Modell des
Berechnungsausschmttes zusammengefafit. |

Die Simulation des gebirgsmechanischen Verhaltens im Berechnungsauschnitt, z. B. nach der
Finite-Element-Methode, ist noch nicht der eigentliche Nachweis der Standsicherheit oder Ge-
brauchstauglichkeit. Die FEM-Berechnung liefert u. a. Temperaturen, Spannungen und Ver-
formungen sowie Zonen mit Festigkeitsiiberschreitungen, sie weist aber nicht a priori den
Verlust der Trag- und/oder Funktionsfahigkeit aus. Zur Beurteilung der Berechnungsergebnis-
se sind Bezugsgroflen notwendig, die sicherheitskritische Zustidnde ausschlieBen.

Fur die maf3gebende Gefahrdungsbilder fiir das Bergwerk bzw. die technischen Barrieren und
das Gebirge sind Rechenmodelle aufzustellen und umfangreich Parameterstudien mit der
Zielsetzung durchzufiihren, den Einflufl der Parameter auf die Gefihrdung festzustellen.
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Den Einwirkungen setzt das Gebirge einen entsprechenden Widerstand entgegen. Die Abhén-
gigkeit dieser Beanspruchung ist zu ermitteln, z. B. von:

s Materialkennwerten (Verformbarkeit, Festigkeit),
» Geometrie der Hohlraume oder Baukomponenten.

Die Rechenmodelle werden mit dem Ziel ausgewertet, Kriterien bzw. MaBnahmen zur
Gefahrenabwehr flir die einzelnen Bergwerksteile und die Komponenten des Mehrbarrieren-
systems aufzustellen.

Quantitative Kriterien kénnen dann formuliert werden, wenn
¢ Verlust der Tragfihigkeit,
* Verlust der Funktionsfahigkeit,

durch entsprechende Bezugsgroflen zu beschreiben. Wenn die Versagenszustinde nicht direkt
durch Bezugsgrofien angegeben werden konnen, soll alternativ zumindest versucht werden,
Zustinde, die mit Sicherheit nicht zum Verlust der Trag- oder Funktionsfahigkeit fithren, durch
entsprechende Kenngroflen zu quantifizieren. Ist nur eine qualitative Beschreibung des
Verlustes der planmédBigen Aufgabe gemafl Nutzungsplan formulierbar, ist im Sicherheitsplan
festzulegen, mit welchen geeigneten Mafinahmen den Gefahren begegnet werden soll.

2.2.3.2 Numerische Methoden

In den numerischen Methoden werden auf der Grundlage von Stoffgesetzen, die das
Materialverhalten des Gebirges hinreichend genau beschreiben, die Spannungs- und
Verformungsverteilung in einem Berechnungsausschnitt der zu behandelnden Problemstellung
theoretisch ermitteln. Unter den in Frage kommenden Berechnungsverfahren hat die Finite-
Element-Methode firr gebirgsmechanische Aufgabenstellungen die weiteste Verbreitung
erfahren.

Die Finite-Element-Methode ist ein computerorientiertes, numerisches Naherungsverfahren zur
Losung kontinuumsmechanischer Rand- und Anfangswertaufgaben. Eine ausflihrliche
Darstellung der Grundlage dieser Methode ist in der Literatur zu finden [z.B. 10]. Die
Grundgleichungen der Finite-Element-Methode zur Berechnung felsmechanischer Probleme
sind fur einfache Fille auch im Tunnelbau-Taschenbuch 1980 hergeleitet.
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Fiir die Losung thermomechanischer Aufgabenstellungen nach der Finite-Element-Methode er-
geben sich wegen des charakteristischen thermorheologischen Materialverhaltens der Gesteine
bei tektonischen Verformungen einige besondere Probleme, auf die im folgenden eingegangen

werden soll.

Bei den in der Praxis vorkommenden Problemen kann der Fall einer einseitigen thermome-
chanischen Kopplung angenommen werden. Das bedeutet, dal das Warmeleitproblem vom
herrschenden Spannungs- bzw. Deformationszustand praktisch nicht beeinfluft wird. Eine
Temperaturerhohung wirkt sich allerdings entscheidend auf die Spannungen und
Deformationen aus:

s Die Temperaturerhohung fuhrt tiber den Warmeausdehnungskoeffizienten zu einer Volu-
menéinderung des thermisch beanspruchten Bereichs.

»  Werden thermisch bedingte Volumeninderungen behindert, stellen sich thermisch indu-
zierte Anderungen des Spannungszustandes ein.

» Das Spannungs/Verformungsverhalten d h. insbesondere Kriechen, ist hochgradig nichtli-
near von der Temperatur abhangig.

Thermomechanische Probleme sind maBgeblich durch die nichtlineare Abhéngigkeit der
rheologischen Eigenschaften des Gesteins sowohl von der Temperatur als insbesondere auch
von der Spannung beeinflut, so daB ein Finite-Element-Berechnungsverfahren die
Berticksichtigung folgender Fakten erfordert:

Zeitabhiangigkeit

[+

duflere Beanspruchung (Lasten, Temperatur)

(3]

Spannungs- bzw. Deformationsfeld

- Nichtlinearitit
° physikalische Nichtlinearitit (Materialgesetz fiir Salzgestein; Kriechen, Bruch)

]

geometrische Nichtinearitit (groBe Verschiebungen bzw. Verzerrungen)

Die Zeitabhingigkeit muf3 im Rechenverfahren inkrementell, die Nichtlinearitat inkrementell
und iterativ behandelt werden. Dabei ergibt sich, dall in das Berechnungsverfahren folgende
Anforderungen zu stellen sind:
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» Die inkrementelle Losung darf nicht von der exakten Losung abdriften.

» Das numerische Verfahren muf3 stabil sein, um Oszillationen oder ein Divergieren der Lo-

sung zu vermeiden.
e Das Verfahren muB3 rechentechnisch effektiv sein.

Durch die Entwicklung leistungsfahiger Groflrechenanlagen ist die Anwendung numerischer
Rechenverfahren begiinstigt worden. Inzwischen steht eine Vielzahl ausgereifter Rechenpro-
gramme zur Verfiigung. Aufgrund der vielfaltigen Diskretisierungsmoglichkeiten in der Finite-
Element-Methode erlaubt dieses Rechenverfahren gegeniiber den geschlossenen l9sbaren Pro-
blemstellungen wirklichkeitsnahere Untersuchungen. Auf eine zu starke Idealisierung kann
verzichtet werden. Dadurch lassen sich mit der Finite-Element-Methode insbesondere die
geologischen Verhiltnisse, beliebige Geometrien der Strukturen, das mechanische Verhalten
unterschiedlicher Schichten um die wechselnden Beanspruchungsbedingungen in die theoreti-

sche Untersuchung mit einbeziehen.

Gebirgsmechanische Problemstellungen sind mafigeblich durch die nichtlineare Abhangigkeit
der rheologischen Eigenschaften des Gesteins von der Temperatur und vom Deviator-
spannungszustand beeinfluflt. In dem Finite-Element-Berechnungsverfahren kommt daher der
Beruicksichtigung der physikalischen und geometrischen Nichtlinearitat sowie der Zeitabhin-
gigkeit der duBleren Beanspruchung besondere Bedeutung zu. Da die numerischen Verfahren
beziiglich ihrer Matrizenoperation Linearitdt voraussetzen, mufl angestrebte Losung durch in-
krementelle und iterative Rechenoperationen schrittweise approximiert werden. Hierfiir bieten
sich mehrere Losungsalgorithmen an, auf die hier nicht im einzelnen eingegangen werden kann.

Bezuiglich der zeitlichen Intergration der Materialgesetze wird zwischen expliziten und implizi-
ten Berechnungsverfahren unterschieden. Wiahrend explizite Verfahren nur bei relativ kleinen
Zeitinkrementen ausreichend genaue Ergebnisse liefern, ermoglichen implizite Verfahren auch
die Beriicksichtigung groflerer Zeitschritte, wobei eine ausreichend numerische Stabilitiat ge-
wihrleistet ist. Die einzelnen Algorithmen unterscheiden sich beziiglich des Rechenaufwandes
erheblich. Um bei vergleichsweise geringem Rechenaufwand auch genauere Losungen zu erzie-
len, miissen die Verfahren optimiert werden.

Die richtige Beschreibung der Eigenschaften des Wirtgesteins und des umgebenden Gebirges in
einem solchen Berechnungsmodell ist die eigentliche Basis realistischer Berechnungen. Das na-
tirrliche System muf3 dabei hinsichtlich seiner Eigenschaften (z. B. Durchléssigkeit, thermome-
chanisches Verhalten, tektonische Strukturen, in-situ-Spannungen) idealisiert werden. Es ist
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offensichtlich, dal Modelle solcher Art nur ein gewisses Mal3 an Genauigkeit erreichen kon-
nen, da die im allgemeinen komplexen geologischen Strukturen nur bis zu einem gewissen
Grad quantifiziert werden konnen.

Geomechanische Modelle umfassen

s den geologischen Aufbau des Gebirgskorpers;

e Materialgesetze zur Beschreibung des =zeit-, temperatur- und spannungsabhingigen
Formianderungs- und Festigkeitsverhaltens des Gebirges und

o den Primirzustand des Gebirges (Spannungen, Temperatur);,

¢ Geometrie (Erfassung des Tragverhaltens des Gebirges durch rdumliche, ebene oder
rotationssymmetrische Ersatzsysteme) und

» Beanspruchungszustinde und deren zeitlichen Ablauf:

a) thermische Einwirkungen (z. B. Einlagerung wiarmeentwickelnder Abfille,

Bewetterung) und
b) mechanische Einwirkungen (z. B. Solung, Verfillung, statische Lasten u. .)

Insbesondere der Primérzustand des Gebirges, also der Spannungszustand in situ beeinfluf3t
entscheidend die Rechenergebnisse und damit die ingenieurméfige Sicherheitsaussage.

3. Interpretation tektonischer Strukturen im Rahmen der Lang-
zeitsicherheitsanalysen

3.1 Bewertung der Wirksamkeit geologischer Barrieren

Fir die Endlagerung radioaktiver Abfille fordern die Richtlinien der Reaktorsicherheits-
kommission (RSK) und fur die Endlagerung von chemischen Abfillen die neue TA-Abfall des
BMU eine standortbezogene Sicherheitsbewertung. Das bedeutet, daB3 die Eignung des Gebir-
ges fur die Anlage einer Untertagedeponie durch entsprechende Nachweise belegt werden
muB. Eine solche Sicherheitsbeurteilung hat das Gesamtsystem "Abfall-Untertagebauwerk-
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Gebirgskorper" zu beriicksichtigen. Grundlage der standortspezifischen Sicherheitsbeurteilung
sind folgende Einzelnachweise:

s {Jeotechnischer Standsicherheitsnachweis

e Sicherheitsnachweis fiir die Betriebsphase
» Langzeitsicherheitsnachweis

Zu letzterem gehort die quantitative Bewertung der Barrierewirksamkeit von Wirtsgesteinen.
Diese geologische Barriere mul3 bei einer Untertagedeponie wesentlich zur Langzeitisolierung
der Abfille von der Biosphére beitragen {11].

Aus der Formulierung des Schutzzieles der Endlagerung folgt, dal3 eine Storung der Langzeit-
stabilitdt des Okosystems in der Nachbetriebsphase ausgeschlossen werden mufB, d.h. der
Transport gefahrlicher Mengen von Schadstoffen in die Biosphare durch zirkulierendes
Grundwasser muf3 verhindert werden. Um Gesundheit und Sicherheit der Menschen iber
diesen langen Zeitraum zu gewihrleisten, werden mehrere unabhingige technische und
natiirliche Barrieren im System Abfall/Endlagerbergwerk/geologisches Medium zur Behinder-
ung der Freisetzung von Schadstoffen herangezogen. Es sind dies die Abfallverpackung, die
geotechnischen Endlagerbarrieren wie Bohrlochverfillungen, Versatz von Strecken und
Kammern, Damme, Schachtverfiillung und -verschlul und die geologische Barriere, also das
Wirtsgestein im Nahfeld sowie das weitere geologische Umfeld als geohydraulische Barriere.

Eine Moglichkeit des methodischen Vorgehens ist in Abb.7 dargestellt. Es beinhaltet die ge-
trennte Analyse der einzelnen Barrierensysteme (technische, gebirgsmechanische, geologische),
die Analyse der physikalischen und geochemischen im Nah- und Fernfeld des Endlagers sowie
eine zusammenfassende Szenarien- bzw. Storfallbewertung. Fir die Beurteilung technischer
Barrieren steht die probalistische Risikoanalyse zur Verfliigung. Die Bewertung gebirgsme-
chanischer Barrieren erfolgt durch den geotechnischen Standsicherheitsnachweis. Das geologi-
sche System wird durch die Prognose zukiinftiger geochemischer, hydrogeologischer und tek-
tonischer Vorginge analysiert ("prognostische Geologie"). Bei der Analyse der geochemischen
und physikalischen Prozesse im Nahfeld miissen Umlosevorginge und Migration sowie die
damit verbundenen Permeabilitatsanderungen untersucht werden. Als Antriebsmechanismus flir
Schadstoffbewegungen bei bestimmten Storfallszenarien im Salzgebirge kommt die Kon-
vergenz von Grubenbauen durch Kriechen des Salzgestein in Betracht. Relevante Prozesse im
Fernfeld sind Salzstockhebung und Subrosion des Salzstockes durch Grundwasserbewegung,
sowie Brucherscheinungen durch thermisch induzierte Spannungskonzentrationen. In der zu-
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sammenfassenden Storfallanalyse wird das Zusammenwirken aller Barrieren bei bestimmten
theoretisch denkbaren Ereignissen (Storfille), die eine Gefahr der Freisetzung von Schadstof-
fen in die Biosphire (Freisetzungspfade) bewirken konnten, untersucht (Abb. 8).

Die Storfallszenarien sind im einzelnen zu begrinden und in ihren Randbedingungen
festzulegen. Aus geologischer und geotechnischer Sicht ergeben sich diese Randbedingungen
aus der untertigigen Erkundung. Die Erkundung hat auch die Daten zur Modellbildung fiir die
standortspezifischen Sicherheitsanalysen zu erbringen. Die ermittelten Daten miissen eine
ausreichend genaue Abschitzung der konservativen Annahmen, die dabei gemacht werden,
erlauben. Es sind also insbesondere geologische Strukturdaten fiir die Storfallidentifikation,
geochemische Daten zur Analyse der geochemischen Langzeitvorginge im Wirtsgestein und
quantitative thermomechanische Stoffdaten fiur die Modellberechnungen zur Schadstoff-
mobilisierung wihrend der untertigigen Erkundung zu ermitteln (Abb. 9).

3.2 Bildung und Validierung geomechanischer Stoffgesetze

Fur das Kriechen, d.h. das Langzeit-Verformungsverhalten von Gesteinen steht das sekundiare
Kriechen im Vordergrund. Wesentliche Verformungsmechanismen sind Versetzungsgleiten,
Polygonisierung, Diffusion und Korngrenzengleitung [12].

Fiir Untertagedeponien lassen sich Nachweise fiir die Langzeitsicherheit in Form geschlossener
Losungen im aligemeinen nicht angeben. Zur Analyse des Spannungs- und
Verformungsverhaltens sind in der Regel numerische Modelle, z.B. auf der Grundlage der
Finite-Element-Methode, erforderlich. Die an den Berechnungsmodellen durchgefihrten (in
der Regel numerischen) Untersuchungen miissen diejenigen Werte oder Zugstandsgrofien
lietern, die aufgrund des gewihlten Sicherheitskonzepts die Kriterien sind, mit denen
Sicherheitsaussagen gemacht werden, z.B. Verformungen, Spannungen, Verformungsraten.

Die Aussagekraft der rechnerischen Nachweise wird durch die in die Berechnungsmodelle ein-
gehenden Ansitze entscheidend beeinfluf3t (Abb. 10). Daher ist fiir die Beurteilung von Sicher-
heitsfragen notwendig, diese Einfliisse aufzudecken. Dazu sind u.a. im Rahmen des Validie-
rungsprozesses [13]

o die Quellen von Ungenauigkeiten darzulegen: z.B. geometrisch unzureichende
Abbildungen der Strukturen, mechanisch nicht voll zutreffende Stoffgesetze,
mathematische Probleme der numerischen Berechnung (Konvergenzverhalten iterativer
Losungen, Zeitschrittverfahren),
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s die Berechnungsmodelle zu iiberpriifen, z.B. durch Vergleich mit dokumentierten
Erfahrungen, Plausibilitatskontrollen an iiberschaubaren Beispielen, Gegenrechnung mit

anderen Programmen,

» die getroffenen Ansitze darauthin zu iiberpriifen, inwieweit sie fiir den
Sicherheitsnachweis in der Summe auf der sicheren Seite liegen,

 die Sensitivitiat der Ergebnisse gegen Anderung der Eingangsparameter durch

Berechnungen mit Parametervarianten aufzuzeigen.

Da die geomechanischen Verhéltnisse nicht in ihrer gesamten Komplexitit erfaflt werden kon-
nen, wird jedes Berechnungsmodell bestimmte Vereinfachungen enthalten. Dazu gehoren:

» Reduktion des raumlichen Tragverhaltens auf ebene oder rotationssymmetrische
Modelle,

» Beschriankung der geologischen Struktur auf Gebirgsausschnitte (Homogenbereiche)
mit entsprechenden Randbedingungen sowie

e Idealisierung des thermomechanischen Verhaltens von Salzgestein auf die wesentlichen
Matertialeigenschaften (z.B. stationédres Kriechen fiir Langzeitprozesse).

Ziel der eigentlichen Validierung eines Berechnungsmodells ist der Nachweis, daf3:
» die zeitliche und raumliche Idealilsierung,
» die Rand- und Anfangsbedingungen sowie
» alle iibrigen Berechungsannahmen

so gewihlt sind, da3 das Berechnungsmodell trotz der notwendigen Vereinfachung zutreffende
Ergebnisse liefert, und zwar in deren raumlichen Verteilung und deren zeitlicher Entwicklung.

Eine vollstindige Validierung im Sinne eines wissenschaftlichen Nachweises ist vom Grundsatz
nicht moglich, da auch volistandige und exakte Beschreibung der realen Verhéltnisse im Regel-
fall nicht vorliegen werden. Abweichungen der Ergebnisse von Modellrechnungen zu im allge-
meinen nur lokal vorhandenen MeBergebnissen eines realen Standortes werden sich zwangs-
léufig einstellen. Die Modellvereinfachungen miissen deswegen so vorgenommen werden, daB,
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bei Reduzierung auf die wesentlichen Einfliisse, das gesamte Trag- und Verformungsverhalten
noch ausreichend genau bzw. definiert konservativ beschrieben wird.

Die Modellvalidierung kann nicht allgemein erfolgen, sondern muf3 problembezogen vorge-
nommen werden. Die Giiltigkeit des Stoffmodells fiir Salzgestein ist anhand geeigneter Labor-
versuche und charakteristischer Feldversuche aufgezeigt worden. In den Laborversuchen sind
die Rand- und Anfangsbedingungen bekannt, so dafl im wesentlichen die Vereinfachungen im
Stoffgesetz iiberpriift werden konnen. Voraussetzung dafur sind nicht-triviale Laborversuche,
d.h. solche Versuche, die nicht zur Bestimmung von Stoffgesetzkonstanten benutzt werden,
sondern Versuche, die ein umfassenderes Spannungs-/Verformungsverhalten zeigen.

Die Validierung anhand von Feldversuchen soll die Giiltigkeit einer Exploration auf groBere
Gebirgsbereiche nachweisen. Bei diesen Versuchen ergibt sich jedoch eine grundsitzliche
Schwierigkeit. Da die vollstindige Erfassung von Rand- und Anfangsbedingungen nicht mog-
lich ist, sind Feldversuche nur zu einer Teilvalidierung heranziehbar. Um diese inhdrenten
Schwierigkeiten zu vermeiden, ist es zweckmaBig, In Feldversuche zu analysieren, bei denen
eine Uberbestimmtheit der Ergebnisse durch mehrere parallele Versuche oder Versuchsablaufe
gegeben ist und natiirliche Deformationsvorginge (z.B. beim Salzstockaufstieg) als Analoga
vergleichsweise heranzuziehen (vgl. nachfolgende Ausfithrungen).

3.3 Genese von Salzsticken

Ein Beispiel soll die beschriebene Vorgehensweise der Deutung geologischer Strukturen mit
Hilfe strukturrheologischer und numerischer Methoden néher erlautern. Es dient gleichzeitig
der Darlegung, wie Ergebnisse solcher Untersuchungen als Interpretation geomechanischer
natiirlicher Analoga bei Langzeitsicherheitsanalysen verwendet werden.

Den folgenden Ausfiithrungen liegt eine ausfiihrliche Arbeit von U. Hunsche |14] zugrunde.

Der Aufstieg der Salzstocke im Laufe der Jahrmillionen und die damit verbundene Bildung von
Salzstockfamilien ist ein eindruckvolles salzmechanisches Experiment in der Natur. Der Auf-
stieg der Salzstocke erfolgt im Idealfall aufgrund der inversen Dichteschichtung des dichteren
Deckgebirges iiber dem weniger dichten Salz. Eine Anfangsstorung fithrt zu einem beschieu-
nigten Wachstum dieser Storung, in deren Verlauf zunidchst ein Salzkissen, spiter ein Salz-
stock entsteht. Der Salzstockaufstieg wiederum dient als initiale Stérung fiir den zeitlich ver-
setzten Aufstieg weiterer Nachbarsalzstocke, die dann eine Salzstockfamilie bilden

(Abb. 11).
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Der Gesamtprozess und somit die Aufstiegsgeschwindigkeiten und der Abstand der Salzstocke
werden in erster Linie von den Schichtdicken des Deckgebirges und des Salzes sowie deren in-
tegralen Langzeit-Viskosititen gesteuert. Ein gutes Beispiel fiir einen derartigen Vorgang bil-
den die Salzmauern in Norddeutschland (Abb. 12).

Deren zeitlicher und rdumlichen Entwicklung wurde bei Hunsche (1978) detailliert analysiert.
Durch Vergleich mit entsprechenden Modellrechnungen konnten hieraus die integralen Lang-
zeitviskosititen ermittelt werden. Fiir das Deckgebirge resultiert ein Wert von g = 3 - 1020
Poise, fiir das Salz ein Wert von p = 3 - 1018 poise. Diese konnen nicht durch Laborexperi-
mente bestimmt werden, sind aber fiir Modellberechnungen fiir Langzeitsicherheitsaussagen
erforderlich.

Die fiir den Vergleich herangezogenen Modellberechnungen wurden im iibrigen zuvor mit
Hilfe von Modellexperimenten mit inversen Dichteschichtungen im Labor validiert.

4. Ausblick

Geowissenschaftliche und geotechnische Methoden, den Vertrauensbereich bei Sicherheits-
aussagen aufgrund numerischer Berechnungen abzugrenzen und nachpriifbar zu machen, ste-
hen zur Verfiigung. Charakteristische Ziige dieser Methode sind: naturwissenschaftlich unter-
mauerte modellhafte Erfassung geomechanischer, hydrogeologischer und geochemischer Pro-
zesse und deren Kopplung, Validierung dieser Modelle und Uberpriifung der Aussagen durch
gezielte Kontrollmessungen am Standort (vgl. Abb. 10).

Die Bewertung von Unsicherheiten ist wesentlicher Teil des Vertrauensgebaudes. Die Unsi-
cherheit von Parametern (Geometrie, Materialverhalten, Anfangsbedingungen, Belastungs-
zustiande) kann durch probabilistische Methoden und durch Parameterstudien eingegrenzt wer-
den. Die Modellvalidierung muB} zeigen, daf3 das Modell mechanische Reaktionen des Systems
bzw. die Ausbreitungsvorginge toxischer Partikel geniigend genau und konservativ wiedergibt
und vorhersagen kann. Modellvalidierung in diesem Sinne umfafit

« eingehende Analyse der Diskrepanzen zwischen gemessenen und berechneten Ergebnissen
aus Modellversuchen,

« Sensitivitatsuntersuchungen und Parallelberechnungen mit vorgegebenen Parametern,

s problemorientierte und standortspezifische Bestétigung.
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Die folgende Zusammenfassung kann tiber das gegenwirtige Verstindnis einer sicheren Unter-
tagedeponie gegeben werden:

s Die Sicherheit mul3 durch quantitative Berechnungen mit Hilfe validierter Modelle nach-

gewiesen werden

¢ der Grad der Validierung ist nicht absolut vorgegeben sondern mufl problemspezifisch be-
stimmt werden

o Modellvalidierung ist ein kontinuierlicher Prozess

s vom geotechnischen Standpunkt kann ein geomechanisches Modell als validiert gelten,
wenn die Einschrankungen, die sich aus der Vereinfachung geologisch bedingter Struktu-
ren oder Prozesse, bzw. die Vernachlédssigung bestimmter EinfluBparameter im Modell er-
geben, als konservativ auf der sicheren Seite liegend genau genug eingeschitzt werden

konnen.
Zur Analyse des Spannungs- und Verformungsverhaltens sind numerische Modelle, z. B. auf
der Grundlage der Finite-Element-Methode, erforderlich. Um sicherzustellen, daB derartige
Berechnungen zutreffende Prognosen liefern, ist es notwendig, daf3 die Berechnungsmodelle
folgende Entwicklungsphasen durchlaufen haben:
s Nachweis der Richtigkeit der Rechenprogramme (verification),

e Nachweis der Giiltigkeit der Berechnungsmodelle (validation),

» Nachweis der Ubertragbarkeit validierter Berechnungsmodelle von einem Standort zum an-
deren (on site confirmation).
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DIE ENTWICKLUNGSGESCHICHTE DES STANDORTES GORLEBEN
ALS NATURLICHES ANALOGON FiR DAS LANGZEITVERHALTEN
EINES BARRIERENSYSTEMS

Dr. W. Jaritz
Bundesanstalt fiir Geowissenschaften und Rohstoffe,
Stilleweg 2, 30655 Hannover

Kurzfassung

Folgende am Standort Gorleben abgelaufene Prozesse und ihre Wechsel-
wirkungen werden in die erdgeschichtliche Zeitskala eingeordnet und in

ihrem Ablauf dargestellt:

Tektonik und Epirogenese, Eustasie, chemisch-mineralogische Umwand-
lungen in der Salzlagerstidtte, halokinetische Entwicklungsgeschichte,
Subreosion am Salzstockdach, Entwicklungsgeschichte des Hutgesteins,
Sedimentation und Erosion Uber dem Salzstock und die glazigenen Ein-
virkungen auf den Standort. Daraus l&Rt sich jeweils eine Prognose fiir

die ndhere geologische Zukunft ableiten.

1. Geologische Prozesse und ihre Analogien zur Endlagerung radio-
aktiver Abfalle

Die fiir die Endlagerung vorgesehenen radioaktiver Abfdlle enthalten
u.a. Isotope mit Halbwertszeiten, die iiber die in Experimenten ver-
fiigharen Zeiten und z.T. auch lber historische MaRstdbe weit hinausge-
hen. Sie erreichen geologische Zeitriume. Daher hat man sich, um
solche Zeitriume beherrschen zu kénnen, weltweit £ir die Inanspruch-
nahme geologischer Barrieren entschieden. Folglich miissen geologische
Prozesse und die Betrachtung ihrer zeitlichen Abliufe wesentliche
Bestandteile von Sicherheitsnachweisen flir Endlager von langlebigen

Abfdllen sein.
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Die Geowissenschaften haben im Laufe ihrer Entwicklung gelernt, wie
und mit welchen Geschwindigkeiten Prozesse in der Erdkruste, wie
Stofftransporte, Hebungen und Senkungen, Gebirgsbildungen u.a. ablau-
fen. Das umfangreiche allgemeine geowissenschaftliche Wissen ist Hin-
tergrund fiir die Losung der spezielleren Fragen nach Ereignisabldufen

an konkreten Orten. Die Anwvendung allgemeiner Kenntnisse auf den Ein-

zelfall wird jedoch dadurch sehr erschwert, daR die Geschwindigkeiten

der Prozesse in sehr weiten Grenzen schwanken.

Die Endlagerungsforschung sah sich daher vor die Frage gestellt, wel-
che in der Natur anzutreffenden Befunde als Analoga ("natural ana-
logues") filir das Verstédndnis der Prozesse herangezogen werden kdnnen,
die im Zusammenhang mit Endlagern flir radioaktive Abfdlle langfristig
ablaufen kénnen. Die Herausforderung wurde weltweit angenommen, inter-
nationale Arbeitsgruppen zu diesem Themenkreis wurden eingesetzt und
Symposien wurden abgehalten (ORLOWSKI & COME, 1991).

Idealziel der Forschungen zum Thema der Analoga aus der Natur ist es,
das Verhalten von natiirlichen Endlagern in der Erdkruste und insbeson-
dere die von Ihnen ausgegangene Ausbreitung von Radionukliden zu un-
tersuchen. Bisher wurde ein einziges solches Objekt in der Natur ge-
funden. Es ist das sogenannte Oklo-Phdnomen, ein ca. 2 Millarden alter
Naturreaktor, auf den man in Gabun in einem Uranbergwerk stieR. In
seiner Umgebung konnten umfangreiche Untersuchungen =zu Riickhaltung

bzw. Ausbreitung von Radionukliden durchgefiihrt werden (IAEA, 1975).

Veitere umfangreiche Untersuchungen zu Mobilisierung, Transport und
Riickhaltung von Actiniden und Lanthaniden wurden an verschiedenen

Uranlagerstdtten durchgefiihrt, wie

Alligator Rivers (N-Australien; u.a. DUERDEN, 1992)
Pocos de Caldas (Brasilien; u.a. SMELLIE et al. 1987)
Tono (Japan; OCHIAI et al. 1989) und

Cigar Lake (Kanada; u.a. CRAMER et al. 1987).

e —- |
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All diese Studienobjekte befinden sich in kristallinen oder kla-
stischen Gesteinen. Da es keine Uranlagerstdtten gibt, die an Salz-
lagerstédtten gebunden sind, kommen geochemische Konstellationen, die
mit einem Endlager fiir hochradiocaktive Abf3lle vergleichbar sind, in

der Natur nicht vor.

Aber auch aus der Untersuchung von Vorgingen, die an Salzlagerstidtten
abgelaufen sind, lassen sich Kenntnisse gewinnen, die filir die Bewer-
tung von Endlagern herangezogen werden koénnen. Dabei ist zu unter-
scheiden zwischen Beobachtungen, die von anderen Untersuchungsobjekten
auf einen zu bewertenden Standort {ibertragen werden und Untersuchungs-

ergebnissen vom Standort selbst.

Zur ersten Gruppe gehért z.B. die Feststellung, daR Salzlagerstdtten
trotz ihrer guten Léslichkeit nach 10° Jahren noch existieren, aber
auch, daR gewbhnlich im Laufe der Zeit groRe Salzmengen weggelést
wurden. Speziellere Analoga zur Endlagerung wéirmeentwickelnder Abfille
zeigen Salzlagerstitten dort, wo Vulkanite intrudiert sind. Uber die
hierbei ablaufenden geochemischen Prozesse und deren Reichweite liegen
detaillierte Untersuchungen aus dem Werra-Kalirevier (KNIPPING, 1987)
sowie aus Neumexiko (u.a. BROOKINS, 1981) vor.

Verf. beschrdnkt sich in dieser Arbeit auf die zweite Gruppe, legt die
am Standort Gorleben seit der Entstehung der Salzlagerstdtten abgelau-
fenen Vorghinge zusammenfassend dar und diskutiert ihre zeitliche Zu-
ordnung. Daraus sind Aussagen flir die zukiinftige geoclogische Ent-
wicklung des Standortes und damit Beitrdge fiir den Sicherheitsnachweis
fiir das geplante Endlager abzuleiten: Von den am Standort in der
ndheren geologischen Zukunft zu erwartenden natiirlichen Vorgingen ist
zu ervarten, daR sie die Sicherheit nicht beeintrichtigen. Das gilt
sowohl filir die Zeitspanne des notwvendigen rechnerischen Nachweises als

auch fiir die sich anschlieRBende Zeit bis etwa eine Million Jahre.

Die in Kapitel 2 bis 8 beschriebenen Prozesse sind teilweise stark
miteinander gekoppelt. Daher bereitet die Gliederung des Stoffes

Schvwierigkeiten, und gewisse Wiederholungen sind nicht zu vermeiden.
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Fine Gesamtiibersicht {ber die Vorginge, die =zeitlich eingeordnet
wverden kénnen, gibt Taf. 1. Hier werden auch die fiir die n&here
geologische Zukunft aufgrund von Extrapolationen aus der Vergangenheit

zu erwvartenden Ereignisse angegeben.

2. Tektonik und Epirogenese in der Region, Bustasie

Die Region um den Salzstock Gorleben ist von Bruchtektonik nur wenig
betroffen worden. Die mit maximal 500 m Versatz bedeutendste Sockel-
stérung verlduft im V des Gebietes unter dem Salzstock Glilden-Braudel.
Hier hob sich wihrend des Unteren und Mittleren Buntsandsteins die
¥-Scholle und senkte sich anschlieRend in der Zeitspanne Oberer Bunt-
sandstein bis Keuper (ZIRNGAST, 1991). Spidter fanden keine nachwveis-
baren Aktivitdten mehr statt. Sockelstdrungen unter den Salzsticken
Dannenberg und GroR-Heide-Siemen sind weniger bedeutend, und die Zeit
ihrer Aktivitdt kann nicht bestimmt werden. Unter dem Salzstock Gor-
leben konnte keine Sockelstdrung festgestellt werden, obwohl zur Klar-
ung dieser Frage drei Salzstock- bzw. SalzstockflankenunterschieRungen
durchgefiihrt wurden (ZIRNGAST, 1991). Es ist jedoch eine schwache Auf-

wdlbung des Sockels erkennbar.

Epirogenetisch ist das Gebiet vom Zechstein bis heute durch das Vor-
herrschen von Senkung gekennzeichnet. Die durchschnittiche Sen-
kungsrate war im Zechstein und Buntsandstein mit ca. 0,1 mm/a am
groBten. (Bei Annahme einer geringeren Dauer des Zechsteins als in
Taf. 1 dargestellt, ergidbe sich fiir den Zechstein ein grdRerer Vert).
In der Folgezeit betrug die durchschnittliche Senkungsrate maximal
einige hundertstel Millimeter pro Jahr. Zudem wurde die Senkung durch
mehr oder weniger groRe Hebungsperioden unterbrochen. Deren groRte um-
faRt mit der Zeit vom hdheren Mittleren Jura bis zur tieferen Unter-
kreide ca. 50 Millionen Jahre, wobei die durchschnittliche Hebungsrate
zwischen ca. 0,005 und 0,01 mm/a lag. Eine weitere bedeutende Hebungs-
periode gab es mit einer Dauer von ungefdhr 15 Millionen Jahren an der
Kreide-Tertidr-Grenze. Innerhalb und gegen Ende des Tertifrs gab es
nochmals Hebungen, doch handelte es sich dabei um geringere Betrége.
iber das gesamte Tertiir gemittelt ergibt sich eine Senkungsrate von

etwas weniger als 0,01 mm/a.
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Wihrend des Quartdrs wurde weltweit das Niveau des Meeresspiegels
{iberviegend durch Speichern und Abtauen von Eis beeinfluft (Eustasie).
Der Meeresspiegel lag zeizweilig mehr als 100 m tiefer und zeitweilig
auch einige Meter h6her als heute. Die Erosionskraft der Elbe wurde
zvar durch die Meeresspiegelabsenkungen erhdht, dieser Effekt hielt
sich jedoch infolge der damit verbundenen Verlingerung des Unterlaufs
in engen Grenzen, so daR sich daraus fiir die Region keine wesentlich

verstdrkte Erosion ergab.

Bei Ubertragung der epirogenen Vorginge des Tertifirs auf die geo-
logische Zukunft ist mit weiteren geringen Senkungen und/oder Hebungen
des Standortes zu rechnen. Rein rechnerisch betrachtet betriigen diese
in 10 000 Jahren lediglich bis zu 100 mm, und liber einen Zeitraum von
1 Millionen Jahre wdre auch nur mit einer Niveauinderung bis zu ca. 10
m zu rechnen. Das ist £iir ein Endlager am Standort Gorleben ohne
Bedeutung. Auch kiinftige durch Kaltzeiten bedingte Meeresspiegel-

absenkungen konnen keinen EinfluR auf ein Endlager haben.

3. Salzlagerstitte

Von den Vorgingen, die seit dem Zechstein in der Salzlagerstéitte abge-
laufen sind, koénnen einige recht gut beschrieben werden. Aber nur we-
nige sind in befriedigender Weise der geologischen Zeitskala zuzuord-

nen.

Allgemein nimmt man an, daB Kompaktion und Diagenese der Salzlager-
stdtten unmittelbar nach deren Ablagerung ablaufen und daR auch die
Dehydratation der Gipslager rasch erfolgt. Es ist jedoch nicht beweis-
bar, daR diese Vorginge fir die StaRfurt- und Leineformation am Ende
das Zechsteins abgeschlossen waren. Unklar ist ferner, wie lange und
in welchem Umfang LOsungen aus dem Liegenden der Salzformationen in
bzv. durch die salinaren Sedimente migrieren konnten und was die

Ausvirkungen dieser Lésungsmigration waren.
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¥Mit einer Verfaltung der Salzlagerstitte muR in Analogie zu anderen
Salzlagerstidtten bereits vom Beginn der Salzkissenbildung, also etwa
vom Muschelkalk an, gerechnet werden. Sie schritt mit der Weiter-
entwicklung des Salzkissens in Keuper und Jura voran und erreichte

ihren H6hepunkt im Diapirstadium im Oberen Jura und der Kreide.

Aus dem Innenbau des Salzstocks geht hervor, daR der Salzaufstieg
besonders groR im Hauptsattel des Salzstocks war, so daR vor allem das
StaRfurtsteinsalz unter Uberfahrung der jiingeren Formationen nach oben
stieg. Da besonders die hohen Teile des Diapirs der Subrosion zum
Opfer fallen (s. Kap. 5), ver#nderte sich infolge des besonders star-
ken Salzaufstiegs im Hauptsattel die Zusammensetzung der Lagerstédtte.
Der Mengenanteil des StaRfurtsteinsalzes ist heute wesentlich geringer
als im salinaren Sedimentstapel des Zechsteins vor Beginn der Struk-

turbildung.

An datierbaren Stoffumwandlungen konnte lediglich lokal in den Kiese-
ritischen Ubergangsschichten der StaRfurtformation die Entstehung von
etvas Langbeinit festgestellt und altersmdRig bestimmt werden. Der
Vorgang fand nach Bestimmungen in der BGR mit der K-Ar-Methode vor
etwa 200 Millionen Jahren, nach neueren Untersuchungen in GieRen mit
der Rb-Sr-Methode zwischen 140 und 135 Millionen Jahren statt (BGR
1991; PHILIPPE, frdl. mdl. Mitteilung). Datierungsversuche an anderen

Salzmineralien fithrten nicht zu interpretierbaren Ergebnissen.

Auch an mineralgefiillten Kliiften im Hangendsalz der StaRfurtformation
18Rt sich erkennen, daR Stoffumwandlungen stattgefunden haben. Die
Bromgehalte der Kluftminerale und die des Halits der umgebenden Salz-
gesteine zeigen, daR die Kluftminerale nicht aus NaCl-Losungen allein,
sondern nur aus Mischungen dieser mit MgClZ—reichen LOosungen handeln
kann. Diese k6nnen aus der inkongruenten Carnallitersetzung oder aus
der Auflésung von Bischofit stammen, oder es handelt sich um Restlé-
sungen aus dem Zechstein (FISCHBECK & BORNEMANN 1993). In guter Uber-
einstimmung hiermit stehen die Ergbnisse von chemischen Untersuch-
ungen, die an Flissigkeitseinschliissen von Klufthaliten durchgefiihrt

wurden. Auch sie zeigen, daR an ihrer Entstehung wahrscheinlich keine
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salzstockfremden LOsungen beteiligt waren. Die Kluftminerale und ihre
Einschliisse sind vielmehr aus L&sungen entstanden, die aus der Reak-
tion von stark NaCl-haltigen Lésungen und MgClz—reichen Lésungen
hervorgegangen sind. Letztere leiten sich entweder von aufgeldstem
Bischofit oder hochkonzentriertem diagenetisch verdnderten Meerwasser
ab (HERRMANN & v. BORSTEL 1991, v. BORSTEL 1993). Da die Kliifte den
Faltenbau durchschlagen und die Kluftkristalle kaum noch Deformationen
erlitten haben, muR die Kristallisation dieser Klufthalite jilinger sein
als das Diapirstadium des Salzstocks, also vermutlich im wesentlichen
tertidres Alter haben. Es ist nicht bekannt, wieviel Zeit die Vorginge

in Anspruch nahmen.

Die jlingste datierbare Verdnderung in der Salzlagerstédtte erfolgte von
der Oberfldche des Salzstocks her. Das am Salzspiegel ausstreichende
Kalifldz StaRfurt wurde unter dem Salzspiegel durch Ldsungsmetamor-
phose in die sogenannten Hutsalze umgewandelt. Dieser ProzeR und seine
Tiefenwirkung konnten an verschiedenen Stellen beobachtet und niher
untersucht werden. An einer Stelle, an der die elstereiszeitliche
Rinne das ausbeiRende Kalifldz StaRfurt iliberquert, war die Méglichkeit
fiir eine besonders tiefgreifende Einwirkung von Wissern gegeben. Hier
beginnt der unverdnderte Carnallit erst zwischen 140 und 170 m unter
dem Salzspiegel (BORNEMANN & FISCHBECK 1986, BORNEMANN 1991). In der
Umgebung von Schacht 1 reicht die Umwandlung ca. 70 m tief (Richtbohr-
ung 377) und umfaRt vom Hangenden zum Liegenden die typischen Umwand-
lungshereiche Halitfazies, Sylvinfazies und Kainitfazies; zur detail-
lierten Beschreibung siehe BORNEMANN & FISCHBECK 1992 und 1993. Im
gleichen Bereich lieR sich die L&sungsmetamorphose auch an Lisungsein-
schliissen in neu gebildeten Halitkristallen untersuchen (v. BORSTEL
1993). Sie fand in der Bildungszeit der glazigenen Rinne (siehe Kap.
8) und in der sich anschlieRenden Zeit statt, ohne daR das Ende des

Vorgangs zeitlich genau faBbar wire.

Soweit zu den Umwandlungen, die die Salzlagerstltte betroffen haben.
Wesentlich im Sinne eines natiirlichen Analogons sind auch die Aussagen
{iber die Nichtumwandlung so empfindlicher Gesteine wie der carnalli-

tistischen Kalisalze. Thre durch Bohrungen nachgewviesene groRe Ver-
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breitung im Inneren des Salzstocks ist der Nachweis dafilir, daR in den
jeveiligen Bereichen niemals an MgCl2 untersittigte LOsungen zir-
kuliert sind (vgl. HERRMANN & KNIPPING, 1989).

Die genannten chemisch-mineralogischen Prozesse, die im Innern der
Salzlagerstédtte abgelaufen sind, koénnen vom Prinzip her auch in Zu-
kunft ablaufen. Es muR aber darauf hingewiesen werden, daR gefiillte
Kliifte im Salzgebirge relativ selten anzutreffen sind. AuRerdem ist zu
bedenken, daR die Dynamik von Deformationsvorgingen im Laufe der Zeit
immer mehr abgenommen hat, vgl. Kap. 4, so daR auch von daher wenig

Stoffumwandlungen zu erwarten sind.

4. Halokinese

Die Entwicklungsgeschichte des Salzstocks wurde bereits von JARITZ,
1980, qualitativ beschrieben und spdter im Rahmen der Standorter-
kundung von ZIRNGAST, 1991, quantitativ analysiert. Dabei wurden von
ZIRNGAST die halokinetischen und die epirogenen Anteile der Gesamt-

bewegung getrennt.

Erste Andeutungen fiir die Entstehung eines Salzkissens zeigen die
Schichtméchtigkeiten der Zeitspanne Oberer Buntsandstein -~ Muschel-
kalk. Im Keuper bildete sich ein krdftiges Salzkissen heraus, das sich
im Lias und Dogger noch weiterentwickelte. In der Zeitspanne Malm -
tiefste Unterkreide trat die Struktur in das Diapirstadium. Dieses
hielt mit starker Salzflrderung wdhrend der gesamten Kreide an. Star-
ker Salznachschub fand im Alttertidr und ein geringerer in der Zeit-

spanne Jungtertidr bis Quartdr statt.

Mit Hilfe der quantitativen Randsenkenanalyse hat ZIRNGAST, 1991,
Zahlenwerte fiir das Volumen des in den Salzstock gewanderten Salzes
ermittelt. Es beginnt mit ca. 11 km® in der Zeitspanne Malm - tiefste

Unterkreide und steigt rasch an idber ca. 71 km® in der Zeitspanne
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Hauterive - Alb auf ca. 115 km® in der Zeitspanne Cenoman - Unter-
paldozédn. Die Zuvanderung verringert sich auf ca. 54 km?® im Alttertidr
(ab Oberpaldozin) und auf schlieRlich ca. 19 km?® in der Zeitspanne

Jungtertidr - Quartdr.

ZIRNGAST hat ferner Zahlenwerte £ilir den durchschnittlichen Salzauf-
stieg im Bereich der Salzstockoberflidche ermittelt. Die Darstellung
(s. Abb. 1) zeigt einen starken Anstieg der Aufstiegsgeschwindigkeit
vom Beginn des Durchbruchs bis zur Kulmination in der Kreide, sowie

danach einen langsamen Abstieg bis zur Gegenwart.

Aus den von ZIRNGAST ermittelten Daten geht auch hervor, daR mit
diesen Berechnungen die Grenzen der z. Zt. mdglichen Aussagegenauig-
keit erreicht werden. Bei einem Vergleich der nach zwei verschiedenen
Zeitskalen berechneten Aufstiegsraten-erkennt man, daR besonders bei
den relativ kleinen geologischen Zeitspannen im Alttertidir die Werte
entscheidend durch die in den Zeitskalen enthaltenen Abweichungen

beeinfluBt werden.

Der Versuch von JARITZ, 1991, den Verlauf der Aufstiegsraten durch
Kurven i{iber die Werte von ZIRNGAST darzustellen, ergibt filir das Maxi-
mum der Salzaufstiegsrate im Diapirstadium - je nach verwendeter Zeit-
skala - 0,07 bzw. 0,08 mm/a (Abb. 1). Das ist etvas weniger als bei
anderen nordwestdeutschen Salzstécken, fiir die von JARITZ, 1980, Werte
zwischen 0,1 und 0,5 mm/a angegeben wurden. Filir die gegenvirtige Auf-

stiegsrate ergeben beide Kurven lbereinstimmend Werte um 0,01 mm/a.

Infolge der weitgehenden Konstanz der dynamischen Verhidltnisse, von
denen der Salznachschub aus der Tiefe abhingt, ist damit zu rechnen,
daR der kiinftige Salzaufstieg {iber mindestens eine Millionen Jahre
ohne wesentliche Ver#nderung ablaufen wird. D. h., es ist in der Zu-
kunft mit einer durchschnittlichen Aufstiegsrate von ca. 0,01 mm/a zu
rechnen, was flir die nichsten 10 000 Jahre zu einer Hebung von ca. 10

cm und von ca. 10 m fiir die nd3chste 1 Million Jahre fiihrt.
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5. Subrosion

Verluste des in der Salzstruktur angehduften Salzes durch Subrosion
sind frilhestens etwa vom Dogger an méglich. Zu dieser Zeit war das
Salzkissen hoch aufgew6élbt und die Deckschichten etwa bis auf das

Niveau des Oberen Buntsandsteins abgetragen.

Wihrend des Diapirstadiums setzte mit dem Salztransport zur Gelinde-
oberfliche auch eine starke Subrosion ein. Subrosion fand widhrend der
gesamten Unter- und Oberkreide in groRer Intensitdt statt, entspre-

chend der groRen Mengen des aufsteigenden Salzes (s. Kap.4).

Vom Tertidir an wurde die Subrosion wesentlich geringer. Aus der M3ch-
tigkeitsentwicklung der Tertifrsedimente (s. Kap. 7) ist ablesbar, daR
das Maximum der Subrosion im Paldoz3n und Untereozin im SE-Abschnitt
des Salzstockdaches, im Mitteleozdn dagegen im NW-Abschnitt lag
(KOTHE, 1991). Die mehr oder weniger gute Abdichtung hat das AusmaR

der Subrosion beeinfluRt. Im Miozdn und Pliozdn fehlen Subrosionsbele-

ge.

Lokale Subrosion betrdchtlichen AusmaRes fand im Altquartdr in einigen
zentralen Teilen des Salzstocks statt. Die Subrosionsvorgénge sind
durch altquartidre Sedimente dokumentiert (s. Kap. 7). Wie MULLER
(1986) gezeigt hat, handelt es sich um eine flache Senkungswanne sowie

um zvel eng begrenzte Einsturzgebilde.

Gegen Ende der Elstereiszeit kam es durch den Kontakt von sehr groRen
Mengen von Wasser mit dem Salzstock in kiirzester Zeit zu sehr starker
Subrosion. Uber den mehr oder weniger horizontalen RiRvorgang, bei dem
die Hutgesteinsbrekzie erzeugt wurde (s. Kap. 6), konnte die Subrosion
auch da groRe Wirkung entfalten, wo eine Uberdeckung des Salzstocks

durch Tertidr erhalten geblieben war.
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Aus dem Geschichteten Gipsgestein {(s. Kap. 6) kann die Subrosion er-
schlossen werden, die jlinger ist als die o.a. elsterzeitlichen Vor-
ginge. Von der Subrosion, die sich nach Bildung von Rinne und Hutge-
steinsbrekzie ereignete, kann ein Teil noch der zu Ende gehenden
Elstereiszeit zugerechnet werden, denn das in das Gebirge eingetragene
SiiRwasser konnte noch eine erhebliche Menge Salz l1ésen. In Schacht 1
gind aber auch nebeneinander das Vorkommen und das Fehlen von Ge-
schichtetem Hutgestein zu beachten (siehe Abb. 2). Nach der Bildung
der Hutgesteinsbrekzie sind hier nur noch die hoéher aufragenden Teile
des Salzgebirges subrodiert worden (BORNEMANN & FISCHBECK, 1991).
Dabei ist ein ebener Salzspiegel entstanden. In den tiefer gelegenen
Teilen des Aufschlusses hat dagegen seit der Elstereiszeit keine
Subrosion mehr stattgefunden, das rauhe Relief des Risses ist hier
erhalten geblieben. Offensichtlich kam es hier rasch zu einer Fillung

der Gesteinsporen mit gesdttigter Lisung.

Leider gibt es keine zuverldssigen quantitativen Kriterien fiir das
AuRmaR® holstein~ und saalezeitlicher Subrosion. Der quantitativen
Ausvertung stehen glazialtektonische Schichtverstellungen sowvie die
Unkenntnis {iber das friihholsteinzeitliche Relief und das AusmaR von
Setzungen in Bereichen mit michtigen Lauenburger-Ten-Schichten ent-
gegen. Die Strukturen an der Basis der Elbeniederterrasse lassen keine
Hinveise auf Subrosion erkennen. Daraus ist zu schlieRen, daR mindes-
tens seit der Weichsel-Kaltzeit die Betridge der Subrosion so klein

sind, daR sie mit geologischen Methoden nicht mehr feststellbar sind.

ZIRNGAST (1991) hat Zahlenwerte von ca. 4900 bis ca. 7000 m fir die
Héhe der insgesamt subrodierten Salzsdule ermittelt. Das Volumen des
insgesamt weggeflihrten Salzes gibt er mit 248 km® an. Das entspricht
47 % der im Einzugsbereich des Salzstocks prim8r vorhandenen Zech-
steinmdchtigkeit (oder von 57 7% bei der weniger wahrscheinlichen

Angabe von nur 1150 m primdrer Zechsteinmichtigkeit).
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Die {iberschlidgige Berechnung der Subrosionsrate im Bereich der Gor-
lebener Rinne ergibt unter EinschluR der unmittelbar bei der Rinnen-
bildung erfolgten Subrosion einen Wert von 0,2 mm/a flir die letzten
ca. 900 000 Jahre. Betrachtet man dagegen nur die Postelster-Subro-
sion, erhilt man einen Durchschnittswert von 0,04 mm/a beil allerdings
erheblicher Bandbreite (BORNEMANN & FISCHBECK, 1986).

Aus der Tatsache, daR Subrosion auf dem Dach des Salzstocks Gorleben
wenigstens fiir den Zeitraum der letzten 100 000 Jahre nicht mehr nach-
geviesen werden konnte, darf gefolgert werden, daR seit 100 000 Jahren
entwveder gar keine oder nur eine sehr geringe Subrosion stattfand. Da
sich die geologischen Verhidltnisse im Bereich des Salzspiegels seither
nicht mehr grundlegend gedndert haben, folgt daraus fiir die Zukunft,
daR Subrosion zwar mdglich aber voraussichtlich sehr gering sein wird.
Eine stdrkere Subrosion wird lediglich an solchen Stellen mdglich
sein, an denen ungesdttigte Losungen in Kontakt mit dem Salzgebirge
treten. Das wdre am ehesten dort zu erwarten, wo Salz relativ hoch

liegt.

6. Hutgestein

Im allgemeinen kann die Entstehung des Hutgesteins eines Salzstocks nicht
datiert verden, weil die Gesteinsfolge weder Faunen noch datierbare Minera-
le enthdlt. Am Salzstock Gorleben ist die Situation wesentlich glinstiger,
weil es zeitlich einstufbare Ereignisse gibt. Die erste wichtige Zeitmarke
ist die biostratigraphisch bearbeitbare Verfiillung von Karsthohlridumen, die
zweite ist die elsterzeitliche Hutgesteinsbrekzie. Weiteres folgt aus der
flir die Hutgesteinsentwicklung typischen Abfolge, daR oben das Alteste und

unten das Jlingste liegt.

Das klastische Fiillmaterial von Karsthohlrdumen, die in Schacht 1 angetrof-
fen wurden (s. Abb. 2), lieR sich mit Hilfe von Dinoflagellaten und Kalk-
Nannoplankton stratigraphisch bearbeiten. Es umfaRt Komponenten von der
Oberkreide bis zum Mitteleozin, jedoch nichts jlingeres als die Dinoflagel-
latenzone 9 (KOTHE, 1992). Die lithologische Bearbeitung erwies ebenfalls,

daR es sich ganz {iberwiegend um alttertiires Material handelt, vereinzelt
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kommt jedoch auch Quartdrmaterial vor, wie KNABE (frdl. miindl. Mitteilung)
durch Bearbeitung von KorngrdRen, Smektitgehalt und Schwermineralspektrum
festgestellt hat. Vereinzelt war die ZugehSrigkeit zum Quartdr auch an nor-
dischen Gerdllen im AufschluR erkennbar. - Die Interpretation ist verh&dlt-
nismdRig einfach: Die Karsthohlrdume wurden {iberwiegend im Alttertidr bei
der Uberflutung durch das transgredierende Meer verfiillt. Das k&nnte auch
in mehreren Akten seit dem Oberpaldozdn geschehen sein, auf jeden Fall
wurde der Vorgang mit der Dinoflagellatenzone 9 im Mitteleozdn abgeschlos-
sen. Alteres Material, vor allem das in unmittelbarer Ndhe anstehende Cam-
pan, ist durch Umlagerung in die Verfilillung der Hohlrdume einbezogen wor-
den. Das Quartdrmaterial kann mit der Bildung der Hutgesteinsbrekzie in
noch vorhandene Resthohlrdume und/oder in zwischenzeitlich neu entstandene

Hohlrdume injiziert worden sein.

Ein Schritt zurlick in der Erdgeschichte- fithrt in die Entstehungszeit der
Karsthohlriume, deren Fiillmaterial oben beschrieben wurde. Der Transgres-
sion ging eine lange Festlandsperiode voraus, die groRe Teile des Maas-
tricht und des PalZozins umfaRte (GroRenordnung 15 Millionen Jahre). In
diese Zeit der Heraushebung fiel eine Erosion von erheblichen Teilen des
Hutgesteins (s. u.) und die Verkarstungserscheinungen, die in Schacht 1
becbachtet wurden. (Ein noch gréReres Alter fiir die Bildung der Hohlr&dume
ist nicht méglich, da sonst die Verfilillung bereits bei der Transgression

des Campans erfolgt wire).

Von der Hohlraumbildung ist der gesamte Hauptieil des Huigesteins, d.h.
alles was oberhalb der Hutgesteinsbrekzie liegt, betroffen worden. Folglich
muR dieser ganze Komplex #lter als die Verkarstung sein und ist damit ins-
gesamt in die Kreidezeit (und allenfalls in kleinen Teilen in den héchsten
Oberjura) zu stellen. Innerhalb des Komplexes ergibt sich aufgrund der
Abfolge von oben nach unten filir die Reihenfolge der Entstehung der Einzel-
abschnitte: 1. Flaser-, Knollengips, 2. Liniengips, 3. Sprenkelgips
(BORNEMANN & FISCHBECK, 1986). Die Uberlieferung dieser Abfolge ist sicher

unvollsténdig, denn in den meisten Fdllen wird sie von transgressivem Ter-
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tidr {iberlagert, und vor der Transgression ist eine nicht bekannte Menge
Hutgestein erodiert worden. Es ist folgende Mengenbilanz aufzustellen: Die
drei genannten Hutgesteinstypen erreichen zusammengenommen nur selten Mich-
tigkeiten um 40 m. Bei den {iblichen Anhydritgehalten war zur Entstehung von
so viel Hutgestein - unter Zugrundlegung einer nahezu vollstidndigen Uber-
fihrung des Anhydrits im Hutgestein, s. BORNEMANN & FISCHBECK in BGR 1991,
S. 168 f. - eine S3ule von ca. 1 000 m Salzgebirge erforderlich. Demgegen-
iiber betrdgt nach ZIRNGAST (1991) die MindesthShe der bis zum Ende der
Oberkreide subrodierten Salzsiule ca. 3 500 m, was unter den gleichen An-
nahmen zu 140 m Hutgestein fihren sollte. Die Erosion von Hutgestein muR
demnach erheblich gewesen gein. Dabei ist auch daran zu denken, daR nicht
der gesamte erosive Verlust an Hutgestein in der Festlandsperiode vor dem
Einsetzen der Tertifdrtransgression eingetreten sein muRte. Erosion hat auch
wdhrend verschiedener Zeiten des Diapirstadiums und z. B. auch vor der
Campantransgression stattgefunden, wie an mehreren Stellen nachgewiesen
wurde, wo Campan unter Ausfall von Flaser- und Knollengips liber Liniengips
transgredierte (BORNEMANN, 1991; BORNEMANN & FISCHBECK, 1991).

Mit dem Fortschreiten der (berdeckung des Salzstocks im Alttertiir erlahm-
ten auch Subrosion und Hutgesteinsbildung. In geringeren Mengen muB sich

velter Hutgestein gebildet haben, dieses ist jedoch nicht zu identifizie-
ren, da es sich dort befunden haben muR, wo es spdter bei der Bildung der

Hutgesteinsbrekzie wieder zerst6rt werden konnte.

Die Hutgesteinsbrekzie ist die zweite wichtige Zeitmarke (s. Abb., 3). In
der Brekzie herrschen die aus dem zertriimmerten Hutgestein stammenden Gips-
brocken vor. Daneben ist klastisches und karbonatisches Material vorhanden,
das aus den Gesteinen der ndheren Umgebung stammt. Die Brekzie enthilt
jedoch auch eindeutig nordische Geschiebe verschiedenster GroRe. Damit ist
ihre Entstehung im Quartdr gesichert. Da ferner geklidrt ist, daR die glazi-
gene Tiefenwirkung nur widhrend der Elstereiszeit bis zum Niveau des Salz-
spiegels reichte (s. Kap. 8), ist auch die Einstufung des RiRbildungsvor-
gangs und damit der Hutgesteinsbrekzie in die Elstereiszeit gesichert
(BORNEMANN & FISCHBECK, 1986; HERBERT et al., 1989; BORNEMANN, 1991).
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Aus der Einstufung der Hutgesteinsbrekzie ergibt sich auch, daR das von
oben nach unten an die Hutgesteinsbrekzie angewachsene Geschichtete Gipsge-
stein spitest- bzw. postelsterzeitlich entstanden ist. Nicht gesichert ist,
ob bzw. wo das Geschichtete Gipsgestein heute noch weiterwdchst, vgl. Kap.
5.

Entsprechend den Ausfiihrungen zur Subrosion in Kap. 5 ist flir die nichste

Zukunft nur eine geringe Bildung von Hutgestein mdglich.

7. Sedimentation und Erosion {iber dem Salzstock

Geringméchtige karbonatische und tonige Ablagerungen {iber dem Hutgestein
bilden die #Hltesten Sedimente auf dem Salzstockdach. Sie gehdren in die
Oberkreide und, soweit ndher bestimmbar, in das Campan. Es handelt sich

hierbei um Erosionsreste ehemals weiter verbreiteter Schichten.

Nach einer groRen Schichtliicke setzt im Oberpaldozin wieder eine Uber-
deckung mit vorwiegend tonigen Sedimenten ein. Lokal gibt es auch Hinweisge
auf #ltere Ablagerungen als sie in der Randsenkenbohrung GoHy 994 vorkommen
(KOTHE 1991, 1992). Das weist auf eine subrosionsbedingte Schutzposition

dieser Ablagerungen hin.

Bei der detaillierten petrographischen Bearbeitung der Randsenkenbohrung
GoHy 994 wurden im basalen Oberpalidozédn (hier zusammen mit Negativkris-
tallen von Halit), im oberen Untereozdn und im Briisselsand quarzumkrustete
feinkbrnige Anhydritkristalle angetroffen. Das sind jedesmal Hinveise auf
Erosion auf dem Salzstockdach (DILL, frdl. miindl. Mitteilung).

Im Eozin und 0Oligozdn entstand eine Tonliberdeckung des Salzstockdachs von
sehr unterschiedlicher Machtigkeit. Die einzelnen Schichten haben teilveise
eine gegeniiber den Ablagerungen in den Randsenken stark reduzierte Michtig-
keit, Dabei sind neben den in den Randsenken 2zu beobachtenden Schicht-
licken, von denen die an der Qligozinbasis die bedeutendste ist, auch eini-

ge weitere anzutreffen. Auf dem Salzstockdach kommen aber auch einzelne
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Abschnitte in M3chtigkeiten vor, die iiber denen in den Randsenken liegen.
Eine sehr detaillierte Auswvertung hat KOTHE (1991, 1992) mit Hilfe der
Dinoflagellatengliederung des Alttertidrs gegeben. Das generell gegeniiber
den Randsenken reduzierte Profil ergibt sich aus dem Salzaufstieg bei
gleichzeitig Ubernormaler Michtigkeit in den Randsenken. Die starken loka-
len Michtigkeitsschwankungen auf dem Salzstockdach beruhen auf dem im ein-
zelnen sehr komplexen Wechselspiel von Teilabdichtung des Salzstocks und
Subrosion, und sie wurden {iber lingere Zeiten auch durch den unterschied-

lich starken Salzaufstieg in verschiedenen Salzstockteilen beeinfluBt.

Sedimente des Jungtertidrs wurden auf dem Salzstock nicht angetroffen, wih-
rend in der Umgebung die Uberlieferung bis zum Untermiozin reicht. Wahr-
scheinlich wurde ehemals vorhandenes Miozdn infolge der Aufwdlbung des

Salzstockdachs spiter wieder abgetragen.

Die {iber dem zentralen Teil des Salzstocks im priglazialen Quartér ein-
setzende Subrosion bewirkte die Entstehung eines sehr flachen Sedimen-
tationsbeckens (MULLER, 1986). Der Beginn der Sedimentation lag vermutlich
im Menap. In der Bavel- und Cromerzeit dehnte sich das Becken etwas aus. An
einer sehr eng begrenzten Stelle am Rand dieser Senke und an einer wveiteren
Stelle im NE des Salzstocks weisen besonders hohe Michtigkeiten von bavel-
und cromerzeitlichen Sedimenten darauf hin, daR hier Erdfallfiillungen

vorliegen.

In der Elstereiszeit begann mit dem Heranriicken des skandinavischen Inland-
eises eine neue Sedimentationsfolge. Sie besteht aus Kies, Sand und Ge-~
schiebemergel und aus tonig-schluffigen Beckensedimenten. Die einzelnen
Einheiten sind anhand ihres Ger6llspektrums wenigstens z. T. datierbar,
dazu kommen palynologische Datierungen in den Tonen, Mudden und Torfen und
im teilweise marinen Holsteinton. Die groRBe Michtigkeit der quartidren
Schichtenfolge ist an die Bildung der glazigenen Rinne mit ihrer Erosions-
wirkung und an die starke Tieferlegung des Salzstockdachs durch Subrosion

gebunden.
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Soweit in der ndheren geologischen Zukunft keine Eiszeit stattfindet, ist
nur mit geringer Erosion auf den H6hen sowie mit geringer Erosion und Sedi-
mentation in den Senken, vor allem in der Elbaue, zu rechnen. Im Falle
einer neuen Eiszeit wdre dagegen mit griReren Verdnderungen an der Erdober-

fliche zu rechnen (s. Kap. 8).

8. Glazigene Einwirkungen

In der Zeit zwischen ca. 400 Q00 und ca. 130 000 Jahren vor heute wurde das
geologische Geschehen am Standort entscheidend durch glazigene Vorginge ge-

préagt.

Das Geldnde wurde von den vorriickenden Inlandeismassen der Elstereiszeit
kridftig umgestaltet. Dabei sind am Standort drei Rinnen entstanden. Die
tiefste von ihnen, die {iber den Salzstock laufende sogenannte Gorlebener
Rinne, ist dariiber hinaus durch Schmelzwédsser weiter sehr stark vertieft
worden. Die grofRte Tiefe des Rinnenbodens liegt etwa 300 m unter NN. Auf
einer Fliche von ca. 4,5 km®> wurde das tertiire Deckgebirge (und mbgli-
cherveise hier vorhandene Prielstersedimente) vollstindig abgerdumt und das
Hutgestein des Salzstocks erreicht. An mehreren relativ eng begrenzten
Stellen schnitt die Rinne sogar bis ins Salzgebirge ein (BORNEMANN 1991,
LUDVIG in BGR 1991). Als glazigene Einwirkung ist auch der RiR anzusehen,
der von der Rinne ausgehend entlang des Salzspiegels, der eine Schwichezone
bildete, horizontal in das Gebirge eingegriffen und die Hutgesteinsbrekzie
geschaffen hat (vgl. Kap. 6). Zum Verstdndnis der bei der Entstehung von
Rinne und RiR abgelaufenen Prozesse haben Modellrechnungen von DELISLE
(1988, 1989) wesentlich beigetragen.

Nach der Verfiillung der Rinnen in der zu Ende gehenden Elster- und in der
Holsteinzeit wurde das Gebiet des Standorts in der Saaleeiszeit noch drei-
mal vom Inlandeis {berfahren. Dabei wurden die oberflichennah liegenden
Sedimente der Holsteinzeit und die hoheren Abschnitte des Lauenburger-
Ton-Komplexes intensiv verschuppt (LUDVIG in BGR 1991). Tiefgreifende

Rinnen sind saalezeitlich nicht entstanden.
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Inlandeis der Weichseleiszeit hat den Standort nicht mehr erreicht. Die
Eiszeit hat jedoch durch ihre klimatische Wirkung die Morphologie erheblich
beeinfluRt.

In der weiteren geologischen Zukunft kann es nach mehr als 10 000 Jahren zu
einer erneuten Eiszeit kommen (s. DELISLE, 1991). Sollte dabei der Standort
vom Inlandeis nicht {berfahren werden, ist mit Verdnderungen an der Geldn-
deoberfliche zu rechnen, die mit denen der Weichseleiszeit vergleichbar
sind. Sollte eine {iberfahrung durch Inlandeis stattfinden, so ist eine
wesentlich groRere Umgestaltung der Morphologie mit Erosion und Sedimenta-
tion in der GréRenordnung mehrerer Zehner von Metern zu ervarten. Die Ent-
stehung glazigener Rinnen mit einer Tiefenwirkung von mehreren Hunderten
von Metern ist in Analogie zu den Verh&linissen in der Saaleeiszeit und
nach Modellrechnungen von DELISLE (1988, 1989) nicht méglich. Der Grund
dafiir ist, daR bei den Inlandvereisungen der Saalezeit und bei denkbaren
kiinftigen Vereisungen eine Abfuhr der Schmelzwidsser durch permeable Sedi-

mente erfolgen kann.
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Natiirliche Analoga zur Beurteilung der Langzeitsicherheit
von Untergrund-Deponien in Evaporiten:

Stofftransporte und Immobilitat spezifischer Komponenten

von Bernhard Knipping, Clausthal

» Schon immer wollten die Menschen in die Zukunft blicken. In der Antike bedienten
sich Feldherren des Orakels, um den Ausgang von Schlachten verhersagen zu lassen.
Auch heute noch werden Astrologen, Wahrsager und Kartenleger in der Hoffnung auf-
gesucht, einen Blick in die Zukunft werfen zu kénnen.

Die Orakel unserer Zeit sind die Computersimulationen. Wir wissen zwar, daf3 sich
zuklinftige gesellschaftliche, politische und wirtschaftliche Abldufe nicht im voraus mit
wissenschaftlichen Methoden prognostizieren lassen ... Dennoch bendtigen wir ... in die
Zukunft weisende Szenarien. Wir bendtigen prognostische Modelle, um ‘Wenn-dann-
Szenarien’ durchzuspielen, wobei wir jedoch stets die Unzulinglichkeiten der Modell-

aussagen im Auge behalten miissen ...
Michael F Jischa (1993)

Den Uberlegungen zu natiirlichen Analoga liegt die Tatsache zugrunde, daB alle Gesteins-
korper und damit auch die in ihnen befindlichen Deponien fiir anthropogene Abfille in geo-
logische Stoffkreisldufe von unterschiedlicher Dauer eingebunden sind (Bild 1; siche auch
Beitrag Herrmann, Bild 2). Die Beriicksichtigung dieser natiirlichen dynamischen ProzeB-
abldaufe und ihrer Auswirkung auf geologische Systeme kann - richtig angewendet - wich-
tige Beitrdge zu Aussagen lber die Langzeitsicherheit von Endlagern liefern. Dies
geschieht durch den Vergleich der Vorhersagen mit Beobachtungen an ghnlichen Prozessen,
die in der Natur iiber lange Zeitrdume hinweg abliefen (z.B. Chapman et al. 1993).

Die Aussage ,,The importance of natural analogs is based on the facts that nature has
conducted the experiments, and man can make proper measurements, synthesize the data,
and attempt an interpretation* (Brookins 1984: 197) enthilt wichtige Gesichtspunkte fiir die
Arbeit mit natiirlichen Analoga.

* Die Deponie von radioaktiven und nichtradioaktiven Abfillen in bestimmten Bereichen
der Lithossphare geschieht ohne vorhergehende Erfahrungen mit dhnlichen (Endlager-)
Systemen (Martin et al. 1981). Mit anderen Worten: Ein Endlager wird als technisches
Bauwerk konstruiert, ohne die volle Funktionsfihigkeit priifen zu kénnen.

* Die vom Menschen in Laboratoriumsversuchen durchgefiihrten Experimente sind
zwangsldufig von kurzer Dauer. Auch sogenannte Langzeitexperimente iiber mehrere
Jahre sind an geologischen Zeitrdumen gemessen unendlich kurz (Bild 2).

* Bei der Anwendung von Modellrechnungen (Szenarienanalyse) bestehen hdufig metho-
dische Probleme einschlieBlich fehlerhafter Algorithmen. Unsicherheiten bei der Para-
meterwahl kénnen zu mangelnder ,,Konservativitit* oder sogar ,,Uberkonservativitit
fiihren, wodurch in beiden Fillen die Ergebnisse kaum eine Aussagekraft haben.
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Bild 1  Schematische Darstellung der Wechselbeziehungen und Stoffkreisldufe zwischen den einzelnen
Bereichen der Erde, die Erde als Recycling-Maschine (aus Herrmann & Knipping 1993b, nach Garrels &
Mackenzie 1971: 330).

* Wihrend Verifizierung und Sensitivitdtsanalyse von Modellrechnungen meist keine Pro-
bleme aufwerfen, ist die Validierung der Modelle, d.h. die Uberpriifung der Ergebnisse
an natiirlichen Stoffkreisldufen, meist eine offene Frage.

Nicht zuletzt deshalb sind die bisherigen Versuche der Errichtung eines Endlagers fiir radio-
aktive Abfille im In- und Ausland meist an Widerstinden in Politik und Offentlichkeit
gescheitert. Mit der stirkeren Einbeziehung natiirlicher Analoga in die Endlagerforschung
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Salzstock Gorleben: Vulkanismus in
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Bild 2 Darstellung der Zeit von der Entstehung der Zechsteinevaporite bis zur Gegenwart in mehreren
MaBstiben. Der dunkle Teil eines Balkens ist jeweils der Teil, den der folgende Balken vergroBert darstelit.

konnte die Akzeptanz gegeniiber Endlagerprojekten in der kritischen Offentlichkeit und
nicht zuletzt auch bei fachfremden Wissenschaftlern erhoht werden.

Aussagen liber das langfristige Verhalten geologischer Endlagersysteme stiitzten sich in
der Vergangenheit meist auf die einseitige Anwendung von Laboratoriumsversuchen und
daraus abgeleiteter Modellrechnungen. Dafiir wurde vor einiger Zeit der Begriff ,, Theoreti-
sche Geochemie® geprigt. Die Basis fiir die Untersuchung und Anwendung natiirlicher
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Analoga muf jedoch die N aturbeobachtung auf der Grundlage standortbezogener geo-
wissenschaftlicher Arbeiten und detallierter Lagerstittenkenntnisse sein. Aulerdem ist die
Beachtung folgender Gesichtspunkte fiir die Anwendung natiirlicher Analoga notwendig:

® Nicht fiir alle endlagerrelevanten Fragen sind natiirliche Analoga vorhanden.

¢ Zunichst muf der Ubertragung von Naturbeobachtungen auf die Endlagerung anthropo-
gener Abfille eine vollstindige mineralogisch-petrographische und geochemische Klas-
sifizierung des festen, fliissigen und gasférmigen Stoffbestandes vorausgehen. Dies muf3
unter der Beriicksichtigung des aktuellen Kenntnisstandes der Genese der untersuchten
Gesteinskorper geschehen.

e Zusitzliche Untersuchungen miissen hiufig speziell auf die Belange der Erforschung
natiirlicher Analoga zugeschnitten sein.

* Nur mit dem sich daraus ergebenden tiefgriindigen Systemverstidndnis lassen sich Ergeb-
nisse von Naturbeobachtungen zur fachlich fundierten Interpolation oder gar Extrapola-
tion von Laborexperimenten und theoretischen Uberlegungen zur Langzeitsicherheit von
Untergrund-Deponien verwenden.

Voraussetzungen fiir die Untersuchung natiirlicher Analoga

Grundlage fiir die Untersuchung natiirlicher Analoga ist die Erkenntnis, daf die Integritit
von Endlagern radioaktiver und nichtradioaktiver Schadstoffe praktisch nur durch fluide
Phasen (Wasser bzw. wiBirige Losungen oder Gase) gefihrdet wird (siehe auch Beitrag
Herrmann). Diese potentielle Gefdahrdung ist unabhingig von der Art des Wirtsgesteins
einer Deponie. Fiir Arbeiten im Bereich der Endlagerung anthropogener Schadstoffe in
Evaporiten wurden am Fachgebietes Salzlagerstitten und Untergrund-Deponien der TU
Clausthal standortunabhéingige Methoden entwickelt und angewendet. Diese gestatten bei-
spielsweise auch die Ubertragung der Untersuchungsergebnisse fiir BEvaporitvorkommen in
flacher Lagerung auf steilstehende Salzstrukturen vom Typ Gorleben.

Bei der Betrachtung der Barriere Salzgestein im Nahfeld einer Deponie stark wirmeent-
wickelnder Substanzen ist vor allem die Temperatureinwirkung auf das Wirtsgestein von
Interesse. Unabhingig von der Art der Abfille spielt auerdem die Mobilisierung spezifi-
scher Elemente aus der technischen Barriere (Endlagergebinde) sowie die Immobilitit bzw.
Fixierung solcher Komponenten innerhalb der geologischen Barriere (Wirtsgestein) eine
wichtige Rolle.

Um Analoga fiir diese endlagerrelevanten Parameter in der Natur untersuchen zu konnen,
miissen die folgenden Fragen beantwortet werden.

* Wo haben in der geologischen Vergangenheit lokal erhohte Temperaturen auf Salzge-
steine eingewirkt?

* Welche Elemente eignen sich zur Untersuchung der Mobilisierung und Immobilisierung
von Radionukliden?

* Welche natiirlichen Verbindungen konnen diese spezifischen Elemente fixieren?



-115~-

Stofftransporte und Immobilitit spezifischer Komponenten

s Welche Rolle haben die fluiden Phasen bei Mineral-Neubildungen und -Umbildungen
gespielt?

» Wie verhalten sich die Gesteine gegeniiber der ldngerfristigen Einwirkung gesattigter
Salzlosungen bei lokal erhthten Temperaturen?

Als natiirliche Analoga fiir die Einwirkung erhohter Temperaturen auf Evaporitgesteine
werden am Fachgebiet Salzlagerstitten und Untergrund-Deponien der TU Clausthal die
Basaltvorkommen in den Salzgesteinen des Werra-Fulda-Lagerstittenbezirkes untersucht.
Der vorliegende Text gibt eine Ubersicht tiber die bisher durchgefiihrten Untersuchungen
und beinhaltet Fragen der Mobilisierung spezifischer Elemente und Elementgruppen aus
den basaltischen Gesteinen. Deren teilweise stark verglaste Matrix kann als natiirliches
Analogon fiir verglaste radioaktive Abfille dienen (z.B. Lutze et al. 1985), wobei die
Zusammensetzung je nach Basalttyp und Grad der Rekristallisation in weiten Grenzen vari-
iert (Tabelle 1).

Tabelle 1 Haupt- und Nebenkomponenten im ,,nuclear waste glass* R7T7 (nach Abdelouas et al. 1993)
im Vergleich zu basaltischen Glésern aus untertigigen Basaltvorkommen im Kontakt zu Evaporiten. Die
basaltischen Gliser (43 Mefpunkte in 9 unterschiedlichen Basaltproben) enthalten mikrokristalline Phyllosili-
kate (Rekristallisation); Angaben Massenanteile in %; k.A., keine Angabe; n.g., nicht gemessen.

Element R7T7 Basaltglas
510, 45,5 43 -52
TiO, k.A. 1-5
210, 2.7 n.g.
AL O, 4,9 12-28
B,0O, 14,0 -
ZFe als Fe,04 2,9 5-21
MgO kA 4-16
Ca0 4,0 4-15
Na,O 9.9 1-4
K0 kA, 0-1

Nebenbestandteile der eigentlichen, wasserloslichen Salzgesteine sind immer auch
Quarz und Schichtsilikate wie Talk oder Illit, Chlorit und Koenenit (4NaCl-4(Mg,-
Ca)Cl,-5Mg(OH),-4Al(OH)4). Ein wesentlicher Punkt bei den im folgenden erlduterten
Untersuchungen zur Mobilisierung bzw. Fixierung bestimmter Elemente ist die getrennte
Betrachtung von wasserldslichen Mineralen wie beispielsweise Halit (NaCl), Sylvin (KCI)
oder Carnallit (KMgCls-6 H;O) und den wasserunloslichen Verbindungen. Die Ergebnisse
lassen sich teilweise auch auf Fragen der Untertage-Deponie nichtradioaktiver Abfille
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iibertragen. Die Tabelle 2 informiert {iber Elemente, die durch ihr vergleichbares geochemi-
sches Verhalten als natiirliche Analoga fiir die Mobilisierung bzw. Immobilitdt von Radio-
nukliden aus radioaktiven Abfillen unter Endlagerbedingungen dienen konnen.

Tabelle 2  Einige wichtige Nuklide aus Wiederaufarbeitungsabfillen eines Druckwasserreaktors und Ele-
mente, die durch ihr vergleichbares geochemisches Verhalten und ihr vergleichsweise hiufiges Auftreten in
Gesteinen als natiirliche Analoga genutzt werden kdnnen (vergl. Brookins 1984). Die Verfestigung der Abfille
wird im vorliegenden Beispiel (nach Daemgen 1980) 7 Jahre nach Entnahme des Brennstoffs aus dem Reaktor
durchgefiihrt. Deutlich wird die wichtige Rolle der Lanthanoiden (fett gedruckt). Zusétzlich sind fiir die Ana-
log-Elemente ihre durchschnittlichen Anteile in Basalt und kontinentalem Tonschiefer angegeben (Turekian &
Wedepohl 1961). Der mittlere chemische Stoffbestand der wasserunloslichen Minerale in Evaporiten bzw. der
Salztone entspricht mit Ausnahme der Mg- und Fe-Aateile einer mittleren Tonschieferzusammensetzung
(vergl. Brammer 1992). Fiir die wasserlsliche Mineralfraktion der Evaporite existieren praktisch keine MeB-
werte. Mit Ausnahme von Rb und Sr liegen die Konzentrationen der aufgefiihrten Elemente teilweise mehr als
5 GroBenordnungen unter den fiir Basalten und Tonschiefer angegebenen Werten.

Massenanteil in Analog-Element [pg/g] in
Nuklide % im Wieder- Analog-Elemente
aufarbeitungs- Basalt Tonschiefer
abfall
Rb 1,08 Rb, K 30, 8300 140, 26600
Sr 2,55 Sr, Ca 465, 76000 300, 22100
Y 1,47 Y 21 26
Zr 11,79 Zr 140 160
Mo 10,97 Mo 1,5 2,6
Tc 2,65 Mo 1,5 2,6
Ru 6,86 Mo 1,5 2,6
Cs 7,44 Cs,Rb 1,30 5, 140
Ba 5,48 Ba 330 580
La 4,01 La 15 92
Ce 7,85 Ce 48 59
s Pr 3,78 Pr 4,6 5,6
g Nd 13,04 Nd 20 24
% Sm 2,82 Sm 5,3 6,4
Eu 0,56 Eu 0,8 1
Gd 0,45 Gd 53 6,4
U 5,54 U 1 a7
fO‘g Pu 0,11 Th 4 12
8 Am 1,48 Nd 20 24
< Cm 0,07 Nd 20 24
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Basalte in Evaporiten

Die Kontaktbereiche zwischen magmatischen Gesteinen und angrenzenden Evaporiten sind
ein natiirliches Analogon fiir die Auswirkungen lokal erhohter Temperaturen im Salzge-
stein, wie sie auch am Kontakt zu Gebinden mit wirmeproduzierenden Abfillen auftreten.
Solche Vorkommen wurden weltweit nur von wenigen Lokalitéiten beschrieben:

¢ Tertidire Basaltgiinge in den tertiéren Evaporiten des Oberrheingebietes (z.B. Braitsch et
al. 1964). Diese Vorkommen sind wegen Aufgabe des Bergbaus heute nicht mehr
zuginglich.

¢ Permisch-triassische Basaltdecken liber kambrischen Evaporiten in der Sibirischen Plat-
form (GUS; z.B. Grishina et al. 1992).

* Gangformige tertiire Alkali-Olivin-Basalte in den permischen Evaporiten der Salado
Formation in New Mexico (USA; z.B. Brookins 1981).

* Basalte in kreidezeitlichen Evaporiten des Khorat-Plateaus in Thailand (z.B. Hite &
Japakasetr 1979).

¢ Vorkommen von rhyolitischen und trachytischen (?) Silikatgesteinen in jurassischen (?7)
Evaporiten auf der Insel Hormuz im Persischen Golf (Iran; z.B. Jackson et al. 1990).

Ein weltweit einmaliges Vorkommen beziiglich der Vielzahl von Intrusivgidngen, die ein
Studium der Wechselwirkungen mit dem Nebengestein erlauben, sind jedoch die groffla-
chig untertage aufgeschlossenen flachgelagerten Evaporite des Werra-Fulda-Lagerstitten-
bezirkes mit den darin auftretenden Basaltgédngen (Bild 3). In diesem Gebiet sind vor 14 bis
25 Millionen Jahren etwa 1150°C heifle Basaltmagmen in Salzgesteine mit einer Gebirgs-
temperatur um 50°C eingedrungen (Knipping 1984, Knipping & Herrmann 1985, Knipping
1987a, 1987b, 1989, 1991). Die Intrusion der fluidreichen Schmelzen erfolgte entlang vor-
gezeichneter tektonischer StreBfelder in der Erdkruste durch Prozesse, die als ,,hydro fractu-
ring” (z.B. Shaw 1980) bezeichnet werden.

Der Kontakt der teilweise stark verglasten Basalte zum Steinsalz verlauft hiufig gradli-
nig, wobel makroskopische Wechselwirkungen mit dem Halitgestein auf einen Bereich von
1 bis 2 cm beschrinkt sind (Bild 4). Da Kalisalzgesteine, wie beispielsweise Carnallitit, auf
erhohte Temperaturen und ungesittigte wirige Losungen besonders empfindlich reagie-
renden, kam es im Bereich der Kalisalzgesteine zu dm bis m michtigen Aufweitungen der
Ginge (Bild 5). Die laterale Aufweitung eines Basaltes kann im Bereich der Kalisalzfloze
im Einzelfall einige 10er m rechts und links der Zufuhrspalte erreichen (z.B. Dietz 1928).
Der weitaus grofite Teil der in den 80er Jahren von uns eingehend beprobten Ginge ist heute
auf Grund des fortgeschrittenen Abbaus nicht mehr zugénglich.

Die mineralogisch-petrographische und geochemische Charakterisierung der Basalte
ergab, dal es sich um Olivin-Nephelinite, Basanite, glasreiche Basanite (Limburgite) und
Phonolith-Tephrite handelt. In einigen Fillen enthalten die Basalte noch Fragmente von
Erdmantelgestein. Modellrechnungen zur fraktionierten Kristallisationsdifferentiation unter
Verwendung von Elementverteilungskoeffizienten ergaben, daf} die untersuchten Basalte
teilweise gering differenzierte Schmelzen aus dem oberen Erdmantel représentieren, die
nicht mit Material aus der Erdkruste kontaminiert sind (Knipping 1989). Das bedeutet, dafl
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Bild 4 Basaltgang (Olivin-Nephelinit) im unteren Werra-Steinsalz (Nala), Werk Hattorf der Kali und
Salz AG (Brammer 1992, Wolf 1992, }. Der 50 cm breite Gang ist von waagerecht und senkrecht verlaufenden
Rissen durchsetzt. Diese enthalten neben wenig Carbonaten vor allem Anhydrit (CaSQy,) und Halit (NaCl). An
den horizontalen dunklen Lagen im Nebengestein ist eine geringfiigige vertikale Verschiebung der Steinsalz-
schichten zu erkennen. Eine Besonderheit des Aufschlusses ist, dal im Niveau einer Tonschicht eine flache
Uberschiebung den Basaltgang um einen Betrag von etwa 60 cm tektonisch versetzt.

der Aufstieg der Magmen aus dem Erdmantel aus Tiefen von mehr als 75 km innerhalb von
Stunden oder Tagen erfolgte (z.B. Scarfe et al. 1980).

Durch Kristallisationsdifferentiation ist es in anderen Fallen auch zur Anreicherung bei-
spielsweise von volatilen Phasen (z.B. H,O, CO,) gekommen. Dies zeigt sich im Auftreten
von kristallwasserhaltigen Amphibolen in einigen Basaniten, die sich in Basalten nur unter
erhohtem hydrostatischen Druck bilden kénnen.

Die Schmelzen sind meist in den Salzgesteinsschichten steckengeblieben und dort in
Form von dm bis m miichtigen Géngen erstarrt. Dadurch war die Entgasung der Magmen
behindert, so daBl die mobilen Phasen auch in den Evaporitgesteinen wirksam werden konn-
ten. Nur an wenigen Stellen sind die Magmen bis an die Erdoberfliche ausgetreten und
haben dort Basaltkuppen gebildet.
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Bild 5 Basaltgang (Limburgit)
mit horizontalen Verbreiterungen
im Bereich des Kalisalzflozes Hes-
sen (K1Th), Werk Hattorf der Kali
und Salz AG (aus Knipping 1989).
Wie im Bild 4 sind auch hier die
mit  Salzmineralen  verheilten
Schrumpfungsrisse im Basalt zu
erkennen.

Bernhard Knipping, Clausthal

Rdumliche und zeitliche Temperaturverteilung am Kontakt Basalt/Steinsalz

Selbst mikroskopisch relativ frische Basaltproben weisen am Kontakt zum Nebengestein im
Zentimeterbereich eine verglaste Zone auf. Ahnliche Beobachtungen werden auch an unter-
meerischen Magmenextrusionen (,,Pillow-Laven‘) gemacht. Im Ganginneren sind gré8ere
Kristalle hiufig angereichert (Pyroxene, Hornblenden). In vielen Proben besteht die Grund-
masse zu einem groferen Teil, in den Limburgiten praktisch vollstdndig aus Gesteinsglas.
Das Magma wurde wihrend der Intrusion durch eine Temperaturdifferenz zwischen basal-
tischer Schmelze und Nebengestein von mehr als 1000°C offensichtlich ,,abgeschreckt®.

Fiir die im Kontaktbereich Basalte/Evaporite wirksam gewesenen Temperaturen gab es
bisher nur Annahmen und Schétzungen. Bei der Betrachtung von Mineralreaktionen und
Stofftransporten in wiflrigen Losungen und Gasen am Kontakt sind jedoch die Reaktions-
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temperaturen von grundsitzlicher Bedeutung. Aus diesem Grunde wurde der Versuch unter-
nommen, mit einem numerischen Rechenmodell die rdumliche und zeitliche Temperatur-
verteilung im Steinsalz nach der Intrusion basaltischer Schmelzen zu berechnen (Knipping
1987a, 1987b, 1989, 1991). Dabei wurden die beteiligten fluiden Phasen zunéchst nicht
beriicksichtigt.

An einem Beispiel sollen die Rechenergebnisse erldutert werden (siehe Bild 6). Nach der
Intrusion der Schmelzen erreichte die Temperatur am Kontakt eines 1 m breiten Basaltgan-
ges zum Steinsalz maximal 790°C. Dabei ist zu beriicksichtigen, daB8 die Schmelztempera-
tur von Halit 801°C betrdgt (D’Ans et al. 1967). Daten iiber die Schmelztemperatur von
Steinsalz (Halit + Anhydrit, Halit + Polyhalit usw.) stehen leider nicht zur Verfiigung. 30
Tage nach dem Eindringen der Basaltschmelzen betrug die Temperatur am Kontakt der
inzwischen zu Basalt erstarrten Schmelze noch etwa 400°C, nach einem Jahr war sie auf <
100°C abgesunken (Knipping 1989, 1991).

Wie die Modellrechnungen gezeigt haben, diirfen die Begriffe Intrusionstemperatur und
Kontakttemperatur keinesfalls gleichwertig verwendet werden. Die Temperatur betrédgt
unmittelbar nach der Intrusion am Kontakt zum Nebengestein nur etwas mehr als die Hilfte
der Intrusionstemperatur der Silikatschmelze. Der Maximalwert der Kontakttemperatur
erreicht gerade 70 % der Intrusionstemperatur.

Bei Uberlegungen zu Aufschmelzerscheinungen von Steinsalz am Kontakt Basalt/Salz-
gestein mull zwischen Salzgesteinsbruchstiicken, die von der Silikatschmelze wihrend der
Intrusion mitgerissen wurden, und dem Halit am Salband der Basaltginge unterschieden
werden. Die vergleichsweise kleinen Halit-Xenolithe werden von der Silikatschmelze all-
seitig umschlossen. Da im Inneren der Basaltgiinge aufgrund der latenten Wirme die Tem-
peratur ldngere Zeit auf gleicher Hohe bleibt, konnten auf solche Steinsalzstiicke unter
Schmelzen des Halits durchaus Temperaturen von deutlich mehr als 800°C eingewirkt
haben. Andere Bedingungen herrschten an der Kontaktflache der Basalte zum Nebenge-
stein. Hier blieb die Temperatur wegen der Wirmeabfuhr in das aus Steinsalz bestehende
Nebengestein selbst bei der Annahme reiner Wirmeleitung unter 800°C und das NaCl
wurde nicht aufgeschmolzen. Daraus folgt, daB das Schmelzen von Steinsalz ein nur lokal
zu beobachtender Prozell gewesen sein diirfte.

Bisher waren die Temperaturberechnungen beschrinkt auf Steinsalz als Nebengestein
der Basaltgédnge. AuBlerdem geht das Rechenmodell von einer ,trockenen Intrusion aus. Da
dem Temperaturausbreitungsmodell somit die reine Wirmeleitung ohne die Beriicksichti-
gung der Wirmeausbreitung iiber fluide Phasen zu Grunde liegt, handelt es sich beziiglich
der Maximaltemperaturen um einen ,,konservativen* Rechenansatz. Zur Zeit wird mit Hilfe
von wesentlich erweiterten numerischen Modellen im Rahmen einer Dissertation in Zusam-
menarbeit mit Ingenieurwissenschaftlern an der TU Clausthal an der Berechnung der Intru-
sionsmechanismen der basaltischen Magmen gearbeitet.

Mineralreaktionen und Stofftransporte in den Evaporiten am Basaltkontakt

Am Kontakt der Basalte zum Nebengestein, speziell zu den Kalisalzgesteinen, sind in vie-
len Fillen Aufweitungen der Basaltkorper zu Lagergéngen, Losungs- und vor allem Gasein-
schliisse in den Salzgesteinen, Mineralneubildungen, Volumenénderungen der Kalisalzfloze
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sowie zum Teil groBfldchige Vertaubungen zu beobachten. Durch mineralogische Untersu-
chungen und geochemische Modellrechnungen an einem Kontakt Basalt/Carnallitit konnte
gezeigt werden, daf die in der Nachbarschaft der Basaltginge feststellbaren Mineralreaktio-
nen und Stofftransporte auf Wechselwirkungen fluider wiBriger Phasen mit den Evaporitge-
steinen zur Zeit des aktiven Vulkanismus zurtickzufiihren sind (Knipping 1984, Knipping &
Herrmann 1985). Eine durch die hohen Temperaturen ausgeldste thermische Zersetzung
von Salzmineralen liel sich dagegen nicht eindeutig nachweisen. Das heift, daf vor allem
die wiBrigen Losungen - zum Teil unter erhohten Temperaturen - den Stoffbestand von
Basalten und Salzgesteinen beeinflufit haben.

In der Natur treten ,,trockene® Basaltmagmen nicht auf. Die priméren Wasseranteile hdu-
figer basaltischer Schmelzen diirften bei etwa 1 % liegen (z.B. Muenow et al. 1979, Byers
et al. 1985). Da nur wenige Ginge im Werra-Gebiet an der Erdoberfldche ausstreichen und
es sich teilweise um differenzierte Gesteine handelt, haben sich mobile Magmenbestand-
teile (z.B. H,O, CO,) sowie moglicherweise wilrige Losungen aus liegenden Schichten im
Bereich der untertage erstarrten Schmelzen angereichert.

Mineralreaktionen und Stofftransporte konnen vor allem in den Kalisalzfl6zen durch den
Vergleich der mineralogischen und chemischen Zusammensetzung des Evaporitgesteins am
Basaltkontakt mit unbeeinflulten Gesteinspartien nachgewiesen werden. Im Gegensatz
dazu sind in den Steinsalzschichten Wechselwirkungen zwischen den mobilen Bestandtei-
len und dem Salzgestein nur im Zentimeterbereich wirksam gewesen. Diese Beobachtung
erkldrt sich durch die unterschiedliche temperaturabhingige Loslichkeit der K-Mg-Mine-
rale verglichen mit NaCl. Im System NaCl-H,O steigt die Loslichkeit beispielsweise zwi-
schen 50 und 100°C nur geringfiigig an. Im Systemn NaCl-KCl-MgCl,y-H,O nimmt dagegen
die Loslichkeit von KCI und vor allem von MgCl, mit steigender Temperatur stark zu (Bild
7). Im Temperaturgefille werden aus solchen Losungen auch Minerale neugebildet. Quanti-
tative Berechnungen einiger der in Bild 7 dargestellten Prozesse finden sich z.B. bei Knip-
ping (1984), Knipping & Herrmann (1985) sowie in anderem Zusammenhang bei Herr-
mann & Knipping (1989, 1993a).

Umwandlungsbereiche in Kalisalzgesteinen konnen untertage laterale Ausdehnungen
zwischen wenigen cm bis > 100 m haben. Ob diese Michtigkeitsschwankungen auch vom
Typ des eingedrungenen Basalts abhéngig sind, ist noch nicht abschliefiend geklart.

Bei der Vertaubung bzw. Umkristallisation der Kalisalzgesteine ist im Werra-Gebiet am
Kontakt zu einigen Basaniten ein Teil der Salzgesteine durch Losungen weggefiihrt und
durch elementaren Schwefel ersetzt worden. Die Massen Schwefel reichen dabei von feinen
Imprignationen der Salzgesteine (Bild 8) bis zu deren vollstindigem Ersatz durch gediege-
nen Schwefel. Wie Isotopenuntersuchungen gezeigt haben, handelt es sich hierbei um
Schwefel aus dem oberen Erdmantel mit 8°4S-Werten von durchschnittlich -2.5 %o. Eine
Reduktion von Sulfatmineralen kommt dagegen nicht in Betracht, denn diese Minerale wei-
sen alle fiir Schwefel aus dem Zechstein typische 834S-Werte von etwa 10 %o auf (Knip-
ping 1986, 1987, 1991).

Ein Teil der die basaltischen Schmelzen begleitenden Gasgemische (iiberwiegend CO,,
vergl. Tabelle 3) ist bei der Um- und Neubildung von Salzmineralen in den Kalisalzflozen
in Hohlrdumen auf Spalten und in Form von mikroskopisch kleinen Einschlissen in Salz-
mineralen (Knistersalz) fixiert worden (Diskussion bei Knipping 1989). Die mineralgebun-




[—

Basaltgang

o NaCl-H,0
i et -0, 70
Stgmsalz‘ o ol 3z
Halit + Anhydrit, Kieserit /\‘_ui/‘ ﬁg 60 o
5| 5g %
HO €O, N, S e 3 mp  ES 4l 0
K{SK' 0 5 100°C
=3t NaCI-KCI-MgCl-H,0 NaCl-KCI-MgCl,-H,0
: /9 SO
-Ma- | 20— ; :
K-Mg-Gesteine - 5E7 < 10 e
Carnallit, Sylvin, Halit 46| X85 | o | :
Kieserit, Kainit, Polyhalit ‘ @K S2E SE 80ir
L "8 B
[/ Jjn g | E
= 10 O, = N, 5 g

U

:

0 50  100°C

Steinsalz
Halit + Anhydrit, Kieserit

HO CO, N, S

hasen-Walkri

et

mol 2NacCl/
1000 moi H,0

15 10

Bild 7
1993a).

5 (m)

Einwirkung fluiden Phasen des Basaltvulkanismus auf Evaporite unterschiedlicher chemischer Zusammensetzung (nach Herrmann & Knipping

-¥Z1-

pyisno)y ‘Suiddnsy piavyuiag



-125~-

S}ojﬁransporte und Immobilitdt spezifischer Komponenten

Bild 8 Fluideinschliisse in Halit etwa 1 m vom Kontakt Basalt (Phonolit-Tephrit)/Kalifoz Hessen (K1H).
Die Einschliisse (Kantenldnge etwa 30 um) enthalten amorphen Schwefel als Bodenkorper (Foto von Frau Dr.
S. Grishina).

denen Gase in einzelnen Einschliissen mit Durchmessern > 250 pm stehen nach neuen
Untersuchungen unter einem Druck von bis zu 25 MPa (250 bar; z.B. v. Borstel 1991). Mit
einer speziell entwickelten Préparationstechnik gelang es, an den mineralgebundenen
Gasen 513C»Isotopenuntersuchungen durchzufithren (Knipping 1989). Auch der Kohlen-
stoff des CO, stammt danach mit 8!13C-Werten von etwa -7 %o aus dem oberen Erdmantel.

Am Fachgebiet Salzlagerstitten und Untergrund-Deponien ist es it einer neuen Tech-
nik (beschrieben z.B. bei Herrmann et al. 1991, Knipping & Tiirck 1993) erstmals gelun-
gen, die Zusammensetzung fluider Phasen miozéner Basalte aus einzelnen Fliissigkeitsein-
schliissen in Halit vom Basaltkontakt quantitativ zu bestimmen. Es handelt sich dabei um
vorwiegend NaCl-dominierte Losungen. Die Li- und Br-Anteile der untersuchten Losungen
liegen in allen Analysen unter der Bestimmungsgrenze der verwendeten ionenchromatogra-
phischen Methode (Tabelle 3; Knipping & Tiirck 1993). Die Wirtskristalle der untersuchten
Fluideinschliisse weisen < 20 g Br/g Halit auf (Riihe 1994). In dem Probenahmeniveau
enthdlt das unveridnderte Nala jedoch 190 bis 240 pg Br/g Halit (Wolf 1992). Diese
Befunde stiitzen die Aussage, dal die beobachteten Mineralreaktionen auf eine Zufuhr von
fluiden Phasen wihrend des aktiven Vulkanismus zuriickzufithren sind.
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Tabelle 3  Schwankungsbreite des Stoffbestandes 8 einzelner Fluid Inclusions im Halit am Basaltkontakt,
Werk Wintershall der Kali und Salz AG, unteres Werra-Steinsalz (Nalo), Querort 190, Revier 7. Die Br und
Li-Werte liegen unter der Bestimmungsgrenze der verwendeten Methode (aus Rithe 1994). Auffillig ist die
kleinrdumig inhomogene Zusammensetzung.

[Mol/1000 Mol H,0] [ng/g) [g/cm?!

NaCl KCl MgCl, | MgSO, | CaSO, Li Br Dichte

Minimum 67,4 1,91 2,07 0,67 0,29 - - 1,174
Maximum 99,7 6,84 4,80 4,29 0,55 - - 1,228
Mittelwert 79,9 4,56 3,69 2,93 0,39 - - 1,186

Mit der Laser-Raman-Mikrospektrometrie wurde die Zusammensetzung einiger Gasein-
schliisse in Halitkristallen vom Kontakt Basalt/Steinsalz analysiert. Die Auswertung ergab
als Hauptkomponente CO, mit untergeordneten Anteilen von N, und CHy (Tabelle 3). Die
Auswertung weiterer Messungen an Einschliissen mit einem Durchmesser < 30 um zeigte,
daB3 diese CO, teilweise in fliissiger Form enthielten (Dr. S. Grishina, pers. Mitteilung). In
solchen Einschliissen tritt hdufig noch eine Libelle aus gasférmigem CO, auf, deren Bewe-
gungen bei Zimmertemperatur unter dem Mikroskop zu beobachten sind. Um eine Vorstel-
lung von den erforderlichen Mindestdriicken in den Einschliissen zu bekommen, miissen
der kritische Druck (Py,;) sowie die kritische Temperatur (Ty,;;) von CO, herangezogen
werden. Danach ist bei < 31,04 °C (Ty,;,) im Einschluf} ein Druck von etwa 7 Mpa (70 bar;
Py;it) notwendig, damit CO; in fliissiger Form vorliegt.

Tabelle 4 Zusammensetzung der Gasphase in 5 einzelnen Fluid Inclusions in 2 Halitproben vom Basalt-
kontakt, Werk Wintershall der Kali und Salz AG. Probe 1: oberes Werra-Steinsalz (Naly, erstes Begleitfloz),
Querort 166/167, Abbau 1, Revier 7; Probe 2: wie Probe 1, jedoch aus 2 cm michtigem Kainithorizont; Ana-
lysen: Dr. C. Reutel.

Stoffmengenanteile in % (Mol-%)
Probe 1-1 Probe 1-2 Probe 1-3 Probe 4-1 Probe 4-2
CO, 97,7 97.9 97,6 97.0 972
N, 2,1 2,0 2,1 2,7 2,6
CH, 0,2 0,2 0,3 0,3 0,2

In der Vergangenheit wurde der Migration von Fliissigkeitseinschliissen im Salzgestein
im Zusammenhang mit der Endlagerung wirmeproduzierender Abfille einige Beachtung
geschenkt (z.B. Holdoway 1974, Jenks 1979, Roedder & Belkin 1979, 1982, Rischbieter et
al. 1980, Krause 1983, Schlich 1986). Durch Loslichkeitsunterschiede in den EinschluBlo-
sungen findet im Temperaturgradienten eine Bewegung in Richtung zur Warmequelle statt.
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Verschiedentlich wurde darauf hingewiesen, dafl im Fall von groBeren Gasanteilen in den
Einschliissen auch eine Wanderung der Einschliisse in entgegengesetzter Richtung stattfin-
den kann (z.B. Holdoway 1974, Schlich 1986).

Den zitierten Untersuchungen ist gemeinsam, daf aufgrund der geringen Geschwindig-
keiten nur der Bereich bis maximal 10 m vom Kontakt Wirmequelle/Salzgestein betrachtet
werden konnte. So betrug die durchschnittliche Migrationsgeschwindigkeit in < 5 cm
Abstand von der Wirmequelle beispielsweise 0,57 cm/Jahr in einer Gesteinszone, in wel-
cher ein Temperaturgradient von 0,5°C gemessen wurde (Krause 1983). Dies entspricht
einer Migrationsgeschwindigkeit von 100m in 17500 Jahren unter den genannten Bedin-
gungen. Die Migrationssmechanismen gesittigter wifriger Salzlosungen in Fluid Inclu-
sions im Temperaturgradienten am Kontakt zu Abfallcontainern sind daher praktisch nur
mit Hilfe natiirlicher Analoga zu untersuchen.

Trotz teilweise erheblich hoherer Temperaturdifferenzen wurde eine Migrationen von
Fluid Inclusions, die bereits vor einem Intrusionsereignis in den Salzgesteinen der Salado-
Formation in New Mexico eingeschlossen waren, nur bis zu maximal 10 m vom Kontakt
beobachtet (z.B. Loehr 1979, Brookins 1981, 1986). Bisher konnte fiir einen Aufschiul im
Werra-Gebiet bestétigt werden, da3 die im Nebengestein vorhandenen Fluideinschliisse nur
im unmittelbaren Nahbereich der Basalte durch Temperatureinwirkung beeinflufit worden
sind (Wolf 1992).

Aus diesen Informationen ist zu schlieBen, daB die Losungseinschliisse bei der Beurtei-
lung der Sicherheit eines moglichen Endlagers wirmeproduzierender Abfille nicht ver-
nachldssigt werden diirfen. Der Effekt der Anreicherung von gesittigten wirigen Losun-
gen an den Wandungen der Container durch Fluidmigration ist jedoch sicherlich auf
Gesteinsbereiche von wenigen m begrenzt. Bei moglichen Reaktionen zwischen den Fluid
Inclusions im Halit und den im Steinsalz befindlichen Abfallgebinden mit stark wirmeent-
wickelnden Abfillen sind somit keine Auswirkungen in Bereichen auBerhalb des Evaporit-
korpers (Nebengestein, Deckgebirge) und auch nicht in der 800 bis 1000 m oberhalb des
potentiellen Endlagers befindlichen Biosphére zu erwarten. Systematische Untersuchungen
miissen zeigen, ob sich diese Befunde an weiteren Proben bestétigen lassen. Weiterhin soll
betont werden, daB beziiglich des Volumens und somit der g)otentiellen W;:chselwirkungen
mit den Abfallcontainern die in der GroBenordnung von cm” bis > 1000 m?> im Salzgebirge
auf Spalten und in Hohlrdumen eingeschlossenen ,.freien” Gebirgslosungen eine andere
Qualitédt haben (Herrmann & Knipping 1993b; siehe auch Beitrag Herrmann).

Ein weiteres Phinomen am Kontakt Basalt/Evaporite ist die Anreicherung von neugebil-
deten Sulfatmineralen wie Anhydrit (CaSQOy), Polyhalit (KoMgCa,(SO4)4-2H,0), Langbei-
nit (K,;Mg,(504)3) oder Kainit (KMgC1SO,4-2,75H,0). Auch Borminerale wurden beob-
achtet (z.B. Braitsch et al. 1964). Nach Untersuchungen von Gutsche (1987) sowie Gutsche
& Herrmann (1988) ist der Polyhalit moglicherweise nicht aus einer echten Losung seiner
Komponenten, sondern aus einer Suspension gebildet worden. Die Sulfatkomponente dieser
neugebildeten Minerale hat 334S-Werte von etwa 10 %o (Knipping 1986, 1989). Dies sind
typische Werte fiir Zechstein-Sulfate. Die Herkunft der fiir die Mineralneubildung notwen-
digen Kationen ist bisher noch nicht abschlieBend geklért. Weitere Hinweise auf die Mecha-
nismen der Mineralneubildungen am Kontakt zum Basalt kann moglicherweise die Unter-
suchung der Kationenisotope (z.B. Ca, B) ergeben. Hierzu wurden Untersuchungen in
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Zusammenarbeit mit der Arbeitsgruppe von Prof. Dr. K. Mengel in Hannover aufgenom-
men. Die Ergebnisse konnten zusitzlich weitere Hinweise auf die Herkunft der an den
Umbildungen beteiligten H,O-Komponente geben.

Wihrend der Abkiihlung haben sich in den basaltischen Gesteinen Schrumpfungsrisse
gebildet, die vorwiegend mit neugebildetem NaCl zukristallisiert sind. Dieser Halit kann
nicht aus einer Salzschmelze, sondern nur aus einer Losung (Restlosung des Basaltvulka-
nismus) kristallisiert sein. Die genauen Vorginge zur Bildung dieser Riffiillungen bediirfen
noch einer Kldrung durch ergiinzende Untersuchungen.

Als Zwischenergebnis 148t sich festhalten, daB ein Teil der fluiden Phasen der vor 14 bis
25 Millionen Jahren intrudierten Magemen, und zwar sowohl Losungen als auch Gasgemi-
sche, in den umgebildeten Salzgesteinen unter hohem Druck fixiert worden sind und heute
fiir direkte Untersuchungen zur Verfiigung stehen. Dennoch ist die geologische Integritit
der Salzlagerstitte bis heute erhalten geblieben, denn die Abdichtung der Evaporite gegen
die liegenden und hangenden Gesteinsschichten ist nicht beeintrédchtigt. Die bisher durchge-
fithrten Arbeiten sind ein erster Schritt zur genaueren Charakterisierung der Reaktionsbe-
dingungen, deren Kenntnis zur Anwendung der geologischen Prozesse als natiirliche Ana-
loga fiir wirmeproduzierende Abfille notwendig ist.

Ein Teil der Gase und, wie Modellrechnungen gezeigt haben, auch erhebliche Mengen
der an den Reaktionen beteiligten Losungen ist aus dem Salzgebirge abgewandert (z.B.
Herrmann 1981, Knipping 1984, Knipping & Herrmann 1985). Massenbilanzrechnungen
auf der Grundlage der stabilen Losungsgleichgewichte mariner Evaporite ermoglichen es,
die im Zuge einer Basaltintrusion eingedrungende Losungsmenge fiir eine bestimmite
Gesteinsmasse sowie deren Volumeninderung bei der Umbildung abzuschitzen (Knipping
1994, in Vorbereitung; sieche auch Knipping & Herrmann 1985, Herrmann & Knipping
1993a). Eine solche Losung konnte nicht nur iber den Porenraum der Gesteine, sondern
auch tiber Schnitte und Spalten Wirme abgefiihrt und auch mobilisierte Komponenten
transportiert haben.

Mobilisierung und Immobilitiit spezifischer Komponenten

Die Beanspruchung der Silikatverbindungen der Basalte durch hohe Temperaturen und kon-
zentrierte Salzlosungen hat meist nicht zu einer weitreichenden Zersetzung des gesamten
Basaltgesteins gefiihrt. Mineralumbildungen und Mineralneubildungen lassen sich vor
allem auf den Kontaktflichen des Basalts zum Steinsalz und wenige Zentimeter in den
Basalt hinein beobachten. Dabei handelt es sich auf den Kontaktflidchen sowie auch in Man-
delhohlriumen im Basalt zundchst um neugebildete Carbonate, die auf die Zersetzung der
Silikatminerale zuriickzufithren sind. AuBerdem kristallisierte neben Hamatit und Zeolithen
vor allem Anhydrit und Halit. In dem basaltischen Glas haben sich durch Rekristallisation
weiterhin Smektite gebildet. Niahere Untersuchungen zu den Mineralneubildungen in der
verglasten Matrix werden zur Zeit in Zusammenarbeit mit Dr. Bernotat, Institut fiir
Nukleare Entsorgungstechnik der KfK durchgefiihrt.

Wichtig im Zusammenhang mit der Untersuchung natiirlicher Analoga ist die Frage, ob
bei diesen Prozessen der urspriingliche chemische Stoffbestand der Minerale am Umwand-
lungsort verblieben ist, oder ob bestimmte Komponenten mobilisiert worden sind. Mit
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anderen Worten: Haben fiir spezifische Elemente geochemisch signifikante Stofftransporte
stattgefunden oder nicht?

Die im folgenden vorgestellten Befunde unserer Arbeiten iliber die Basalte wurden
jeweils am Gesamtgestein gewonnen. Eine getrennte Bearbeitung speziell der basaltischen
Gliser ist sinnvoll, da sie ein noch besseres Analogon fiir verglaste warmeproduzierende
Abfille darstellen. Einige der vorgestellten Untersuchungen lassen sich jedoch aus
meBtechnischen Schwierigkeiten nicht oder nur teilweise an der Glasfraktion getrennt von
den im Basalt vorhandenen Kristallen durchfiihren. Dies betrifft beispielsweise die Mes-
sung der Lanthanoidenelemente mit der Mikrosondentechnik. Dennoch sind Aussagen zum
Verhalten spezifischer Elemente unter den oben geschilderten Bedingungen - erhohte Tem-
peratur, erhohter Druck, Beteiligung von Gasgemischen und gesiittigten Losungen - mog-
lich.

In Bild 9 ist das Verhalten einiger Elemente im Profil iiber einen Olivin-Nephelinit-Kor-
per im Carnallitit des Kalisalzflozes Thiiringen skizziert. P,O5 und Pb sind (unter Berlick-
sichtigung des MaBstabes) als Beispiele fiir Komponenten aufgefiihrt, deren Konzentratio-
nen keine signifikante Anderung iiber das Profil durch den Basaltkérper zeigen. Zunichst
fillt jedoch das gegenldufige Verhalten des Fe(Il) und des Fe(III) auf. Wihrend am Kontakt
zum Nebengestein durch das Abschrecken der Basaltschmelze offensichtlich ein priméres
Fe,O5/FeO-Verhiltnis ,eingefroren® wurde, ist in der langsamer kristallisierenden Mitte
des Ganges die Oxidation der Eisenkomponente durch die fluiden Phasen weiter fortge-
schritten.

Das Na/K-Verhiltnis wechselt von > 1 in der Mitte des Ganges zu < 1 am Kontakt zum
Salzgestein. Dieser Befund ist bemerkenswert, da das Magma in ein Gestein mit hohen
NaCl-Anteilen eingedrungen ist. Das durch seine GroBe schlecht in Silikatstrukturen fixier-
bare Na-Ion wird offensichtlich in einer mobilen Phase aus dem Basalt weggefiihrt. Im
Gegensatz dazu wird das K in der Kontaktzone im Basaltglas durch die Neubildung von
Phyllosilikaten angereichert (z.B. Staudigel & Hart 1983, Wedepohl 1988). Dieses natiirli-
che Analogon ist beispielsweise in Anbetracht von etwa 10 % Na (Massenanteile) in dem in
Tabelle 1 aufgefiihrten Abfallglas R7T7 moglicherweise von Bedeutung.

Verschiedentlich wurde die Elementmobilisation in untermeerisch ausgetretenen Basal-
ten untersucht (z.B. Mottl & Holland 1978, Mottl et al. 1979, Seyfried & Mottl 1982, Allen
1982, Lutze et al. 1985, Grambow et al. 1985). Die Ergebnisse, die auch im Zusammenhang
der Beschiftigung mit natiirlichen Analoga publiziert wurden, stimmen nur teilweise mit
den hier vorgestellten Befunden iiberein. So wird in allen zitierten Arbeiten eine Anreiche-
rung von Mg im Basalt durch den Einbau in neugebildeten Smektiten und eine Verarmung
an Ca, welches zum Teil auf den Kontaktflidchen als Anhydrit wieder kristallisiert, beschrie-
ben. Wihrend das Na aber in Abhingigkeit von den experimentellen Bedingungen oder
vom Typ des Silikatgesteins mobilisiert und weggefiihrt werden kann, gibt es auch Bedin-
gungen, unter denen Na wieder fixiert wird. Leider sind die Angaben iiber die mineralogi-
sche und auch chemische Zusammensetzung der untersuchten Basalte hiufig mangelhaft.
Dadurch ist es nicht moglich, das unterschiedlichen Verhalten der untersuchten Komponen-
ten fundiert zu interpretieren, so daf} die Untersuchungen wissenschaftlich wertlos sind. An
dieser Stelle mul nochmals betont werden, dafl eine geochemische Interpretation von Ele-
mentverteilungen in Evaporitgesteinen bzw. zwischen Basalten und deren Nebengestein aus
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geowissenschaftlicher Sicht nur auf der Grundlage fundierter lagerstittenkundlich-minera-
logischer Daten und Kenntnisse erfolgen kann.

Sieben Jahre nach der Entnahme aus einem Druckwasserreaktor setzen sich mehr als
25 % der Nuklide in hochradioaktiven verfestigten Wiederaufarbeitungsabfillen aus Lant-
hanoidenelementen zusammen (siche Tabelle 2). Das Verhalten dieser Elementgruppe unter
natiirlichen Bedingungen stellt daher ein wichtiges natiirliches Analogon dar. Im Profil iiber
den erwéhnten Basaltkorper (Olivin-Nephelinit) zeigt sich die Immobilitit dieser Element-
gruppe im Basalt unter den oben geschilderten Bedingungen erhohter Temperatur, erhShtem
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Bild 10 Vergleich der Anteile eini-
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Druck sowie Beteiligung von Gasgemischen und geséttigten Losungen an Mineralreaktio-
nen (Bild 10). Die gleiche Aussage gilt fiir das nach Tabelle 2 in wiederaufgearbeiteten
Reaktorabfillen mit etwa 1,5 Massenanteilen in % vorhandene Element Y. Dieser Befund
wird gestiitzt durch den Vergleich mit anderen Olivin-Nepheliniten aus der nordlichen Hes-
sischen Senke, die zeitlich den gleichen Intrusionsereignissen zuzuordnen sind. Die Lantha-
noidenverteilungen dieser verschiedenen Lokalitdten stimmen weitgehend iiberein (Bild
1.
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Bild 11 Vergleich der auf Chondrite normierten Verteilung der absoluten Lanthanoidenanteile in den Oli-
vin-Nepheliniten (ON) der nordlichen Hessischen Senke (Wedepohi 1983) zu einem Olivin-Nephelinitk&rper

im Kontakt zum Kalifléz Thiiringen, K1Th, Werk Hattorf der Kali und Salz AG. Werte fiir die Chondrite aus
Boynton (1984).

Am gleichen Basaltkorper sind die Pb-Anteile beiderseits des Kontakts im Nebengestein
(Carnallitit) angereichert (Peters 1985). Wihrend eine Fixierung des Pb in den wasserlosli-
chen Mineralen nicht eindeutig festgestellt werden konnte, ist eine Anreicherung dieses
Elements in den wasserunloslichen Mineralen am Basaltkontakt zu beobachten. Als mogli-
che Quelle fiir die erhohten Metallgehalte in der wasserunloslichen Mineralfraktion der
Salzgesteine kommen die mobilen Begleitphasen des Basalts in Form der wiBrigen Losun-
gen und Gase in Betracht. Eine Herkunft der Metallanteile aus dem basaltischen Gestein ist
nicht nachweisbar, denn der anstehende Olivin-Nephelinit enthilt dhnliche Elementanteile
(5 bis 6 pg Pb/g Basalt) wie entsprechende Vergleichsgesteine aus der nordlichen Hessi-
schen Senke (Wedepohl 1983). AuBerdem 148t sich keine deutliche Anderung der Metallge-
halte vom Innern des Basaltkdrpers zum Kontakt mit den angrenzenden Evaporitgesteinen
hin feststellen (vergl. Bild 9). Bisher gibt es kaum Angaben iiber die Pb-Anteile in den
mobilen Begleitphasen von Basalten. Wichtig fiir die Nutzung als natiirliches Analogon ist
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jedoch der Befund, daB das Element Blei in der wasserunloslichen Mineralfraktion der Eva-
porite offensichtlich fixiert werden kann.

In diesem Zusammenhang sind daher neben den Basalten bzw. den basaltischen Glisern
und den eigentlichen, wasserloslichen Salzgesteinen ebenso die wasserunloslichen Mine-
rale der Evaporitgesteine von Interesse. Neben den teilweise kliiftigen Anhydritschichten
stellen Salztone und Tonlagen innerhalb der Evaporitkorper bevorzugte Wegsamkeiten fiir
fluide Phasen dar. Der urspriingliche Mineralbestand der wasserunléslichen Mineralfraktion
einer tonreichen Schicht im unteren Werra-Steinsalz (Nalo; siehe Bild 4) wurde im Kon-
taktbereich durch intrudierendes olivin-nephelinitische Magma und die begleitenden flui-
den Phasen erheblich verdndert. Bis etwa 15 cm vom Kontakt treten Smektite auf, die dann
in ein smektitisches Wechsellagerungsmineral ibergehen. Weiterhin sind neugebildete
Minerale der Zeolithgruppe zu beobachten (Wolf 1992). Die Konzentration der chemischen
Haupt-, Neben- und Spurenbestandteile ist mit dem chemischen Stoffbestand des angren-
zenden Basaltes zu vergleichen, obwohl bei der Untersuchung des mineralogischen Stoffbe-
standes dieser Proben nur etwa 2 % basaltisches Glas nachgewiesen werden konnte (Bram-
mer 1992). Ab einer Entfernung von etwa 50 cm findet sich wieder der urspriingliche Mine-
ralbestand Chlorit, Illit, Quarz, Kalifeldspat und Magnesit in den Tonlagen. Offensichtlich
ist der urspriingliche chemische Stoffbestand des Basaltes bzw. des basaltischen Glases in
den Alterationsprodukten, wie beispielsweise den Smektiten, erhalten geblieben.

Am Kontakt links von diesem Basaltgang fand Wolf (1992) eine Anreicherung der
Na,O-Anteile von 0,2 % bis auf etwa 0,8 % (Bild 12). Offenbar kann auch das mobile Na
(siehe Bild 9) beispielsweise in den neugebildeten Zeolithen wieder fixiert werden. Im Rah-
men der gleichen Arbeit wurde unter anderem auch eine Anreicherung der P,Os-Kompo-
nente am Kontakt gefunden (Bild 12). P,O4 scheint mobiler zu sein als das Na;O, denn
erhohte P,Os-Anteile sind in der Tonlage bis zu 10 m vom Kontakt zu finden. P,O5 liegt
offensichtlich sorptiv gebunden vor, denn P,Os-Mineralphasen konnten nicht gefunden
werden. Die Herkunft der erhShten Anteile ist noch nicht gekldrt, zumal beispielsweise im
Profil {iber den anderen Basaltaufschluf aus dem K1Th keine signifikanten Abweichungen
in der P,Os-Konzentration beobachtet wurde (Bild 9). Auch fiir K»,O wurden in Kontakt-
nihe erhohte Werte gefunden, die mit einer Umkristallisation der Illite unter Fixierung des
K zusammenhingen (Wolf 1992).

Direkt am Kontakt, wo sich alteriertes Basaltmaterial findet, ist die Lanthanoidenvertei-
lung praktisch mit der des Basalts identisch. Die absolute und relative Verteilung der Lant-
hanoiden wurde offensichtlich in den Strukturen der neugebildeten Smektite bzw. smektiti-
schen Wechsellagerungsminerale fixiert. In groferer Entfernung vom Kontakt entspricht die
Verteilung dagegen der eines Tonschiefers (Brammer 1992; Bild 13). Die fluiden Phasen
der Basaltintrusion haben trotz der erhthten Temperaturen praktisch keine Verinderung der
Lanthanoidenverteilung der wasserunldslichen Mineralfraktion bewirkt. Dieser Befund flir
die als natiirliche Analoga wichtigen Lanthanoidenelemente bestétigt die Aussage zur weit-
gehenden Immobilitit dieser Elementgruppe, die schon fiir das Basaltmaterial im Innern
eines Ganges getroffen wurde (siehe Bild 10).

Auch die absoluten und relativen Lanthanidenanteile der wasserunloslichen Minerale
aus Bereichen, die nicht vom Basaltvulkanismus beeinfluflt wurden (z.B. aus dem Salzstock
Gorleben), zeigen meist keine signifikanten Abweichungen von der Lanthanoidenvertei-
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Bild 12 Verteilung der Na,O- und P,Os-Anteile in den wasserunloslichen Mineralen im Profil einer tonrei-
chen Schicht links vom Kontakt eines Olivin-Nephelinites (siche Bild 4). Zusitzlich sind die Mittelwerte fiir
die beiden Komponenten in vom Basalt unbeeinfluiten Proben angegeben (nach Wolf 1992).

lung durchschnittlicher kontinentaler Tonschiefer (Brammer 1992). Dies gilt offensichtlich
selbst dann, wenn die Gesteine durch Losungsmetamorphose verdndert worden sind. Dieser
Befund, daB unter der Einwirkung gesiittigter wiBriger Losungen auf Silikatstrukturen
bestimmte Elemente immobil sind, kann auch ein natiirliches Analogon fiir die Deponie
bestimmter chemisch-toxischer Abfille in Salzgesteinsk&rpern sein.

Die vorgestellten Befunde miissen durch erweiterte Arbeiten an anderen Basalttypen und
in unterschiedlich zusammengesetzten Evaporitgesteinen abgesichert werden. Diese Unter-
suchungen sollen den Versuch einer Korrelation zwischen Art und Ausmaf} der Stofftrans-
porte mit Art und Menge der fluiden Phasen beinhalten.

Zusammenfassung und Relevanz der untersuchten natiirlichen Analoga

Am Fachgebiet Salzlagerstitten und Untergrund-Deponien, Institut fiir Mineralogie und
Mineralische Rohstoffe der TU Clausthal wurden als natiirliche Analoga fiir die Endlage-
rung wirmeproduzierender Abfille in Salzgesteinen die Auswirkungen von in die Salzge-
steinsschichten eingedrungenen basaltischen Schmelzen untersucht. Bei dem Vergleich
zwischen der Deponie von stark wiarmeentwickelnden Substanzen in Steinsalzschichten und
der Einwirkung basaltischer Schmelzen auf Steinsalz ist zu beriicksichtigen, daB im erstge-
nannten Fall durch den radioaktiven Zerfall die Wirmequelle viel linger wirksam ist als bei
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Bild 13 Die chondritnormierte Lanthanoidenverteilung der wasserunioslichen Mineralfraktion eines ton-
reichen Horizontes am Basaltkontakt (Olivin-Nephelinit) im unteren Werra-Steinsalz (Nalo) im Vergleich zur

Lanthanoidenverteilung des Basalts (Brammer 1992) und kontinentalem Tonschiefer (European Paleozoic
Shale Composition, Haskin & Haskin 1966). Werte fiir die Chondrite aus Boynton (1984).

der Abkiihlung eines vergleichsweise kleinen Basaltkorpers in einer Salzlagerstitte. Zudem
sind die zur Fixierung der Radionuklide vorgesehenen Materialien einer erheblichen Strah-
lenexposition ausgesetzt. Unberiihrt von diesem Unterschieden bleibt jedoch die Feststel-
lung einer weitgehenden Immobilitit fiir spezifische Elemente in Silicatverbindungen unter
dem Einflu8 fluider Phasen bei hohen Temperaturen.

Erste Berechnungen der am Kontakt Basalt/Salzgestein wirksam gewesenen Temperatu-
ren vermitteln Vorstellungen iiber die maximal wirksam gewesenen Temperaturen, die
790°C nicht iiberschritten haben. Weiterhin zeigt sich, dal Wechselwirkungen zwischen
fluiden Phasen und dem fiir die Errichtung von Abfalldeponien relevanten Steinsalz auf
Gesteinsbereiche von wenigen Zentimetern Ausdehnung begrenzt sind. Dabei spielt die
Mobilisation gesittigter wéBriger Losungen aus Fluid Inclusions wahrscheinlich keine so
groBe Rolle, wie bisher angenommen wurde. Wihrend Elemente wie Na und P unter den
gegebenen Bedingungen relativ leicht aus dem Basalt mobilisierbar zu sein scheinen, gilt
z.B. fiir die als natiirliche Analoga wichtige Gruppe der Lanthanoidenelemente, dafl sie
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trotz der Mineralreaktionen und Stofftransporte wenig mobil sind. Durch das Studium des
Stoffbestandes natiirlicher Analoga konnte also festgestellt werden, dafl bestimmte in einer
Silicatmatrix (Glas oder Kristalle) fixierte Elemente auch bei groBen Temperaturgradienten
von mehreren einhundert Grad Celsius - Sfach hoher als am Kontakt von Abfallbehiltern
mit stark wirmeentwickelnden Substanzen - und gleichzeitiger Einwirkung fluider Phasen
(konzentrierte Salzldsungen und Gase) ein deutlich immobiles Verhalten zeigen. Teilweise
konnen auch mobile Elemente (Beispiel Na und P) in der wasserunlslichen Mineralfrak-
tion der Evaporite durch Einbau in die Struktur neugebildeter Minerale oder durch Sorp-
tionseffekte wieder fixiert werden. Anders als bei der Fixierung der fluiden Phasen des
Basaltmagmatismus beispielsweise in Form von Fluid Inclusions in den wasserldslichen
Mineralen spielen die Salzminerale bei der Fixierung mobilisierter Elemente nur eine unter-
geordnete Rolle.

Die Basaltschmelzen sind zwar teilweise bis in das Deckgebirge (Buntsandstein) der
Werra-Folge aufgestiegen und an der Erdoberfldche ausgetreten. Die Evaporitgesteine der
Werra-Folge wurden dabei aber nicht in die dariiber liegenden Gesteinsabfolgen und offen-
sichtlich auch nicht bis an die Erdoberfliche mitgerissen. Heute, mehr als 10 Millionen
Jahre spiter (vergl. Bild 2), sind trotz der ,,explosionsartigen” Vorginge bei der Einwirkung
des tertidiren Basaltmagmatismus auf die Evaporitschichten und trotz nachfolgender mecha-
nischer Beanspruchung der Lagerstitte (siehe z.B. Bild 4) nach Beobachtungen in den Kali-
bergwerken die Salzgesteine gegeniiber dem Deckgebirge und auch an den Kontakten der
Basaltginge praktisch durchgehend abgeschlossen von fluiden Phasen (wiflrige Losungen)
aus dem Hangenden. Durch die vorgestellten Untersuchungen erweist sich die pauschale
Aussage, daf} Salz allein auf Grund seiner Wasserloslichkeit fiir die Errichtung von Depo-
nien radioaktiver Abfille ungeeignet sei (z.B. Grimmel 1988), als wissenschaftlich unhalt-
bare Behauptung.

Die Ergebnisse der vorgestellten grundlegenden Untersuchungen bestitigen dagegen den
Wert natiirlicher Analoga fiir Aussagen zur Langzeitsicherheit von Endlagern anthropoge-
ner Abfille. Im Rahmen weiterfiihrender Arbeiten werden von uns natiirliche Analoga fiir
die Auswirkungen von plétzlichen mechanischen Spannungen, von Temperaturen und von
fluiden Phasen auf die Integritdt eines Salzvorkommens auch in Zukunft genauer unter-
sucht.

Anerkennung

Fir diesen Beitrag wurde vor allem auf Ergebnisse von Arbeiten zuriickgegriffen, die am Fachgebiet Salzla-
gerstitten und Untergrund-Deponien des Instituts fiir Mineralogie und Mineralische Rohstoffe der TU Claus-
thal durchgefiihrt wurden. Mein Dank gilt besonders dem Leiter des Fachgebietes, Prof. Dr. A.G. Herrmann
sowie Frau Dipl. Min. S. Riihe, Frau Dr. A. Stascheit und den Herren Dr. K. Brammer und Dr. J. Wolf. Frau
Dr. S. Grishina, Institute of Geology, Geophysics and Mineralogy in Novosibirk und Herr Dr. C. Reutel, Firma
GeoLink in Gottingen fiihrten dankenswerterweise ramanspektroskopische Messungen an Fluid Inclusions
durch. Ein Teil der Arbeiten wurde von der Deutschen Forschungsgemeinschaft sowie von der Forschungsge-
meinschaft Explorationsgeophysik e.V. geférdert. Die Kali und Salz AG unterstiitzte groBziigig die Probenah-
men, wofiir ich besonders den Herren Direktor Dr. K.-Ch. Kéding und Dr. W. Beer aufrichtig danken méchte.
Sehr dankbar fiir weitere Probenahmen bin ich Herrn Dipl.-Geol. M. Pippig.




-137~-

Stofftransporte und Immobilitét spezifischer Komponenten

Literaturverzeichnis

Abdelouas, A., Crovisier, J.L., Lutze, W., Bernotat, W. (1993): Hydrotalcite formed by alteration of R7T7
nuclear waste glass and basaltic glass in salt brine at 190°C. — In: Scientific basis for nuclear waste
management, Mat. Res. Soc. (in press).

Allen, C.C. (1982): Stability and alteration of naturally occuring low-silica glasses: Implications for the long
term stability of waste from glasses. — In: Scientific basis for nuclear waste management, 5, Mat. Res.
Soc. (Elsevier)

Borstel, L.E. v. (1991): Die Charakterisierung des Stoffbestandes von fluid inclusions in Zechsteinevaporiten
mittels der Losungsgleichgewichte mariner Salzsysteme. — Kali u. Steinsalz, 10: 409-416.

Boynion, W.V. (1984): Cosmochemistry of the rare earth elements: Meteorite studies. — In: Henderson, P.:
Rare earth element geochemistry, p. 63-114, Amsterdam etc. (Elsevier).

Braitsch, O. (1962): Entstehung und Stoffbestand der Salzlagerstitten. — 232 S., Berlin-Gottingen-Heidelberg
(Springer).

Brammer, K.-J. (1992): Stoffbestand und Lanthanidenverteilung der wasserunldslichen Mineralfraktion in
marinen Zechsteinevaporiten. — 154 S., Dissertation, Technische Universitét Clausthal.

Brookins, D.G. (1981): Geochemical study of a lamprophyre dike near the WIPP site. - In: Moore, J.G. (ed):
Scientific basis for nuclear waste management, 3: 307-313, New York (Plenum Press).

Brookins, D.G. (1984): Geochemical aspects of radioactive waste disposal. — 347p., New York-Berlin-Heidel-
berg (Springer).

Brookins, D.G. (1986): Natural analogues for radwaste disposal: elemental migration in igneous contact
zones. — Chem. Geol,, 55: 337-344.

Byers, C.D., Garcia, M.O., Muenow, D.W. (1985): Volatiles in pillow rim glasses from Loihi and Kilauea vol-
canoes, Hawal. — Geochim. Cosmochim. Acta, 49: 1887-1896.

Chapman, N., McKinley, 1, Shea, M., Smellie, J. (1993): Poos de Caldas: Die Natur experimentiert mit. —
NAGRA informiert 1/1993, 53 S., Wettingen, Schweiz (NAGRA).

D’Ans, J. (1933): Die Losungsgleichgewichte der Systeme der Salze ozeanischer Salzablagerungen. — 254 S.,
Berlin (Verlagsgesellschaft fiir Ackerban mbH).

Daemgen, M. (1980): Zur Zusammensetzung und Warmeproduktion hochaktiver verfestigter Abfille. — PTB-
Bericht SE-3, Braunschweig (Physikalisch Technische Bundesanstalt, jetzt Bundesamt fiir Strahlen-
schutz in Salzgitter).

Dietz, C. (1928): Die Salzlagerstitte des Werra-Kaligebietes. — Archiv fiir Lagerstittenforschung, H. 40, 129
S., Berlin.

Garrels, R.M., Mackenzie, ET. (1971): Evolution of sedimentary rocks. —~ 397 p., New York (Norton & Com-
pany).
Grambow, B., Jercinovic, M.J., Ewing, R.C., Beyers, C.D. (1985): Weathered basalt glass: A natural analogue

for the effects of reaction progress on nuclear waste glass alteration. — Mat. Res. Soc. Symp. Proc., 50:
263-273.

Grishina, S., Dubessy, J., Kontorovich, A., Pironon, J. (1992): Inclusions in salt beds resulting from thermal
metamorphism by dolerite sills (eastern Siberia, Russia). — Europ. J. Miner. 4, No. 5: 1187-1204.

Gutsche, A. (1987): Mineralreaktionen, Stofftransporte und Stoffbilanzen im Kontaktbereich Basalt-Sylvinit
am Beispiel 1. Begleitfloz im Hangenden des Kalisalzflozes Hessen (K1H), Kaliwerk Hattorf. — 118 S.,
Diplomarbeit, Universitat Gottingen.

Gutsche, A., Herrmann, A.G. (1988): Wechselwirkungen zwischen fluiden Phasen und Evaporiten im Nahbe-
reich von Basaltgdngen. — Fortschr. Mineral., 66, Bh. 1: 49.




-138~-

Bernhard Knipping, Clausthal

Haskin, M.A., Haskin, L.A. (1966): Rare earths in European shales: A redetermination. — Science, 154: 507-
509.

Herrmann, A.G. (1983): Radioaktive Abfille. Probleme und Verantwortung. — 256 S., Berlin-Heidelberg-New
York (Springer).
Herrmana, A.G., Knipping, B. (1989): Stoffbestand von Salzstocken und Langzeitsicherheit fiir Endlager

radicaktiver Abfille. — PTB informiert, H. 1/89, 50 S., Braunschweig (Physikalisch-Technische Bun-
desanstalt, jetzt Bundesamt fiir Strahlenschutz in Salzgitter).

Herrmann, A.G., Knipping, B. (1993a): Waste Disposal and Evaporites. Contributions to Long-Term Safety. —
Lecture Notes in Earth Sciences, Vol. 45., 193 p., Berlin etc. (Springer).

Herrmann, A.G.; Knipping, B. (1993b): Fluide Komponenten als Teile des Stoffbestandes der Evaporite im
Salzstock Gorleben. Vorkommen, Herkunft, Entstehung und Wechselwirkungen mit den Salzgesteinen.
— Bericht fiir das Niedersichsische Umweltministerium, 140 S., Clausthal (Institut fiir Mineralogie und
Mineralische Rohstoffe, Fachgebiet Salzlagerstitten und Untergrund-Deponien).

Herrmann, A.G., Knipping, B., Schroder, K., Borstel, L.E. v. (1991): The quantitative analysis of fluid inclu-
sions in marine evaporites. — N. Jb. Miner. Mh., H. 1: 39-48.

Hite, R.J., Japakasetr, T. (1979): Potash deposits of the Khorat Plateau, Thailand and Laos. — Econ. Geol., 74:
448-458.

Holdoway, K.A. (1974): Behavior of fluid inclusions in salt during heating and irradiation. — In: Fourth Sym-
posium on Salt, Vol. 1: 303-312, ed. by A.H. Coogan, Cleveland (The Northern Ohio Geol. Soc.).

Jackson, M.PA., Cornelius, R.R., Craig, C.H., Gansser, A., Stocklim, J., Talbot, C.J. (1990): Salt diapirs of the
Great Kavir, Central Iran. — 139 p., Colorado (Geol. Soc. Am.).

Jenks, G.H. (1979): Effects of temperature, temperature gradients, stress and irradiation on migration of brine
inclusions in a salt repository. — ORNL-Bericht 5526, Tenessee (Oak Ridge National Laboratory).

Jischa, M.E. (1993): Herausforderung Zukunft; Technischer Fortschritt und tkologische Perspektiven. — 259
S., Berlin-Oxford (Spektrum).

Knipping, B. (1984): Der mineralogische und chemische Stoffbestand am Kontakt zwischen Basalten und
Evaporitgesteinen der Werra-Serie des deutschen Zechsteins. — 144 S., Diplomarbeit, Universitat Go6t-
tingen.

Knipping, B. (1986): 345323 ratios of native sulphur in Zechstein 1 evaporites. — Naturwissenschaften, 73:
614.

Knipping, B. (1987a): Basaltintrusionen in Zechstein 1-Evaporiten (Werra-Lagerstittenbezirk). — 202 S., Dis-
sertation, Universitit Gottingen.

Knipping, B. (1987b): Tertidre Basalte in Perm-Evaporiten (Z1). — Fortschr. Miner., 65, Bh. 1: 96.

Knipping, B. (1989): Basalt intrusions in evaporites. — Lecture Notes in Earth Sciences, Vol. 24, 132 p., Berlin
etc. (Springer).

Knipping, B. (1991): Basaltische Gesteine in Zechsteinevaporiten. ~ Z. Geol. Paldont., Vol. 4, Part 1: 1149-
1163.

Knipping, B. (1994): Geochemische Steuerprozesse in marinen Evaporitsystemen. — In Vorbereitung.

Knipping, B., Herrmann, A.G. (1985): Mineralreaktionen und Stofftransporte an einem Kontakt Basalt-Car-
nallitit im Kalisalzhorizont Thiiringen der Werra-Serie des Zechsteins. — Kali u. Steinsalz, 9, H. 4: 111-
124,

Knipping, B., Tiirck, E. (1993): Quantitative analysis of fluid inclusions in evaporites by Ion Chromatography.
- J. Chromatography, 640: 279-286.

Krause, W.B. (1983): Avery Island brine migration tests; installation, operation, data collection and analysis. ~
Technical report 190 (4), Columbus (Office of Nuclear Waste Isolation, Batelle Memorial Institute).




-139-

Stofftransporte und Immobilitiit spezifischer Komponenten

Loehr, C.A. (1979): Mineralogical and geochemical effects of basaltic dike intrusion into evaporite sequences
near Carlsbad, New Mexico. — M. 8. Thesis, Socorro, New Mexico Inst. Mining Technology.

Lutze, W., Malow, G., Ewing, R.C., Jercinovic, M.J., Keil, K. (1985): Alteration of basalt glasses, implications
for modelling the long-term stability of nuclear waste glasses. — Nature 314, 6008: 252-255.

Martin, J.B., Bell, M.J., Knapp, M.R. (1981): Uncertainties in the regulation and licensing of a high-level
waste repository. In: Proc. Symp. on uncertainties associated with the regulation of the geologic dispo-
sal of high-level radioactive waste, Gatlinburg, Tennessee, March 9-13, 1981, p. 3-16, NUREG/CP-
0022, CONF-810372.

Mottl, M.]., Holland, H.D. (1978): Chemical exchange during hydrothermal alteration of basalt by sea water -
1. Experimental results for major and minor components of sea water. — Ceochim. Cosmochim. Acta,
42: 1103-1115.

Mottl, M.]., Holland, H.D., Corr, R.F. (1979): Chemical exchange during hydrothermal alteration of basalt by
sea water - II. Experimental results for Fe, Mn and sulfur species. — Geochim. Cosmochim. Acta, 43:
869-884.

Muenow, D.W., Graham, D.G., Liu, NW.K., Delaney, J.R. (1979): The abundance of volatiles in Hawaiian
tholeiitic submarine basalts. — Earth Planet. Sci. Lett. 42: 71-76.

Peters, H. (1985): Vorkommen und Verteilung der Elemente Blei, Kupfer und Zink in einem Kontaktbereich
Basalt-Carnallitit im Klaifloz Thiiringen. — Kali u. Steinsalz, 9, H. 6: 199-209.

Rischbieter, F, Hintz, R.A., Michelmann, K., Schipermeier, E. (1980): Geologische Aspekte bei der
Schwachstellenbetrachtung fiir das Bundesendlager fiir radioaktive Abfille am Standort Gorleben. —
145 S., Battelle-Bericht BF-R-63.861-2 fiir die Physikalisch-Technische Bundesanstalt, Braunschweig
(jetzt Bundesamt fiir Strahlenschutz in Salzgitter).

Roedder, E., Belkin, H.E. (1979): Application of studies of fluid inclusions in Permian salado Salt, New
Mexico, to problems of siting the Waste Isolation Pilot Plant. — In: McCarthy, G.J. (ed.): Scientific
basis for nuclear waste management, 1: 313-321, New York (Plenum Press).

Roedder, E. (1982): Application of studies of fluid inclusions in salt samples to the problem of nuclear waste
storage. — Acta Geologica Polonica 32, 1-2:109-133.

Riihe, S. (1994): Der chemische Stoffbestand und die Losungsgleichgewichte mariner Salzsysteme in einzel-
nen Losungseinschliissen der Zechsteinevaporite. — Technische Universitidt Clausthal (in Vorberei-
tung).

Scarfe, C.M., Takahashi, E., Yoder, H.S. JR. (1980): Rates of dissolution of upper mantle minerals in an alkali-
olivine basalt melt at high pressures. — Carnegie Inst. Washington Yearb., 79: 290-296.

Schlich, M. (1986): Simulation der Bewegung von im natiirlichen Steinsalz enthaltener Feuchte im Tempera-
turfeid; Ein Beitrag zur Problematik der Endlagerung hochradioaktiver Abfille. — 250 S., GSF-Bericht
2/86, Miinchen (Gesellschaft fiir Strahlen- und Umweltforschung).

Seyfried JR., W.E., Moittl, I. (1982): Hydrothermal alteration of basalt by sea water under sea water-dominated
conditions. — Geochim. Cosmochim. Acta, 46; 985-1002.

Shaw, H.R. (1980): The fracture mechanism of magma transport from the mantle to the surface. — In: Hargra-
ves, R.B. (ed): Physics of magmatic processes, p. 201-264, Princeton (Princeton Univ. Press).

Staudigel, H., Hart, S.R. (1983): Alteration of basaltic glass: Mechanisms and significance for the oceanic
crust-seawater budget. — Geochim. Cosmochim. Acta 47: 337-350.

Tuarekian & Wedepohl, K.H. (1961): Distribution of the elements in some major units of the earth’s crust. —
Geol. Soc. Amer. Bull,, 72: 175-192.

Wedepohl, K.H. (1983): Die chemische Zusammensetzung der basaltischen Gesteine der nordlichen Hessi-
schen Senke und ihrer Umgebung. — Geol. Jb. Hessen, 111: 261-302.




-140~-

Bernhard Knipping, Clausthal

Wedepohl, K.H. (1988): Spilitization in the ocean crust and seawater balances. — Fortschr. Miner., 66, H. 2:
129 -146.

Wolf, J. (1992): Mineralogische und geochemische Aspekte bei der Anwendung des EMR-MeBverfahrens in
marinen Evaporiten. — 117 S, Dissertation, Technische Universitat Clausthal.



Kernforschungszentrum Karlsruhe

Workshop
Natiirliche Analoga zur Endlagerung
radioaktiver Abfalle
4. + 5. November 1993

Natiirliche Analoga zur Beurteilung der
Langzeitsicherheit von Untergrund-Deponien
in Evaporiten:

Fluide Phasen in Salzgesteinen

A. Herrmann
TU Clausthal







-143~-

Albert Giinter Herrmann

Technische Universitit Clausthal
Institut fiir Mineralogie und Mineralische Rohstoffe
Fachgebiet Salzlagerstitten und Untergrund-Deponien

Natiirliche Analoga zur Beurteilung der Langzeitsicherheit von
Untergrund-Deponien in Evaporiten: Fluide Phasen in Salzgesteinen.

Zusammenfassung

Fiir Aussagen iiber das Verhalten spezifischer geologischer Endlagersysteme sowie der darin
eingebrachten anthropogenen Abfille miissen alle natiirlichen dynamischen Prozesse
beriicksichtigt werden, welche in der geologischen Vergangenheit den mineralogischen sowie
chemischen Stoffbestand der Wirtsgesteine beeinfluft und verdndert haben. Diese
Feststellung beinhaltet den Kern einer Arbeitsrichtung, welche heute mit dem mehrdeutigen
Begriff "natiirliche Analoga" umschrieben wird.

Nur die natiirliche Verbindung Wasser bzw. die fluiden Komponenten kénnen als
Reaktions- sowie Transportmittel die Sicherheit von Endlagern wahrend der Betriebs- und
Nachbetriebszeiten nachhaltig beeinflussen. Die Bedeutung natiirlicher Analoga zur
Beurteilung der Langzeitsicherheit ist daher gleichzusetzen mit dem Studium der Reaktionen
zwischen Wasser sowie fluiden Komponenten unter verschiedenen Druck- und
Temperaturbedingungen mit den Gesteinen der Lithosphdre in der geologischen
Vergangenheit und in der Gegenwart.

Praktische Anwendung: Mittels eines von uns entwickelten geochemischen Multi-
Untersuchungsverfahrens konnte nachgewiesen werden, daB in bestimmten Teilen des
Salzstocks Gorleben seit 250 Millionen eine Isolationswirkung natiirlicher Barrieren
gegeniiber wiBrigen Losungen aus dem Deckgebirge und dem Nebengestein wirksam ist.
Damit ergeben sich neue Perspektiven fiir Prognosen zur Langzeitsicherheit von Endlagern in
Evaporitkorpern.

Abstract

For statements concerning the behavior of underground repositories in geological systems in
the geological future all natural dynamic processes that had influenced the mineralogical and
chemical composition of the host rocks in the geological past must be considered. This fact is
the main point of research nowadays better known as "natural analogs".

The safety of underground repositories during the operation and the postoperative
phases can be strongly affected only by fluid phases as water, aqueous solutions, and gases.
Consequently, the significance of natural analogs for the assessment of long-term safety can
be equated to the study of reactions between water, aqueous solutions and gases under various
conditions of pressure and temperature with rocks of the lithosphere in the geological past
and presence.

Example for evaporites: By means of a special developed combination of geochemical
methods, it has been proved that in some parts of evaporites in the salt dome Gorleben water
and aqueous solutions from the overlying and surrounding rocks are not active since 250
million years. Now, new perspectives are opened for the assessment of the long-term safety
of underground repositories in evaporites.
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Prolog:

Viele wissenschaftsgeschichtlich belegten Fakten sichen beispielhaft fiir Entwicklungen
innerhalb der in Deutschland wihrend der 70er und 80er Jahre gefiihrten Diskussionen um die
langfristig wirksame Endlagerung radioaktiver Abfille. Die Situationen sind vielfach auch
iibertragbar auf die verstidrkt notwendige Untergrund-Deponie der 100 bis 1000mal grofieren
Mengen an toxischen chemischen Abfillen.

Ende der 70er Jahre stand das geologische Salzstock-System Gorleben als mogliche
Lokalitit fiir ein sogenanntes "Integriertes Nukleares Entsorgungszentrum" im Mittelpunkt
wissenschaftlicher und oOffentlicher Diskussionen. Die Meinungsbildungen um die
Realisierbarkeit eines solchen Projektes endeten schlielich mit der folgenden Entscheidung
der Niedersiachsischen Landesregierung: Durchfithrung geowissenschaftlicher und
bergminnischer Untersuchungen am Salzstock Gorleben zur Priifung seiner Eignung als
unterirdisches Endlager fiir radioaktive Abfille aller Kategorien bei gleichzeitiger Aufgabe
des Planes zur Errichtung einer Wiederaufarbeitungsanlage fiir verbrauchten Kernbrennstoff
an der Erdoberflédche liber dem Salzstock.

Inzwischen haben die Entwicklungen in der Energiewirtschaft und der Kernindustrie
wihrend der 80er Jahre sowie die mit Milliardenverlusten beendeten Auseinandersetzungen
um die Kernbrennstoff-Wiederaufarbeitungsanlage in Wackersdorf (Bayern) diesen vor 14
Jahren getroffenen BeschluB der Niedersichsischen Landesregierung als weitsichtig und
richtig bestitigt.

In die damaligen Diskussionen um die Endlagerung radioaktiver Abfille sind
inzwischen wesentliche neue Fakten und Vorschldge zur Beurteilung der Langzeitsicherheit
von Endlagern fiir anthropogene Abfallstoffe in geologischen und geochemischen Systemen
eingebracht worden.

Ende der 70er Jahre fehlten in dem deutschen Evaporit-Endlagerkonzept vor allem
folgende wesentlichen Grundlagen.

1. Zunichst wurden die auf Naturbeobachtungen gestiitzten und vor allem aus dem
Kali- und Steinsalzbergbau gewonnenen Kenntnisse iiber die Wirksamkeit wiBriger
Salzldsungen als wesentliche Ursache fiir Stofftransporte innerhalb von Salzkoérpern als nicht
relevant fiir die deutschen Endlagerprojekte angesehen und daher ignoriert. Die
geowissenschaftlich begriindete Forderung nach Beachtung der an den natiirlichen Gesteinen
und Gesteinskorpern nachpriifbaren Fakten stand in volligem Gegensatz zu der damals (und
zum Teil heute noch) in Deutschland vertretenen Auffassung, Salzgesteine seien
grundsitzlich und bei allen geologischen Prozessen vollig undurchldssig gegeniiber wilrigen
Losungen und Gasen (fluiden Phasen).

2. Zur Beurteilung der Sicherheit von Abfall-Endlagern wihrend zukiinftiger
Zeitabschnitte wurde in Deutschland nicht konsequent beriicksichtigt, daf fiir Aussagen liber
das Verhalten spezifischer geologischer Endlagersysteme sowie der darin eingebrachten

Abfille die natiirlichen und dynamischen Prozesse berticksichtigt werden miissen, welche in
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der geologischen Vergangenheit den mineralogischen sowie chemischen Stoffbestand der
Wirtsgesteine beeinfluBt und veréindert haben. Diese Feststellung beinhaltet den Kern einer
Arbeitsrichtung, welche heute mit dem vereinfachenden und mehrdeutigen Begriff
"natiirliche Analoga" wumschrieben wird. Im deutschen Sprachgebrauch wire es
wissenschaftlich richtiger, von "natiirlichen Modellen" zu sprechen.

Der wissenschaftliche Inhalt der unter Punkt 2 genannten Forderung nach "natiirlichen
Modellen" bzw. "natiirlichen Analoga" ist vom Verfasser bereits 1983 mit den folgenden
Definitionen sowie Formulierungen in die deutsche Endlagerforschung eingebracht worden
(HERRMANN 1983: 198):

"Grundsitzlich sollte die Deponie hochradioaktiver Abfille so geplant werden, daf
moglichst keine neuen und in der geologischen Vergangenheit nicht wirksam gewesenen
physikalischen und chemischen Bedingungen geschaffen werden. Kriterien fiir solche
geowissenschaftlichen Zielsetzungen und damit auch fiir Storfallanalysen ergeben sich unter
anderem aus der Kenntnis der von Druck, Temperatur, mobilen Phasen und Losungen
abhingigen Bildung und Umbildung eines Gesteinskorpers. Ein geowissenschaftlich
begriindetes Gesamtkonzept zur Endlagerung radioaktiver Abfille darf somit nicht nur die
geologische Situation und die geomechaniéchen Eigenschaften der Salzgesteine
beriicksichtigen (z.B. Stratigraphie der Gesteinsschichten, tektonische Verhiltnisse und
andere). In das Gesamtkonzept muBl auch die bisherige Entstehungs- und
Umbildungsgeschichte des GesteinskOrpers mit einbezogen werden. Nur unter diesen
Voraussetzungen lassen sich wissenschaftlich begriindete Prognosen iiber die zukiinftige
Entwicklung einer bestimmten Gesteinslokalitdt und damit auch liber die Funktionsfiahigkeit
eines Endlagers gewinnen."

Diese Forderung nach Untersuchung und Beriicksichtigung der in der geologischen
Vergangenheit stattgefundenen Prozesse ist innerhalb von 10 Jahren mehrfach wiederholt
worden (z.B. HERRMANN 1987: 317; 1988: 192 f, 1992a: 102 {; HERRMANN & KNIPPING
1989: 7, 1993a: 15). Es handelt sich hierbei um eine Verfahrensweise, welche auch in
anderen Forschungsdisziplinen angewendet wird. Beispielhaft sei LOUIS LEAKEY mit der
folgenden Formulierung zitiert: "Die Vergangenheit ist der Schliissel zu unserer Zukunft" (in
LEAKEY & LEWIN 1993: 9).

Trotzdem wurden in Deutschland von der staatlich dominierten Endlagerforschung die
bereits Anfang der 80er Jahre formulierten geowissenschaftlichen Grundlagen "natiirlicher

Modelle" bzw. "natiirlicher Analoga" viele Jahre nachweisbar praktisch vollstindig ignoriert.
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Fakten:

Die seit Milliarden von Jahren in geologischen Systemen stattfindenden dynamischen
Prozesse bilden das geowissenschaftliche Fundament des Arbeitsgebietes '"natiirliche
Analoga". Es dauerte wihrend der 70er und 80er Jahre rund zwei Jahrzehnte, bis sich nach
schwierigen Diskussionen auch in Deutschkand die folgenden Einsichten durchgesetzt haben:
1. In den Gesteinen des Planeten Erde ldBt sich die langfristig wirksame Abschirmung
anthropogener Abfille von der Biosphidre nicht unter statischen, sondern nur unter
dynamischen Bedingungen durchfiihren.

2. Bei den natiirlichen dynamischen (geochemischen) Prozessen spielen vor allem fluide
Komponenten in Form von Wasser, von wilrigen Losungen und von Gasen eine wesentliche
Rolle.

Bei der Anwendung des Begriffs "natiirliche Analoga" in Verbindung mit der
Beurteilung der Langzeitsicherheit von Endlagern haben wir in jedem Einzelfall und
unabhingig vom Standort sowie vom Wirtsgestein von den folgenden Tatsachen auszugehen:
1. Der Stoffbestand der Erde liegt in den drei Aggregatzustinden fest, fliissig und gasfoérmig
vor. Dieser Stoffbestand ist charakterisiert durch zum Teil sehr unterschiedliche physikalische
und chemische Eigenschaften.

2. Die drei Aggregatzustinde bilden die geochemischen Systeme der Atmosphire, der
Hydrosphiare und der Lithosphidre. Zur Lithosphire gehoren die Gesteine unter der
Erdoberfliche.

Bekanntlich sind in den verschiedenen geologischen und geochemischen Bereichen
der Erde physikalische und chemische Prozesse mit unterschiedlicher Intensitit und
Geschwindigkeit wirksam (Abb. 1). In den tieferen Gesteinsschichten der Lithosphire dauern
die Stofftransporte ohne Ausnahme viele Millionen Jahre ldnger als an der Erdoberfliche.
Damit ist wissenschaftlich begriindet, warum nur in den unterirdischen Gesteinen der
Lithosphére und nicht auch an der Erdoberfldche eine langfristig sichere Abschirmung von
Abfallstoffen gegeniiber der Biosphire moglich ist.

Die in der Natur vorkommenden Gesteine werden nach ihrem Mineralbestand, ihrer
chemischen Zusammensetzung und ihrer unterschiedlichen Entstehung in drei Gruppen
unterteilt, ndmlich in die magmatischen, die sedimentdren und die metamorphen Gesteine.
Die physikalischen und die chemischen Eigenschaften der verschiedenen Gesteinsarten
unterscheiden sich zum Teil deutlich voneinander. Aber auch die gleiche Gesteinsart kann im
geologisch-geochemischen System A teilweise andere Materialeigenschaften aufweisen als an
Lokalitdten der Systeme B und C. Mit anderen Worten: Bei der Beurteilung der
Langzeitsicherheit von unterirdischen Endlagern sind nicht nur die Eigenschaften
unterschiedlicher Gesteinsarten zu beriicksichtigen, sondern auch das Vorkommen der

gleichen Gesteinsart an verschiedenen Standorten.
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Abb. 1. Unterschiedliche Dauer geochemischer Stoffkreisldufe und Stofftransporte in und
zwischen der Atmosphire, der Hydrosphire, der Pedosphére einerseits und der Lithosphire
andererseits. Die Jahresangaben sind als Grofenordnungen zu verstehen, welche bei einzelnen
Komponenten nach oben und unten abweichen kénnen. Modifiziert nach GOLUBIC et al.
1979: 37; aus HERRMANN 1987).

Zentrale Punkte:

Alle Gesteine und Gesteinsschichten haben eine fiir die Endlagerung von Abfallstoffen sehr
wichtige stoffliche Gemeinsamkeit:

1. Praktisch alle Gesteinsarten und -schichten enthalten Wasser und Gase in unterschiedlicher
Bindung und in verschieden groBen Mengen.

2. Kein natiirlicher Gesteinskorper ist an allen Stellen wihrend geologischer Zeiten und unter
allen geochemischen Bedingungen vollig "dicht" bzw. undurchlissig gegeniiber Fliissigkeiten
und Gasen.

3. Es gibt unter geologischen und geochemischen Aspekten kein "weltweit bestes
Endlagergestein". Grundsitzlich konnen verschiedene Gesteinsarten mit vollig unterschied-
licher geologisch-geochemischer Entstehungsgeschichte fiir die Endlagerung von Abfall-
stoffen im Untergrund in Betracht gezogen werden.
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Es gibt einen zentralen Punkt fiir jede Beurteilung der Langzeitsicherheit von
Endlagern an der Erdoberfliche und im Untergrund sowie jeder Bewertung natiirlicher
Analoga, der sich in drei Feststellungen zusammenfassen 148t:

1. Wasser bzw. fluide Komponenten sind bei geochemischen Prozessen die wichtigsten
natiirlichen Reaktionspartner. Vor allem in flissiger Form ist Wasser als Losungs- und
Transportmittel fiir feste Stoffe und fiir Gase seit Jahrmilliarden auf und in der Erde wirksam.
Daran wird sich auch in der geologischen Zukunft nichts dndern.

2. Nur die natiirliche Verbindung Wasser bzw. die fluiden Komponenten konnen als
Reaktions- sowie Transportmittel die Sicherheit von Endlagern wihrend der Betriebs- und
Nachbetriebszeiten nachhaltig beeinflussen.

3. Die Bewertung natiirlicher Analoga fiir die Beurteilung der Langzeitsicherheit ist daher
gleichzusetzen mit dem Studium der Reaktionen zwischen Wasser sowie fluiden
Komponenten unter verschiedenen Druck- und Temperaturbedingungen mit den Gesteinen

der Lithosphire in der geologischen Vergangenheit und in der Gegenwart.

Praktische Beispiele:

Nach unserem gegenwirtigen Wissensstand sind fiir das Studium natiirlicher Analoga vor
allem solche Gesteine geeignet, welche besonders reaktionsfihig sind gegeniiber der
Einwirkung fluider Phasen in Form von Wasser und von ungesittigten willrigen
Salzlosungen. Hierzu gehoren bevorzugt auch die Salzgesteine mariner Evaporitvorkommen,
welche in Deutschland fiir die Endlagerung anthropogener Abfille bereits genutzt oder
untersucht werden. Aus diesem Grund soll an zwei Beispielen, welche sich nach der im
Abschnitt "Prolog" gegebenen Definition auch als "natiirlichen Analoga" bezeichnen lassen,
die Wirkung fluider Phasen in Salzgesteinen wihrend der geologischen Vergangenheit in
Verbindung mit der potentiellen Mobilisierung und dem Transport anthropogener Schadstoffe
durch Salzlosungen aus einem unterirdischen Endlager in die Biosphidre beispielhaft
demonstriert werden.

Geochemisch sind die aus dem Meerwasser gebildeten Salzvorkommen vor allem
dadurch charakterisiert, dal ein Teil ihrer Gesteine gut wasserloslich ist. Lassen sie sich
trotzdem als langfristig sichere Endlager fiir bestimmte chemische und radioaktive
Abfallstoffe nutzen?

Um diese Frage zu beantworten, muf3 daran erinnert werden, daB} die unterirdische
Abschirmung anthropogener Abfallstoffe gegeniiber der Biosphidre an der Erdoberfliche auf
einem Barrierenkonzept beruht. Hierbei miissen vor allem die Gesteinsschichten geologischer
Systeme langfristig wirksame Riickhaltefunktionen gegeniiber eventuell mobilisierten
Schadstoffen iibernehmen. Bei der geochemischen Beurteilung der Langzeitsicherheit eines
natiirlichen Endlagersystems gilt es also nachzuweisen, ob und wo innerhalb der zur Deponie

vorgesehenen Wirtsgesteine in der geologischen Vergangenheit und gegenwirtig fluide
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Phasen in Form wiBriger Losungen wirksam waren bzw. sind. Die heute noch in den
Salzgesteinen vorkommenden fluiden Phasen {ibernehmen somit die Rolle natiirlicher
Analoga fiir die Frage, ob und in welchem Umfang mit Stofftransporten und
Mineralreaktionen, ausgelost durch wiflirige Losungen, innerhalb der Salzgesteine sowie
zwischen dem Evaporitkdrper und den Nebengesteinen, vor allem dem Deckgebirge, in der
nahen geologischen Zukunft zu rechnen ist.

Zur Beurteilung der langfristigen Barrierenwirkung von Evaporitsystemen mariner
Entstehung ist am Fachgebiet Salzlagerstitten und Untergrund-Deponien der TU Clausthal
eine Methode von LAZAR & HOLLAND (1988) neu konzipiert und hinsichtlich der
geochemischen Interpretationsmoglichkeiten wesentlich erweitert worden. Mit diesem
Verfahren ist es moglich, aus Salzmineralen den Inhalt einzelner Losungseinschliisse mit
Durchmessern > 300 um zu extrahieren, quantitativ zu analysieren und die Ergebnisse
geochemisch zu modellieren.

Die Methode liefert in Verbindung mit den bisher im Kali- und Steinsalzbergbau
durchgefiihrten Untersuchungen an Gebirgslosungen folgende Informationen: 1. Aussagen
iiber die mogliche Wirkung fluider Phasen in Teilen der Salzgesteine seit ihrer Entstehung bis
heute. 2. Angaben iiber die Eignung bestimmter Salzstockteile fiir die Einrichtung von
Untergrund-Deponien. 3. Aussagen iiber die Rolle fluider Komponenten (wéBriger Losungen)
bei der Beurteilung der standortbezogenen Langzeitsicherheit von Untergrund-Deponien in
Salzstocken.

Diese Methode der kombinierten Untersuchung von Losungseinschliissen (fluid
inclusions) und Gebirgslosungen ist erstmals am Salzstock Gorleben (z.B. v. BORSTEL &
HERRMANN 1992, v. BORSTEL 1993, HERRMANN & KNIPPING 1993b) sowie an der
Salzaufwolbung des Allertals im Bereich der Grubenfelder Bartensleben und Marie
(Morsleben; HERRMANN 1992b, 1993) mit Erfolg angewendet worden.

Fiir bisher aufgeschlossene Teile des Salzstocks Gorleben gelang unter anderem der
wichtige Nachweis, bis zu welcher Tiefe die durch Eiszeiten beeinflufiten Subrosionsprozesse
in den Salzstock hineinreichen. Weiterhin wurde festgestellt, in welchen Bereichen des
Salzstocks der chemische Stoffbestand der Gesteine offensichtlich seit Jahrmillionen nicht

mehr durch wifirige Losungen veridndert worden ist.

Beispiel 1:

Danach sind beim gegenwirtigen Erkundungsstand die durch Eiszeiten beeinflufiten
Subrosionsprozesse im Kalisalzfloz Staifurt des Salzstocks Gorleben bis etwa 80 m unter
dem Salzspiegel nachweisbar, das heifit rund 330 m unter der Erdoberfliche (Abb. 2 und 3).
Beispielsweise weisen die Bromid-Anteile und die Dichten der Losungen in den kleinen
Einschliissen der Steinsalzkristalle des Kalisalzflozes Stafurt aus 40 bis 50 m Tiefe unter
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dem Salzspiegel geochemisch signifikante Werte fiir Umkristallisationsprozesse auf. Dagegen
ist der Stoffbestand der Losungseinschliisse im Steinsalz (Halit aus Kluftfiillungen im Leine-
Steinsalz, Na3) aus 800 m und noch groBeren Tiefen unter der Erdoberfliche geochemisch
signifikant fiir die fehlende Einwirkung von Oberflichen- und Formationswissern auf den

Kern des Salzstocks Gorleben seit der Entstehung der Gesteine vor 250 Millionen Jahren.

mol NaCi/1000 mol H,O
0 20 40 === G0 80

halitisch

Teufe [m] Erdoberfliiche

Salzstock [ Neben-
Gorleben ([ gesteln

|

umgewandeltes Kalisalzfloz StaBfurt (K2)

5
2
V F |em—
S
%
mol NaCl/1000 mol H,0 310 frIEEEEEEEES
Teute [m] © 20 40 == 60 80 100 0 20 0 = &0 80
. mol MgCL/1000 mol H,0
> o
L5z B~ Y
3 § 860
8 )
2
s
5
@
w 2
3 E1012 ,
]
z
o
<
g =
Q #1320 ]
28
o
0 20 40 = 60 80 100

mol MgChL/1000 mol H,0

Abb. 2. Geochemische Zusammenhinge zwischen den NaCl- und MgCly-Anteilen in
Losungseinschliissen aus Kliiften im Leine-Steinsalz (Na3) der Bohrungen 1005 und 5001
sowie aus dem Steinsalz des Kalisalzflozes Stafurt (K2). Signifikant sind die hohen NaCl-
Konzentrationen in Losungseinschliissen aus geringen Tiefen unter dem Salzspiegel sowie die
stark MgCly-haltigen und chemisch weitgehend unverédnderten Losungseinschliisse in den
groflen Tiefen des Salzstocks. Modifiziert nach: v. BORSTEL & HERRMANN (1992), v.
BORSTEL (1993), ROTHEMEYER et al. (1993); aus HERRMANN & KNIPPING (1993b).
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Abb. 3. Geochemische Zusammenhinge zwischen den Dichten und den Br-Anteilen in
Losungseinschliissen aus Kliiften im Leine-Steinsalz (Na3) der Bohrungen 1005 und 5001
sowie aus dem Steinsalz des Kalisalzflozes StaBifurt (K2). Deutlich ist an der Zunahme der
Dichte der Losungen sowie aus den ansteigenden Br-Konzentrationen zu erkennen, wie unter
dem Salzspiegel (Bohrung 377) der Einflufl wéBriger Losungen aus den Hangendbereichen
des Salzstocks (Subrosionen) mit zunehmender Tiefe in den Salzstock hinein abnimmt. In den
Losungseinschliissen aus Tiefen zwischen 860 und 1320 m sind keinerlei Auswirkungen der
im Hangenden des Salzstocks iiber Jahrtausende stattgefundenen Subrosionsvorginge mehr
zu erkennen. Modifiziert aus: V. BORSTEL & HERRMANN (1992), v. BORSTEL (1993),
ROTHEMEYER et al. (1993); aus HERRMANN & KNIPPING (1993b).
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Beispiel 2:

Mit einem zweiten natiirlichen Analogon lassen sich diese Beobachtungen und
SchluBfolgerungen nach Untersuchungen von MATTENKLOTT (1992) eindeutig bestitigen.
Die wissenschaftliche Grundlage hierfiir bilden die in der Struktur des Minerals Carnallit
fixierten absoluten Br-Anteile. Das Mineral Carnallit ist Bestandteil des Gesteins Carnallitit,
aus welchem im Salzstock Gorleben grofie Teile des Kalisalzflozes StaBfurt bestehen. Dieses
Kalisalzfloz ist durch Bohrungen in verschiedenen Teufen des Salzstocks angetroffen worden.
Das Ergebnis der Untersuchungen ist beispielhaft an Proben zu sehen, welche aus den oberen
400 m des Salzstocks stammen (Abb. 4).
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Abb. 4. Verschiedene Prozesse und Reaktionen bei der Einwirkung ungesittigter walriger
Losungen aus dem Deckgebirge auf das Steinsalz und die Kalisalzgesteine eines Salzstocks
(z.B. Gorleben). Die Mineralreaktionen und Stofftransporte durch wéBrige Losungen reichen
in den Kalisalzflozen tiefer in den Salzstock hinein als im Steinsalz. Dieses Beispiel bezieht
sich nur auf Evaporitkdrper mit steiler Lagerung der Gesteinsschichten. Aus: HERRMANN &
KNIPPING (1989: 11, 1993a: 124).
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ErwartungsgemiB wird dicht unter dem Salzspiegel zunidchst eine sogenannte
Vertaubungszone angetroffen. Das heiflt, das Kalisalzfloz besteht praktisch vollstindig aus
dem Mineral Steinsalz, wihrend K-Mg-Minerale fehlen. Mit zunehmender Tiefe geht die
Vertaubungszone in einen Bereich iiber, in welchem neben dem Steinsalz die K-Mg-
Verbindung Kainit vorkommt. SchlieBlich geht diese Zone in noch groflerer Tiefe in das
Gestein Carnallitit iiber. Hier beginnt der Abschnitt, welcher Informationen iiber die
Einwirkung fluider Phasen wihrend der geologischen Vergangenheit auf das vor 250
Millionen Jahren gebildete Mineral Carnallit liefert. An Proben aus diesem Profil sind auch
die bereits erlduterten Untersuchungen an den Losungseinschliissen im Mineral Halit
durchgefiihrt worden.

Bei der statischen Eindunstung von Meerwasser werden bei einer Losungstemperatur
von 25 °C in die Struktur des Minerals Carnallit zwischen 0,26 bis 0,46 % Br eingebaut, je
nachdem, ob in den Umwandlungspunkten des quindren Meerwasser-Systems NaCl-KCI-
MgClp-NapSO4-HyO eine Reaktion der Bodenkorper mit der LOsung stattfindet oder nicht.
Unter allen Salzmineralen reagiert der Carnallit am empfindlichsten gegeniiber der
Einwirkung von Wasser. Durch Wasser wird die feste Verbindung KMgCl3-6H»O kongruent
aufgeltst und anschlieBend inkongruent zersetzt, wobei der Br-Anteil in der Mineralstruktur
nach den Verteilungsfaktoren teilweise in die Losung und in die neu entstehenden
Bodenkorper (KC1 + NaCl) iibergeht. Falls sich aus solchen Br-haltigen Losungen erneut
Carnallit bildet, wird entsprechend des Br-Verteilungsfaktors viel weniger Br in die
Carnallitstruktur eingebaut als bei der Kristallisation aus eingedunstetem Meerwasser.

In dem untersuchten Profil nimmt der absolute Br-Anteil des Carnallits von rund 0,26
% dicht unter der Kainit-Zone auf durchschnittlich 0,40 % zu (Abb. 5). Das heiBt, daf} der
Carnallit unmittelbar unter dem Kainitbereich noch durch carnallitgesittigte Losungen
umkristallisiert ist und dabei einen Teil des urspriinglichen Br-Anteils abgegeben hat. Die
deutlich hoheren Br-Anteile im Carnallit aus groBeren Tiefen zeigen dagegen an, daB dieses
Carnallitgestein seit seiner Bildung vor 250 Millionen Jahren und trotz der mechanischen
Verformungen der Gesteine wihrend der Salzstockbildungsphasen offensichtlich nicht wieder
mit ungesittigten Losungen aus dem Deckgebirge oder Formationswissern aus dem
Nebengestein des Salzstocks reagiert hat. Mit anderen Worten: Es haben in der geologischen
Vergangenheit seit der Bildung des Kalisalzflozes StaBfurt in den heutigen tieferen Bereichen
des Salzstocks Gorleben keine erneuten und quantitativ ausgedehnten Einwirkungen fluider
Komponenten auf das feste Gestein stattgefunden. Natiirlich muf} diese bisherige Feststellung
durch weitere bergminnische Untertageerkundungen ergiinzt und auf eine breitere Grundlage

gestellt werden.
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Abb. 5. Absolute Br-Anteile in der Carnallitfraktion des Carnallitits aus dem Kalisalzfloz
StaBfurt (K2) des Salzstocks Gorleben. Dicht unter der Kainitit-Zone (siehe Abb. 4) hat der
Carnallit mit 0,26 % Br durch Umkristallisationsvorginge einen Teil des urspriinglichen Br-
Anteils abgegeben. Die mit 0,33 bis 0,42 % deutlich hoheren Br-Anteile im Carnallit aus
groBeren Tiefen zeigen, daB seit der Bildung des Carnallitits vor 250 Millionen Jahren keine
ungesittigten wiBrigen Losungen aus dem Deckgebirge und/oder Formationswisser aus den
Nebengesteinen mit den Kalisalzgesteinen reagiert haben (MATTENKLOTT 1992 und
freundliche personliche Mitteilung).
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Epilog:

Durch die Kombination geochemischer Untersuchungen an Losungseinschliissen in
Salzmineralen, an den in Salzschichten vorkommenden Gebirgslosungen sowie an den
Carnallitgesteinen der Kalisalzfléze norddeutscher Salzstdcke steht jetzt ein Instrumentarium
zur Verfiigung, welches wie keine andere Methode als natiirliches Analogon fiir
wahrscheinliche zukiinftige Entwicklungen die vorhandene oder fehlende Wirksamkeit
fluider Phasen in EvaporitkOrpern wihrend der geologischen Vergangenheit zu beurteilen
erlaubt. Damit ergeben sich vollig neue Perspektiven zur Beurteilung von Fragen der
Langzeitsicherheit von Endlagern in Evaporitkorpern, welche auch bei Entscheidungen fiir
oder gegen eine bergmiannische Untertageerkundung von Bedeutung sind.

Beispielsweise ist unter geochemischen und mineralogischen Aspekten auf der
Grundlage der Dbisherigen Aufschliisse im Salzstock Gorleben die potentielle
Langzeitsicherheit dann glinstig zu beurteilen, wenn in den fiir das Endlager vorgesehenen
Steinsalzbereichen seit deren Bildung vor 250 Millionen Jahren nachweisbar keine
Verinderung des chemischen und mineralogischen Stoffbestandes durch fluide Komponenten
aus dem Deckgebirge und/oder dem Nebengestein 'stattgefunden hat.

Die vorgestellte Bewertung der Langzeitsicherheit von Untergrund-Deponien auf der
Grundlage natiirlicher Analoga mit quantifizierbaren geochemischen Modellen ist
gegenwirtig nur fiir marine Evaporitgesteine moglich. Bei anderen potentiellen Endlager-
Wirtsgesteinen fiir anthropogene Abfalistoffe konnen zur Zeit noch keine #hnlich

weitgehenden Schlufifolgerungen getroffen werden.

Anerkennung:

Die Untersuchungsergebnisse der Beispiele 1 und 2 sind die Resultate verschiedener
Forschungsprojekte, welche zwischen 1988 und 1993 am Fachgebiet Salzlagerstitten und
Untergrund-Deponien des Instituts fiir Mineralogie und Mineralische Rohstoffe der
Technischen Universitit Clausthal von wenigen Mitarbeitern mit einer umfangreichen und
gleichzeitig kostengiinstigen Arbeitsleistung durchgefiihrt worden sind.

Folgende Bundes- und Landeseinrichtungen sowie dort titige Mitarbeiter und Kollegen haben
unsere Arbeiten unterstiitzt: Bundesamt fiir Strahlenschutz, Bundesministerium fiir Forschung
und Technologie, Bundesanstalt fiir Geowissenschaften und Rohstoffe, Ministerium fiir
Wissenschaft und Kultur in Hannover, Deutsche Forschungsgemeinschaft.

Danken mochte ich weiterhin den folgenden Mitarbeitern und Doktoranden am
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Borstel, Frau A. Lambrecht, Frau Dipl.-Min. S. Riihe, Herrn K. Herrmann, Herrn Dr. B.
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Siemann, Herrn F. Tiirck.
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_ZUSAMMENFASSENDER UBERBLICK
UBER DIE VERSCHIEDENEN ARTEN VON
URANLAGERSTATTEN

1.  Einleitung

Die Gliederungssystematik der unterschiedlichen Urananrei-
cherungen oder Uranvorkommen ist nicht einfach. Gliedert
man sie nach ihrer Erscheinungsform, wie z. B. in gangférmi-
ge, schichtgebundene etc. Lagerstatten, dann packt man
Uranvorkommen unterschiedlicher Genese zusammen, die
fur eine systematische Uranexploration nicht sehr hilfreich ist.

Versucht man eine Gliederung rein nach den genetischen
Vorgangen, dann ware das die beste Lésung, doch ist dies
wegen der haufig noch nicht ganz verstandenen Entste-
hungsgeschichte vieler Urananreicherungen kaum machbar.

Dahlkampt'l hat den zweiten Weg versucht, was allerdings zu
einer relativ schwierigen Systematik gefihrt hat. (Abb. 1)

In meinem Vortrag méchte ich ebenfalls den zweiten Weg
gehen, jedoch in vereinfachter Form und anschliel3end flr die
vier meiner Ansicht nach flir Analogieuntersuchungen wich-
tigsten Falle, eine Beschreibung der Genese vorstellen.

2.  Uberblick iiber die verschiedenen Arten von Uranlager-
stétten

2.1 magmatogene Urananreicherungen (Abb. 2)

Bei der magmatischen Differentiation durchwandert das Uran
das Stadium der Friuh- und Hauptkristallisation und kommt
entweder erst in der pegmatitisch/pneumatolytischen Rekri-
stallisationsphase zur Ausfallung (besonders grof3er lonen-
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Radius des Urans) oder es scheidet sich aus hydrothermalen
Restldsungen aus.@

In einem Magma nimmt somit die Uranhaufigkeit mit der Zu-
nahme des Kieselsdure- und Kaliumanteils zu. Das bedeutet,
dafy in sauren Magmatiten und sauren Vulkaniten eine
relative Urananreicherung stattgefunden hat.

Man unterscheidet:

- intraintrusive Anreicherungstypen
- gangférmige (pegmat., hydroth.) Anreicherungstypen
- vulkanogene Anreicherungstypen

schichtgebundene Urananreicherungen (Abb. 1)

Bei der Sedimentation von Gesteinen treten die verschie-
densten physiochemischen Schwankungen auf. Fir das Uran
wirken sich diese in einem haufigen Wechsel zwischen Vier-
und Sechswertigkeit aus, zwischen Absatz und Lésung.

Nur in erdgeschichtlicher Zeit, in der noch kein freier Sauer-
stoff vorhanden war - alter als mittleres Unterproterozoikum:
ca. 2000 Mio Jahre - konnte Uran physisch abgelagert wer-
den. Danach wurde es immer aus wafiriger Lésung gefallt,
wobei man wiederum unterscheidet zwischen einer Fallung
des Urans wahrend der Sedimentation/Diagenese des Se-
dimentes (syngenetisch) und einer spateren Fallung als
Folge von Umidsungen (epigenetisch). Infolge der moéglichen
Vielfalt der Fallungsprozesse gibt es bei Sedimenten eine
grof’e Anzahl von unterschiedlichen Lagerstattentypen:

- Anreicherung in oligomiktischen Konglomeraten

- schichtkonkordante Anreicherungen in Sandsteinen und
Tonschiefern

- roll front-Anreicherungstyp in Sandsteinen
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2.3 an unter/mittelproterozoische Diskordanzen gebundene

2.4

Lagerstéatten (Abb. 3, Abb. 4)

Dieser Lagerstattentyp ist erst Ende der 60iger Jahre be-
kannt geworden, ist jedoch z. Z. der wirtschaftlich wichtigste.

Zum Ende des Unterproterozoikums (vor ca. 1850 Mio Jah-
ren) fand weltweit eine instensive Erosionsphase statt. Wah-
rend dieser kam es zum ersten Mal zu einer stark oxidativen
Verwitterung. Dabei bildeten sich méachtige Laterite, und Uran
trat erstmals in den fur dieses Element so typischen Lo&-
sungs- und Fallungsprozel} ein.

Uber den sich damals gebildeten Paldolateriten (Regolith)
kam es im miftleren Proterozoikum zur Ablagerung von
machtigen klastischen Sedimenten. Wahrend der Sedimenta-
tion und Diagenese dieser Sandsteine fand eine intensive
Durchwéasserung der Diskordanz/Regolith und der dortigen
Stérungen statt. Es bildeten sich dort nahe beieinanderlie-
gende, oxidierende und reduzierende Bereiche, an deren
Kontakte machtige und reiche Uranlagerstatten entstanden.

Man unterscheidet hier:

- "unconformity contact” - Lagerstatten (Kanada)
- "subconformity strata/structure bound" - Lagerstétten
(Australien)

oberflachennahe/supergene Urananreicherungen (Abb. 5)

Diese bilden sich fast ausschliel3lich in hei3en, trockenen
Gebieten und dort bevorzugt in karbonatischen, gipsreichen,
fluviatilen Taifullungen, in Eindampfungsseen, Lateriten und
Trockensee-Sedimenten. Die Bildung dieser Urananrei-
cherungen hangt von der Zusammensetzung des Protores
(z.B.U zusammen mit V), von der Mobilitat
(Komplexbildung), dem Migrationspfad (laterale Wasserbe-
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wegungen) und den Ausféllfaktoren ab. Bei letzteren handelt
es sich hauptsdchlich um Veranderungen in den geoche-
mischen Bedingungen wie z. B. Reduktionsfallen, Sorp-
tionsprozesse, Verdampfung von Wasser, Vorhandensein
von morphologischen Barrieren efc.

in borealen Klimabereichen kann es auch zu Anreicherungen
in Bereichen kommen, die reich an organischem Material
sind, wie z. B. in Torf.

Die kurze Zusammenfassung zeigt die extreme Vielfalt von Még-
lichkeiten, die zur Entstehung von Uranlagerstatten fihren kénnen.
Betrachtet man nun die geochronologische Verteilung der
Uranlagerstétten, so zeigt sich, daB sie auch in allen Aren der Erd-
geschichte auftretenis! (Abb. 6). Dabei deutet sich jedoch an, dal
mengenmalig das meiste Uran im unteren und mittleren Pro-
terozoikum, also zwischen ca. 1800 Mio und 1000 Mio Jahren, an-
gereichert wurde.

3. ausgewidhlte Beispiele zur Genese der wichtigen Urania-
gerstéatien

Die magmatogenen Lagerstatten waren bis Ende der 60iger
Jahre von wirtschaftlicher Bedeutung, die sich jedoch danach
mit Ausnahme der Uranlagerstatte Rdssing in Namibia
zunehmend verloren hat. Da sie auch fir Analogiestudien
weniger wichtig sind, soll hier nicht ndher auf diesen Lager-
stattentyp eingegangen werden.

Um so bedeutender wurden in den letzten 20 Jahren die La-
gerstatten in Sedimenten und vor allem die, die an der aus-
gepragten Diskordanz zwischen dem unteren und mittleren
Proterozoikum auftreten. Wegen des wirtschaftlichen Inter-
esses sind diese Lagerstatten genauestens auf ihre Entste-
hungsgeschichte hin untersucht.
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roll front-Anreicherungstyp in Sandsteinen

Diese Uranvorkommen sind an terrestrische Sedimente in
einem stabilen, geologischen Domain gebunden. Sie liegen
bevorzugt in fluviatilen Gesteinen, die von tonigen Serien
Uber- und unterlagert sind, haufig saure granitische oder vul-
kanitische Komponenten und partienweise reichlich organi-
sches Material enthalten und etwas an Uran angereichert
sind.

Werden derartige Gesteinsserien regional gesehen etwas
gehoben und werden dabei die Sedimentlagen etwas ge-
neigt, so flieRen Oberflachenwésser bevorzugt entlang den
sandigen Lagen bzw. entlang den fluviatilen Sedimentstruk-
turen zur Teufe (Abb. 7). Dabei laugen die oxidierenden zum
Teil huminreichen Wasser das Uran (auch V, Cu) aus den
verwitterten Gesteinen aus, transportieren es zur Teufe, wo
das Uran haufig zusammen mit Vanadium an der Redoxfront
gefallt wird. Bei weiterer langsamer Hebung werden diese
Anreicherungen wieder geldst und zur Teufe hin erneut aus-
gefallt (Abb. 8, Abb.9). Bei der Loésung und Fallung des
Urans spielen neben den wechselnden geochemischen Be-
dingungen das Vorhandensein von unterschiedlichen Humin-
sduren eine besondere Rolle. In Kenntnis der geologischen
Situation und der genauen Lésungs- und Fallungsmecha-
nismen von Uran kann gezielt nach neuen Uranlagerstétien
gesucht werden. 4101

Der Metallinhalt solcher Lagerstatten liegt bei 5 - 30.000 t
U,0O,, die Erzgehalte liegen bei 0,17 % U,O,

an Diskordanzen gebundene Uranlagerstétten

Obwoh! die beiden Untervarianten dieses Uranlagerstéat-
tentyps sich auf den ersten Blick relativ stark ahneln, ist ihre
Entstehungsgeschichte doch recht unterschiedlich. An bei-
den Beispielen kann jedoch unser inzwischen detailliertes
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Wissen Uber die Genese, aber auch die Erhaltungsmecha-
nismen grofder Erzkorper gezeigt werden, obwohl auch hier
noch Fragen offen bleiben.

3.2.1

Die kanadischen Vorkommen (Abb. 3, Abb. 10) treten stérungsge-
bunden sowohl unter der unter-/mittelproterozoischen Diskordanz
als auch in den darUberliegenden Sandsteinen auf. Das z. Z. fa-
voritisierte genetische Modell stellt sich vereinfacht wie folgt dar:®
[71 (8]

->  Starke Einebnung und Lateritisierung der unterpro-
terozoischen Metasedimente

->  Transgression von konglomeratischen, arkoseartigen Sand-
steinen, die unter Red-bed Bedingungen abgelagert wurden

->  Als Protore werden sowohl die unterproterozoischen Me-
tamorphite wie die davon abstammenden Sedimente des
mittelproterozoischen Athabaskasandsteines angesehen.

->  Bel den mobilisierenden Wassern handelt es sich um salz-
haltige, oxidierende, diagenetische Lésungen, die an Uran
angereichert sind und wahrscheinlich Temperaturen von um
200° C hatten.

->  Diese Wasser migrierten bevorzugt entlang der Einebnungs-
flache (Regolith) und entlang Stérungen und fihrten dort zu
intensiven Alterationszonen.

->  Die Wasser reagierten mit graphitreichen bzw. mit an organi-
schem Material angereicherten Zonen (Aufnahme von CO2
und Methan) und bekommen reduzierende Eigenschaften.

->  Uranfallung fand dort statt, wo die uranreichen, oxidierenden
Lésungen mit methanhaltigen, reduzierenden Wasser in Be-
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rihrung kamen,; d. h. die Erzzonen werden von den hydro-
geologischen Wegsamkeiten kontrolliert.

->  Zusétzlich fand eine Fallung von Uran an tonhaltigem Mate-
rial durch Sorption statt.

->  Wegen langanhaltendem hydraulischem Gleichgewicht - alte
Schilde - konnten sich grof3e Reicherzkdrper bilden.

->  Alter der Mineralisation ca. 1.300 Mio Jahre.

->  Dieser Vorgang steht eventuell in engem Zusammenhang mit
dem mafischen-Magmatismus (vor ca. 1300 Mio Jahren),
wahrend dem das Gebiet regional aufgewarmt wurde. Mi-
grations- und Fallungsprozesse wurden eventuell auch durch
Alterationsvorgéange (Desilifizierung, Chloritisierung,
Hiitisierung, Kaolinitisierung), die sich bevorzugt an den
Kreuzungslinien Diskordanz mit Stérungen bildeten, be-
schleunigt.

->  Das Reduktionspotential ist auch heute noch so grof3, daf}
sich in den Wassern, die heute in der Nachbarschaft des
Erzkpoérpers flielen, keine Urananomalien zeigen.

Einzelne Lagerstatten dieses Typs kénnen Uber 150.000 t U,O,
enthalten und durchschnittliche Erzgehalte bis 8 % U,O, erreichen.

3.2.2

Die australischen Uranlagerstatten (Abb. 4, Abb. 11, Abb. 12) lie-
gen direkt unter der unter-/mittelproterozoischen Diskordanz. Eine
Vererzung des dariberliegenden mittelproterozoischen Sandsteins
(Kambolgie) ist nicht bekannt. Diese Lagerstédtten sind somit alter
als die in Kanada.

Die Genese der Lagerstatten wird wie folgt erklart: w© t1er (11
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Die archaischen Granite des Nanambu Complexes, die das
Liefergestein fir die unterprotrozoischen Sedimente / Meta-
sedimente darstellen, enthalten zwei bis sechs ppm-Uran.

Die durch die Sedimente migrierenden L&sungen waren
meteorisch, oxidierend, schwach basisch; sie nahmen Uran
auf.

Gefallt wurde das geléste Uran adsorptiv an Tonmineralen,
organischem Material in Redoxfallen oder wurde an Fe-Ti-
Mn-Hydroxide gebunden.

Eine Anreicherung fand bevorzugt in pyrithaltigen Schwarz-
schiefern in der Nachbarschaft von carbonatischem Gestein
statt.

Die Metamorphose (1800 Mio Jahre) fihrt zu keiner Veran-
derung der Urankonzentration.

Wahrend der Wende unteres/mittleres Proterozoikums fand
eine starke Erosion, Oxidation, Einebnung und Karstbildung
der Metamorphite statt: ausgepragte Diskordanz

Beim Beginn der Transgression: Fillung von Karsthohlrau-
men und Stdérungszonen mit Tonmineralen (hauptséchlich
Chloriten), organischem Material

Anreicherung von Uran adsorptiv an Chloritminerale und or-
ganisches Material. Fallung von Uran an Redoxfallen, Anrei-

cherung des Urans von Uber zehntausendfach

Alter der Mineralisation ist ca. 1700 Mio Jahre

Diese Lagerstatten stehen heute zum Teil an der Oberflache an
und abgesehen von einigen oberflaichennahen Remobilisationen
des Erzes, liegen die Erzkérper noch in der Form vor, wie sie sich
vor 1700 Mio Jahren gebildet haben.




-169~-

Die Lagerstétten dieses Typs kénnen tber 100.000 t U,0, enthal-
ten. Die Erzgehalte schwanken im allgemeinen zwischen 0,3 - 0,5
% UOq

4. oberflichennahe, supergen gebildete Uranvorkommen

Wie bei allen anderen Uranlagerstatten auch mul} in der N&-
he dieser Lagerstatten an Uran vorangereichertes Gestein
(saure Granite, saure Tuffe, Schwarzschiefer) anstehen. Die-
ses sollte unter relativ stark oxidierenden Bedingungen tief-
grundig verwittert sein, um geniligend Uran zu mobilisieren.

Prinzipielle Voraussetzungen zur Bildung derartiger Lager-
statten sind: 1121 (131 (141 (19)

- Klimazonen:

In Wistenzonen (in Calcrete, Silicrete, Salzseen, alka-
linen Trockenseen) (Abb. 5, Abb. 13).

oder in borealem Klima, wo reichlich organisches Material
auftritt (Torfgebiete, Simpfe).

- Morphologie:

Vorhandensein von abgeschiossenen Becken, in die
Oberflachenwasser entwéassern (Abb. 14).

lineare Depressionen mit lateralem Grundwasserzuflul®
(fluviatiles Drainagesystem)

- Mobilisation:

Verfligbarkeit der Elemente: Mobilisation von Uran unter
oxidierenden Bedingungen, auch von anderen Elementen
wie Vanadium, aber auch Fe-, Mn-, Ti-hydroxiden oder -
phosphaten.




~-170-

Verfugbarkeit von Komplexbildnern:

Bei entsprechendem pH- und Eh- Werten kann Us+ und
UO,*2 in vielfacher Menge durch Vorhandensein von Kar-
bonaten, Sulfaten, Phosphaten, Silikaten, Fluoriden,
Chloriten, Hydroxiden und Humatkomplexen transportiert
werden.

Fallungsanreicherung:

Durch Reduktion (in ariden Gebieten auch Reduktionsfal-
len) durch organisches Material, androbe, bakterielle Ak-
tivitat, H,5-Gas und Redoxvorgange bei Oxidation von
Suifiden.

Durch Sorption, vor allem an organischem Material, Ton,
Zeolith, Phosphat und Hydroxiden.

Féallung von Uran aus den ldslichen Komplexen. Die
Stabilisierung findet vor allem durch Veradnderung der
geochemischen Bedingungen (pH, Eh) statt.

Verdunstung
Erhalt der oberflachennahen Urananreicherungen

Diese Vorkommen sind recht instabil. Sie haben sich un-
ter sehr spezifischen Bedingungen gebildet. Geringste
Veranderungen des Milieus kénnen sie weiter anreichern,
aber auch schnell auflésen. Derartige Veranderungen
kénnen durch das Klima oder durch tektonische
Vorgange verursacht werden.

Diese Lagerstatten kénnen bis zu 30.000 t U,O, enthal-
ten. Die durchschnittlichen Erzgehalte liegen jedoch unter
0,25 % U,0O4
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Zusammenfassung

Nach einer UbersichtsméRigen Gliederung von Uranlagerstat-
ten nach genetischen Gesichtspunkten habe ich versucht,
anhand von Beispielen darzustellen, dal® man die komplexe
Entstehungsgeschichte vieler Uranlagerstatten recht gut
kennt.

Es sollte aber auch gezeigt werden, dald wir sehr gut Gber die
Erhaltungsgeschichte von natlrlichen Urankonzentration
Ober sehr lange Zeitrdume Bescheid wissen. Warum sollte es
uns nicht gelingen dieses Wissen fiir die lange Lagerung von
radioaktiven Abfallen zu nutzen und dies der interessierten
Offentlichkeit, im Zusammenhang mit dem langen Erhalt von
Lagerstatten mit hohem Aktivitatsinhalt, zu erklaren ?
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Figure 1
Schematic presentation of the location of valley-fill, flood plain, deltaic and playa deposits within a drainage
system. intercolated pedogenic deposits {\) representing period of quiescence are dispersed throughout
the successions.
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GECCHRONOLOGISCHE VERTEILUNG DER U-LAGERSTATTENTYPEN
{nach DAHLKAMP 1980)
Abb. 3.1 Geochronologische Vertelung der Uranlagerstaten Typen (nach Danirame 19792)
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POST-KOMBOLGIE METASOMATISM, JABILUKA, AUSTRALIA
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F1G. 18. Proposed genetic model for mineralization and alteration at jubiluka. a, Pre-Kombolgie time
(~1,675 m.y.). b, Early post-Kombolgie time (~1,650 m y.), compaction and diagenesis of sandstone.
¢, Main metasomatic event (1,600-1.300 m.y ), regional heating and ground-water convection. d, Car-
pentarian (1,300-900 m.y.) uplift, faulting, and minor redistribution of ore.
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Natiirliche Analoga fiir HAW-Abfallgebinde

B. Grambow, Kemforschungszentrum Karlsruhe, Institut fiir Nukleare
Entsorgungstechniken, Postfach 3640, 76021 Karlsruhe

Einfithrung

Die Sicherheitsforschung zur Endlagerung radioaktiver Abfallstoffe hat die Bewertung
der Effektivitat der Isolation und Immobilisation von Radionukliden in tiefen
geologischen Formationen (z.B. Salz) zum Ziel. Sicherheitskriterium ist es, da} kein
Individuum zukiinftiger Generationen einer Gefdhrdung durch freiwerdende
radioaktive  Stoffe  ausgesetzt  wird, wobei die  Grenzwerte  der
Stahlenschutzverordnung  zugrunde gelegt werden. Die  hochradioaktiven
Abfallgebinde sind die innerste Barriere gegen die Freisetzung von Radionukliden,
sozusagen der Kern des Isolationssystems. Ihrer Stabilitit muBl dementsprechend
besondere Aufmerksamkeit geschenkt werden, will man die Sicherheit der
Endlagerung bewerten.

Die Langzeitsicherheitsanalyse basiert auf experimentellen Beobachtungen, Modellen
und Szenarien. Die Relevanz von experimentellen Resultaten, die Validitit von
Modellvorstellungen und die Vollstindigkeit von Szenarien muBl nachgewiesen
werden. Hier kommen die natiirlichen Analoga ins Spiel, d.h. natiirliche geologische
Prozesse, Ereignisse, Materialien oder Systemkonfigurationen, deren Studium zum
Verstindnis des Endlagersystems beitrdgt. Dabei soll nicht der Eindruck erweckt
werden, es sei moglich, itber den Hinweis auf ein ideales Analogon eine Vorhersage
zu untermauern, es wire auch wissenschaftlich unredlich. Oder um es mit W. Ostwald
(1911) zu sagen: "So kann die Wissenschaft keineswegs die genaue Bahn bestimmen,
die ein jeder Punkt eines geworfenen Steins zuriicklegen wird, sondern sie kann nur
einen gewissen breiten Raum nachweisen, innerhalb dessen die Bewegung jedenfalls
bleiben wird, und dieser Raum ist um so breiter, je weniger die Wissenschaft des
betreffenden Gebiets vorgeschritten ist. Ebenso verhdlt es sich mit jeder anderen
Vorausbestimmung auf Grund von Naturgeseizen. Es wird durch diese immer nur ein
gewisser Rahmen angegeben, innerhalb dessen das Ding bleiben wird; welche aber
von den unendlich vielen Modglichkeiten innerhalb dieses Rahmens hernach
Wirklichkeit werden wird, 1dBt sich mit menschlichen Krdften niemals eindeutig
bestimmen." Es geht bei der wissenschaftlichen Anwendung natirlicher Analoga
darum, die Zahl der moglichen Entwicklungsszenarien eines Endlagersystems
einschranken zu kénnen, Mogliches von Unméglichem zu scheiden, um dann im
Rahmen der Sicherheitsanalyse Konsequenzen (Dosis, Risiko) ebenso fir
wahrscheinliche wie fiir "worst-case" Szenarien zu ermittein.

Natiirliche Analoga - aber keine Analogieschliisse
Natiirliche Analoga wurden in den letzten Jahren mehr und mehr zur Abstiitzung und

Illustration von Langzeitaussagen verwendet. Es ist interessant, sich der Bedeutung
des Begriffes zu vergewissern. Analogon bedeutet im Griechischen "Das richtige
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Verhiltnis" was von Cicero mit "proportio” und "comparatio” ins lateinische iibersetzt
wurde, wobei es um die Entsprechung, die Ahnlichkeit geht, dh. um die
Ubereinstimmung des Verschiedenen in einer Reihe von Merkmalen. Die
Verschiedenheit ist somit ecbenso Konstitution fiir ein Analogon wie die
Ubereinstimmung. Fin perfektes Analogon, etwa in dem Sinne, daB wir alle
wesentlichen Aspekte eines Endlagersystems in der Natur zusammen vorfinden
wiirden, ist nicht nur unméglich, es ist ein Widerspruch in sich. Die Analogie ist nach
Kant wie die Induktion "wmiitzlich und unentbehrlich zum Behuf der Erweiterung
unserer Erfahrungserkenntnis. Da sie aber nur empirische Gewifheit gibt, so miissen
wir uns ihrer mit Behutsamkeit und Vorsicht ndhern.” Das heilt m unserem
Zusammenhang, daB wir die Anwendbarkeit von einem natiirlichen Analogon selbst
zum Gegenstand der wissenschaftlichen Erérterung machen miissen.

Es ist in diesem Sinne ein wichtiger Unterschied zu machen zwischen einer nur auf
duBerer Ahnlichkeit beruhenden Analogie und einer Analogie, die auf der
fundamentalen Gleichheit der ihr zugrunde liegenden Prozesse beruht. Um eine
sinnvolle Analogie handelt es sich z.B. beim Vergleich der Jupitermonden Galileis mit
dem kopernikalischen Sonnensystem. Hier 148t sich aus der Kenntnis des einen
Systems auf das andere schlieBen. Hingegen ist der Vergleich zwischen Atomsystem
und Sonnensystem unsinnig, denn die Analogie ist nur duBerlich und deshalb ist aus
dem Vegleich nichts zu lemnen. Es gilt also, #duBerliche Analogieschliisse zu
vermeiden. Es ist unsinnig auf die Existenz 100 Millionen Jahre alter Gliser oder die
2 Milliarden Jahre Stabilitit des Oklo-Reaktors und die teilweise geringe
Beweglichkeit der Radionuklide zu verweisen, als Argument fiir die Sicherheit der
Endlagerung hochradioaktiver Abfallstoffe. Sicherlich lassen diese Befunde uns
hoffen, daB es auf der Erde Bedingungen gibt, unter denen Festkérper quasi ewig
unverindert bleiben. Aber ebensowenig sollte man vergessen, dafl es auch
Bedingungen gibt, etwa bei thermischen Quellen in Island, unter denen natiirliche
Glédser nur hunderte von Jahren alt werden. Aus der Analogie des Oklo-Reaktors
kénnen wir nur insoweit etwas iiber die Langzeitstabilitit direkt endgelagerter
abgebrannter atomare Brennstoffe lernen, als die Stabilitdt von Uraninmit (UO2) in der
Natur an das Vorherrschen reduzierender Bedingungen gebunden ist, und derartige
Bedingungen durch die massiven Eisenmengen des Polluxbehilters im deutschen
Endlager iiber lange Zeiten eingestellt bleiben konnten. Hinsichtlich der geringen
Beweglichkeit der Radionuklide am Oklo-Reaktor gilt es jedoch zu bemerken, dal
diese an das Vorhandensein grofer Mengen von Tonmineralien gebunden ist und es
sei auf das Fehlen dieser Materialien im deutschen Endlager hingewiesen. Will man
die Beweglichkeit von Radionukliden bei der direkten Endlagerung mit Hilfe
natiirlicher Analoga unter reduzierenden Bedingungen untersuchen, so konnte man
vielleicht die Riickhaltung von Spurenstoffen an archiologischen, teilweise
korrodierten Eisenfunden studieren.

Begrenzte Aussagekraft experimenteller Untersuchungen

Natiirliche Analoga fiir HAW-Abfallgebinde sind das Thema der vorliegenden kurzen
Abhandlung. Da ihre Bedeutung und Rolle jedoch erst vor dem Hintergunde der
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begrenzten Aussagekraft experimenteller Arbeiten und theoretischer Modelle deutlich
in Erscheinung tritt, seien jene zuerst behandelt.

Experimentelle Untersuchungen haben das Ziel, die fiir die Freisetzung von
Radionukliden wesentlicher Prozesse zu identifizieren und zu quantifizieren. Im
Hinblick auf HAW-Abfallgebinde konzentrieren sich die experimentellen
Untersuchungen auf ihre chemische Stabilitdt ("Auslaugversuche"), weil nur iiber die
Reaktion der Abfallformen mit fluiden Phasen Radionuklide remobilisiert werden
konnen. Untersuchungen zur thermischen, mechanischen und Strahlenstabilitdt sind
nur im Hinblick auf die chemische Stabilitdt und die Fahigkeit zur Riickhaltung von
Radionukliden relevant, sehen wir einmal wvon der Transport- wund
Zwischenlagerfihigkeit der Abfallprodukte ab.

Aussagen aus Experimente haben drei wesentliche Finschrankungen: (1) den
begrenzten Zeithorizont, (2) den kleinen rdumlichen Abmessungen des untersuchten
Systems und (3) artifiziellen Randbedingungen, d.h. daB relevante experimentelle
Resultate immer von Artifakten unterschieden werden miissen. Im Hinblick auf die
Aussagekraft von Korrosionsexperimenten mit HAW-Glas, abgebranntem Brennstoff
oder mit Behiltermaterialien auftreten, stellt sich z.B. die Frage, ob das experimentelle
Verhiltnis von Probenoberfliche zu Losungsvolumen statischer bzw. dynamischer
Versuche sich auf die natiirlichen Bedingungen iibertragen 148t, wo vielleicht Zeiten
mit Wasserkontakt abgelost werden von Zeiten der Trockenheit, oder von Zeiten, in
denen Wasserdampfkorrosion vorherrscht. Andere Fragen sind, ob die gleichen
Reaktionsprodukte in geologischen Zeitrdumen zu erwarten sind, wie man sie in
maximal 10-jihrigen Laborexperimenten vorfindet, oder ob die Versuchsbehilter
durch Sorption ausgelaugter Stoffe oder durch Freisetzung seiner Bestandteile die
Versuchsergebnisse in einer Weise beeinflubt, die die Relevanz der experimentell
determinierten Aussagen beeintrichtigt. Viele natiirliche Randbedingungen lassen sich
im Experiment mur schwer nachstellen. So kann man zwar den EinfluB des CO,
Gehaltes der Grundwisser oder der Laugenvorkommen durch die Einstellung des CO,
Partialdruckes der experimentellen Konfiguration simulieren, aber in der Natur
kontrollieren oft Mineralien oder sich zersetzende organische Materialien den CO,-
Gehalt der natiirlichen aquatischen Systeme. Die Evolution des pH-Wertes 1m
Verlaufe der Auflésungsreaktion eines Festkorpers ist durchaus unterschiedlich, je
nachdem ob eine Gasphase oder eine Mineralphase den CO, Gehalt kontrolliert. So
kann der Verlauf einer Reaktion durchaus stark von der Art der den CO,-Gehalt
kontrollierenden Phasen abhédngen.

Der Versuch, den Beschrankungen (2) und (3) durch Feldversuche zu entgehen (z.B.
Einbringen von Glas in Bohrlocher des Felslabors "Stripa” im Granitgestein oder im
Salz der WIPP haben zwar gezeigt, dafl das HAW-Glas unter derartigen Bedingungen
meist stabiler ist als unter extremen Laborverhélinissen, haben aber gleichzeitig neue
Artifakte produziert. Insbesondere erscheint es fast unmoglich, in Feldversuchen die
hydrogeologische Situation in einem Endlager nachzustellen.
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Limitierung von Modellvorstellungen

Konfigurationen, die dem Experiment oder Feldversuch nicht oder nur mit groBem
Aufwand zugénglich sind, lassen sich oft mit Computermodellen simulieren. Derartige
Simulationen treten heute mehr und mehr gleichberechtigt neben Experiment und
Theorie (Wettervorhersage, die "Grenzen des Wachstums" des Club of Rom,
Nationalékonomie etc.). Im Falle der Abfallgebinde wurden fir Glas und
abgebrannten Brennstoff insbesondere thermomechanische, geochemische sowie
"mass transfer” Modelle angewendet, dariiberhinaus aber z.B. auch kinetisch
orientierte Radiolysemodelle. So lassen sich z.B. Reaktionsgeschwindigkeiten und
Anderungen im Phasenbestand sowie Anderungen der Zusammensetzung der fluiden
Phasen erkldren und mit Einschrinkungen vorhersagen.

Grundsitzlich stellt jedes Modell die Wirklichkeit nur stark vereinfacht dar, indem es
im Hinblick auf eine konkrete Fragestellung Wesentliches von Unwesentlichem
scheidet. Darin besteht seine Stirke und zugleich seine Schwiche. Insbesondere bei
groferen, teils uniibersichtlichen Computermodellen mit vielen miteinander
gekoppelten Einzelprozessen besteht die Gefahr des AuBerachtlassens wesentlicher
Synergismen und Antagonismen. Verschiedene (kontingente) Modelle konnen oft die
gleichen Tatsachen oder experimentellen Daten gleich gut beschreiben, die Modelle
sind in diesem Falle unterbestimmt (Oreskes et al. 1994),

In dem MabBe, in dem die Langzeitsicherheitsanalyse auf Modellen beruht, mufl der
Nachweis der Voraussagekraft, Vollstindigkeit und Giltigkeit der Modelle fiir extrem
lange Zeitrdume gefithrt werden.

(1) Filtigkeit: Experimentell fundierte Modelle oder Modellteile miissen
Laborbedingungen eindeutig und genau beschreiben. Es sind Experimente
durchzufithren, die es erlauben zwischen Modellen zu entscheiden, die den bisher
bekannten Datenbestand gleich gut beschreiben, aber die zu unterschiedlichen
Ergebnissen fithren, wenn man sie auBlerhalb jener Bereiche anwenden will, fiir den
ihre Giiltigkeit nachgewiesen worden ist. So ist es fir die Bewertung der
Langzeitstabilitdt von HAW-Gliasern wichtig zu wissen, auf welche Weise man die
experimentell oft beobachtete zeitliche Abnahme der Reaktionsrate auf lange Zeiten
extrapolieren kann. Verschiedene Modelle sind vorgeschlagen worden: (a)
Interdiffusion von H+ mit Alkali Tonen oder Wasserdiffusion ins Glasnetzwerk, (b)
Diffusion von H4Si0O4 durch eine wachsende Oberflichenschicht (Oberflache als
Schutzschicht), (c) Verringerung der Oberflichenrauhigkeit oder aktiver
Oberfliachenzentren mit der Zeit oder (d) Sittigung der Losung mit H4S104. Jedes
dieser Modelle kann oft auf einen begrenzten Datensatz gleich gut angewendet
werden, wohingegen sich die Ergebnisse von Langzeitextrapolationen um viele
Groflenordnungen unterscheiden (Grambow et al. 1987, 1994). Erst durch zusitzliche
Experimente konnte gezeigt werden, dafl Oberflichenschichten im allgemeinen keine
Schutzwirkung haben und nur die Prozesse (a) und (d) nach langen Zeiten wichtig
sind.
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(2) Vorraussagekraft: Es reicht nicht, um beim vorhergehenden Beispiel zu bleiben, an
Hand natiirlicher Analoga (Datierung von Obsidianen durch
Hydratationsschichtdicken) nachzuweisen, daB der Prozef (a) iiber geologische
Zeiten wirkt und, da er zur Datierung verwendet werden kann, er auch zur
Extrapolation eingesetzt werden konnte. Derartige Datierungen sind namlich bei
basaltischen Glisern, die in Threr Zusammensetzung den HAW-Gldsern viel ndher
stehen (s. weiter unten), ldngst nicht so einfach durchzufithren. Einen Proze83, der in
der Natur iiber lange Zeiten wirkt, eine notwendige aber noch keine hinreichende
Bedingung fir den Nachweis der Voraussagekraft von Modellen. Man muf8 mit
gleicher Intensitit nach Gegenbeispielen suchen. Man mu8 sich auch fragen, ob nicht
die gegeniiber dem natiirlichen Beispiel verdnderten Randbedingungen bei der
Endlagerung dazu fithren, daB der betreffende ProzeB in den Hintergrund gedréngt
wird.

(3) Vollstindigkeit: Dies betrifft insbesondere diejenigen Ereignisse und Prozesse, die
mit Sicherheit oder auch nur grofler Wahrscheinlichkeit das Endergebnis der
Sicherheitsanalyse (Dosis, Risiko) beeinflussen, schlieit jedoch nicht notwendig die
genaue Simulation jedes Details in sich ein. Ob eine gewisse Modellvorstellung
vollstiandig ist, ergibt sich erst aus einer Vielzahl verschiedenartiger Experimente, aus
kritischer Bewertung natiirlicher Analoga und aus systematischer Modellanwendung.

Natiirliche Analoga fiir Abfallformen

Natiirliche Analoga kénnen helfen, dominierende Langzeitprozesse aufzufinden. Aber
erst, wenn es gelingt, diese Prozesse mit den gleichen Modellen zu beschreiben wie
die Experimente, hat man einen Schritt in Richtung der Validierung von Modellen
bzw. von Modellaussagen getan. Erst dann kénnen wir den Sicherheitsnachweis
deduktiv aus den Modellen fithren. Auf dieser Basis sind die natiirlichen Analoga ein
anschaulicher Hinweis sowohl fiir das Langzeitverhalten der Abfallformen, als auch
fiir die Giiltigkeit von Modellen.

Natiirliche Analoga fiir Abfallformen miissen folgende Kriterien erfiillen: Es muB sich
um datierbare Proben dhnlicher chemischer und mineralogischer Zusammensetzung
handeln, die von Fundorten mit bekannten und relevanten Umgebungsbedingungen
stammen. Natiirliche und Abfallproben miissen sich unter gleichen Bedingungen
dhnlich verhalten, d.h. eine experimentelle Studie muf fiir beide Proben zu dhnlichen
Resultaten fithren. Fiir die Validierung von Modellen, die das Verhalten von HAW-
Glasern beschreiben, lassen sich natiirliche Glaser, Obsidian, Tektite und Basaltgldser
heranziehen. Natiirliches Glas findet man iiberall in geologischer Umgebung, unter
Bedingungen, die einen weiten Bereich von Temperatur,
Grundwassserzusammensetzungen und Wasserkontaktzeiten umspannen. Die Alter
derartiger Analoga liegen zwischen Tausenden und Millionen von Jahren. Sinnvolle
Fragen betreffen die Langzeitstabilitit von Verwitterungsprodukten und die
Konservierung von Spurenstoff in ihnen, den Langzeitkorrosionsmechanismus und
seine mogliche zeitliche Anderung, Langzeitkorrosionsraten, den Effekt von
Umgebungsbedingungen (T, P, pH, Eh, S/V, Advektion, Losungszusammensetzung)
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und vor allem die bereits weiter oben diskutierte Frage, ob Laborerfahrungen
iibertragbar sind. Die Limitierungen seien gleich mit angefiihrt: Die
hydrogeologischen Randbedingungen sind oft nicht vollstindig bekannt, die
Altersbestimmungen sind teilweise unsicher, die Lagerung ist Endlageren im Detail
nicht analog, die Gehalte an Th, U, Seltenen Erden Elementen, Zr etc. sind, verglichen
mit den HAW-Produkten sehr gering.

Beispiel: Was 148t sich aus dem Verhalten von Basaltgldsern lernen?

Verschiedene Ubersichtsartikel iiber Basaltgliser als natiirliche Analoga fir HAW-
Glas wurden in jiingerer Zeit verdffentlicht (Pearcy 1991, McKenzie 1990). Gliser mit
derselben Zusammensetzung wie HAW-Gléser existieren in der Natur nicht. Wegen
der groBen Ahnlichkeit in der Zusammensetzung von Basaltglisern und HAW-Glasern
und des dhanlichen Verhaltens unter gleichen Randbedingungen (Lutze et al. 1985)
wird sich die folgende Diskussion v.a. mit diesem Thema befassen. In der
Zusammensetzung unterscheiden sich die Basaltglaser von den HAW-Glisern neben
den fehlenden Transuranelementen und Spaltprodukten vor allem durch das Fehlen
von Bor und Lithium sowie den geringeren Alkaligehalt. Chemisch homologe
Elemente konnen teilweise als Analoga fiir Aktiniden und Spaltprodukte angesehen
werden: Zr fir die vierwertigen, die Seltenen Erden fiir die dreiwertigen und Uran fiir
die sechswertigen Aktiniden. Die Unterschiede in der Zusammensetung fithren jedoch
nicht zu einem anderen Verhalten, weil das Verhalten des Glases im wesentlichen
durch den Si-Gehalt bestimmt ist, und dieser bei beiden Glastypen dhnlich ist. Es ist
bekannt, daB Basaltgldser in der Natur in drei verschiedenen geochemischen Milieus
vorkommen: (1) Basaltgldser, die durch Abschreckung von Basaltmagma am
Meeresboden entstanden sind und iiber ihre ganze Lebensdauer Salzwasser ausgesetzt
waren, (2) Oberflichennahe Basaltgldser, die meteorischen Bedingungen (Siifwasser)
ausgesetzt waren und (3) Kombinationen von (1) und (2).

Verwitterte Basaltgliaser helfen, die Relevanz von Laborergebnissen nachzuweisen. So
hat Byers (1987) gezeigt, daBl die Verwitterungsprodukte von Basaltglisern, welche
meteorischen  Bedingungen  ausgesetzt waren, sich im Labor  durch
Hydratationsexperimente mit Wasserdampf reproduzieren lassen. Natiirlich verwitterte
Basaltgldser bilden sehr schlecht kristalline Oberflachenschichten, die den
Mineralnamen "Palagonit” tragen. Crovisier (1992) hat gezeigt, daBl Palagonit in seiner
Zusammensetzung fast identisch ist mit intergranularen Tonmineralien, die ebenfalls
mit assoziiert mit dem Glas vorkommen. Palagonit ist das natiirliche Analogon fiir die
Gelschichten, die sich auf HAW-Glasoberflachen bilden. Detaillierte Untersuchungen
(Jercinovic 1987) mit Hilfe der Transmissionselektronenmikroskopie zeigen, daB
Palagonit aus einer Mischung von amorphen (SiO2(am), hydratisierte Metalloxide)
und kryptokristallinen (Smectite) Phasen bestehen. HAW-Gelschichten bestehen aus
dem gleichen Material. Die Langzeit-Existenz derartiger amorpher bis
kryptokristalliner Phasen ist auch ein Beweis dafiir, das die Bildungszeiten
thermodynamisch stabilerer kristalliner Phasen oft geologische Zeitrdume bendtigt.
Die Annahme, daf sich immer die thermodynamisch stabilsten Phasen bilden, wenn
man nur geniigend lange wartet, ist auch durch die Existenz zahlreicher metastabiler
Mineralphasen auch in wiliriger Umgebung in der Natur widerlegt. Natiirliche
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Analoga konnen in diesem Sinne also auch zur Falsifizierung von Modellvorstellungen
eingesetzt werden. Sekundire Mineralien, die als Verwitterungsprodukte von
Basaltglas und Plagonit gefunden wurden, sind Tonmineralien (Smectite wie z.B.
Montmorillonit oder Saponit), die ebenso wie Zeolite (Analcim, Chabazit etc.) auf
HAW-Glasoberflichen gefunden wurden. Der Nachweis der Ahnlichkeit der
Reaktionsprodukte von Analogon und HAW-Glas kann als Nachweis dafiir angesehen
werden, daB es sich bei den im Labor gebildeten Phasen um Phasen mit
Langzeitstabilitit handelt. Wie anders als durch natiirliche Analoga hitte man das
beweisen konnen? Die Ahnlichkeit der Phasen ist auf den ersten Blick erstaunlich,
sind doch die Bedingungen im Labor und in natiirlicher Umgebung niemals gleich,
z.B. variieren Grundwasserzusammensetzungen, wie die Auslauglésungen im Labor in
weiten Bereichen. Erklaren 14Bt sich dieser Befund damit das es sich bei den
betreffenden Phasen meist um nichtstoichiometrische Verbindungen handelt, deren
Zusammensetzung sich an gednderte Bedingungen gut anpassen kann. Deshalb muf}
man aber auch, gerade wegen dieser Variabilitit vorsichtig sein, aus der Analogie von
Palagonit und Gelschicht auf HAW-Gléisern darauf zu schliefen, daB Elemente die im
Palagonit gebunden sind auch beim HAW-Glas gebunden bleiben. Palagonit ist wie
die Gelschichten poros und erlaubt bis in das Phaseninnere hinein den Austausch von
gebundenen und in Losung Dbefindlichen Jonen. Insoweit missen diese
Austauschvorginge untersucht werden. Es gibt deutliche Hinweise darauf, daBl bei
typischen pH-Werten von oberflichennahen Wissern (pH 5-9) z.B. die Seltenen
Erden Elemente und Zirkon und Thorium, die den drei und vierwertigen Aktiniden
homolog sind sichbei der Reaktion mit fluiden Phasen weitgehend immobil verhalten.
Obwohl das untersuchte Basaltglas iiber Tausende von Jahren der Verwitterung
unterlag und Oberflichenschichten (Palagonite) gebildet hat, wurden die urspriinglich
in der Glasphase vorhandenen Elemente im Palagonit fixiert. Dieser Befund ist aber
z.B. nur mit Einschrinkungen auf die Endlagerung in Salz zu iibertragen. Bei Zutritt
‘Mg-haltiger Laugen zum HAW-Glas fithrt die Korrosion zwar auch zu Gelschichten
(Saponit), aber es stellen sich saure pH-Werte (um 3) ein. Seltenen Erden Elemente
werden hier nur mit sehr geringen Anteilen in der Gelschicht gebunden.

Da die Analogie zwischen Palagonit und Gelschichten auf wesensmifig gleichen
Ursprung zuriickgefiithrt werden kann, konnen wir, durch Studium der Bedingungen
unter den Palagonit vorkommt, bestimmte Fragestellungen beantworten, die dem
Experiment nicht unmittelbar zugénglich sind. Ebenso wie eine reale HAW-Kokille ist
Basaltglas kein Monolith, sondern besteht aus vielen Bruchstiicken mit feinsten
Rissen. Die damit verbundene VergréBerung der Oberflache hat zu der Frage gefiihit,
ob die feinen Rifloberflichen iiberhaupt zur Auslaugung beitragen, oder ob man bei
oberflichenabhéngigen Freisetzungsraten von einer wesentlich kleineren effektiven
Oberflache ausgehen kann. Bei Basaltglas 148t sich zeigen, dall selbst kleinste Risse
mit gleich dicken Palagonitschichten iiberzogen sind, wie #duflere Oberflichen
(Jercinovic 1987). Damit kann als bewiesen angeschen werden, dal tatsichlich die
Gesamtoberflache beriicksichtigt werden muB.

Auch mechanistische Modellvorstellungen lassen sich an Hand von Basaltgldsern
studieren. So lassen sich fiir Gldser, die im Ozean liegen, Reaktionsraten aus der
Palagonitschichtdicke und dem Alter der Proben abschitzen. Es konnte gezeigt
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werden, dafi die Reaktionsraten junger, auf dem offenen Ozeanboden liegender
Basaltglaser etwa bei 3 um/1000 Jahren liegen, (bei 3°C), wohingegen die Raten
wesentlich kleiner sind sobald die Glidser von einer Sedimentschicht bedeckt sind.
Dies wurde mit Hilfe der Tatsache gedeutet, daB in den Porenwissern der Sedimente
die H48104 Konzentration wesentlich hoher ist, als im offenen Ozean, mithin die
Abnahme der Rate wie beim HAW-Glas auf einen Sittigungseffekt zuriickgefiihrt
werden konnte (Grambow et al. 1985). Hier sind noch wesentlich eingehendere
Untersuchungen nétig, bevor man wirklich an Hand von natiirlichen Analoga das
weiter oben diskutierte Problem 16sen kann, auf welche Weise man die im Labor
gefundene zeitliche Abnahme der Reaktionsrate auf lange Zeiten extrapolieren kann.

Es sei abschlieBend bemerkt, dal auch im Salzgestein Basaltgldser vorkommen, deren
eingehende Untersuchung in den kommenden Jahren ein vordringliches Ziel sein
sollte.
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Langzeitbestindigkeit von Bitumen und Asphalten aus geologischer und historischer
Sicht

Die Langzeitbestédndigkeit eines jeden Materials ergibt sich aus seiner Widerstandsfahigkeit
gegenliber den jeweils herrschenden Milieubedingungen, wobei Druck, Temperatur und die
chemischen Verhaltnisse maRgebliche Einflufaktoren darstellen. in den weiteren Ausfih-
rungen werden die fir die Langzeitbestandigkeit wesentlichen Bitumen- und Asphalteigen-
schaften aus geologischer und historischer Sicht unter Berticksichtigung des Einsatzes die-
ser Materialien in einem Endlager als Dichtmaterial (z. B. fur Strecken- oder Schachtver-
schllisse) naher diskutiert. Dabei sind einerseits die Milieubedingungen bis zum Ende sei-
ner Betriebsphase und andererseits nach seinem VerschluB, d. h. in der Nachbetriebs-
phase, zu berlcksichtigen. in der Phase vor dem VerschluB, die sich in der Regel auf einige
Jahrzehnte beschrénkt, herrscht dort eine sogenannte "Bergwerksatmosphéare” vor, d. h.
Temperatur und Feuchte der Luft wechsein /1/. Auch ist die Einwirkung von Kondens- und
Bergwasser nicht auszuschlieBen. Nach dem Verschiul stellen sich je nach Standort im
Laufe der Zeit unterschiedliche, aber dann in der Regel anndhernd konstante Milieubedin-
gungen ein /1/.

Die Genese der natlrlichen Bitumen und Asphalte /2/ /3/ beginnt mit bei den in den Meeren
unserer Erde lebenden kieinen, meist einzelligen Lebewesen, dem Plankton. Die abgestor-
benen Reste sinken zusammen mit den vom Festland herangeflhrten Sink-Stoffen, der so-
genannten Ton-Tribe, auf den Meeresboden, wo aus der organischen Substanz beim Vor-
herrschen anaerober Bedingungen, d.h., beim vélligen Fehlen von Sauerstoff ein schwarz
gefarbter, stinkender Faulschlamm gebildet wird. Dieser Faulschlamm ist die erste Voraus-
setzung fur die Entstehung von Kohlenwasserstoffen. Mit zunehmender Sediment-
Uberdeckung gelangen diese "Erddi-Muttergesteine” unter erhéhten Druck und vor allem
unter erhdhte Temperaturen, wodurch die organischen Substanzen wie Eiweile, Fette und
Kohienhydrate in Erddl und Erdgas umgewandeit werden (s. Abb. 1). Bei geeigneten
geologischen Voraussetzungen reichern sich diese im Speichergestein an und bilden im
Laufe der Zeit Lagerstatten. Durch Alterungsprozesse, wie z. B. Mineralstoffeintrag werden
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die Erdéllagerstatten in Bitumen- bzw. Asphaltlagerstatten umgewandelt. Durch geologi-
sche Prozesse mit nachfolgender Verdunstung leichter fllichtiger Anteile des Erdoles
kénnen "Asphaltseen” entstehen. Dazu zahlen Lagerstitten z.B. Pitch Lake bei La Brea,
Trinidad; Bermudez bei Pedernales, Venezuela; Rancho La Brea bei Los Angeles, USA
oder der Coal Oil Point bei Santa Barbara, USA. Weiterhin sind Impragnierungen von
pordsen Gesteinen bzw. Fillungen von feinen Rissen und Kiiften in Karbonaten mit
Asphalt, z. B. in Pechelbronn im EisaR; in Escherhausen bei Hannover oder in Ragusa in
Sizilien bekannt. Die dritte Gruppe der Asphaltvorkommen stellen gang- und spaltenférmig
auftretende Lagerstétten dar, wobei die Machtigkeit der saiger einfallenden Génge einige
Meter erreichen kann. Hierzu gehoéren z.B. kleinere Vorkommen in den USA, Peru,
Argentinien, Kuba, Trinidad, Mexiko und Irak /4/.

Abb. 1: Bréunlich geféarbtes Bitumen mit schwarzen Tonfasern im Dolomit des Zechsteines
12/

Die Palette der natlrlich vorkommenden Bitumen und Asphalte erstreckt sich vom fast mi-
neralstoffreien Bitumen bis hin zum Gestein mit nur geringem Bitumengehalt. Der bekann-
teste naturliche Asphalt wird aus dem Trinidader Asphaltsee gewonnen. Die Seefidche be-
tragt ca. 40 ha und die Tiefe Gber 60 m. Der natlrliche "Seeasphalt" enthélt etwa 39 % Bi-
tumen, ca. 30 % Mineralstoff, der teilweise in kollodialer Form vorliegt, und ungeféhr 31 %
emulgiertes Salzwasser /15/. Nach der Reinigung des natirlichen "Seeasphaltes" entsteht
der raffinierte Trinidadasphalt oder "Trinidad Epure". GréRer als der Trinidader Asphaltsee
ist der Asphaltsee im sogenannten Orinoco-Glirtel, im sudlichen Teil des ostvenezolani-
schen Beckens in Bermuda. Jedoch betragt seine durchschnittliche Tiefe nur 2,5 m. Der
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Bitumengehalt im natirlichen Bermudaasphalt betragt ca. 64 %, die Menge an Mineralstof-
fen ungefahr 2 % und sein Gehalt an Wasser etwa 30 % /17/. Dartiber hinaus sind noch ca.
4 % nicht mineralische, in Schwefelkohlenstoff unldsliche Komponenten enthalten.

Industriell kann Bitumen durch destillative Aufarbeitung des Erddles bzw. aus Naturasphait
hergestellt werden /2/ /3/ und bleibt damit ein natlrliches Produkt.

Bitumen sind zu beschreiben als schwerflichtige dunkelfarbige Gemische verschiedener
Kohlenwasserstoffe mit einer mittleren Moimasse von 600 bis 1.000 kg/mol. Sie sind haupt-
sdchlich aus n-, iso- und cyclo-Alkanen, Aromaten und Naphthenaromaten, Asphaltenen
sowie sauren, neutralen und basischen Heteroatomen aufgebaut /5/ und als hochviskose
Flussigkeiten mit kolloidchemischer Struktur zu betrachten. Die kolloiddispersen Bestand-
teile des Bitumens sind die Erdélharze und die Asphaltene, die in einem Dispersionsmittel,
d.h. einer homogenen Uberwiegend aus Kohlenwasserstoffen zusammengesetzten déligen
Phase gelést sind. Sie sind polydisperse, sphérische, resoluble, oleophile Mizellkolloide /5/
/6/, die in naphthenischen und naphthenoaromatischen Kohlenwasserstoffen aromatisiert
sind und sich besonders hinsichtlich ihrer Teilchengréfe und Zusammensetzung unter-
scheiden /7/.

Unter Asphalt ist ein natiirlich vorkommendes oder technisch hergestellites Gemisch aus Bi-
tumen oder bitumenhaltigen Bindemittein und Mineralistoffen sowie ggf. weiteren Zuschla-
gen und/oder Zusétzen zu verstehen /8/.

im Hinblick auf die Langzeitbestandigkeit von Bitumen und Asphalten zeigt die Bildung von
Bitumen in der Natur, dall dieses Material als Bestandteil von Erdé! Zeitraume von Hunder-
ten von Millionen von Jahren Gberdauern kann. Dies bedeutet, da® unter der Erdoberflache
Milieubedingungen anzutreffen sind, die eine Erhaltung des organischen Materials tber
diesen langen Zeitraum ermdglichen. Denkbare Abbauprozesse kdnnen unter den vorherr-
schenden Bedingungen (Chemismus, Druck und Temperatur) nur sehr verlangsamt ablau-
fen. Dies ist auf die Ausbildung abbauhemmender Milieubedingungen, insbesondere auf
den Abschlufl gegen Sauerstoff, zurlGckzufiihren. Dieser Abschlul wird oft durch Wasser
oder wassergeséttigte Schichten erzielt, in denen sich zum einen der Sauerstoff nur durch
Diffusion ausbreiten kann und zum anderen der Restsauerstoffgehalt durch sauerstoffzeh-
rende Prozesse begrenzt wird.

Bitumen- und Asphaltlagerstatten kénnen aus nachfolgend genannten Grinden als ein na-
tarliches Analogon flir ein Endlager betrachtet werden:
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Die technisch hergesteliten Qualitdten des Destillationsbitumens unterscheiden sich in
den Eigenschaften nicht von den natiirlichen Bitumen. '

- Auch unter den Endlagerbedingungen unterliegen Bitumen und Asphalte ahnlichen
Druck- und Temperaturbedingungen wie in einer Lagerstatte.

- Bei den Endlagerm ist von einem Sauerstoffausschiuft auszugehen, so daR der Abbau
von Bitumen und Asphalten praktisch ausgeschlossen ist.

- Mineralische Beimengungen, d. h. Flllstoffe, in Bitumen kdnnen fiir Dichtsysteme so ge-
wahit werden, daf sie vergleichbare Eigenschaften zu denen in natirlich vorkommenden
Asphalten aufweisen. Sie sind i. a. nicht oder nur schwer wasserléslich.

- Ahnlich wie in den Lagerstatten kénnen sich die Milieufaktoren auch in einem Endlager
mit der Zeit einstellen. Der Zeitraum bis zum Erreichen eines voridufigen Endzustandes,
der mit demjenigen einer Lagerstatte vergleichbar ist, kann von geologischer Dimension
sein.

Uber Asphalt und Techniken zu seiner Anwendung lagen bereits vor Jahrtausenden im
Kulturraum der Sumerer, Babylonier, Assyrer und Agypter groRe Kenntnisse vor, wie zahl-
reiche archdologische Funde und Hinweise von klassischen Geschichtsschreibern und
Dichtern (z. B. bei Homer (900 v. Chr.), Herodot (450 v. Chr.), Aristoteles (350 v. Chr.), Virgil
und Plinius (50 v. Chr.) sowie Tacitus (100 n. Chr.)) belegen /2/ /9/ /10/.

Im an Erdélausbissen reichen Mesopotamien wuBlten bereits in der Jungsteinzeit manche
Siedler das Bitumen zu schétzen, z.B. bei Sicheln fir das Verbinden der Schneide aus
Feuerstein mit dem Holzgriff, fir Spinnwirtein, kunstvolie Frauenplastiken mit einem hoch-
getlirmten Kopfschmuck aus Asphalt als Grabbeigaben oder mit Bitumenmoértel verputzte
Schilfgeflecht-Matten - vermutlich Teile uralter menschlicher Behausung.

Etwa in der Mitte des vierten Jahrtausends v. Chr. siedelten sich die Sumerer im Suden
Mesopotamiens an, wo sie erstaunliche Bauten aus Mauerwerk errichteten. Haufig diente
Bitumen als Mértel. So wurde bei der Stadt Uruk, heute Warka, in dem Innenraum des dem
Himmelsgott Anu geweihten "WeiRen Tempel" ein teilweise von einem jlngeren Ziegel-
Lehm-Estrich Gberdeckter AsphaltfuBboden gefunden. Neuere Ausgrabungen fihrten zu
einem noch &lteren, um 3000 v. Chr. wahrscheinlich unterirdisch angelegtem Heiligtum aus
Kalkstein, dessen FuRboden mit einem Morteliiberzug und einer Asphalt-solierung verse-
hen ist.




~-205-

Damals kam auch die bis in die heutige Zeit gebrauchliche runde Bootsform, die Guffah, ein
aus Knlppeln der Tamariske, Gerten der Weide und den Rippen der Palmbléatter geflochte-
ner groRer Korb mit einer Tragfahigkeit bis zu etwa zehn Tonnen auf, den ein Asphaltiber-
zug gegen das Eindringen von Wasser abdichtete. Einstmals wurde damit auch das aus
zahireichen Sickerstellen bei der Stadt Hit zu Tage tretende Bitumen transportiert (s. Abb.
2).

Abb. 2: Guffah /2/

In der Nahe des Tempelturmes von Ur wurde ein um 2500 v. Chr. angelegter Kénigsfriedhof
mit Gewdlben aus mit Bitumen-Mértel verlegten Ziegeln freigelegt, in dessen Grdbern
Kunstwerke wie die "Standarte von Ur" und der "Widder am Blltenstrauch” gefunden wur-
den, die auch aufgrund des Bitumenanteiles gut zu restaurieren waren. Die sogenannte
Standarte ist ein Holzkasten mit Mosaiken, die in Asphalt eingelegt sind und das Treiben in
Sumer vor ca. 4500 Jahren darstellt. Bei der Widder-Statuette war der Kopf mit Asphalt auf
der Holzunterlage festgeleimt und das Ganze mit einer dicken Asphaitschicht berzogen,
wobei der Asphalt auf dem Rucken und an den Flanken auch die Haarlocken zu haiten
hatte.

In Mesopotamien wurden héufig Holztiren mit Bitumen bestrichen. Es wurden Saulen mit
einem geschétzten Alter von ca. 4500 bis 5000 Jahre gefunden, die aus Palmenstdmmen
mit einem Schutzmantel aus Asphalt, in den ein Mosaik aus bunten Steinen und aus Perl-
mutt zur Verbesserung des Oberfldchenschutzes eingelegt wurde, bestehen.
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Auf Tontafeln mit Keilschrift, die sich aus der etwa um 2900 v. Chr. von den Sumerem er-
fundenen Schrift entwickelt hat, wird u.a. auch auf den Verkauf, Kauf und Verieih von Bitu-
men eingegangen.

Auch das heute im Vorderasiatischen Museum zu Berlin aufbewahrte Obsidian-Messer aus
dem vierten Jahrtausend weist Bitumen-Anteile auf, die wohi einst als Klebemasse zur Be-
festigung der Handgriffe dienten.

Im Elam, das ostwirts der Euphrat- und Tigris-Mundung gelegen ist, wurden bereits im fri-
hen zweiten Jahrtausend v. Chr. aus bitumenhaltigen Kalksteinen GefaRe hergestelit.

In geringem Umfang wurde Bitumen auch rund zweitausend Kilometer weiter im Osten, am
Unterlauf des Indus, verwendet. Es diente dort vor allem dazu, Bauwerke fir rituelie Wa-
schungen wasserdicht herzustellen und gegen Feuchtigkeit zu schitzen, wie z.B. beim
Becken des "GroRen Bades" in Mohenjo Daro die senkrechte Bitumenschicht zeigt (s. Abb.
3).

Abb. 3: Becken des "GroRen Bades" in Mohenjo Daro /2/

Nach dem Sieg der Akkader in Mesopotamien und der Assimilation der Sumerer hatte sich
in der Stadt Babylon eine Asphalt-Kultur entwickelt. So wurden die Steine der prachtvollsten
StraRen des Altertums, zwischen ca. 3200 bis 500 v. Chr., in Asphalt gebettet. Ein von der
ProzessionsstraRe stammende 1,05 m? groRe Pflasterstein weist noch Asphaltspuren auf.
Auch z.B. zum Bau von Kaimauern, fir den Bodenbelag eines weitlaufig bewéasserten
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Dachgartens oder flir den "Turm zu Babel" wurde Asphalt verwendet. Beim Bau der mit Tie-
ren reich verzierten Festungsmauer von Babylon kam auf jede Ziegelsteinschicht eine Lage
Asphalt und darauf eine Lage Lehm, auf die wieder eine Schicht Ziegelsteine gesetzt
wurde. Noch heute erzdhlen von vergangener Macht und Pracht die mit herrlichen Email-
arbeiten verzierten Mauern, die mit Asphalt- und Lehm-Mortel verfugt sind. Um das Wasser
in die gewlnschten Bahnen zu lenken, wurde Asphalt verwendet. Dies ist z.B. bei der
Pforte mit Kanal in der Nordmauer der Hauptburg von Babylon zu sehen. Asphait wurde
aber auch als kompakte Masse flr die Herstellung eines Ankers fir ein seegehendes Schiff
verwendet, wie aus einem etwa 4000 Jahre alten Brief zu entnehmen ist. Ebenfalls setzten
Maler Bitumen ein. Ferner wurde es als formfahiges Material fir kleine Figuren, wie z.B. fUr
die Alabaster-Figur mit Asphalt-Perticke, einer Grabbeigabe, fir Reliefs und Gefélle und als
Kern bei groRen Figuren eingesetzt. Auch Brettspiele wurden in Bitumen eingelegt (s. Abb.
4).

Abb. 4: Brettspiel in Bitumen eingelegt /2/

Langsam gewann auch das Bitumen in anderen Gegenden erheblich an Bedeutung. So ist
aus der Zeit Césars bekannt, daR die Anwohner der beiden gegenlberliegenden langge-
streckten Ufer des Toten Meeres um das Herausfischen des aufschwimmenden Bitumens,
einem lohnenden Exportartikel nach Agypten, kdmpften (s. Abb. 5). in Agypten, in der Nahe
des Nil-Delta, wurde eine etwa 5500 Jahre alte Sichel mit Bitumenspuren gefunden, wobei
das Bitumen als Haftmittel flUr die Feuerstein-Z&hne diente. Weiterhin ist bekannt, daB
Bitumen nicht nur in Agypten, sondern spéter auch in Europa zur Mumifizierung verwendet
wurde.
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Abb. 5: Schnitt durch Landschaft am Toten Meer /2/

Auch im alten Amerika wurde Bitumen schon lange bevor Menschen mit weiRer Hautfarbe
den Boden dort betraten vielféltig benutzt. So sind in Mittelamerika verschiedene Tonfigu-
ren mit Bitumenbemalung gefunden worden, wie z.B. eine Tonfigur, vermutlich ein Krieger,
der einen Raubtierkopf als Helm trégt, aus der Zeit 500 bis 700 n.Chr. oder das Rauchrohr
aus Speckstein mit in Bitumen eingelegten Muschelperlen und einer Eidechse im Flachre-
lief. in Nordamerika wurde schon lange vor Columbus das vom Grund des Pazifischen
Ozeans stammende Bitumen von den dort lebenden Indianemn z.B. zum Kleben zerbroche-
ner Steinwaffen, zur Befestigung von Pfeilspitzen oder zum Abdichten von Booten ge-
braucht. In Siidamerika wurde 1595 durch den Seefahrer Sir Raleigh der berlihmte As-
phaltsee von Trinidad entdeckt. Und ca. funf Jahrzehnte spéter 18Rt der englische Admiral
Sir Drake auf der Landspitze Santa Elena aussickerndes Bitumen zum Kalfatern der Plan-
ken und Taue seiner Schiffe "kochen". Noch heute liegt der alte Bitumenkochkessel am
Strand von Santa Elena. Vom Ende des 18. Jahrhunderts ist die Darstellung der Aufberei-
tung des Naturasphalts in dem Bergwerk Mina La Brea im heutigen Peru erhalten geblie-
ben, das z.B. die Inkas beim StralRenbau einsetzten.

Die archaologischen Funde beruhen auf zwei wesentlichen Faktoren, einerseits sind sie
vom Material und andererseits von den mehr oder weniger konstanten Milieubedingungen
am Fundort abhangig. Damit zeigen sich Analogien zur Endlagerung, wo verschiedene
Materialien einem bestimmten chemischen und physikalischen Milieu ausgesetzt sind. Be-
sonders glnstig hat sich fir die Erhaltung von Bitumen und Asphalten das feuchte bis
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nasse Milieu bei prahistorischen Seeufersiedlungen erwiesen. Dabei ist oft das Material von
wassergesattigtem Schlick umgeben, der den Zutritt von Sauerstoff und damit Oxidations-
vorgénge wirksam verhindert. In Mooren, wo ein reduzierendes (sauerstoffarmes), schwach
basisches oder schwach saures Milieu herrscht, sind Bitumen und Asphailte resistent. Aber
auch eine trockene Umgebung wirkt sich nicht nachteilig auf die Erhaltung dieser Materia-
lien aus, wie eine Reihe von archdologischen Funden bewiesen hat. Dagegen férdern
wechselnde Feuchtigkeit und ein fehlender Schutz gegen die Einwirkung des atmosphéri-
schen Sauerstoffes die chemischen und mikrobiologischen Abbauprozesse des Bitumens
bzw. Asphaltes.

Durch den Kontakt mit Luftsauerstoff wird eine oxidative Bitumenalterung, d. h. eine Verhar-
tung und Versprodung des Materials /11/ - /13/, hervorgerufen. Im Dunkeln verlduft dieser
ProzeR wesentlich langsamer als bei Lichteinwirkung, so daR er dort auf maximal 10* m
von der Oberflache her beschrankt bleibt /8/. Im Vergleich zu den unter Zufuhr von Luft bei
Temperaturen von 250 bis 290 °C im Reaktor gezielt hergesteliten geblasenen Bitumen-
qualitdten betragt die Reaktionsgeschwindigkeit hier praktisch Null. Dieser geringe Einflu
kommt auch an den in historischen Zeiten unter \/emendung von Bitumen und Asphalten
errichteten Bauwerken und hergestellten Kunstgegensténden zum Ausdruck, die Jahrhun-
derte und Jahrtausende Uberdauert haben und heute von den Archéologen haufig unver-
sehrt und unverédndert ausgegraben werden kdnnen /2/ /9/.

Infolge der oleophilen Oberfldche des (nicht oxidierten) Bitumens werden bei der BerGhrung
mit Wasser und/oder Wasserdampf nur Spuren des Wassers an seiner Oberfldche geldst.
Die Hauptmenge des aufgenommenen Wassers ist in einer dinnen aufleren Zone enthal-
ten und diffundiert nur auerordentlich langsam in tiefere Schichten /14//15/.

Gegen die Einwirkung von organischen und anorganischen Salzen, aggressiven Wéassem,
Kohlensaure und anderen schwachen anorganischen S&uren jeder Konzentration sowie
gegenuber konzentrierten Alkalien sind Bitumen bestdndig /8/ /13/. Dagegen werden sie
von vielen organischen Losungsmitteln z. T. oder ganz geldst /18/,

Unter der Einwirkung von mechanischen Beanspruchungen zeigen die Bitumen und As-
phalte ein ausgeprégtes elasto-viskoses Verhalten. Kurzzeitige schlagartige Belastungen
werden wie von elastischen Kdérpern durch elastische Verformungen bzw. Zubruchgehen
aufgenommen. Langzeitbelastungen bei geringer Belastungsgeschwindigkeit fihren zu ei-
nem viskosen Verhalten. Unter soichen Belastungen kdnnen Bitumen als hochviskose
Fiussigkeiten ohne FlieBgrenze und mit einer temperaturabhangigen Strukturviskositét be-
trachtet und auch mathematisch modelliert werden.
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Hinsichtlich des Strahlenschutzes weisen Bitumen gute Sorptionseigenschaften auf. Mit
zunehmender Strahlendosis kommt es zu einer Volumenvergréerung des Bitumens, d. h,
die Dichte nimmt ab. Die Schwellung ist auf die Bildung von Radiolysegas, das sich haupt-
séchlich aus Wasserstoff und in geringen Mengen aus Methan und anderen fliichtigen
Kohlenwasserstoffen zusammensetzt, zurlickzufihren. Dieses Gas kann nicht schnell ge-
nug in die Umgebung entweichen, so daf im Bitumen kleine Blaschen gebildet werden.

Die mikrobiologische Degradation von Bitumen wird durch die Freisetzung von Gasen sowie
organischen Fliissigkeiten angezeigt. Wie aus der Literatur /19/ bekannt ist, sind bitumen-
abbauende Mikroorganismen ubiquitdr. Hauptséchlich erfolgt der Abbau durch den direkten
Kontakt der Mikroorganismen mit dem organischen Material, so daf folglich die mikrobielle
Aktivitdt durch die zur Verfligung stehende Bitumenoberflache begrenzt ist. Pro Jahr dringt
der mikrobielle Abbau etwa 5,5:10° m vor. Unter aeroben Bedingungen werden bei einer
Oberfliache von 1 m? ca. 20 bis 50 g Bitumen pro Jahr mikrobiell abgebaut, wobei ungefahr
15 bis 40 | Kohlendioxid gebildet und auBerdem Stickstoff, Schwefelwasserstoff und in Spu-
ren Methan freigesetzt werden. Dagegen ist die Abbaurate unter anaeroben Bedingungen
im Vergleich zum aeroben Abbau etwa 100 mal geringer. Die Existenz der im Tertidr vor
rund 1 bis 60 Millionen Jahren entstandenen natlrlicher Asphaltseen beweisen die niedrige
Degradationsrate und die Langzeitbestandigkeit der Bitumen und Asphalte auch Uber
geologische Zeitrdume.

In den letzten 20 Jahren wurden Bitumen und Asphalte in immer stérkeren MaRe aufgrund
der Langzeitbesténdigkeit und der vielen glinstigen Eigenschaften mit groBem Erfolg auch
untertagig eingesetzt, z. B. fUr Abdichtpackungen fir Schacht-, Strecken- und Bohriochver-
schlisse, Gleit- und Schutzschichten fir das Gebirge und untertdgige Grubenbaue, als
Ringraumdichtungen fir Schéchte, Bohrlécher und Vorbausaulen, als Fixierungsmaterial fir
einzulagernde Abfélle, als Injektionsmaterial, fir Abdeck- und Basisdichtungsschichten far
Deponien sowie fur Aufgaben bei der Verwahrung von Altbergbau.
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1. Grundsétziiche Bemerkungen zur Langzeitsicherheit

Fur Untertagedeponien und Endlager sind standortbezogene Langzeitsicherheitsnach-
weise bzw. Langzeitsicherheitsbetrachtungen fur das Gesamtsystem durchzuftGhren.
in diesem Gesamtsystem spielen die technischen und die geotechnischen Barrieren
eine wesentliche Rolle. Die Wirksamkeit dieser Barrieren in der Nachbetriebsphase,
d.h. der angestrebte langfristige EinschiuR des Deponiegutes, wird neben der kon-
struktiven Ausfihrung durch die Langzeitstabilitdt der eingesetzten Materialien be-
stimmt.

Unter Langzeitstabilitdt versteht man, dald in Abhéngigkeit vom zeitlich méglichen Feld
der Umgebungsparameter, bzw. der Elementarlasten:

- Druck, (z.B.: Gebirgsdruck, Flassigkeitsdruck, Gasdruck)
- Temperatur, (Gebirgstemperatur, Zusatztemperaturfeld durch
Abfélle)

- Chemisches Umfeld

die daraus resultierenden Materialeigenschaften konstant bieiben oder sich in einem
Toleranzbereich bewegen bzw. sich bei einem kurzzeitigen Verlassen dieses Tole-
ranzbereiches nur reversibel andern.

Fir die Bewertung der Langzeitstabilitdt der Materialien sind daher Kenntnisse ber
die in Abhangigkeit von elementaren Lastzusténden, bzw. Umgebungsparametern
(Druck, Temperatur, chemische Einflisse) zu erwartenden Anderungen der Material-
eigenschaften und der Grad ihrer Reversibilitdt erforderlich. Die beispielsweise fir Ab-
dichtmaterialien fir UTD oder Endlager wichtigsten Materialeigenschaften sind:

- hydraulische Leitfahigkeit (als schnellster méglicher Stofftransport),
- Beanspruchungs - Verformungsverhalten, Erosionsverhaiten,
- Quellpotential (als MaR des Selbstheilvermégens, der Kontaktbereichs-

dichtung und des Impermeabilisierungsvermégens flr die aufgelockerte
Randzone).

Die Verschlechterungen nur einer dieser Eigenschaften (z.B. Reduzierung des
Quellvermégens) fihrt zu einer Erh6hung der Versagenswahrscheinlichkeit bzw. zu
einem niedrigerem Sicherheitsniveau.
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Die Kenntnis der quantitativen Stoffcharakteristika und das Maf ihrer Reversibilitat ist
erste Voraussetzung zur Bewertung der Langzeitstabilitdt der eingesetzten Ver-
schluBmaterialien. Diese Informationen kdnnen durch experimentelle Untersuchungen
erhalten werden.

Allerdings wird man die fUr den Ingenieur Uber unvorstellbar lange Zeitrdume ablau-
fenden komplexen Vorgange in ihrer Gesamtheit weder durch Einzelexperimente noch
durch auf diesen Daten bzw. Stoffgesetzen fundierenden Modelirechnungen um-
fassend beschreiben kénnen. Die Grinde sind folgende:

* komplizierte heterogene Stoffsysteme mit hohen Freiheitsgraden;

* die zu betrachtenden Stoffe kénnen nicht als Phase im thermodynamischen
Sinne definiert werden, sondern stellen selbst ein System einer anderen Struk-
turhirarchie dar (z.B. Tone);

* Einflul der Reaktionskinetik Gber lange Zeitrdume und der zeitvariablen Rand-
bedingungen (z.B. Deckschichtenbildung, Sekundérreaktionen), wodurch sich
der Verlauf einer Reaktionskette nicht eindeutig bestimmen &Rt

Fur die Loésung dieser fur den Ingenieur sehr ungewoéhnlichen Aufgabenstellung
bieten sich, neben einem systematischen Vergleich der in den einzelnen Landern
entwickelten Modelle sowie der experimentellen und in situ Uberprifung einzelner
Modelteile, gemaR dem Grundsatz - ungewohnliche Aufgaben verlangen ungewdhnli-
che, unkonventionelle Losungsmethoden - zur Berlcksichtigung des extremen
Zeitfaktors noch die folgenden Maéglichkeiten von Arché&ologie und Geologie an.

1. Nutzung und Auswertung der von unseren Vorfahren unbewufdt vor vielen
hunderten oder wenigen Tausenden von Jahren fur uns angesetzten Langzeit-
experimente.

Es sei hier nur an nachfolgende Beispiele erinnert:
- die Gber 3000 Jahre alten kinstlichen Gléaser,

- die vor rund 5000 Jahren unter Verwendung von Bitumen und Asphait errich-
teten Kaimauern an Euphrat und Tigris,

- die Gber 2000 Jahre alten, 4 m tief eingegrabenen Eisennagel auf einem
Rdmerkastell,
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- die bis zu 3000 Jahre alten Betone aus zum Teil noch heute genutzten Beton-
bauwerken in Italien, der Schweiz, auf Kreta, in Griechenland und Zypern (z.B.:
das von Kaiser Hadrian im Jahre 125 nach Christi Geburt erbaute Pantheon in
Rom mit einer Kuppel mit einem Durchmesser von 43,4 m),

- die Uber 300 Jahre auf dem Meeresboden im Ton abgelagerte Schiffskanone
des ehemaligen schwedischen Kriegsschiffes "Kronan" aus Bronze mit hohem
Kupferanteil.

2. Eine weitere, noch wesentlich 1&ngere ZeitrBume umfassende Méglichkeit, ist
ein Vergleich der in der UTD bzw. dem Endlager ablaufenden Vorgidnge mit
dhnlichen in der Natur abgelaufenen bzw. noch ablaufenden Vorgangen, d.h.
Suche und Deutung der von der Natur selbst gemachten Experimente.

Bevor solche naturlichen geologischen Analoga etwas ausflihrlicher durch Auswertung
schwedischer und schweizer Literatur am Beispiel des Bentonits erlautert werden,
sollen nachfolgend einige Analoga fur UTD oder Endlager zusammengestelit werden.

- Die Uranlagerstétten in Oklo in Afrika (Gabun) als Beispiel fir ein Analogiesy-
stem. Hier wurden vor rund 2 Milliarden Jahren durch spontane Kernspaltung
in Teilen der Lagerstatte mehrere Tonnen hochradioaktiven Abfalls, so z.B.
Plutonium, Céasium, Strontium produziert und fixiert. Der Naturreaktor war ca.
500 000 Jahre aktiv und verbrauchte 10 t U-235.

- Uranerzlagerstatien, bei denen trotz hoher Konzentration Auswirkungen auf
den Lebensbereich ferngehalten werden (z.B.. Immobilisierung des extrem
reichen Uranerzes des Cigar Lake in Canada durch Tonschichten) oder auch
Uberdrucklagerstatten von fllissigen und gasférmigen Medien, die (iber geologi-
sche Zeitraume hermetisch abgedichtet sind.

- Glaser vulkanischer Herkunft, als Beispiel fur die zum Einschlu? von hoch-
aktiven Abfall genutzte Glasmatrix.

- Der naturliche Asphalt des Asphalisees in Trinidad.

- Das im Salinar eingeschiossene Kohlendioxid (z.B.: durch die vor 15 - 25
Millionen Jahren erfolgten Basaltintrusionen im Werra-Fulda Kalirevier) und die
umfangreichen Erfahrungen des Kalibergbaus mit "Kohlensdureausbrachen"
sowie die sekundéren Laugeneinschliisse von vielen 100 m® im Zechstein.
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- Untersuchungen an einigen mehrere 100 Millionen Jahre alten Bentonitproben
aus verschiedenen Lagerstatten, in denen der Bentonit seit seiner Entstehung
ahnlichen bzw. vergleichbaren Bedingungen wie in einem Endiager unter-
worfen ist.

Uber diese Untersuchungen wird nachfolgend berichtet.

2. Die Langzeitstabilitdt von Bentoniten

Bei der Bewertung der Langzeitstabilitdt von Materialien mit Hilfe geologischer
Analoga geht man davon aus, daf natlrlich existierende Materialien den Nachweis
ihrer Stabilitat tber den Zeitraum ihrer Existenz erbracht haben. Dabei schreibt diese
Bewertungsmethode vor,

- daR es sich um gleiche, bzw. verglgichbare Ausgangsstoffe gehandelt hat,

- daR die Bedingungen und ihre zeitlichen Variationen, denen das geologische
Analogon ausgesetzt war, denen gleichgesetzt werden kénnen, die in der UTD
oder im Endlager zu erwarten sind.

Nach diesen methodischen Grundlagen liegen bereits Bewertungen der Langzeit-
stabilitdat von Bentoniten unter Endlagerbedingungen vor, die z.B. im Rahmen der
schwedischen, finnischen und schweizer Endlagerkonzepte durchgefihrt wurden. In
allen diesen Landern Ubernimmt ndmlich der Bentonit sowohl in den schwach- und
mittelaktiven als auch in den hochaktiven Endlagern eine wesentliche Rolle innerhalb
des Mehrbarrierenkonzeptes. Das Schweizer HAA-Konzept sieht beispielsweise vor,
die Abfallbehdlter in einer Tiefe von Gber 1000 m im Granit in Strecken einzulagern
und den 1,8 m breiten Zwischenraum zwischen Abfallbehdlter und Ausbruch mit
hochverdichteten Bentonit zu verfullen. In der Anfangsperiode der Einlagerung
rechnet man mit einer Temperatur von max. 120 oC [1, 2].

Die chemische Langzeitbestdndigkeit des Hauptbestandteiles des Bentonits, des
Montmorillonits (MX-80 und Montigel enthalten mindestens 60 % Montmorillonit) wird
durch den Prozef der lllitisierung beeinflufdt [1, 3], der deshalb kurz erldutert werden
soll:

Durch priméar im Wasser enthaltene oder sekundéar, d.h. durch Aufiésung von Begleit-
mineralen gebildete K'- und A** - lonen kann die Umwandlung von Montmorillonit zu
lliit nach folgendem Mechanismus erfolgen:

- Erhdéhung der Schichtladung durch isomorphen Austausch von Silizium
gegen Aluminium,
- nachfolgende Kompensation der Schichtladung durch K* - lonen.
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Die lllitisierung erfordert also ein entsprechendes Angebot verfigbarer K'-und A" -
lonen. Die Umwandlung von Smectiten in lllite fGhrt u. a. zur Verringerung oder zum
Verlust der Quellfahigkeit und zur Erhdhung der hydraulischen Leitfahigkeit. Ca-
Bentonit ist gegen die lllitisierung wesentlich resistenter als Na-Bentonit. Ebenso gilt
Magnesium als Montmorillonit-stabilisierend [3, 4], da es auch bevorzugter als Kalium
in die Zwischenschicht eingetauscht wird. Bei der geringen Durchléssigkeit des Bento-
nits, wird die Geschwindigkeit der lllitisierung durch die Aufnahme, bzw. das Ein-
dringen der Kaliumionen limitiert.

Die erste Umwandlungsstufe des Montmorillonits im Prozef3 der lllitisierung ist ein
Metabentonit mit sich ausbildenden Smectit-lllit-Wechsellagerungen. Der Grad der
Umwandlung von Bentonit in Metabentonit kann an Hand folgender Eigenschaften der
Smedctit-lllit-Wechsellagerungen untersucht werden [2]:

1. der isomorphe Ersatz von Si durch Al

2. die Zunahme der Zwischenschichtiadgng

3. die Aufnahme von nicht austauschbarem Kaiium in den Zwischenschichtraum
und die Abnahme der Austauschkapazitat

4, der Ordnungsgrad der Wechseillagerung

5. die Abnahme der innerkristallinen Quelifdhigkeit

Dabei ist die Quellfahigkeit die technische Zielgrtfie fur die Betrachtung der Funk-
tionsfahigkeit des Bentonits, da diese auch als Kenngréfe fir andere wichtige
Materialeigenschaften wie die hydraulische Leitfahigkeit angesehen werden kann. Fur
die Bewertung der Langzeitstabilitat ist vor allem die Geschwindigkeit der Abnahme
der Quellfahigkeit und somit die zeitabhangige Verschiechterung der Bentoniteigen-
schaften von Bedeutung. Laufen diese Vorgénge langsam ab, haben sie flr die
Sicherheitsanalyse in der Betriebsphase keine bzw. eine vernachléssigbar geringe
Bedeutung. Fur Langzeitsicherheitshbetrachtungen sind daher sowohl die Eigenschaf-
ten dieser Metabentonite bzw. Kalium-Bentonite in den verschiedenen Umwandiungs-
stufen als auch ihre Umwandlungsgeschwindigkeiten mafigebend.

Als Analogiesysteme wurden u.a. folgende natirliche Tone untersucht:

Der Metabentonit von Kinnekulle in Schweden [2, 5, 6]

Der urspriingliche Bentonit entstand aus vulkanischer Asche, die vor 450 Mill. Jahren
abgelagert wurde. Vor ca. 280 Mill. Jahren wurde dieser Bentonit Gber einige 100
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Jahre einer Temperatur von mindestens 100 oC ausgesetzt. Diese thermische
Belastung wurde durch eine Basalt-Intrusion bewirkt, die etwa 90 m Gber der unter-
suchten Bentonitschicht liegt. Der Bentonit war einem Uberlagerungsdruck der
GréRenordnung von 20 MPa ausgesetzt, der etwa einer Teufe von 1000 m entspricht.

Es wurde festgestelit, dalk selbst nach 450 Mill. Jahre der Prozef} der lllitisierung nicht
abgeschlossen ist und dal’ die Umwandiungsgeschwindigkeit geringer ist, als durch
das verflgbare Kaliumangebot zu erwarten war. Selbst bei der konservativen An-
nahme, dafl die Kaliumzufuhr und dessen Aufnahme durch die Austauschreaktion
sofort und ungehemmt erfolgt, ergibt sich eine minimale Umwandlungszeit fir eine
Bentonitendlagerverfiliung von 3,1 Mill. Jahren. Innerhalb der 1,8 m machtigen
Kalium-Bentonitschicht nimmt der Kaliumgehalt der Wechsellagerung von aufien nach
innen ab, was eindeutig auf die diffusionskontrollierte Kaliumzufuhr, also niedrige
Transportgeschwindigkeit zurlickzufuhren ist.

Auch sich bildenden Smedctit-lllit-Wechsellagerungen sind quelifahig, wenn auch die
gemessenen Quelldricke bei gleicher Trockendichte geringer, als bei Ca-Bentonit
sind - im Mittel 20 % des Queldruckes des Ca-Bentonits. Fur den Metabentonit
wurden immerhin Quelldricke bis 15 MPa (bei einer Trockendichte von 2,02 g/cm?)
bestimmt, bei einer reduzierten Trockendichte von 1,8 g/cm?® lagen die Quelldricke
noch bei 2 bis 5 MPa, bei p = 1,6 g/cm?® immerhin noch bei 1 bis 2 MPa.

Gerade dieser Kinnekulle-Bentonit ist ein gutes Beispiel flr die Langzeitstabilitat des
Bentonits in den geplanten bzw. ausgefihrien Endlagern in Finnland, Schweden und
der Schweiz. In den geplanten HAA-Endlagern liegen Druck, Temperatur, Schicht-
machtigkeit und Chemismus in der gleichen Gréidenordnung. Die Kaliumgehalte der
fur den Einsatz vorgesehenen Bentonite MX 80 und Montigel sind niedrig (0,6 bis 1,2
Gew. % K,0), der gréidte Teil des zur Umwandlung in 1llit erforderlichen Kaliums muf3
durch Diffusion aus Tiefenwdassern aufgenommen werden. Die Kaliumaufnahme des
Ca-Bentonites Montigel ist gehemmt.

Kalium-Bentonit von Montana [5]

Dieser Bentonit entstand vor ca. 110 Mill. Jahren aus vulkanischer Asche, die im
marinen Milieu abgelagert wurde. Durch Uberschiebung mit anderen Schichten
stiegen Druck und die Temperatur (bis 200 oC) an. Im Gegensatz zu den in Kalium-
armen Kalken eingebetteten Kinekulle-Bentonit war der 2,5 m méachtige Montana-
Bentonit von Kalium-reichen marinen Tonschiefern umgeben.

Die Quelldricke des Montana-Bentonits erreichten Werte von 10% des Quelldruckes
von Ca-Bentonit. Die im Vergleich zum Kinekulle-Bentonit groere Beeintrachtigung
des Quellvermdgens ist in erster Linie auf die wesentlich héhere Temperatur und das
grélere Kaliumangebot zurdckzufihren.
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Alle diese umfangreichen, hier nur sehr kurz dargesteliten Untersuchungen zeigen,
daR auch unter ungutnstigen Bedingungen die Stabilitdt des Bentonits in der Nach-
betriebsphase erhalten bleibt. Bei dem sehr konservativen Ansatz, eines sofortigen
und volistdndigen Eintausches des durch den Grundwasserflull transportierten
Kaliums [2] errechnet sich eine Umwandiungszeit der Bentonitverfillung in die
Kaliumform als erste Stufe einer maéglichen Hiitisierung nach folgender Formel, die das
Verhéltnis der Menge der austauschbaren Kationen in der Bentonitverflllung zur
Zufuhrgeschwindigkeit von austauschfahigen Kationen darstelit.

t = Xkat. -Bentonit

Xgat.-H,0

Setzt man die entsprechenden technischen GréRen ein, erhalt man fur die Zeitdauer
des vollstandigen Kaliumaustausches unter konservativer Annahme die folgende
Formel:

pf:z

. ,
t =2 M. d? s KAK —E
4 K 0 [K']

Dabei ist M,  die molare Masse des Kaliums ( 39,098 g/mol)

d der Streckendurchmesser, [m]

5 die betrachtete Streckenlénge ( = 1m)

KAK die Kationaustauschkapazitat, [ mol/Mg]

Py die Trockenrohdichte der Bentonitverfillung, [Mg/m?]

Q der mégliche Grundwasservolumenstrom durch die Strecke der
Bentonitverflllung d*s [l/a]

[K'] der méglicher Kaliumgehalt im Grundwasser, [g/l]

Far die Werte d = 37 m
s = 1 m
KAK =764 mol/Mg (Bentonit MX-80)
Py = 17 Mg/m?
Q = 3 TE]
KT = 0,04 gl

erhélt man eine Umwandiungszeit von 4,55 Mill. Jahren. Aufgrund der konservativen
Annahme der sofortigen und vollstdndigen Umwandiung in die Kaliumform ist die
erhaltene Umwandlungszeit als die Pessimistischste anzusehen. DaR der Prozef3 der
Kaliumaufnahme und der daraus resultierenden llitisierung wesentlich lansamer
verlduft zeigen die angeflhrten Beispiele der natirlichen Analoga. So wurde im Falle
des Kinnekulle-Bentonits selbst nach 450 Mill. Jahren das Kalium noch nicht voli-
standig eingetauscht. Dadurch verlauft der ProzeR der lllitisierung eines Bentonits im
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Verlauf dieser Zeitrdume nur bis zum Stadium der Smectit-lllit-Wechsellagerung, die
nachweisbar an untersuchten nattrlichen Proben noch eine Dominanz der typisch
smectitischen Eigenschaften aufweist, wie z.B. die zwar reduzierte aber noch vorhan-
dene innerkristalline Queiifahigkeit belegt.

Die zu beiden Analogiesystemen erhaltenen Untersuchungsergebnisse decken sich
mit den Resuitaten friherer Betrachtungen zur Temperatur -Druck bzw. Tiefe -
Abhéangigkeit der Stabilitat naturlicher Tonminerale (zitiert in [1]). In Abb. 1 sind die
zusammenfassenden Befunde verschiedener Autoren zu den untersuchten nattrlichen
Tonproben dargestelit.

Druck Tiete
MPa km
4
13
aa 4 2

Mo
28 4 1
58 100 150 200 v°C
Abb. 1 Stabiiitatsfelder natirlicher Tonmineralien in

einem Temperatur/Tiefe - Diagramm [1]

Mo: volistandig quellbare Phasen

ML: ungeordnete und geordnete Wechsellagerungen
All:  Allevardit

[-Chi: Hlit-Chlorit-Paragenese

Daraus ist ersichtlich, dal bei niedrigen Temperaturen Montmorillonit als stabile Form
erhalten bleibt. Bei Temperaturen > 80 ... 1000C bilden sich Wechsellagerungen als
stabile Form. Bei der Untersuchung naturlicher Smectite wurde festgestellt, da bei
Temperaturen unter 140 oC der maximale lllitanteil etwa 80 % betragt und unabhan-
gig vom geologischen Alter ist [3].
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3. SchluBfolgerungen fiir UTD und Endlager im Salinar

Die Langzeitstabilitat von Bentonit ist, mitbedingt durch die geologischen Analoga,
durch Untersuchungsergebnisse fur viele Hartgesteinsendlagerbedingungen belegt.
Dadurch besitzen die Verschiu3-, Verfill- und Versiegelungskonzepte auf Basis bzw.
unter Einbeziehung von Bentoniten, wie sie beispielsweise in Finnland, Schweden,
der Schweiz und Canada verfolgt werden, ein hohes Sicherheitsniveau in der Nach-
betriebsphase.

Die Umgebungsparameter von UTD und Endlagern im Salinar weichen jedoch vor
allem in bezug auf das chemische Umfeld sehr stark von diesen Bedingungen ab,
hier ist auch im Rahmen von Sicherheitsbetrachtungen der Kontakt hochkonzentrierter
geséattigter Salzldsungen mit dem Verschlu®- bzw. Versiegelungsmaterialien zu
betrachten. Fur das Verhalten, insbesondere das Langzeitverhalten der méglichen
Verschiuf3- bzw. Versiegelungsmaterialien Ton oder Bentonit unter den Bedingungen
des Salinar, gibt es aber praktisch noch keine sichere Datenbasis, obwohl im Salinar
neben dem Salzgestein unter anderem machtige Tonschichten, die vor einigen 100
Mill. Jahren mit den Salzlagerstatten entstanden sind und den Nachweis der Lang-
zeitstabilitdt an sich erbracht haben, anzutreffen sind. Zu prifen ist, ob diese Tone als
geologische Analoga fir einen Verschluf? oder eine Versiegelung aus Ton oder
Bentonit unter den vorliegenden UTD- oder Endlagerbedingungen geeignet sind. in
solche Betrachtungen soilten auch submarine Sedimente und Salztone in jingeren
Salzseen, bzw. in entstehenden Salzlagerstatien mit einbezogen werden.

Fur eine Bewertung des méglichen Analogiesystemes fehlen aber fur diese Salztone
konkrete Angaben fUr technisch relevante Parameter, wie rheologisches Verhalten,
hydraulische Leitfahigkeit, Quellpotential, Diffusivitdt, Sorptionskapazitat.

Es wird deshalb vorgeschlagen, solche Untersuchungen zum Stoffverhalten von Ton-
Salz-Systemen, die als Dichtmaterialien eingebracht werden, sowie zu den Material-
eigenschaften natlrlicher Salztone, durchzuflhren. Dabei soll das Langzeitverhalten
der Abdichtmaterialien auf Ton/Bentonit-Basis aus natlrlichen Analoga (Salzton)
abgeleitet werden. Diese natirlichen Analoga sind zur Bewertung der Langzeitstabili-
tat von Tonen im Kontakt mit Salzldsungen anwendbar, wenn erstens der Ausgangs-
stoff (z.B. Ton oder Bentonit) als vergleichbar angesehen werden kann und wenn
zweitens die Belastungszustande (Druck, Temperatur, Chemismus) Uber die Zeit den
in der UTD (im Storfallszenario) zu erwartenden Belastungsfélien analog sind. Um die
Eigenschaften des Stoffsystems quasi in einem spateren Zustand zu beurteilen,
werden die fur die Funktionalitat der VerschliuBmaterialien relevanten Eigenschaften
( Porositat, Durchigssigkeit, Sorptionskapazitat, Quelldruck, Beanspruchungs/Verfor-
mungsverhalten) far die Salztone bestimmt und mit den Werten der Ausgangsstoffe
verglichen. Darauf aufbauend soll die Langzeitstabilitdt der Materialien auf Ton/-
Bentonit-Basis abgeschatzt bzw. bewertet werden.
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NATURLICHE PHOSPHATE UND IHR BINDUNGSVERMOGEN FliR
SCHWERMETALLE UND ACTINOIDE

R. Gauglitz

FU-BERLIN , Institut fiir Anorganische und Analytische Chemie,
FG.: RADIOCHEMIE , FABECKSTR. 34-36 , D -14195 Berlin

Die Nutzung von Radioisotopen in der Forschung, der Nuklearmedizin
und der Kernindustrie erzeugt téglich unterschiedliche radioaktive
Reststoffe. Besondere Beachtung verlangen hierbei die Kernbrenn-
stoffe, welche als Abfallstoffe des nuklearen Brennstoffkreislaufes
zuriickbleiben. Es handelt sich hierbei vorwiegend um Abfidlle, die
beim Betrieb unterschiedlicher Kernreaktoren, der Wiederaufarbeitung
von Kernbrennstoffen, der Herstellung von Brennelementen sowie der
Anreicherung und Forderung von Uran anfallen. Bei der Endlagerung
der radioaktiven Abfdlle wird bisher das Konzept verfolgt, die
betreffenden Substanzen durch unterschiedliche Barrieren von der
Biosphdre abzuschlieBen. Dieses in der Literatur als Barrierenkonzept
beschriebene Szenario zieht unterschiedliche natiirliche und kiinstliche
Migrationsbarrieren in Erwagung [1] [2]. Der primidre EinschluB der
Radionuklide soll hiernach in Borosilikatglas, Bitumen oder Zement
erfolgen, oder es soll, wie im Falle der direkten Endlagerung vorge-
sehen, die bestehende Brennelementmatrix, also UOZ’ welches die
Spaltprodukte fixiert, erhalten bleiben. Diese Reststoffmatrix fixiert
die radioaktiven Isotope und bildet somit die erste Migrationsbarriere
[31[4]1. Die solcher Art konditionierten Reststoffe werden dann in
verschiedene Arten von Endlagerbehdltern, wie Polluxbehidlter,
Polluxkokillen oder 400 | Fidsser verstaut. Die jeweils verwendeten
Behiltermaterialien bilden die zweite Migrationsbarriere. Weiterhin
wird nun vorgeschlagen, diese Reststoffbehédlter in einer geeigneten
geologischen Formation, wie z. B. Salzstocke, Granit, Tuff, usw. , in
groBer Tiefe in Stollen oder Bohrlochern zu lagern. Die hierbei
ausgewidhlte geologische Formation stellt die dritte Migrationsbarriere
dar, und das dariiber befindliche Deckgebirge bildet die vierte

Migrationsbarriere [5-91.

Ausgehend von diesem Barrierenkonzept ergibt sich noch eine weitere
Moglichkeit zur Immobilisierung der Reststoffe durch die Verwendung

geeigneter Versatzmaterialien bei der Verfiillung der Stollen [10-121.
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Die an ein Endlager fiir radioaktive Substanzen gestellite Anforderung
lautet in Kurzform: Fixierung der radiotoxischen Reststoffe fiir
mindestens 10.000 Jahre, um hierdurch eine Ausbreitung dieser
Substanzen bis in die Biosphédre hinein zu verhindern. Die Gefahr einer
Ausbreitung besteht jedoch nur dann, wenn Wasser bis an die Endlager-
behdlter vordringt. Durch das Wasser kann eine Korrosion der Behilter
und der Reststoffmatrix eintreten, wodurch die eingeschlossenen
Radionuklide in groBer Menge geldost werden kdnnten. Das radioaktiv
belastete Wasser konnte hiernach aus dem Endlagerbereich heraus-
gelangen und schlieBlich auf seinem weiteren Weg irgendwann mit dem
Grundwasser in Beriihrung kommen. Daher konnten die gelGsten
Radionuklide in den Wasserkreislauf und schlieBlich in die Nahrungs-
kette geraten. Ein Versatzmaterial ist unter diesen Gesichtspunkten

nur dann geeignet, wenn es

a) die Korrosivitdt des angreifenden Wassers vermindert
b) die Loslichkeit der problematischen Radionuklide senkt

und somit der Nuklidausbreitung insgesamt entgegenwirkt. Der Versatz
sollte also die Moglichkeit bieten, die Fixierung der Radionuklide
anstelle der Reststoffmatrix zu ibernehmen. Fiir die Auswahl eines
solchen Materials ist daher die genaue Kenntnis der Reststoffe und

ihrer Reaktionen in der Geosphére erforderlich.

Bei den hochaktiven, wiarmeentwickelnden Reststoffen handelt es sich
in der Hauptsache um Uran, welches mit Spuren von Spaltprodukten
und Aktivierungsprodukten angereichert ist. Ein geeignetes Versatz-
material solite daher vordringlich mit dem Element Uran eine
schwer 16sliche Verbindung bilden [13-221].

Fiir die Suche nach einer geeigneten Verbindung bietet sich in beson-
derem MaBe eine Analyse der mineralogischen Erkenntnisse auf dem
Gebiet der Uranminerale an. Die Mineralogie beschreibt die in der
Natur vorkommenden und z.T. iiber Millionen von Jahren besténdigen
Uranminerale. Uran ist auf der Erde recht weit verbreitet, und es be-
finden sich groBe Mengen dieses Metalls geldst in den Weltmeeren. Doch
auch mineralische Ablagerungen, welche teilweise iiber Jahrmillionen in
der Erdkruste eingeschlossen sind, kann man auf allen Kontinenten
beobachten. Das Uran ist in diesen schwerldslichen Mineralen vorwiegend
mit Phosphat, Silikat oder Oxid verbunden. Die bisher bekannten uran-
haltigen Minerale verteilen sich wie folgt zwischen den unterschiedlichen

Gruppen. Es existieren insgesamt 61 Minerale aus der Gruppe der Oxide-
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Hydroxide~-Titanate-Niobate-Tantalate und 65 Minerale aus der Gruppe
der Phosphate~Arsenate-Vanadate. Demgegeniiber findet man nur 7
Minerale aus der Gruppe der Sulfide-Selenite-Tellurite, 12 Minerale
aus der Gruppe der Sulfate-Molybdate, 17 Minerale aus der Gruppe
der Carbonate und 21 Minerale aus der Gruppe der Silikate [23-25].

Die Phosphatminerale haben demnach eine besonders ausgeprégte
Bindungstendenz zum Uran, welches in diesen Mineralen als Uranylion
LI()ZZ+ in der sechswertigen Oxidationsstufe auftritt. Von den etwa
3.500 bisher bekannten Mineralen sind 215 Phosphate, 110 Arsenate
und 33 Vanadate (zusammen 358). Eine der bemerkenswerten Eigen-
schaften der Phosphatminerale ist die Bildung von Mineralgruppen, in
denen verschiedene Metallkationen oder auch Anionen im Kristallgitter
substituiert werden konnen, ohne daB hierdurch eine grundsédtzliche
Veranderung der Gitterstruktur auftritt. So findet man bei den
wasserfreien Phosphaten ohne fremde Anionen die Triphylin-Reihe, die
Xenotim-Reihe und die Monazit-Reihe und bei den wasserfreien
Phosphaten mit fremden Anionen die Libethenit—Reihe, die Crandallit-
Reihe und die Apatit-Reihe. In diesen Reihen konnen viele unter-
schiedliche Anionen wie z.B. Ca2+, Pb2+, Sr3+, SEE3+, Ba2+, K*, Na',
Mn2+, Fe2+, usw. und Anionen wie PO43", ASO43~, VO43', 5042",
81044”, Cr042", F~, CiI7, OH", Br", usw. in das jeweilige Gitter
eingebaut werden ( Abbildung 1 ). Die wasserhaltigen Phosphate ohne
fremde Anionen bilden die Strengit-Gruppe, die Vivianit-Gruppe, die
Fairfieldit-Gruppe und die Brushit-Gruppe, und die wasserhaltigen
Phosphate mit fremden Anionen bilden die Gordonit-Reihe und die
Tiirkis-Reihe (Abbildung 2)[261.

Besonders beachtenswert ist das Auftreten einer selbststédndigen
Unterklasse von Uranylphosphaten innerhalb der Klasse der Phosphate-
Arsenate-Vanadate, denn mit keinem anderen Anion bildet sich eine
spezielle Unterklasse von Uranverbindungen aus. Auch innerhalb dieser
Unterklasse finden sich Reihen und Gruppen von Mineralen mit
austauschbaren Ionen. Wichtig sind hier die Uran-Glimmer und die
Phosphuranylit-Parsonit-Reihe. Innerhalb der Uran-Glimmer k&nnen die
Kationen Mg2+, F62+, Ca2+, Cu2+, Zn2+, C02+, Mn2+, Ba2+, K", NH4+,
H*, usw. und die Anionen PO43"und ASO43— sowie unterschiedliche
Wassermengen in das jeweilige Gitter eingebaut werden. Beispiele sind
die hdufigen Minerale Saleeit und Autunit (Abbildung 3). In den Uran-
Glimmern existieren parallele, zueinander verschiebbare [UOZ—PO4]~
Schichten, zwischen denen Kationen und Wassermolekiile eingelagert

werden konnen, wodurch sich der Schichtabstand leicht verdndert. Die
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spezielle Bauweise der Uran-Glimmer-Kristalle bietet eine ideale
Méiglichkeit, Uran zu binden, weitere Oxokationen wie PuO,, NpO,
oder AmO, in die Schichten einzubauen und viele Metallkationen
auch in unterschiedlichen Oxidationsstufen zwischen den S8chichten
einzulagern. Weiterhin zeigen die Uran-Glimmer Eigenschaften von
Anionenaustauschern, was in der Literatur fiir die Alkalimetallionen
beschrieben wird [27].

Aus der Geologie und Lagerstdttenkunde ist bekannt, daf Uran oft in
Phosphatlagerstdtten anzutreffen ist, wie z.B. in Afrika und Nordamerika
[28]1. Die Florida-Phosphate (Apatit) enthalten derartig viel Uran, daB
man speziell fiir sie ein Extraktionsverfahren zur Abtrennung des Urans
entwickelt hat [29]. Im "Freeport Experiment” wurde eine sehr
kostengiinstige Herstellung des "yellow cake” aus den Restlaugen der
Phosphorsdureherstellung beeindruckend dokumentiert. Es gelang sogar,
die Preise der siidafrikanischen Hersteller zu unterbieten und gleich-
zeitig ein saubereres Produkt herzustellen. Weiterhin befinden sich in
Algerien Lagerstédtten, welche Autunit und Tobernit enthalten und
in Zentralafrika in der Nihe von Bakouma Lagerstédtten, in denen

das Uran in mikrokristallinen Fluorapatit eingebaut vorliegt.

Es bleibt somit zusammenfassend festzuhalten, daB Uranylphosphate
eine besondere Langzeitstabilitdt zeigen, eine herausragende Stellung
im Vergleich zu anderen uranhaltigen Mineralen einnehmen, die
Moglichkeit eines diadochen Austausches mit anderen Kationen und
Anionen bieten und zudem &uBerst schwer l8slich sind. Es wiadre daher
wiinschenswert, ein Versatzmaterial zu finden, welches im Falle eines
Wasserzutritts eine Umwandlung des geldsten Urans und der gleich-
zeitig gelSsten Spalt- und Aktivierungsprodukte in schwerl&sliche

Phosphate ermdoglicht.

Ausgehend von den beschriebenen mineralogischen und geologischen
Erfahrungen haben wir zur Bildung von Actinoiden- und Schwerme-
tallphosphaten die Verbindung Hydroxylapatit (HAP bzw. CagOH(POy)3)
als phosphatspendende Substanz vorgeschlagen. Vorabuntersuchungen
mit verschiedenen Ubergangsmetallen in konzentrierten Salzldsungen
innerhalb eines Temperaturbereiches von 25°-120°C bestétigten unsere
Vermutungen und zeigten die prinzipielle Wirksamkeit eines HAP-
Zusatzes. HAP ist eine sehr billige, ausreichend verfiigbare, leicht zu
verarbeitende und vdllig ungiftige, lebensmitteltaugliche Substanz.
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Die nachfolgend beschriebenen Arbeiten wurden im Rahmen eines von
BMFT geforderten Pilotprojektes ausgefiihrt [30]1. Ziel dieser Unter-
suchungen war es, in einem engen zeitlichen Rahmen die immobilisie-
rende Wirkung von Hydroxylapatit unter moglichst endlagerrelevanten
Bedingungen zu untersuchen, wobei die Moglichkeit der Nutzung von
Hydroxylapatit als Zuschlagstoff zum Versatzmaterial zu priifen war.
Dieser Bereich wurde bisher noch nicht im Rahmen der F+E-Arbeiten
zur Endlagerung von radioaktiven Abfdllen untersucht, und es war daher
notwendig, zundchst grundlegende Fragen zum Riickhaltevermdgen zu

bearbeiten.
Die Untersuchungen gliederten sich in die drei Hauptbereiche:

- Untersuchung der gebildeten Festkorper (Strukturuntersuchungen)
- Untersuchung des Abreicherungsgrades (Immobilisierungsexperimente)
- Untersuchung der Reaktionskinetik (Kinetische Untersuchungen)

Es sind in der Hauptsache die beiden Aktinidenelemente Uran und
Thorium untersucht worden, die Elemente Neptunium und Plutonium
aus Griinden des Strahlenschutzes jedoch nur im Hinblick auf den
Abreicherungsgrad und die Reaktionskinetik. Alle Experimente wurden
in drei unterschiedlichen endlagerrelevanten Salzldsungen durchge-
fithrt, die den Empfehlungen des HAW-Arbeitskreises des BMFT
entsprechen (Q-Lauge, Losung-II und Losung~-1II). Da in einem Endlager
wegen des geothermischen Temperaturgradienten einerseits und der
Wirmeentwicklung des HAW andererseits mit erhdhten Temperaturen zu
rechnen ist, erfolgten die Experimente vorerst bei 25°C, 75°C und 120°C.

Fiir die Strukturuntersuchungen wurden die Aktinoidenphosphate in
den drei Losungssytemen bei drei verschiedenen Temperaturen durch
Reaktion von suspendiertem Hydroxylapatit mit gelosten Aktinoiden-
ionen geziichtet. Die Experimente erfolgten in batch-Versuchen unter
standigem Riihren bei konstanter Temperatur mit einem molaren
Verh#ltnis von Hydroxylapatit zu Aktininoid von 1/5 . Die Versuchszeit
betrug hierbei vier Wochen. Die Aktinoiden wurden in Form von
Uranylnitrat (0.1 mol/1) und Thoriumnitrat (0.1 mol/l) in Losung
gebracht. Die gebildeten Festphasen wurden nach Beendigung der
Experimente abgetrennt, gewaschen und konnten dann mit Hilfe der
Roéntgenpulverdiffraktometrie , Polarisationsmikroskopie , Rasterelek-
tronenmikroskopie und EDAX untersucht werden. Des weiteren wurde

der jeweilige Schwermetallgehalt quantitativ bestimmt.
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Die Strukturuntersuchungen zeigen, daB es sich bei dem Immobili-
sierungsprozess keinesfalls um eine Sorption an Hydroxylapatit
handelt. Vielmehr wird der eingesetzte Hydroxylapatit vollstédndig
umgewandelt, und es bilden sich in Abhédngigkeit von den eingesetzten
Aktinoiden andere Kristallstrukturen aus (Abbildung 4). Lediglich im
Falle des Thoriums erh#lt man bei 25°C rontgenamorphe Substanzen.
Eine Erhohung der Temperatur fiihrt aber auch fiir Thorium zu
kristallinen Strukturen, die bisher mit der Rontgendiffraktometrie nicht
aufgekldrt werden konnten. Uranylionen werden bei allen Temperaturen
iiberwiegend als Doppelphosphate vom eingangs beschriebenen Uran-~
glimmertyp geféllt. Zwischen den [U022+IP043']—Schichten werden
hierbei ein- oder zweiwertige Kationen eingelagert, die mit H,O-
Molekiilen umgeben sind. Wir fanden in gesé&ttigter MgCly-LGsung und
in Losung II bei 259C Saleeit Mg (UO5IPOy) o x9H,O und in gesdttigter
NaCl-Losung und Losung-III bei 252 wund 75°C Meta-Autunit
Ca (UO51POy)y * 6 HpO. Die Uranglimmer sind als eine Mischkristall-
reihe anzusehen, so daB sich bei dem groBen lonenangebot in den
Salzlosungen vor allem in der Q-Lauge nicht genau definierte reine
Phosphatphasen, sondern vielmehr Mischphasen ausbilden, die mit der
Rontgenpulverdiffraktometrie nicht exakt bestimmt werden konnen.
Die prinzipielle Kristallstruktur dieser Mischphasen, also die Uran-
glimmerstruktur, ist aber die gleiche. Es kommt in Abh#ngigkeit von
der GroBe der in den Zwischenschichten eingebauten lonen lediglich
zu einer Aufweitung oder Verkleinerung der Schichtabstédnde in
Richtung der c-Achse. Demgegeniiber zeigte sich in reinem Wasser bei
Versuchen mit HAP und einer Nap,HPO,/NaH,PO,-Mischung bei 75°
und 120°C die Bildung von Uranylphosphat (HO5)3(POy) o * 4H,O.

Im Falle des Neptuniums war es aufgrund seiner sehr hohen a-Akti-
vitdt nicht moglich, Strukturuntersuchungen mit Hilfe der Rontgen-
diffraktometrie durchzufiihren. Untersuchungen von G. Hoffmann [12]
belegen aber, daB Neptunium ebenfalls in der Uranglimmerstruktur

auskristallisieren kann.

Fiir die Immobilisierungsexperimente wurde bei allen batch-Versuchen
ein molares Verhiltnis von Hydroxylapatit zu Aktinoiden von 10/1
eingestellt. Die Ausgangskonzentration von Uran- und Thoriumnitrat
betrug dabei jeweils 10"2mol/1, die Ausgangskonzentration von
Neptunylhydroxid 810 %*mol/1 und die des Plutoniumnitrats 6.4%x107%
mol/l (hierbei lag das Pu in den unterschiedlichen Oxidationsstufen
IV, V und VI vor). Die verwendeten Ausgangskonzentrationen sind im

Vergleich zu den in einem Endlager zu erwartenden Konzentrationen
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zwar sehr hoch, doch sie waren fiir den analytischen Nachweis der
in Losung verbleibenden Restkonzentrationen aufgrund instrumenteller

Erfassungsgrenzen notwendig.

Die Ergebnisse der Versuche mit langen Standzeiten bis hin zu 308
Tagen sind fiir Uran und Thorium in etwa vergleichbar. Es kommt in
allen drei Losungssystemen und bei allen drei Temperaturen zu einer
drastischen Abnahme der Ausgangskonzentration. Die verbleibenden
Restkonzentrationen liegen ungefédhr bei 10-6 bis 10"7m01/1, was einem
Abreicherungsfaktor von 1/10.000 bis 1/100.000 entspricht (Abbildung 5).
Bei diesen Experimenten zeigten sich keine signifikanten Abhédngigkeiten
in Bezug auf die Art der LOsungssysteme sowie im Hinblick auf die
unterschiedlichen Temperaturen. Fiir das Element Neptunium zeigte sich
dagegen bei den Langzeitversuchen eine Abhéngigkeit der Restkonzen-
trationen von den unterschiedlichen Losungssystemen. In der Losung-1I
waren nach 100 Tagen Versuchsdauer etwa 75%, in der Q-Lauge ca. 95%
und in der Losung-Ill nahezu 100% des vorgelegten Neptuniums
immobilisiert. Die Versuche mit Plutonium wurden nur in der
Losung-II durchgefiihrt, und es zeigte sich dort, daB nach 90 Tagen
etwa 30% des eingesetzten Plutoniums immobilisiert war. Dieses
Experiment haben wir dann unter Zusatz von Uranylnitrat wiederholt,
und es ergab sich eine signifikante Verbesserung der Immobilisierung
auf 80%, was wir auf einen Einbau von Plutonium in den Uranglimmer
zuriickfiihren. Das Plutonium-Experiment zeigt deutlich, dafl unter
endlagerrelevanten Bedingungen, also hohe Urankonzentrationen und
vergleichsweise niedrige Konzentrationen sdmtlicher der Spalt- und
Aktivierungsprodukte, neben der direkten Bildung von Spalt- und
Aktivierungsproduktphosphaten noch eine weitergehende Immobilisie-
rung durch den Einbau dieser Elemente in die Uranphosphatphasen
erwartet werden kann, welche das Riickhaltevermdgen des Versatzes
nochmals erhdht (Abbildung 7).

Die Kinetik des Immobilisierungsprozesses ist fiir die Elemente Uran,
Thorium, Neptunium und Plutonium untersucht worden. Die Versuchs-
zeiten variierten dafiir von sehr kurzen Zeiten von 5 Minuten bis 24

Stunden bis hin zu Langzeitexperimenten von 1 Tag bis zu 1 Jahr.

Im Falle des Thoriums wurde die Reaktionsgeschwindigkeit mit einem
{0fachen molaren UberschuB an Hydroxylapatit im Vergleich zur
Thoriumkonzentration bestimmt. Es stellte sich bei den Kurzzeitexperi-
menten schon nach 5 Minuten die gleiche Restkonzentration wie bei

den Langzeitexperimenten ein; unter diesen Versuchsbedingungen
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verlduft die Reaktion also extrem schnell. Im Gegensatz dazu verlauft
die Immobilisierung des Neptuniums und auch die des Plutoniums
wesentlich langsamer. Selbst nach 100 Tagen Versuchsdauer ist die
Immobilisierung noch nicht vollstdndig abgeschlossen (Abbildung 7
und 8). Es ist dabei deutlich zu sehen, daB die unterschiedlichen
Losungssysteme einen groflen EinfluB auf die Reaktionsgeschwindigkeit
ausiiben. In der Losung-II verlduft die Reaktion am langsamsten, in
der Losung-IIl am schnellsten. Genau dasselbe Geschwindigkeitsgefille
von Losung-II iiber Q-Lauge hin zu Losung-IIl zeigen die Versuchs-
ergebnisse der Uranimmobilisierung (Abbildung 6). Da die Uranimmobili-
sierung ungefahr genau so schnell wie die Immobilisierung des Thoriums
verlauft, wurde in einer gesonderten Versuchsreihe das molare Verhéltnis
von Hydrexylapatit zu Uran von 10/1 auf 5/2 erniedrigt, also mit einem
geringerem HAP-UberschuB gearbeitet, um den ImmobilisierungsprozeB
zu verlangsamen. Dies war erforderlich, um fiir Kontaktzeiten von mehr
als 5 Minuten iberhaupt unterscheidbare MeBwerte zu erhalten, da die
Reaktion bei einem Verhédltnis von 10/1 innerhalb von 5 Minuten nahezu
vollstdndig verlduft. Man sieht, abgesehen von den erwdhnten Einfliissen
der unterschiedlichen Ldsungssysteme, daBl die Immobilisierung unter
diesen Bedingungen nach 7 Tagen noch nicht vollstdndig abgeschlossen
ist. Langzeitexperimente zeigten allerdings, daB es sich dabei nur um
einen Anfangseffekt handelt und die nach 5 Monaten gemessenen Rest-
konzentrationen ungefdhr gleich sind. Daraus wird ersichtlich, daf3 in
den verschiedenen Losungssystemen die prinzipielle Immobilisierungs-
reaktion dieselbe ist und die unterschiedlichen Reaktionsgeschwindig-
keiten wohl nur durch die stark unterschiedlichen Viskositdten der
drei Losungssysteme hervorgerufen werden. Aus diesem Grunde haben
wir die Viskositdten der drei Losungssysteme vermessen, und es zeigte
sich hierbei, daB die zuvor beschriebene Reihenfolge eingehalten
wird. Die Viskositdt nimmt von Losung-Il liber Q-Lauge hin zu

Losung-1II stark ab.

Die Ergebnisse der reaktionskinetischen Untersuchungen lassen den
Schiuf zu, daB es in einem Endlager mit den zu erwartenden wesent-
lich geringeren Aktinidenkonzentrationen und dem damit verbunde-
nen noch groBeren UberschuB an Hydroxylapatit zu einer nahezu
quantitativen und sehr schnellen Immobilisierung zumindest der hier

untersuchten Elemente kommt.

Zusammenfassend kann gesagt werden, daB sich mit diesem als
Pilotprojekt konzipierten BMFT-Vorhaben die Riickhaltewirkung von
Hydroxylapatit auf die Elemente Uran, Thorium, Neptunium sowie
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Plutonium eindrucksvoll bestédtigt hat. Die Schwermetallfixierung
erfolgt aufgrund einer chemischen Reaktion, die zur Bildung extrem
wasserunldslicher Verbindungen fithrt. Die Immobilisierung erfolgt auch
in hochkonzentrierten Salzlésungen und bei Temperaturen bis zu 120°C.
Die Geschwindigkeit der Immobilisierung ist fiir die Elemente Uran und
Thorium bei einem 10fachen UberschuB an Hydroxylapatit sehr schnell
und fiir die Elemente Neptunium und Plutonium unter dem Gesichts~-
punkt der zeitlichen Abldufe in einem Endlager vollig ausreichend.

AbschlieBend soll noch einmal betont werden, daB Hydroxylapatit
eine ausreichend verfiigbare, relativ preiswerte und vodllig ungiftige

Substanz ist, die sogar in der Lebensmittelindustrie Verwendung findet.

Die vielversprechenden Ergebnisse dieses Pilotprojektes lassen es
sinnvoll erscheinen, in einem Nachfolgeprojekt die grundsdtzliche
Wirkungsweise des Hydroxylapatits als Zusatz zum Versatzmaterial
im Detail weiter zu erforschen. Wie fiir ein Pilotprojekt ublich, wurde
vorerst mit einer hauptsdchlich phédnomenoclogischen Betrachtungs-
weise an die Fragestellungen herangegangen. In weiterfithrenden
Arbeiten miiBte deshalb vordringlich die physikalische Chemie der
Immobilisierung untersucht werden, und es sollten hierbei insbesondere
die Loslichkeitsprodukte der entstehenden Phosphatphasen bestimmt
werden, welche fiir Modellrechnungen zur Langzeitsicherheit von

Endlagern bendtigt werden.

Ein weiterer Untersuchungsschwerpunkt wére die Wechselwirkung von
Hydroxylapatit mit den in riesigen Mengen in ein Endlager einge-
brachten Behdltermaterialien (Pollux-Behdlter ect.), d.h. der EinfluBl
auf die Korrosionsgeschwindigkeit, die Moglichkeit von Konkurrenz-
reaktionen oder mogliche Auswirkungen auf die Immobilisierungsei-

genschaften des Hydroxylapatits.

Neben diesen Hauptschwerpunkten gibt es noch eine Reihe weiterer
Fragestellungen, denen vor einem Einsatz von Hydroxylapatit als Zuschlag

zum Versatzmaterial unbedingt nachgegangen werden sollte:

a) Beeinflussen Komplexbildner die Immobilisierung durch HAP ?
b) Wie stark ist das JIonenaustauschvermdgen der Uranglimmer in
gesittigten Salzldsungen gegeniiber Problemelementen wie Cs-137

und Tc-99 ?
¢) Wie verhdlt sich der Zuschlagstoff HAP gegeniiber MAW- und

LAW - Abfédllen ?
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Gruppen von Phosphatmineralen in denen Kationen
und Anionen im Geriist ausgetauscht werden kdnnen
A) wasserfreie Phosphate ohne fremde Anionen

. . . + 2+ 2+ 2+
> Trphylin-Reihe LiFe[PO ] (Na ,Ca”, Fe , Mn )

> Xenotim-Relhe  YI[PO,] (Pb?", ¥ ce’)
(P02 AsO,, VO, )

5 Monazit-Reihe  (Ca’r Pb°r et Y%  Bi®  sEE®, Th"")
CelPO,] (Cro27,p0., As0,, V0, 8i0, )

B) wasserfreie Phosphate mit fremden Anionen

5> Libethenit-Reihe Cu,[OHIPO,1  (Cu’)Zn* Mn ')
(P03, As0, )

> Alunit-Beudantit-Goyazit (Crandallit)-Gruppe

KAL,[(OH)(1(80,),] (Na", X", NH,, H,0, Ag ,
PbFe3[(OH)6 (PO )IS 2+ 2+ 2+ 2+ 3+
SrAL HL(OH), [(PO,),] P, Ca, 81, Ba, Ce )
CaAl,[(OH),1(PO,),] (80270, AsO, )
> Apatit-Pyromorphit-Gruppe Ca [(F,0H)I(PO,),]

Pb [CI1(PO,),]
(N K, Mg?", Ca®", 82", Ba®", b2, Mn®", Fe®", SEE®", Th"", ..

(F-¢l” 0B, 1/2 0%, 502, €r027, 20} As0}, VO, 810, ")

Abb.1
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C) wasserhaltige Phosphate ohne fremde Anionen

5> Strengit-Gruppe  Fe[PO,1%2H,0 (Fe’ Mn A’ 8¢

2> Vivianit-Gruppe Fe ,[PO,l, *8H,0 (F92+, Mn2+, Mg2+)

> Brushit-Gruppe  CaH[PO,1%x2H,0 (S0,,P0,, AsO, )

- Fairfieldit-Gruppe

Ca,Mn[PO,], x 2H,0 (Ca”’, Mg”" Fe’", Mn" " Ni*")

D) wasserhaltige Phosphate mit fremden Anionen

> Gordonit-Reihe

MgAl,[OHIPO,1,*8H,0 (Fe’", Mn®", Mg™")

> Tiirkis-Reihe

CuAl, [(OH),IPO,T1, *4H,0 (Cu”" Zn", Ca AL, Fe )

Abb.2
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E) Uranyl-Phosphate

%> Uran-Glimmer Saleeite Mgl[UO,IPO,]1,*8H,0
Autunite CalUO,IPO,1,*8-12H,0

, ant Pb2")

&

(NH,, K", Mg”", Ca®",Ba"", Mn®", Fe®", Co®", Cu®
(PO, AsO; )

Die Meta-Formen haben einen geringeren Wassergehalt

Schichtstruktur Kristallform

2> Phosphuranylit-Parsonit-Gruppe

Ca[(U02)4!(OH)4l(PG4)2} *8H,0 viele Vorkommen
sz[UOZI(PO4)2] + 2H,0

2 &+

(', ca?", Ba®*, P, cu’r ThYY)  (POYT AsO), VO, )

Abb.3
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Reaktion einer HAP~-Suspension mit Uran
Untersuchung der isolierten Feststoffe

durch Rontgen-Pulver-Diffraktometrie

Q-Lauge Losung Il Losung Il
25°0C kristaliin Saldeit Meata-Auvtunit |
75°C kristallin keistallin Mesta-Autunit |
120°C kristallin Meta-Autunit I kristallin

Fiinffacher molarer Uraniiberschuld bei 4 Wochen Konlaktzeit
&-10° mol/l UDG™ und 310 mol/l POF

Reaktion einer HAP-Suspension mit Thorium
Untersuchung der isolierten Feststoffe

durch Réntgen-Pulver-Diffraktometrie

G-Lauge Lésung il Lésung M Wasser
25°C amorph amorpl amorph oot
75°C | kristalin kristalin kristaliin kristalfin
120°C | keistailin feristaliin kristallin kristallin

Funffacher molarer Thoriumiiberschu bef 4 Wochen Kontaktzeit
&1 mol/t Th* und 310° mol/i POF

Prozentualer Gewichtsanteil an Uran in den
isolierten Phosphatphasen (HAF)

Prozentualer Gewichtsanteil an Thorium
in den isolierten Phosphatphasen (HAP)

Q-Lauge | Ldsung ll Losung Il
25°C 58% 57% 59%
75°C 52% 54% 54%
120°C | 59% 54% 60%

Q-Lauge | LOsung i Lésung Hi
25°C 40% 24% 30%
75°C 40% 42% 30%
120°C | 25% 40% 35%

Fiinffacher molarar UraniiberschuB bei 4 Wochen Kontaktzeit
510° mol/l UOS™ und 310 molfl PO®

Finffacher molarer Thoriumiiberschull bel 4 Wochen Kontaktzait
&0 mol/1 Th* und 3-10° mol/l PO#

-Zvc-
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Immobilisierung von Uran durch

Hydroxylapatit Ca,OH(PO,);,

Immobilisierung von Thorium durch

Hydroxylapatit Ca;,OH(PO,J),

Q-Lauge | Losung Il | Losung lll
25°C 6.5107 110°° 810°
42 Tage 70 Tage 70 Tage
76°C 1-10°° 45107 14107
42 Tage 113 Tage 308 Tage
120°C 410 - 7108
199 Tage 198 Tage

Kontaktzeit und Restkonzentration imol/l}
Ausgangskonzentration 10 mol/l Uran und 10” mol/l HAP

Immobilisierung von Uran durch
Hydroxylapatit Cas;OH(PO,);

Q-Lauge | Losung Il | Losung I
25°C 9.410° 1.2:10° 55107
156 Tage 210 Tage 210 Tage
75°C | 25107 8.2107 1010
156 Tage 156 Tage 156 Tage
120°C 1.9-10° 1.9-10° 5.0107
102 Tage 102 Tage 72 Tage

Kontakizeit und Restkonzentration (mol/l)
Ausgangskonzentration 107 mol/| Thorium und 10" moi/l HAP

Immobilisierung von Thorium durch

Hydroxylapatit Ca;OH(PO,),

Q-Lauge | Losung I | Losung
25°C 16/100000| 1/10000 8/10000
42 Tage 70 Tage 70 Tage
75°C | 1/10000 | 4/100000 { 2/100000
42 Tage 113 Tage 308 Tage
120°C | 4/1000000 |  ---- 771000000
199 Tage 199 Tage

Kontaktzeit und Abreicherungsfaktor {(Restkonz /Ausgangskonz.}
Ausgangskonzentration 10 mol/l Uran und 107" mol/! HAP

Q-Lauge | Losung Il | Losung Ml
25°C | 9/10000 1/10000 5/100000
156 Tage 210 Tage 210 Tage
75°C | 2/1000 | 8/100000 1/10000
156 Tage 156 Tage 156 Tage
120°C | 2/10000 2/10000 5/100000
102 Tage 102 Tage 72 Tage

Kontaktzeit und Abreicherungsfaktor (Restkonz./Ausgangskonz.)

Ausgangskonzentration 107 mol/l Thorium und 107 mol/t HAP

-Lve-



Prozentuale Abreicherung von Uran

Zeitabhidngigkeit der Uranimmobilisierung
in verschiedenen Losungssystemen durch

Kinematische Viskositat
als Funktion der Temperatur

Ty

999V

Hydroxylapatit bei 298 K
¢ MG,
1003 X Q.-Lauge 5
O Losungll ?
907 A& Losung Il
804
704
i/ —¥— Q-lauge
60: / — B — Losungli
1// - —A — Lésunglll
504
HAP 500mg in50mi/S 10 mal/l Uran
FIE BLLA S Al R r— rr— AL — R— — t
0 1 2 3 4 5 6 7 o
(O R R T RN O OSSPSR
Kontaktzeit / Tage O 5 1O B 20 2 30 3 40 45 50 55 60 é5 70 75 80
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Zeitabhangigkeit der Plutoniumimmobilisierung
in Losung [l durch Hydroxylapatit bei 298 X

Prozentuale Abreicherung von Plutonium

Prozentuale Abreicherung von Plutoniim

100

90 HAP ¥Omg 1 50mi/4.4 10 mol/ Pu

80

70-

60

50

40

30

20

104 —— — —F
L —

0 , . . ;
) 5 1o 15 20 25

Kontaktzeit / Stunden

Zeitabhingigkeit der Plutoniumimmobilisierung

100

in Losung I durch Hydroxylapatit
bei 298 K in Gegenwart von Uran

90

80

70

60

50

40

30

20

10

HAP BOmg n SOmI/6.4 0™ mol/t Pu/S00mg LIO,NO,),

¥ ¥ Y

3 16 15 20 25

Kontaktzeit / Stunden

Zeitabhdngigkeit der Plutoniumimmobilisierung

Prozentuale Abreicherung von Plutonium

in Losung Il durch Hydroxylapatit bei 298 K

100

90 HAP 160mg in SOm/6.4 X0 molA Py
80

70

80

50

40

30 e ———

4 —
—
20 + —
.*4
10
0 Y + U T T T T T T

0 10 20 30 40 50 60 70 80 S0 100

Kontaktzeit / Tage

Zeitabhiingigkeit der Plutoniumimmobilisierung

Prozentuale Abreicherung von Plutonium

in Losung Il durch Hydroxylapatit bei 298 K

mit einemn hundertfachen HAP-Uberschuf

100

9% HAP 16g n50m/6.4 10 molA Py
80 o
o

sof

50

40

30

20

10

i) 10 20 30 40

Kontaktzeit / Tage
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Zeitabhangigkeit der Neptuniumimmobilisierung
in verschiedenen Ldsungssystemen durch
Hydroxylapatit bei 298 K

100
g a
s 1,777
= 904 &
% 3 / —— (-lauge
:é 15 - =& - L8sung il
o] k
> 803 -~ =& — Lésung il
B0
= ;
5 704
= E
3, 3
E 2 ~ raS
4 60%59&:’:_,_._._.___________________ 0
@ ;
e E
2 50
5 3
5 ] HAP200mg in50m/8 107 mal/l Np
Bot E
[N Ay e e N A 2 e e e L e S
0 5 10 15 20 25

Zeitabhingigkeit der Neptuniumimmobilisierung
in verschiedenen Lésungssystemen durch
Hydroxylapatit bei 298 K
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Kernforschungszentrum Karlsruhe

Workshop
Natiirliche Analoga zur Endlagerung
radioaktiver Abfille
4. + 5. November 1993

Natiirliche Analoga im Hinblick auf
kolloidale Verbindungen und Migration
von Radionukliden in Aquifersystemen™

J. Kim
KFfK-INE

*) Eine schriftliche Ausarbeitung dieses Beitrages lag bei Drucklegung des Berichtes nicht vor
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