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Zusammenfassung

Fur die umweltvertragliche Entsorgung des
beim Ruckbau kerntechnischer Anlagen
anfallenden Betonbruchs werden
Prognsemodelle des Radionuklidaustrags
bendtigt. Im Labor wurden Perkolationver-
suche mit radioaktiv kontaminiertem
Bauschutt durchgefuhrt und Messreihen
der wichtigsten bodenhydraulischen Gro-
Ren sowie wichtige  Stofftransport-
parameter ermittelt. Erstes Teilzeil des
laufenden Forschungsvorhabens AuRa
war die gekoppelte Modellierung der hyd-
raulischen Prozesse und des
nichtreaktiven Stofftransports. Die Auswer-
tung der resultierenden Daten und die
Uberprifung der Korrektheit der Prozess-
kenntnisse erfolgte mit der Methode der
inversen Modellierung.

Der Wasserfluss konnte mit der Ri-
chardsgleichung unter Verwendung des
van Genuchten-Mualem-Modells der hyd-
raulischen Funktionen zufriedenstellend
beschrieben werden. Das Durchbruchs-
verhalten eines konservativen Tracers
zeigte eindeutig auf, dass praferenzielle
Flisse auftraten. Diese konnten mit dem
Mobil-Immobil-Modell zutreffend modelliert
werden.
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Einleitung

Der fur die Zukunft zu erwartende Ruckbau
stillgelegter kerntechnischer Anlagen wird
zum Anfall signifikanter Mengen von
schwach mit Radionukliden kontaminier-
tem Bauschutt fuhren. Eine Ausbringung
dieser porosen Abfallstoffe in die Umwelt
erfordert eine sorgfaltige Risikoanalyse im
Hinblick auf die Schutzguter Boden, Was-
ser und Mensch. In dem Projekt AuRa
werden modellgestiutzte Aussagen Uber die
Umweltrisiken der Deponierung dieser Ma-
terialien getroffen. Hierzu  werden
transiente  Stofftransportexperimente an
Versuchsbehaltern im Labor durchgefuhrt
und mit Methoden der Stofftransportsimu-
lation in pordsen Medien und
Parameteridentifikationstechniken ausge-
wertet. Erstes Teilziel des Projekts war die
Erstellung eines FEM-Modells zur Be-
schreibung der Hydraulik und des
nichtreaktiven Stofftransportes in den Ver-
suchssystemen.

Material und Methoden

Abb. 1 zeigt den Aufbau der acht Ver-
suchscontainer, die mit Bauschutt der
Kornfraktionen < 20 mm oder < 45 mm ge-
fullt wurden. Hierbei kamen
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Abb. 1: Aufbau eines Versuchscontainers.
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Abb. 2: Wasserbilanzen und gemittelte Wassergehalte der Versuchssysteme 3 und 4.

unterschiedliche Betonarten (Strahlen-
schutz-, Normalbeton und Zementmortel)
zum Einsatz, die kunstlich entweder ober-
flachlich oder homogen mit den
Radionukliden Uran, Thorium, lod und Ra-
dium kontaminiert wurden. Uber einen
Zeitraum von zunachst einem Jahr wurden
die Substrate mit variierenden Intensitaten
einschlieBlich Flussunterbrechungen be-
regnet. Das Perkolat wurde quantitativ
erfasst und auf Nuklidkonzentrationen un-
tersucht. In den Fassern 3 und 4 (beide
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Abb. 3: Gemessene und simulierte Daten in
dem Zeitraum, der fiir die Parameter-
schétzung benutzt wurde.

Strahlenschutzbeton, <20 mm) wurden in
drei Tiefen die Matrixpotenziale gemessen.
Als hydraulischer Tracer wurde einmalig
Perchlorat mit dem Bewasserungswasser
aufgegeben. Fur die Simulation der hyd-
raulischen Prozesse haben wir mit dem
Softwarecode HYDRUS-1D (Simiinek et
al., 1998) die Richardsgleichung unter
Verwendung des van Genuchten-Mualem
(VGM) Modells (van Genuchten, 1980) ge-
I6st. Die sechs VGM-Parameter wurden
mittels globalen inversen Schatzverfahren
(SCE-UA Algorithmus von Duan et al.,
1992) bestimmt, wobei Zeitreihen der ku-
mulativen Ausflisse Qum und Matrix-
potenziale h sowie ein Wert fur den profil-
gemittelten Wassergehalt 6,y in jede
Parameterbestimmung eingegangen sind.
Die verwendeten Datensatze bezogen sich
auf einen Zeitraum (112 d bis 170 d nach
Versuchsbeginn), in dem stark variierende
Wassergehalte in den Substraten auftra-
ten.

Um das resultierende Modell zu validieren,
wurden die hydraulischen Prozesse fur ei-
nen unabhangigen Zeitraum (56d bis
112d nach Versuchsbeginn) modelliert
und mit den Messdaten verglichen.

Auf Basis des hydraulischen Modells wur-
den im Anschluss die Tracerdurchbriche
mit dem Mobil-Immobil-Modell (MIM) simu-
liert. Die Stofftransportparameter wurden
mit dem Levenberg-Marquardt-Algorithmus
(Marquardt, 1963) anhand der Tracerkon-
zentrationen im Perkolat geschatzt. Die
Gute der Modellanpassung an die Messda-
ten wurde mit den Fehlermal3en root mean
square error (RMSE) und mean error
(MEANE) quantifiziert.
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Abb. 4: Durch inverse Modellierung ermittelte
bodenhydraulische Eigenschaften.
Links: Retentionskurve (van Genuch-
ten). Rechts: Leitfdhigkeitsfunktion (van
Genuchten / Mualem).

Ergebnisse und Diskussion

Abb. 2 zeigt die Wasserbilanzen der bei-
den Versuchssysteme, in denen die
bodenhydraulischen Messungen durchge-
fuhrt  wurden. Der profilgemittelte
Wassergehalt (grau) ergibt sich aus der
Differenz zwischen beregneter (dunkel-
grun) und  ausgeflossener  Menge
(hellgrin). Die Unterschiede in den An-
fangswassergehalten von 4.2 % (Fass 3)
und 9 % (Fass 4) wurden durch die Diffe-
renz der Ausflisse kompensiert, sodass
sich in beiden Fassern sehr ahnliche pro-
filgemittelte Wassergehalte einstellten.

Die grauen Kreise in Abb. 3 stellen die
Meswerte dar, die fur die Identifikation der
VGM-Parameter verwendet wurden. Aus
der Optimierung resultierten die in Abb. 4
gezeigten hydraulischen Funktionen, mit
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Abb. 5: Validierung des hydraulischen Modells
und der bodenhydraulischen Eigenschaf-
ten anhand unabhéngiger Daten.
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Abb. 6: Messwerte (Symbole) und mit MIM-Modell
simulierte Verldufe (Linien) des Tracer-
durchbruchs. Die geschétzten Dispersions-
langen betragen 1.92 cm fiir Fass 3 (dun-
kelgriin) und 2.19 cm fiir Fass 4 (hellgriin).

denen sowohl die Ausflussdynamik, als
auch die Zeitreihen der Matrixpotenziale in
den drei Messtiefen simuliert werden kon-
nen (grune Linien in Abb. 3).

Mit der Modellvalidierung kann gezeigt
werden, dass die effektive Parametrisie-
rung geeignet ist um die Verlaufe der
Groflen Quwm und h in den drei Messebe-
nen (in Abb. 5 exemplarisch fur Fass 3) zu
prognostizieren. Die stetig ansteigende
Uberschatzung des kumulierten Ausflusses
ist moglicherweise darauf zurtckzufuhren,
dass in den Experimenten trotz Abdeckung
Wasser aus den Fassern verdunstet ist.
Der Verdunstungsprozess wurde in den
Simulationen jedoch bislang nicht bertck-
sichtigt.

Der Tracerdurchbruch hat gezeigt, dass
der Stofftransport in den Schittungen pra-
ferenziell erfolgt. Nur 26 % (Fass 3) bzw.
20 % (Fass 4) des im System befindlichen
Wassers sind fur den Stofftransport rele-
vant. Wie in Abb. 6 gezeigt wird, konnte
der Tracerdurchbruch mit dem MIM-Ansatz
erfolgreich beschrieben werden.

Abb. 7 zeigt die Ausflusskonzentrationen
und kumulativ ausgetragenen Massen der
Elemente Uran, Thorium und lod sowie
des Sulfats fur die Fasser 3 und 4. Die
Konzentrationsverldufe schwanken teilwei-
se stark zwischen Einzelproben, zeigen im
Vergleich zwischen den beiden Fassern
jedoch ahnliche Muster. Der auf die Kon-
taminationsmasse normierte Nuklidaustrag
aus dem oberflachlich kontaminierten Bau-
schutt ist gegenuber dem Austrag aus dem
homogen kontaminierten Substrat deutlich
erhoht.
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Abb. 7: Radionuklid- und Sulfataustrag aus den Fassern 3 und 4. Gemessene Konzentration im Eluat (Balken,
die Balkenbreite gibt das jeweilige Probenvolumen an). Ausgetragene Massen (griine Linie, kumuliert).
Die Massen der Elemente U, Th und | sind auf die Kontaminationsmasse normiert.

Fazit und Ausblick

Die hydraulischen Prozesse in den Ver-
suchscontainern kénnen mit den
ermittelten Parametern des VGM-Modells
abgebildet werden. Weil in den Systemen
praferenzieller Fluss auftritt, muss fur die
Stofftransportmodellierung mindestens der
MIM-Ansatz verwendet werden. Der
Transport eines idealen Tracers konnte mit
dem MIM-Ansatz beschrieben werden.
Zukunftige Arbeiten im Projekt AuRa sind
die inverse Modellierung des reaktiven
Stofftransportes in den Versuchssystemen.
Die auf diese Weise gewonnen Transport-
parameter werden fur die Modellierung von
Szenarien der Nuklidfreisetzung unter Frei-
landbedingungen verwendet.
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