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Zusammenfassung

Bei der Endlagerung von radioaktiven Abféllen in einem kristallinen Wirtsgestein,
flir das auch Konzepte ohne Beriicksichtigung eines einschlusswirksamen Ge-
birgsbereichs zur Diskussion stehen, werden besonders hohe Anforderungen an
die Integritat von (geo-)technischen Barrieren, insbesondere Endlagerbehaltern,
gestellt. Vor diesem Hintergrund ist es von Bedeutung die Korrosion von Endlager-
behaltern und den Einfluss auf die Freisetzung von Radionukliden umfanglich zu
verstehen und addquat prognostizieren zu kénnen.

Als Teil des BASE-Inhouse-Forschungsprojektes LaKris wurde in dem vorliegen-
den Bericht ein Review zu den verschiedenen etablierten Ansatzen zur Modellie-
rung der Korrosion von Endlagerbehéaltern durchgefiihrt. Es existieren eine Viel-
zahl unterschiedlicher Ansétze, die jeweils zur Modellierung bestimmter Korrosi-
onsmechanismen geeignet sind und verschiedene Detaillierungsgrade mit sich
bringen. Verbreitet sind zum einen empirische Ansétze aber auch Ansatze auf Ba-
sis von Massenbilanzierung und Massentransport. Diese Ansédtze enthalten Abs-
trahierungen und Vereinfachungen und eignen sich dadurch fiir den Einsatz in
Langzeitsicherheitsanalysen. Daneben gibt es einige sehr komplexe mechanisti-
sche Modelle (z. B. reaktive Transportmodelle), die im Rahmen des Safety Case
von zentraler Bedeutung zur Demonstration von Prozessverstandnis sind und zur
Begriindung der getroffenen Abstrahierungen in den numerischen Modellen die-
nen.

Die Modellierung der Behélterkorrosion im Kontext des deutschen Standortaus-
wahlverfahrens kann auf den umfangreichen internationalen Erfahrungen und
Kenntnissen im Bereich der Korrosionsmodellierung aufbauen. Konkrete Modell-
rechnungen erfolgen jedoch erst dann sinnvoll, wenn detailliertere Kenntnisse
z. B. bzgl. der hydrogeochemischen Bedingungen im Endlager und der verwende-
ten Behéaltermaterialien vorhanden sind.

Weiterhin wurde betrachtet, wie sich eine Integritatsverletzung der (geo-)techni-
schen Barriere auf die Freisetzung der Radionuklide auswirken kann - speziell fiir
den Fall, dass ein groBRer Teil der Barriere (und ggf. deren Wirkung) auch nach der
Integritatsverletzung erhalten bleibt.

Es wurde ein Ansatz mit hypothetischen Funktionen und Parametern vorgestellt,
um das Riickhaltevermoégen von (geo-)technischen Barrieren fiir Radionuklide zu
quantifizieren. Der Vorschlag unterstellt eine verbleibende, partielle Riickhalte-
wirkung der (geo-)technischen Barrieren auch nach deren Ausfall und keinen, wie
oft konservativ angenommen, vollstandigen und instantanen Austrag des Radio-
nuklidinventars in das kristalline Wirtsgestein.



Fiur die Modellierung der zugrunde liegenden Prozesse (z. B. den Ausfall der ver-
schiedenen technischen Barrieren) wurden in erster Ndherung e-Funktionen ver-
wendet. Diese sollen den Zeitpunkt eines Ausfalls sowie zeitabhdngig die GroRe
der ausfallenden Wandungen von UmschlieBungen, wie Zirkalloyhiillen der Brenn-
stdbe und Behilter, beschreiben. Der Austrag von Radionukliden aus den
(geo-)technischen Barrieren in das Wirtsgestein wurde mit hypothetischen Para-
meterwerten berechnet.

Weiter wurde angenommen, dass Radionuklide in Korrosionsprodukten eines In-
nenbehélters eines POLLUX-Behélters und im Bentonit diffundieren und sorbieren
konnen. Dies wurde mit dem Fick’schen Gesetz mit Anwendung des scheinbaren
Diffusionskoeffizienten modelliert. Die scheinbare Diffusionskonstante wurde in
einer realitatsnahen GréRenordnung gewahlt.

Als Ergebnis der Modellierung wurde der relative Anteil eines Radionuklides, das
durch die (geo-)technischen Barrieren in das Wirtsgestein ausgetragen werden
kann, zeitabhangig abgebildet. Dieser Anteil ist fiir eine Bewertung nach Endlager-
sicherheitanforderungsverordnung (EndlSiAnfV 2020) von Interesse. Es zeigte
sich, dass die Beriicksichtigung einer verbleibenden Riickhaltewirkung anstelle
eines instantanen Komplettausfalls der (geo-)technischen Barrieren einen groBen
Einfluss auf den Radionuklidaustrag haben kann und dass Diffusion und Sorption
in Korrosionsprodukten des Behélters und im Bentonit bewertungsrelevante Pro-
zesse darstellen.

Da die Berechnungen auf fiktiven Funktionen und Parameterannahmen beruhen
(keine hinreichend qualifizierte numerische Modellierung auf Grundlage realitéts-
naher Annahmen gemaBR EndlSiUntV § 9 Abs. 2), kann anhand der Ergebnisse keine
Einschatzung zur tatsdchlichen Integritat und Freisetzung erfolgen. Der Ansatz ist
nicht dafiir geeignet, einen Austrag des Radionuklidinventars realitatsnah zu
quantifizieren oder zu extrapolieren. Generisch konnte jedoch gezeigt werden,
dass eine Modellierung der Freisetzung bzw. Riickhaltung von Radionukliden un-
ter Beriicksichtigung einer Restwirksamkeit von integritatsverletzten (geo-)tech-
nischen Barrieren mit gewdhlten Funktionen und Parameterwerten maéglich er-
scheint und somit moglicherweise zuséatzliche, bewertungsrelevante Sicherheits-
reserven gegeniiber konservativen Annahmen ausgewiesen werden kénnen.



Abstract

The final disposal of high-level radioactive waste in crystalline host rock without
a containment providing rock zone involves particularly high requirements on the
integrity of engineered and geo-engineered barriers, especially on the waste can-
ister. Therefore, it is essential to understand and be able to predict the corrosion
behavior of waste canisters and the implication for the release of radionuclides.

As part of the BASE inhouse research project LaKris, this report contains a review
on the various approaches to model the corrosion of canisters. Numerous ap-
proaches with different complexity exist for the modelling of the different corro-
sion mechanisms and for the different potential canister materials. Widely-used
are empirical approaches but also models based on mass balance or mass
transport. These approaches use simplifications and are suitable for long-term
safety assessment. Beyond that, very complex mechanistic models (such as reac-
tive transport models) exist, which are crucial for the demonstration of process
understanding within the safety case, justifying the simplifications made in the nu-
meric models.

Future modeling of container corrosion in the German site selection procedure
and safety assessment can build on a profound and extensive international
knowledge and experience. However, precise and meaningful modeling can only
be performed when detailed knowledge about the boundary conditions (such as
local hydrochemical data) is available.

Inthe second part of this report the effect of a loss of integrity of (geo-)engineered
barriers on the release of radionuclides was evaluated - in particular for the sce-
nario that part of the barrier is still present and can contribute to a retardation.

A modeling approach with hypothetical functions and parameters is presented in
order to quantify the retention potential of (geo-)engineered barriers. It assumes
a residual partial retention potential of these barriers even after loss of integrity
and not, as commonly assumed, an instant and complete release of radionuclides
after barrier failure.

As a first approximation e-functions were used for the modeling of underlying pro-
cesses (e. g. failure of different technical barriers), aiming to describe the time of
failure and the time-dependent extent/size of barrier defects. The release of radi-
onuclides from the barriers into the host rock was modeled with hypothetical pa-
rameter values

It was assumed that radionuclide can diffuse through and sorb on the buffer and
corrosion products of the inner canister (here POLLUX chosen as underlying can-
ister concept). Diffusion was modeled with Fick’s law and with an apparent diffu-
sion coefficient in a realistic order of magnitude.



The modeling yields the time-dependent fraction of radionuclides that was re-
leased through the (geo-)technical barriers into the crystalline host rock. It was
shown that the consideration of a residual retention potential of failed barriers,
especially sorption on canister corrosion products and the buffer, can have a sig-
nificant effect on radionuclide release.

Since the modeling based on hypothetical functions and parameter values (no
qualified numerical modeling based on realistic assumptions according to
EndSiUntV § 9 Abs. 2), no conclusion can be deduced regarding real radionuclide
release and barrier integrity. However, as proof of principle it could be shown that
a consideration of a residual retention potential of (geo-)technical barriers in ra-
dionuclide release modeling of is feasible. By further development and optimiza-
tion of the approach, disposal concepts with different (geo-)technical barriers
could be analyzed and compared.

Vi
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1 Motivation und Hintergrund

Fiir die Endlagerung hochradioaktiver Abfélle in Deutschland kommt neben Ton-
gestein und Steinsalz auch Kristallingestein als Wirtsgestein in Betracht. Geman
§ 23 Abs. 1 StandAG ist fiir kristallines Wirtsgestein fiir den sicheren Einschluss
der Abfille ein alternatives Konzept zu einem einschlusswirksamen Gebirgsbe-
reich moéglich, das deutlich hohere Anforderungen an die Langzeitintegritidt des
Behalters und der geotechnischen Barrieren stellt (StandAG 2017). Vor diesem Hin-
tergrund ist es vor allem fiir ein Endlager im kristallinen Wirtsgestein von zentraler
Bedeutung die Korrosion von Endlagerbehéltern, als integritdtsgefdhrdenden
Prozess, umfanglich zu verstehen und iliber den gesamten Bewertungszeitraum
von 1 Million Jahren adédquat abbilden zu kénnen.

Aus diesem Grund flihrte das BASE im Forschungsvorhaben ,Langzeitintegritat
von Behiltern im Kristallingestein“ (LaKris, FKZ 4722B10401) ein Review zum
Stand von Wissenschaft und Technik hinsichtlich Behélterkonzepten, Behélter-
korrosion, im Kristallingestein in Deutschland zu erwartenden Umgebungsbedin-
gungen sowie zu Modellierungsansétzen zu Behélterkorrosion und Einschlussver-
mogen durch. Dabei wurde die Frage beleuchtet, inwiefern sich Konzepte, Bedin-
gungen, Erkenntnisse und Bewertungsansétze aus anderen Staaten, die eine End-
lagerung in kristallinem Wirtsgestein verfolgen, auf die Endlagerung in Deutsch-
land lbertragen lassen. Die Ergebnisse des Vorhabens sind in drei Berichten ver-
offentlicht. Der Stand von Wissenschaft und Technik zu Behélterkonzepten ist im
Bericht ,Behéalterkonzepte fiir Kristallingestein, Stand von W&T“ (FaB 2023) darge-
stellt. Im Bericht ,Behélterkorrosion und Hydrogeochemie im Kontext der Endla-
gerung im Kristallingestein in Deutschland” werden die zentralen Korrosionsme-
chanismen an den Behéltermaterialien Kupfer und Kohlenstoffstahl unter Beriick-
sichtigung der im Kristallingestein in Deutschland zu erwartenden hydrochemi-
schen Bedingungen diskutiert (Philipp & Weyand 2024). In dem vorliegenden Be-
richt ,Konzepte und Testrechnungen zur Vorhersage der Behélterintegritdt und
des Einschlussvermégens im Kristallingestein® werden die nach aktuellem Stand
von W&T wichtigsten Methoden zur Modellierung von Behélterkorrosion und ein
Modellansatz zur Beschreibung des Einschlussvermdgens vorgestellt.

1.1 Ziele und Betrachtungsumfang dieses Berichts

Die Endlagerbehalter sind im Bewertungszeitraum sowohl radiologischen, me-
chanischen, (mikro)biologischen als auch chemischen Einwirkungen ausgesetzt,
die deren Integritadt gefahrden kénnen und bei deren Auslegung sowie in Sicher-
heitsanalysen beriicksichtigt werden miissen. In der Regel versagen (im Sinne ei-
ner Undichtigkeit oder Leckage) Behalter durch mechanische Belastung, nach-
dem der Behaltermantel aufgrund von Korrosion an Starke verloren hat. Die zulés-
sige Korrosionstiefe wird also durch die minimale Wandstéarke definiert, die not-
wendig ist, damit der Behalter den mechanischen Belastungen standhalten kann.



Daneben ist eine tiefe lokale Korrosion des Behalters maoglich, die Radionuklide
ohne Beeintrachtigung der strukturellen Integritat des Behélters freisetzen kann
(King et al. 2023).

Aufgrund der Relevanz der Behélterintegritéat fiir ein Endlagersystem, das im We-
sentlichen auf technischen und geotechnischen Barrieren beruht, ist es von zent-
raler Bedeutung, das Korrosionsverhalten der Behaltermaterialien verstehen und
prognostizieren zu kénnen. Vor allem vor dem Hintergrund des langen Bewer-
tungszeitraums von 1 Million Jahren und den sich in diesem Zeitraum verédndern-
den Umgebungsbedingungen ist eine Prognose der Behélterkorrosion sehr her-
ausfordernd (King & Koldr 2019b). Damit unterscheidet sich diese Prognose funda-
mental von der Prognose einer Korrosion von metallischen Infrastrukturkompo-
nenten wie z. B. Briicken oder Pipelines, fiir die deutlich kiirzere Zeitspannen be-
trachtet werden (King 2014).

In den vergangenen Jahrzehnten wurden viele verschiedene Modellansatze zur
Vorhersage der Korrosion von Behéltermaterialien und der Lebensdauer von End-
lagerbehaltern entwickelt und stetig optimiert. Die verschiedenen Ansatze eignen
sich fiir die unterschiedlichen Materialien und Korrosionsmechanismen in unter-
schiedlichem MaRe und bringen jeweils spezifische Vor- und Nachteile mit sich. In
Sicherheitsanalysen findet erfahrungsgemifR eine Kombination verschiedener
Ansétze Eingang.

Kapitel 2 dieses Berichts gibt einen Uberblick iiber die wichtigsten Modellanséitze
mit dem Ziel einer libersichtlichen Aufbereitung und Einordnung zum aktuellen
Stand von Wissenschaft und Technik auf diesem Gebiet sowie einer Einordnung
mit Bezug auf das deutsche Verfahren. Fiir eine detaillierte und umfassende Eror-
terung einzelner Anséatze wird auf die in Kapitel 2 zitierten Quellen verwiesen.

Neben der Prognose einer Behalterlebensdauer ist auch die zuverlassige Prog-
nose der Versagensmechanismen von groller Bedeutung, da diese sich auf das
Freisetzungsverhalten der radioaktiven Abfallstoffe auswirken kann. So ist bei-
spielsweise ein moégliches Szenario, dass der Behélter bei einer lokalen Undich-
tigkeit durch Lochfral® seine Barrierewirkung nicht schlagartig bzw. vollstandig
verliert, sondern immer noch in begrenztem Umfang zum Einschluss der Radio-
nuklide beitragen kann (King & Koldr 2019b). Bisherige Betrachtungen gehen je-
doch meist abdeckend von einen vollstédndigen Ausfall der Behélter und der Auf-
l6sung der radioaktiven Abfalle bzw. Radionuklide in einem gegebenen Volumen
nach einer definierten Zeit (z. B. 500 Jahre (Becker et al. 2020a) oder 100.000 Jahre
(Becker et al. 2020b) aus. Die Ungewissheiten sind dabei sehr gro® (Becker et
al. 2020b).

Daher hat Kapitel 3 dieses Berichts das Ziel, einen vereinfachten Ansatz fiir Mo-
dellrechnungen abgeleitet aus bestehenden Konzepten vorzustellen, der einen
teilweisen Integritdtsverlust der (geo-)technischen Barrieren und eine partielle
Riickhaltung der Radionuklide innerhalb der (geo-)technischen Barrieren beriick-
sichtigt. Anhand einer (berschldgigen Testrechnung mit vereinfachten



mathematischen Funktionen und fiktiven Parameterwerten soll die Anwendbar-
keit eines solchen Ansatzes gezeigt werden, der mit entsprechenden Daten zu ei-
ner realitdtsnaheren Bewertung fiihren kénnte.

1.2 Kristallingestein als Wirtsgestein

Kristallingestein umfasst magmatische und metamorphe Gesteine, die als poten-
tielle Wirtsgesteine fiir die Endlagerung hochradioaktiver Abfélle in Betracht kom-
men (Weihmann et al. 2020; BGE 2020a; Bertrams et al. 2017). Die BGE hat bereits ei-
nige kristalline Gesteine grundséatzlich ausgeschlossen, beispielsweise niedrig-
metamorphe Gesteine wie Phyllite, Hornfelse und Schiefer (BGE 2020a). Aus Sicht
der BGE geeignet sind Plutonite (z. B. Granite und Granodiorite) sowie hochgradig
regionalmetamorphe Gesteine wie Gneise und Migmatite (partiell aufgeschmol-
zene Gesteine).

Kristallinen Wirtsgesteinen werden unter anderem folgende vorteilhafte Eigen-
schaften zugeschrieben (BGR 2007):

1. Hohe Festigkeit und Hohlraumstabilitat
2. Sehr geringes Lésungsverhalten

3. Sehr geringe hydraulische Durchldssigkeit (im ungestorten Zustand)

Allerdings weisen kristalline Gesteine oft Kliifte und Stérungszonen auf, die die
geringe hydraulische Durchléssigkeit als Barriereeigenschaft stark beeintrachti-
gen.

Es wurden fiir Endlagerkonzepte in Kristallingestein in Deutschland im Wesentli-
chen die folgenden Ansétze untersucht:

1. Multipler einschlusswirksamer Gebirgsbereich (ewG): Einlagerung in mehre-
ren kleineren, gering gekliifteten Bereichen (Becker et al. 2020a)

2. Uberlagernder ewG: Abdeckung des Einlagerungsbereichs durch eine Stein-
salz- oder Tongesteinsformation als Barriere (Mrugalla et al. 2020)

3. Ohne ewG:Einschluss durchtechnische und geotechnische Barrieren gewéahr-
leistet (Becker et al. 2020b)

Kristallingestein als Wirtsgestein wurde z. B. von Finnland, Schweden, Tschechi-
sche Republik und Kanada in Betracht gezogen (Vondrovicet al. 2020; Bra-
den & Macfarlane 2023; Posiva Oy & SKB 2017). Finnland, Kanada und Schweden ha-
ben bereits Endlagerstandorte mit einem Behalterkonzept in Kristallingestein
festgelegt.

In Deutschland kommen nach aktuellem Stand des Standortauswahlverfahrens
sieben Teilgebiete mit kristallinem Wirtsgestein fiir die Endlagerung in Betracht.
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Der GrofBteil dieser Gesteine gehort zum kristallinen Grundgebirge und ist ver-
gleichsweise stark gekliiftet (BGR 2007; Becker et al. 2020b). Ein einschlusswirksa-
mer Gebirgsbereich kann also gegebenfalls nicht ausgewiesen werden, wodurch
besonders hohe Anforderungen an die Langzeitintegritdt der Endlagerbehélter
und weiterer technischer Barrieren gestellt werden (siehe auch Kapitel 1.3).

Eine ausfiihrlichere Beschreibung der kristallinen Wirtsgesteine in Deutschland
sowie den hydrochemischen Bedingungen findet sich im LaKris-Bericht ,,Behélter-
korrosion und Hydrogeochemie im Kontext der Endlagerung im Kristallingestein
in Deutschland® (Philipp & Weyand 2024).

Detailliert ausgearbeitete Endlager- und Behéilterkonzepte fiir kristallines Wirts-
gestein in Deutschland existieren noch nicht. Generische Betrachtungen dazu er-
folgten jedoch unter anderem in den Projekten CHRISTA I und II (Jobmann et
al. 2016; Jobmann et al. 2021), RESUS (Becker et al. 2020b), KONEKD (Bertrams et
al. 2017) und KoBrA (Bollingerfehr et al. 2020). Allgemeine Betrachtungen zur Integ-
ritat in Endlagersystemen im kristallinen Wirtsgestein finden sich zudem in
Weyand & Kock (2016) und Eckel et al. (2019). Die Entwicklung von konkreten Behél-
terkonzepten ist unter anderem im Fokus des von der BGE beauftragten For-
schungsprojektes ELBRock (BGE 2022). Eine Ubersicht {iber existierende Endla-
ger- und Behélterkonzepte anderer Staaten fiir ein Endlager im kristallinen Wirts-
gestein wird im LaKris-Bericht ,Behalterkonzepte fiir Kristallingestein, Stand von
W&T“ (FaRk 2023) gegeben.

1.3 Gesetzliche Grundlagen

Fiir die Betrachtung der Integritdt von Endlagerbehéltern und des Einschlussver-
maogens von Endlagersystemen im Kristallingestein in Deutschland gibt es meh-
rere relevante gesetzliche Grundlagen.

Das Standortauswahlgesetz (StandAG 2017) bildet die zentrale gesetzliche Basis
fiir den Prozess der Standortauswabhl fiir ein Endlager fiir hochradioaktive Abfalle
in Deutschland. Es legt fest, dass Kristallingestein neben Steinsalz und Tonge-
stein als moégliches Wirtsgestein betrachtet wird. Gemaf § 23 Abs. 1 StandAG ist
fiir kristallines Wirtgestein fiir den sicheren Einschluss der Abfalle ein alternatives
Konzept zu einem einschlusswirksamen Gebirgsbereich moéglich. Bei diesem wer-
den deutlich hohere Anforderungen an die Langzeitintegritat des Behélters ge-
stellt. Nach § 23 Absatz 5 StandAG ist eine Mindestanforderung, dass keine Er-
kenntnisse oder Daten vorliegen, welche die Integritdt des ewG [...] GUber einen
Zeitraum von einer Million Jahren zweifelhaft erscheinen lassen. Nach §23 (4)
muss der Nachweis gefiihrt werden, dass die technischen und geotechnischen
Barrieren den sicheren Einschluss der Radionuklide fiir eine Million Jahre gewéhr-
leisten kénnen.

Die Endlagersicherheitsanforderungsverordnung (EndISiAnfV 2020) konkretisiert
die Sicherheitsanforderungen fiir Endlager fiir hochradioaktive Abfélle. Sie
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definiert Anforderungen an die Beschreibung der zu erwartenden und abweichen-
den Entwicklungen eines Endlagersystems. Im Fall von Kristallingestein kann der
Einschluss durch technische und geotechnische Barrieren sichergestellt werden,
wenn der sichere Einschluss nicht durch das Wirtsgestein selbst gewéhrleistet
werden kann. Die Integritdt wird in 8 2 Absatz 5 definiert als ,,der Erhalt der fiir den
sicheren Einschluss der radioaktiven Abfille relevanten Eigenschaften der Barri-
eren des Endlagersystems®”. In § 4 der EndlSiAnfV wird das vorgegebene Sicher-
heitsprinzip der Konzentration und des Einschlusses der radioaktiven Abfélle un-
ter dem Titel , Sicherer Einschluss der radioaktiven Abfalle” konkretisiert:

(1) Der sichere Einschluss muss innerhalb der wesentlichen Barrieren nach Ab-
satz 3 so erfolgen, dass die Radionuklide aus den radioaktiven Abfillen wei-
testgehend am Ort ihrer urspriinglichen Einlagerung (Behélter) verbleiben.

(2) Fur die zu erwartenden Entwicklungen ist zu priifen und darzustellen, dass im
Bewertungszeitraum

1. insgesamt hochstens ein Anteil von 10 und
2. jahrlich héchstens ein Anteil von 10°

sowohl der Masse als auch der Anzahl der Atome aller urspriinglich eingelagerten
Radionuklide aus dem Bereich der wesentlichen Barrieren ausgetragen wird. In
diesen Anteilen sind auch radioaktive Zerfallsprodukte der urspriinglich eingela-
gerten Radionuklide zu beriicksichtigen.

Des Weiteren ist nach § 6 Absatz 2 EndISiAnfV hinsichtlich der Integritat des Sys-
tems der wesentlichen technischen und geotechnischen Barrieren zu priifen und
darzustellen, dass die Sicherheitsfunktionen der wesentlichen technischen und
geotechnischen Barrieren nicht erheblich beeintrachtigt werden durch

1. die im Einlagerungsbereich moéglicherweise ablaufenden hydraulischen, che-
mischen und physikalischen Prozesse, insbesondere Korrosion und Ero-
sion,

2. im umgebenden Gebirge auftretende Spannungen, Driicke und mogliche Ge-
birgsbewegungen und

3. die Temperaturentwicklung.

Diese gesetzlichen Grundlagen bilden den Hintergrund fiir die Uberlegungen zu
Endlagersystemkonzepten, Betrachtungen zur Behélterkorrosion und deren Vor-
hersage sowie zu Testrechnungen zur Bewertung des Einschlussvermégens im
Kristallingestein.

2 Methodische Ansiatze zur Modellierung
der Behalterkorrosion

Die Modellierung der Korrosion von Endlagerbehéltern ist von zentraler Bedeu-
tung fiir Prognosen beziiglich ihrer Integritdat und Lebensdauer bis zu einem
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Ausfall. Sie ist damit ein wichtiger Bestandteil von Sicherheitsanalysen fiir Endla-
gersysteme. Sie bildet auBerdem die Grundlage fiir die Entwicklung und Ausle-
gung von Endlagerbehéltern.

Da ein gleichmaRiges Korrosionsverhalten zuverlassiger modelliert bzw. vorher-
gesagt werden kann als das bevorzugt lokale Korrosionsverhalten bei passiven
bzw. passivierten Materialien, hat unter anderem deshalb in den letzten Jahrzehn-
ten eine sukzessive Fokussierung auf aktiv korrodierende Materialien stattgefun-
den.

Zur Modellierung der Korrosion von Endlagerbehéltern existiert eine Vielzahl von
Ansétzen, die im Laufe der letzten Jahrzehnte fiir die verschiedenen Behéalterma-
terialien und Korrosionsmechanismen in unterschiedlichem MaRe entwickelt
wurden. Diese Anséatze reichen von der simplen Extrapolation von empirisch ge-
wonnenen Korrosionsraten bis hin zu sehr komplexen deterministischen, mecha-
nistischen Modellen. Extrapolation wurden bereits Ende der 70er Jahre im schwe-
dischen Entsorgungsprogramm angewendet (Swedish Corrosion Institute 1978). Die
mechanistischen Modelle beriicksichtigen eine Reihe von Korrosionsreaktionen
und damit assoziierten Prozesse (z. B. Stofftransport, bakterielle Sulfatreduktion,
Mineralfallung bzw. -l6sung).

Die Anwendung verschiedener Ansidtze zur Modellierung der Behéalterkorrosion
liegt nicht nur in den unterschiedlichen Korrosionsmechanismen fiir die verschie-
denen Behéltermaterialien begriindet. Auch fiir ein und denselben Mechanismus
hat die Anwendungen mehrerer unterschiedlicher Modellierungsmethoden seine
Berechtigung. Grund dafiir ist, dass mit den jeweiligen Ansatzen unterschiedliche
Zwecke verfolgt werden kénnen. So ist neben der Quantifizierung der lber den
Bewertungszeitraum zu erwartenden Korrosionstiefe ein weiteres Ziel von Korro-
sionsmodellierung die Demonstration des mechanistischen Verstandnisses der
zugrunde liegenden Korrosionsprozesse. Detaillierte Prozessmodelle sind oft zu
komplex, um numerisch in Langzeitsicherheitsanalysen fiir das gesamte Endla-
gersystem Eingang zu finden. Fiir den Safety Case ist es jedoch wichtig, dass
durch solche Modelle gewonnene Prozessverstandnis zu demonstrieren (King et
al. 2023). Nur so kénnen die fiir die Modellierung der Radionuklidfreisetzung ge-
troffenen notwendigen Abstraktionen und Vereinfachungen wissenschaftlich ge-
rechtfertigt und Vertrauen in den Safety Case gebildet werden. Des Weiteren kann
die Anwendung mehrerer Methoden zur Modellierung eines Korrosionsmechanis-
mus die Vertrauenswiirdigkeit und Robustheit der Prognosen untermauern, wenn
verschiedene Methoden das gleiche oder ein dhnliches Ergebnis liefern.

Die wichtigsten methodischen Anséatze zur Korrosion von Endlagerbehéltern aus
Kupfer und Kohlenstoffstahl sind bereits in Review-Arbeiten zusammengefasst
(Abdelouas et al. 2022; King et al.2023; King & KoldF 2019b; King 2014; King et
al. 2024a; King et al. 2024b). In den folgenden Abschnitten werden die allgemeinen
Funktionsweisen der wichtigsten Modelltypen, deren Einsatzgebiete sowie Vor-
und Nachteile jeweils kurz erldutert. Tabelle 1 listet die wesentlichen Aspekte in
einer Ubersicht auf.



Fiir die Anwendung der meisten Methoden zur Modellierung der Behélterkorro-
sion (z. B. Massenbilanz, Massentransport, reaktiver Transport) ist es auch wich-
tig, die sich liber den Bewertungszeitraum verdndernden Umgebungsbedingun-
gen zu modellieren. Auch hierzu existieren methodische Anséatze. Diese sind nicht
Bestandteil dieses Berichtes.



Tabelle 1: Methodische Ansétze zur Modellierung der Korrosion von Endlagerbehéltern aus Kupfer und Kohlenstoffstahl, basierend auf (King & Koldr 2019b; King et al. 2023; Ab-

delouas et al. 2022).

Methode Anwendungsbeispiel (Material Prinzip Bemerkungen/Einschitzung

und Korrosionsmechanismus)

1. Anaerobe Korrosion von Kohlen- Einfach anzuwenden und nachzuvollziehen

Empirische Korrosionsrate
(gleichmaRig oder Lochfral-
wachstum)

Empirische Lochfra- und Rau-
higkeitsfaktoren

stoffstahl

2.Lochfralt an Kupfer und Kohlen-

stoffstahl

Extrapolation von Korrosionsraten oder LochfraB- .

und Rauhigkeitsfaktoren aus Laborversuchen auf
den Bewertungszeitraum

o Limitierte Vertrauenswiirdigkeit aufgrund fehlen-
den mechanistischen Verstéandnisses

e Geht von konstanten Umgebungsbedingungen aus

e Sehr konservativer Ansatz

Massenbilanz

Aerobe Korrosion von Kupfer und
Kohlenstoffstahl
Mikrobiell induzierte Korrosion

Korrosionsreaktionen limitiert durch verfiigbare
Menge an Reaktanden (z. B. Sauerstoff, Sulfat, Koh-
lenstoff) in geschlossenem System

e Konservativer Ansatz aufgrund der Annahme, dass
alle verfiigbaren Reaktanden im geschlossenen
System fiir Korrosionsreaktion umgesetzt werden

Massentransport

Anaerobe Korrosion von Kupfer
durch Sulfid

Korrosionsreaktion bestimmt durch den Transport
von Reaktanden (z. B. Sulfid) zur Behéalteroberfla-
che

e Konservativer Ansatz aufgrund der Annahme, dass
alle verfiigbaren Reaktanden fiir Korrosionsreak-
tion umgesetzt werden

Reaktiver Transport

Aerobe und anaerobe Korrosion
von Kupfer (,CCM*)
Sulfid-induzierte Korrosion von
Kupfer (,CSM*)

Anaerobe Korrosion von Kohlen-
stoffstahl (,SCM“)

Kopplung der verschiedensten chemischen, mikro-
biologischen, Sorptions-/Desorptions-, Losungs-
/Fallungs-, Redox- und Massentransportprozesse,
die sich an der Behélteroberfliche und im angren-
zenden Buffer abspielen

e Mechanistische Herangehensweise. Starkt Kon-
fidenz in Langzeitsicherheitsanalysen.

e Mathematisch komplex

e Hohe Anforderungen an Input-Daten

Extremwertanalyse und Wahr-
scheinlichkeitsabschatzung
(Statistische Methoden)

Lokale Korrosion von Kupfer und
Kohlenstoffstahl

Statistische Vorhersage der tiefsten anzunehmen-
den lokalen Korrosion und der Wahrscheinlichkeit
fiir verschiedene Korrosionstiefen

e GroRe Datenbasis fiir statistische Auswertung er-
forderlich
e Limitiertes mechanistisches Versténdnis

Vorhersage des elektrochemi-
schen Korrosionspotentials
(Ecorr)

LochfraBkorrosion von Kupfer

Vergleich des zu erwartenden Korrosionspotenti-
als an der Behalteroberfliche mit dem kritischen
Potential fiir das Auftreten lokaler Korrosion

e Geeignet um Korrosionsanfalligkeit vorherzusagen
e Ungeeignet um AusmaR der Korrosion vorherzusa-
gen

Argumentativer Ausschluss
von Korrosionsmechanismen

Spannungsrisskorrosion von Kup-
fer und Kohlenstoffstahl
Mikrobiell induzierte Korrosion
Strahlungsinduzierte Korrosion

Auf Basis experimenteller Untersuchungen und
dadurch gewonnenen Prozessverstdndnisses ge-
zogene Schlussfolgerung, dass Mechanismus un-
ter Endlagerbedingungen ausgeschlossen ist

e Beruht auf mechanistischen Argumenten




2.1 Empirische Korrosionsrate und empirische
LochfraB- und Rauhigkeitsfaktoren

Bei diesem Ansatz nutzt man Korrosionsraten (bei einer gleichméaRig fortschrei-
tenden Korrosion), sowie LochfraR- und Rauhigkeitsfaktoren (bei lokaler Korro-
sion), die in Labor- oder Feldversuchen empirisch bestimmt wurden und extrapo-
liert diese auf deutlich langere Zeitskalen. Dabei werden die empirischen Raten
oder Faktoren liber die Zeit meist als konstant angenommen (Johnson & King 2008;
Abdelouas et al. 2022). Dies setzt voraus, dass auch die vorherrschenden Umge-
bungsbedingungen als konstant angenommen werden und keine sprunghafte An-
derung des dominierenden Korrosionsmechanismus zu erwarten ist. In Labor-
und Feldexperimenten zeigt sich jedoch in der Regel eine Abnahme der Korrosi-
onsrate mit der Zeit, sodass dieser methodische Ansatz zur Vorhersage der Behal-
terkorrosion als inhdrent konservativ angesehen wird (Abdelouas et al. 2022).

Ein verbreitetes Anwendungsgebiet ist die Nutzung einer empirischen anaeroben
gleichmaRigen Korrosionsrate fiir die Vorhersage der Lebensdauer von Behéltern
aus Kohlenstoffstahl (Kursten et al. 2004; Miiller & Tholen 2009).

Fiir die Beschreibung von lokalen Korrosionsphdnomenen kommen oft so ge-
nannte empirische Lochfrakfaktoren (,pitting factors“) zum Einsatz. Diese geben
das Verhaltnis von maximaler zu mittlerer Korrosionstiefe auf einer Oberflache an.
Dies kann sowohl aus Labor- und in-situ-Experimenten, als auch anhand von ar-
chéologischen Analoga bestimmt werden (Abdelouas et al. 2022). Ein LochfraRfak-
tor von 1 entspricht einer gleichmaRigen Korrosion. In Sicherheitsuntersuchun-
gen wird oft ein maximal zuldssiger Lochfraltfaktor angegeben, z. B. 25, in friihen
konservativen Ansdtzen oder 5 in aktuelleren realitatsndaheren Betrachtungen
(King et al. 2024b). Ein dhnlicher Ansatz wird mit sogenannten empirischen Rauhig-
keitsfaktoren verfolgt. Fiir aktiv korrodierende Materialien wie Kupfer und Kohlen-
stoffstahlist die Beschreibung einer unebenen Oberflache in der Regel treffender
als die von diskretem LochfraB (King et al. 2012).

In der Vergangenheit wurde haufig diskutiert, ob Modelle, die auf der Extrapola-
tion von empirischen Korrosionsraten aus vergleichsweisen kurzen Labor- und
Feldversuchen beruhen, dazu geeignet sind, die Korrosion iliber einen Zeitraum
von bis zu 1 Million Jahren zu extrapolieren, oder ob dazu komplexe deterministi-
sche und mechanistische Modelle unerldsslich sind. Die mittlerweile verbreitete
Meinung unter Experten ist, dass die Berechnungsmethode selbst von unterge-
ordneter Bedeutung ist, solange sie von einem fundierten mechanistischen Ver-
standnis unterfiittert ist (King et al. 2023). Somit finden auch empirisch basierte
Methoden vielfach Eingang in Sicherheitsanalysen verschiedener Lander, z. B. zur
Vorhersage der anaeroben gleichmaRigen Korrosion von Kohlenstoffstahl in
Frankreich, Belgien, Schweiz, Japan, GroRbritannien und Tschechien (Abdelouas et
al. 2022).



2.2 Massenbilanz

Bei einer Vorhersage der Korrosion liber eine Massenbilanz wird auf Basis der zu-
grunde liegenden Reaktionsgleichungen berechnet, in welchem Umfang die Kor-
rosionsreaktion in Anbetracht der zur Verfiigung stehenden Reaktanden (z. B. Sau-
erstoff, Sulfat, Kohlenstoff) in einem geschlossenen System stattfinden kann.
Durch die begrenzte Verfiligbarkeit der Reaktanden wird ein oberes Limit fiir die
Korrosion definiert. Die Abschéatzung ist insoweit konservativ, als dass eine voll-
standige Umsetzung der Reaktanden fiir die Korrosionsreaktion angenommen
wird. Auf diese Weise kann beispielsweise der maximal mogliche Materialabtrag
von der Behélteroberfliche abgeschatzt werden (King 2014).

Das prominenteste Anwendungsbeispiel ist die Korrosion von Kupfer und Kohlen-
stoffstahl durch Sauerstoff. In der aeroben Phase eines tiefengeologischen End-
lagers findet aerobe Korrosion unter Verbrauch des im Endlager eingeschlosse-
nen Restsauerstoffs statt. Sie kommt zum Erliegen, sobald der eingeschlossene
Sauerstoff vollstandig verbraucht ist. Wenn Volumen und Eigenschaften (z. B. Po-
rositat) des Buffers und Verfiillmaterials sowie Dimensionierung der Behélter be-
kannt sind, lasst sich auf diese Weise eine maximale Korrosionstiefe bestimmen.
Dieser Ansatz wurde unter anderem fiir die aerobe gleichmaBige Kupferkorrosion
in den Entsorgungsprogrammen in Finnland (Kinget al.2012), Schweden
(SKB 2011a; SKB 2010) und Kanada (Hall et al. 2021) verwendet. Analog ist der An-
satz auf aerobe gleichméBige Korrosion von Kohlenstoffstahl anwendbar (Diomi-
dis 2014).

Neben der Korrosion durch Sauerstoff kann eine Massenbilanz auch bei weiteren
Korrosionsmechanismen zur Abschitzung des maximalen Korrosionsfortschritts
dienen. Limitierende Reaktanden kénnen z. B. Sulfat, Nitrat oder Kohlenstoff sein,
die vor allem bei mikrobiell induzierter Korrosion eine zentrale Rolle spielen.

2.3 Massentransport

Neben der Massenbilanzierung in einem geschlossenen System, kann der Korro-
sionsfortschritt auch in Abhédngigkeit des Massentransports eines Reaktanden
zur Behélteroberflaiche modelliert werden. Dies ist vor allem fiir Korrosionsme-
chanismen sinnvoll, bei denen bekannt ist, dass die Korrosionsrate direkt abhan-
gig von eben diesem Zustrom der Reaktanden ist. Dieser Modellansatz hat somit
eine fundierte mechanistische Basis (Abdelouas et al. 2022; King 2014).

Wichtigstes Anwendungsfeld fiir diesen Ansatz ist die anaerobe Korrosion von
Kupfer in einer Bentonitumgebung, wo die Korrosionsrate im Wesentlichen durch
den Sulfidfluss bestimmt wird. Sulfid wird durch sulfatreduzierende Bakterien ge-
bildet und durch die Bentonitmatrix diffusiv zur Behalteroberfliche transportiert.
Transportprozesse im Bentonit sind gut untersucht und kénnen daher mit guter
Zuverlassigkeit vorhergesagt werden (King 2014). Auf dem Massentransport von
Sulfid beruhende Modellierungen der Behélterkorrosion finden in fast allen
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Entsorgungsprogrammen Anwendung (Abdelouas et al. 2022). Beispielhafte Stu-
dien sind (SKB 2011a; SKB 2010) aus Schweden und (Hung et al. 2017) aus Taiwan.

Ein anderer Anwendungsfall fiir eine Korrosionsmodellierung basierend auf Mas-
sentransport ist, wenn die Korrosionsreaktion durch den Abtransport von Korro-
sionsprodukten von der Behélteroberfldche limitiert wird (King 2014).

2.4 Reaktiver Transport

Fiir die gleichmaRige Korrosion von Kupfer und Kohlenstoffstahl wurden in den
vergangen Jahrzehnten duRerst komplexe mechanistische reaktive Transportmo-
delle entwickelt, die die elektrochemischen Korrosionsreaktionen auf der Ober-
flaiche sowohl mit Massentransport als auch mit chemischen Reaktionen in der
Umgebung (z. B. Losung/Fallung, Sorption, Redoxreaktionen) koppeln (King 2014).
Dadurch kénnen sich verandernde Umgebungsbedingungen bei der Modellierung
der Korrosion beriicksichtigt werden. Die groBe Starke dieser Modelle ist die me-
chanistische Basis und das hohe MaR an inhdrentem Prozessverstdndnis,
wodurch die Vertrauenswiirdigkeit in Prognosen Uber groe Zeitskalen gestéarkt
wird (King 2014).

Die grolte Komplexitat dieser Modelle bringt aber auch Schwierigkeiten mit sich.
Fiir vertrauenswiirdige Vorhersagen bestehen hohe Anforderungen an die Quali-
tat der Inputdaten (z. B. thermodynamische Daten zu Loslichkeiten oder Komple-
xierung). Zudem sind solche Modelle oft zu umfangreich, um in Langzeitsicher-
heitsanalysen des gesamten Endlagersystems numerisch Eingang zu finden. Fiir
diese wird in der Regel auf einfachere Modelle zurilickgegriffen. Die detaillierten
reaktiven Transportmodelle werden dennoch auf kleineren Skalen unterstiitzend
hinzugezogen um ein mechanistisches Verstdndnis zu demonstrieren und die Ver-
trauenswiirdigkeit der abstrahierten Vorhersagen zu erhéhen (King et al. 2024a;
King et al. 2024b).

Prominente Beispiele fiir komplexe mechanistische Korrosionsmodelle sind das
»Copper Corrosion Model for Uniform Corrosion“ (CCM-UC) (King et al. 2008), das
»~Copper Sulphide Model“ (CSM, Abb. 2-1) (King et al. 2011; King & Koldr 2019a) und
das ,Steel Corrosion Model“ (SCM) (King et al. 2014). Die in die Modelle integrier-
ten Reaktionen beriicksichtigen die verschiedensten chemischen, mikrobiologi-
schen, Sorptions-/Desorptions-, Losungs-/Fallungs-, Redox- und Massentrans-
portprozesse, die sich an der Behalteroberfliche und im angrenzenden Buffer ab-
spielen.
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Abb. 2-1: Copper Sulphide Model (CSM) zur Modellierung der gleichméRigen Korrosion von

Kupfer in einer Bentonitumgebung unter Einwirkung von Sulfid (King et al. 2011)
(Legende: kn = Gleichgewichtskonstanten, Jx = Stofffluss).

2.5 Vorhersage des elektrochemischen
Korrosionspotentials

Ein mechanistischer Ansatz zur Prognose des Auftretens von lokaler Korrosion ist
die Betrachtung des elektrochemischen Korrosionspotentials an der Behélter-
oberfliche. Das Korrosionspotential muss einen bestimmten Schwellenwert
iiberschreiten, damit die lokale Korrosion initiiert wird bzw. voranschreitet. Bei
dieser Methode geht es also nicht darum, das AusmaR einer a priori angenomme-
nen lokalen Korrosion vorherzusagen, sondern um die Einschatzung, ob lokale
Korrosion unter den zu erwartenden elektrochemischen Bedingungen liberhaupt
zu erwarten ist. Dadurchist der Informationsgehalt dieses Ansatzes zwar limitiert,
das Auftreten von Korrosion bei transienten Bedingungen kann bei guter Kenntnis
der (zukiinftigen) Umgebungsbedingungen sehr verlasslich vorhergesagt werden
(King 2014; Abdelouas et al. 2022).

2.6 Statistische Methoden

Ein Ansatz zur Vorhersage von lokaler Korrosion ohne mechanistische Basis ist die
Nutzung statistischer Methoden. Weit verbreitet ist vor allem die Extremwertana-
lyse, mit der basierend auf der statistischen Auswertung von experimentellen Da-
ten eine maximale lokale Korrosionstiefe vorhergesagt werden kann. Dabei wird
eine Extremwertverteilung, z. B. eine Gumbel-Verteilung (Gumbel 1958), an gemes-
senen Korrosionstiefen gefittet. Auf Basis dieser Funktion erfolgt eine
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Extrapolation auf den Extremwert. Der Ansatz ist sehr konservativ, da Tiefen fiir
LochfraR vorhergesagt werden, die in realen Systemen aufgrund physikochemi-
scher Beschrankungen in der Regeln nicht erreicht werden kénnen (Abdelouas et
al. 2022).

Ein weiterer statistischer Ansatz ist die Wahrscheinlichkeitsabschatzung fiir lo-
kale Korrosionstiefen. Briggs et al. (2021) haben ein probabilistisches Modell ent-
wickelt, das basierend auf dem elektrochemischen Potential fiir den Zusammen-
bruch und die Wiederherstellung einer Passivschicht und der modellierten Ent-
wicklung der elektrochemischen Umgebung an der Behéilteroberflache eine Tie-
fenverteilung fiir die lokale Korrosion an Kupferbehéltern berechnet.

2.7 Argumentativer Ausschluss von
Korrosionsmechanismen

Streng genommen kein Modellierungsansatz und dennoch eine wichtige und oft
genutzte Herangehensweise bei der Vorhersage der Behalterintegritdat und Behal-
terlebensdauer ist der argumentative Ausschluss von bestimmten Korrosions-
mechanismen. Dabei wird geschlussfolgert, dass bestimmte Prozesse unter den
im Endlager zu erwartenden Umgebungsbedingungen génzlich ausgeschlossen
oder sehr unwahrscheinlich sind. Ein solcher Ausschluss erfordert oft genauso
viel (oder sogar mehr) mechanistisches Verstandnis wie die Entwicklung eines
Korrosionsmodells (King & Koldi 2019b) und kann sowohl auf quantitativen als
auch auf qualitativen Untersuchungen basieren (King et al. 2023).

Ein prominentes Beispiel ist, dass in kompaktiertem Bentonit die mikrobielle Ak-
tivitat soweit unterdriickt wird, dass eine mikrobiell-induzierte Korrosion (z. B.
Korrosion unter einem Biofilm) ausgeschlossen werden kann (King 2009).

Ein weiterer Anwendungsfall ist der Ausschluss von Spannungsrisskorrosion in
den meisten Sicherheitsanalysen (z. B. Kanada, Finnland, Schweden), da die dafir
notwendigen Voraussetzungen (oxidierende Bedingungen, Anwesenheit aggressi-
ver Ionen und mechanische Beanspruchung) nicht dauerhaft gegeben sind
(King et al. 2012; Posiva Oy 2013; Abdelouas et al. 2022).

2.8 Fazit

Zur Extrapolation der Korrosion von Endlagerbehéltern existieren zahlreiche Mo-
delle und Modellansétze, die fiir die potentiellen Behaltermaterialien und zu er-
wartenden Korrosionsmechanismen geeignet sind und jeweils verschiedene Vor-
und Nachteile mit sich bringen. Eine Bewertung des Langzeitkorrosionsverhaltens
lasst sich aufgrund der Vielzahl an in Sicherheitsanalysen zu beriicksichtigenden
Prozessen nur mit einer Kombination mehrerer Methoden erreichen. Nicht zuletzt
ist eine Anwendung verschiedener Methoden auch fiir ein und denselben Korrosi-
onsmechanismus erforderlich. Bei der Berechnung der Behélterkorrosion bei der
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Sicherheitsanalyse des gesamten Endlagersystems werden in der Regel durch
Abstraktionen vereinfachte Modelle verwendet. Diese sollten durch die Entwick-
lung komplexerer mechanistischer Prozessmodelle und dem dabei gewonnenen
Prozessverstandnis plausibel sein.

Detaillierte Beschreibungen zu den verschieden methodischen Ansétzen, die von
simplen empirischen oder statistischen Modellen, liber Modelle auf Basis von
Massenbilanzierung und Massentransport, bis hin zu komplexen reaktiven Trans-
portmodellen reichen, finden sich in umfangreichen Review-Studien wie z.B
(King et al. 2024aq).

Der wichtigste Schritt bei Rechtfertigung von Vorhersagen zur Behélterlebens-
dauer ist die Demonstration eines grundlegenden mechanistischen Verstandnis-
ses der Korrosionsprozesse. Unabhangig davon, ob die Vorhersagen in Sicher-
heitsanalysen auf empirischen Untersuchungen (z. B. Extrapolation von gemesse-
nen Korrosionsraten) oder komplexen mechanistischen Modellen (z. B. reaktive
Transportmodelle) beruhen, ist es von essentieller Bedeutung die zu Grunde lie-
genden Mechanismen erklaren zu kénnen. Dies ist auch die Voraussetzung fiir ei-
nen Ausschluss bzw. die Nicht-Beriicksichtigung bestimmter Korrosionsmecha-
nismen und eine belastbare Prognose von Korrosionstiefen iiber extrem lange
Zeitrdume von bis zu 1 Million Jahre.

Die konkrete Modellierung der Behalterkorrosion in einem potentiellen Endlager
fiir hochradioaktive Abfalle in kristallinem Wirtsgestein in Deutschland ist zum jet-
zigen Zeitpunkt im Standortauswahlverfahren weder sinnvoll noch méglich, da die
wesentlichen Randbedingungen, wie z. B. die hydrochemischen Bedingungen
(Philipp & Weyand 2024) oder die Eigenschaften des Buffers und die Auswahl des
Behélters noch nicht festgelegt oder bekannt sind. Aktivitdten zur Modellierung
von Behilterkorrosion kénnen sich zum aktuellen Zeitpunkt also nur auf generi-
sche Untersuchungen beschranken. Diese kénnen aber dabei helfen, die Materi-
alauswahl und das Behdlterdesign einzugrenzen.

Bei zukiinftigen Modellierungen zur Korrosion und Behélterlebensdauer im Rah-
men von Sicherheitsuntersuchungen kann auf eine umfangreiche Wissensbasis
und Erfahrungswerte aus wissenschaftlichen Publikationen und Berichten von an
dieser Thematik arbeitenden Organisationen zuriickgegriffen werden. Die ver-
schiedenen Ansatze wurden mittlerweile liber viele Jahrzehnte weiterentwickelt
und bieten einen guten Ausgangspunkt fiir weitere spezifische Betrachtungen im
Rahmen der tiefen geologischen Endlagerung in Deutschland.
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3 Vorschlag zur Berechnung des Austrags
von Radionukliden bei Teilausfall der
(geo-)technischen Barrieren

3.1 Einleitung

Modelle und Annahmen fiir eine rechnerische Sicherheitsanalyse von Endlager-
systemen beruhen in aller Regel auf einer Szenarienentwicklung (Kuhlman et
al. 2024; OECD-NEA 2016; End(SiUntV 2020). Eine Langzeitsicherheitsanalyse um-
fasst daher:

1. generische geologische Standortmodelle

2. Einlagerungskonzepte mit Verfiill- und Verschlusskonzepten basierend auf
den geologischen Modellen

3. Identifizierung und Beschreibung der Entwicklung des Endlagersystems
(Szenarienentwicklung)

4. Anwendung von Modellen zur rechnerischen Sicherheitsanalyse

Die Szenarienentwicklung wiederum greift auf Eigenschaften, Ereignisse und Pro-
zesse (im Englischen: FEP = Features, Events and Processes) fur Endlagersysteme
zuriick, die in FEP-Datenbanken gefiihrt werden (OECD-NEA 2019; RWMC 2024).
Diese Datenbanken kénnen fiir die spezifischen Bedingungen eines generischen
oder realen Standorts angepasst werden. Das CHRISTA-II-Projekt stellte bei-
spielsweise einen FEP-Katalog fiir Kristallingestein zusammen (Jobmann et
al. 2021).

Trotz einer detaillierten Szenarienentwicklung nutzen die Modelle fiir rechneri-
sche Sicherheitsanalysen oft sehr vereinfachte Annahmen fiir den Ausfall der
(geo-)technischen Barrieren (siehe Kapitel 2). Dabei wird die Zeitdauer fiir den
vollstandigen Einschluss der Radionuklide durch Endlagerbehélter entweder ver-
gleichsweise gering angenommen (Miiller & Tholen 2009), wenn der sichere Ein-
schluss durch das Wirtsgestein gewéhrleistet werden sollte oder es wird ein voll-
standiger Ausfall der technischen Behalterbarriere mit anschlieBendem, direktem
Ubergang der Radionuklide durch die Bentonitbarriere in das Wirtsgestein ange-
nommen. Modellrechnungen zur Radionuklidfreisetzung aus einem "technisch auf
Dichtheit ausgelegten Behdlter* werden nicht als sinnvoll angesehen werden
(Wolf et al. 2021) und ein Totalausfall eines Behélters nach 100.000 Jahren wird an-
genommen. Die rechnerische Konsequenzenanalyse erfolgt dann nur mit Annah-
men zum Radionuklidtransport im kristallinen Wirtsgestein.

Im Folgenden werden die (geo-)technischen Barrieren eines hypothetischen End-
lagers fiir eine rechnerische Analyse des Austrags eines Radionuklidinventars in
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das angrenzende Wirtsgestein abstrakt betrachtet. Weitere Annahmen zur Aus-
breitung von Radionukliden im (kristallinen) Wirtsgestein werden nicht getroffen.

Der hier vorgestellte rechnerische Ansatz zur Modellierung des Austrags eines Ra-
dionuklidinventars geht von der Annahme aus, dass die (geo-)technischen Barrie-
ren auch nach einem Ausfall noch zu einer Teilriickhaltung von Radionukliden bei-
tragen konnen.

Derrechnerische Ansatz bildet die realen Prozesse stark vereinfacht ab. Dies wird
aber als ausreichend angesehen, um die prinzipielle Vorgehensweise eines rech-
nerischen Ansatzes zu testen und eine Machbarkeit aufzuzeigen. Der Ansatz ist
nicht dafiir geeignet, einen Austrag des Radionuklidinventars realitatsnah zu
quantifizieren oder zu extrapolieren.

3.2 Methodischer Ansatz und Parameter

Es wird der Teil eines Endlagerkonzepts betrachtet, der sich fiir den Einschluss
der radioaktiven Abfélle auf die technischen und geotechnischen Barrieren ab-
stiitzt, da diese nach den Kriterien der Endlagersicherheitsanforderungsverord-
nung (End(SiAnfV 2020) bewertet werden konnten. Der potentielle Einlagerungs-
bereich, der sich ca. 600 m bis max. 1.500 m unter Geldndeoberkante befinden
soll (BGE 2020b), und das umgebende kristalline Wirtsgestein spielen fiir diese Be-
trachtung keine Rolle.

Ohne die Wahrscheinlichkeit im Sinne einer Szenarienentwicklung zu betrachten
wird hypothetisch untersucht, wie ein Austrag des Radionuklidinventars bei ei-
nem unterstellten Integritdtsverlust bzw. Verdnderung der Eigenschaften ver-
schiedener (geo-)technischer Barrieren (Pellets, BrennstabumschlieBungen aus
Zirkalloy, Behélter, Bentonit) ermittelt werden kdnnte.

Als Integritatsverlust wird eine Beeintrachtigung des Einschlussvermégens der
(geo-)technischen Barrieren verstanden. Es wird nicht der vollstandige Ausfall
bzw. Wegfall aller oder einzelner Barrieren unterstellt. Dies deckt sich mit der For-
derung nach (EndISiAnfV 2020) ,Hinsichtlich der Integritdit des Systems der wesentli-
chen technischen und geotechnischen Barrieren ist zu priifen und darzustellen, dass die
Sicherheitsfunktionen der wesentlichen technischen und geotechnischen Barrieren
nicht erheblich beeintrichtigt werden®.

Es kann angenommen werden, dass z. B. eine Behélterwandung oder dessen Kor-
rosionsprodukte noch eine verbleibende, wenn auch mit der Zeit abnehmende,
Restwirksamkeit haben. Den (geo-)technischen Barrieren kann somit weiterhin
eine Riickhaltewirkung (Sicherheitsfunktion) fiir Radionuklidinventar zugeschrie-
ben, die oft in rechnerischen Modellierungen eines Radionuklidaustrags nicht be-
ricksichtigt wurde (Wolf et al. 2021). Diese Riickhaltewirkung wird lediglich verbal-
argumentativ beriicksichtigt.
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Bisher liegen noch keine endgiiltigen Endlagerkonzepte mit (geo-)technischen
Barrieren fir kristalline Wirtsgesteine in Deutschland vor (Becker et al. 2020b). Oft
wird fiir kristallines Wirtsgestein Bezug genommen auf das schwedische und fin-
nische Behalterkonzept KBS-3 mit einem kupferummantelten Gusseisenbehélter.
Die im Pellet bzw. im Brennstab vorliegenden Radionuklide sind von der
Zirkalloyhiille (Fuel rod) als UmschlieBung, einem Innenbehélter (Canister insert),
dem Behaélter (Container overpack) und Bentonit als (geo-)technische Barrieren um-
geben (Abb. 3-1). Erst bei einem Ausfall aller dieser Barrieren erfolgt ein Austrag
von Radionukliden in das Wirtsgestein und potentiell weiterem Transport in die
Biosphére.

and tunnel backfill

fuel assembly insert overpack

Fuel pellet } Fuel rod and } Canister } Copper } Bentonite buffer } 400-500 meters of bedrock

R I S0 [

Abb. 3-1: Multi-Barrierensystem im KBS-3-Konzept (Posiva Oy 2020)

In Deutschland hat man in der Vergangenheit oft den POLLUX®-Behalter als Pla-
nungsgrundlage fiir Endlagerkonzepte herangezogen (Bollingerfehr et al. 2011; Ber-
trams et al. 2017). Herold et al. (2020) zog diesen fiir ein generisches Endlagerkon-
zeptim kristallinen Wirtsgestein in Betracht, da dieser Behélter einen duReren Be-
hélter als Abschirm- und Korrosionsschutz und einen inneren Behilter fiir die me-
chanische Stabilitat vorsieht (Abb. 3-2). Der Behélter selbst besteht aus einem du-
Reren Abschirmbehélter aus Gusseisen mit Kugelgraphit, einem darin befindli-
chen Innenbehélter aus Schmiedestahl mit Einbauten fiir die Aufnahme der
Brennstébe. Die dichte UmschlieBung der Brennstdbe wird durch den Innenbehél-
ter, einen verschraubten Primédrdeckel und einen dariiber liegenden, einge-
schweiltten Sekundardeckel gewahrleistet. Der Abschirmbehélter wird mit einem
eingeschraubten Deckel verschlossen. In der Behalterwandung befinden sich
Neutronenmoderatoren.

Der POLLUX®-Behilter wird exemplarisch den nachfolgenden Uberlegungen zu-
grunde gelegt.

Schematisch kdnnen die (geo-)technischen Barrieren auch als stilisierte Quader
dargestellt werden (Abb. 3-3). Der Transport eines Radionuklides vom Pellet bis in
das kristalline Wirtsgestein kann nur durch Defekte der jeweiligen Barrieren erfol-
gen.
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Abb. 3-2: POLLUX®-9 Behilter mit duRerem Abschirmbehilter (1) und innerem Behilter (3)
(Bertrams et al. 2017)
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Pellet ..
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Abb. 3-3: (Geo-)technisches Multi-Barrierenkonzept als stilisierte Quader (nicht maBstabsge-

treu) mit Defekten (gelb)
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Umdie Teil- oder Restwirksamkeit der Barrieren (Pellet, Zirkalloyhiille, Innen-/Au-
Renbehélter, Bentonit) Uber die Zeit zu beschreiben, werden mathematische
Funktionen unterstellt. Diese sollen eine Auflosung des Radionuklidinventars aus
dem Pellet, eine Korrelation des Austrags mit den Defekten der UmschlieBungen
(fehlende Wandungsflache der Zirkalloyhiillen und des AuRenbehélters) sowie Dif-
fusions- und Sorptionsprozesse in Korrosionsprodukten des Innenbehélters und
im Bentonit beschreiben.

Der Transport der Radionuklide durch Korrosionsprodukte und Bentonit erfolgt
aufgrund eines Konzentrationsgradienten diffusiv. Sorption findet wahrend der
Diffusion statt. Ein advektiver Transport wird innerhalb der (geo-)technischen Bar-
rieren nicht betrachtet.

Die Ursachen fiir den Zeitpunkt des Auftretens und fiir das Ausmal des Integri-
tatsverlusts an Wandungsfldachen, z. B. durch Korrosionsprozesse, mechanische
Lasten oder aufgrund anderer technischer Defekte oder Einwirkungen, sind nicht
definiert. Die mathematischen Funktionen fiir Zeitpunkt und AusmaR des Integri-
tatsverlusts der Wandungen der Zirkalloyhiille der Brennstdbe bzw. des Aulenbe-
hélters sind daher unabhéangig voneinander.

Der Austrag des Radionuklidinventars in das umgebende Kristallingestein ergibt
sich durch eine lineare Kombination der (hypothetischen) zeitabhdngigen Funkti-
onen.

Weitere folgende Annahmen und Randbedingungen liegen der rechnerischen Mo-
dellierung der Barrierenwirksamkeit (d. h. Pellet, Zirkalloyhiille, Innen-/AuRenbe-
halter und Bentonit) zugrunde:

- Radionuklide in den hochradioaktiven Abféllen liegen in zwei wesentlichen
Teilbereichen vor: in der Brennstoffmatrix (Pellet) gebunden und als leicht mo-
bilisierbar z.B. gasférmig in den Hohlrdumen der Brennstdbe oder adsorbiert.
Das als sofort (d.h. innerhalb von Tagen bis Monaten) aus dem Pellet/Brenn-
stab freisetzbar angenommene Radionuklidinventar wird als Instant Release
Fraction (IRF) bezeichnet (Serrano-Purroy et al. 2012). Das lbrige Radionuklidin-
ventar unterliegt weiteren Auflésungsprozessen. Die Aktivierungsprodukte in
den Zirkalloyhiillen sind nicht gesondert betrachtet.

- Die element- bzw. verbindungsspezifischen Loslichkeiten der Radionuklide
des Inventars sind nicht beriicksichtigt.

- Die Mobilisierung/Freisetzung des Radionuklidinventars beginnt, wenn De-
fekte in den Zirkalloyhiillen und AuRenbehéltern auftreten. Der weitere Aus-
trag korreliert mit der Defektgroie.

- Die Defekte der Zirkalloyhiille und AuBenbehélter treten unabhangig vonei-
nander auf. Es ist keine Korrelation hergestellt. Wechselwirkungen, dass bei-

spielsweise der Verlust der Dichtigkeit der BehalterauBenwandungen den
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Verlust der Dichtigkeit der Zirkalloyhiillen beschleunigen kénnte, sind daher
nicht beriicksichtigt.

- DieAuffiillung der Poren- bzw. Hohlrdume der Brennstdbe und der Behalter mit
Lésung erfolgt nach dem Auftreten eines Defekts sofort (instantan) und ist
vollstdndig. Der Bentonit wird von Anfang an als vollstandig gesattigt ange-
nommen.

- DerTransportvon Radionukliden erfolgt durch Diffusion in den Korrosionspro-
dukten der Innenbehélter sowie im Bentonit aufgrund eines Konzentrations-
gradienten.

- Fir die Diffusionsliange im Korrosionsprodukt des Innenbehélter und im Ben-
tonit wird die jeweilige Dicke auf Basis des POLLUX-Behélters angenommen.

- Die Sorption von Radionukliden an Korrosionsprodukten und im Bentonit wird
mit der Anwendung einer scheinbaren Diffusionskonstante berlicksichtigt
(siehe Abschnitt 3.2.5).

- Der Rand des Modells ist die duliere Grenze des Bentonits zum kristallinen
Wirtsgestein. Die Konzentration der Radionuklide dort wird als null angenom-
men.

- Wirkungen von groRraumigen Prozessen, wie Hebung oder Senkung des Ge-
birges, Scherung der Behélter und Abfalle, Temperaturdnderungen, Grund-
wasserfluss, Grundwasserzusammensetzung, werden im Modell nicht abge-
bildet.

- Die Funktionen fiir die Pelletauflésung, fiir die Beschreibung des Integritats-
verlusts der UmschlieBungen, des Radionuklidtransports sowie die Parame-
terwerte sind hypothetisch. Da viele (zuféllige) Prozesse ndherungsweise mit
einer Normalverteilung, siehe z. B. (Schlottmann & Schnegas 2016), abgebildet
werden kénnen, wurden e-Funktionen gewéhlt.

- Der radioaktive Zerfall bzw. der Aufbau von Tochternukliden werden im vorge-
schlagenen Modellierungsansatz nicht beriicksichtigt.

Die realen Prozesse sind mit diesen Annahmen stark vereinfacht. Sie werden aber
als ausreichend angesehen, um die prinzipielle Vorgehensweise des rechneri-
schen Ansatzes zu testen und eine Machbarkeit aufzuzeigen. Der Ansatz ist nicht
dafiir geeignet, einen Austrag des Radionuklidinventars realitdtsnah zu quantifi-
zieren oder zu extrapolieren.
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3.21 Hochradioaktiver Abfall

Radionuklidinventar

Bei den hochradioaktiven Abfédllen handelt es sich um verglaste Abfille, abge-
brannte Brennelemente sowie Abfalle aus Versuchs- und Forschungsreaktoren.
Die Abfélle unterliegen aufgrund ihrer unterschiedlichen materialspezifischen Ei-
genschaften verschiedenen Korrosionsprozessen unter Freisetzung der Radio-
nuklide. Dies wurde zusammenfassend von Kienzler et al. (2012) beschrieben.

Grambow (1998) und Grambow & Miiller (2001) wenden eine Funktion fur Grenzfla-
chenreaktionen an, die auch die Abhangigkeiten von Diffusionsprozessen und
Konzentrationen auf einer kleinrdumigen Skala beriicksichtigen soll (Formel 3-1),
um die Freisetzung von Radionukliden aus verglasten Abfillen anhand von expe-
rimentellen Daten zu beschreiben.

T, _ 4 _ k 1_[ a; i [1 —ex (— Ar )] 54
glass s, dt r] 1% p o.RT
L

A, = Reaktionstriebkraft, o, = Stéchiometriekoeffizient aktivierter Komplex zu Fest-
stoff, R = universelle Gaskonstante, T = Absolute Temperatur, a; = Aktivitat, v; = Sto-
chiometriekoeffizient, k, = Reaktionskonstante, s, = Oberflache, ¢, = Reaktionsfort-
schritt, r = Auflésungsreaktion, i = i. Spezies

Johnson & McGinnes (2002) schlugen vor fiir Sicherheitsanalysen bei abgebrannten
Brennelementen einen sofort freisetzbaren Anteil des Radionuklidinventars (In-
stant Release Fraction, IRF) sowie eine langsamere, kontinuierliche Freisetzung aus
den Pellets in eine L6sung anzunehmen. Die langsame, kontinuierliche Freiset-
zung aus den Pellets wird als Fraction of Inventory in the Aqueous Phase (FIAP) an-
gegeben (Kienzler et al. 2012; Kienzler et al. 2013; Kienzler et al. 2017). Die Geschwin-
digkeit des Auflésungsprozesses wird als FIAP/Tag definiert. Diese Rate wird bei
Bedarf auf die (Ober-)Flache des Pellet normalisiert. Obwohl die Auflésung der
Pellets auch von der Sattigung der Losung und anderen Effekten (z. B. Wasserstoff-
partialdruck) beeinflusst wird, sind diese Effekte nach aktuellem Kenntnistand in
Sicherheitsanalysen bisher nicht quantitativ berlicksichtigt (Larue et al. 2013),
(SKB 2011b, S. 731).

Die Freisetzung des Radionuklidinventars aus anderen hochradioaktiven Abféllen,
z.B. Brennelementen aus Versuchs- und Forschungsreaktoren in einem Endlager
ist bisher kaum bzw. nur mit unzureichenden Ansdtzen beschrieben worden
(Kienzler et al. 2013; Neumann et al. 2018) und werden deshalb hier nicht in Betracht
gezogen.

Fiir den nachfolgenden Modellierungsansatz wird das Radionuklidinventar R im
radioaktiven Abfall (hier als Pellet angenommen) auf Ro,"¢"*t =1 (dimensionslos, O fiir
initial) gesetzt. Der Anteil der Instant Release Fraction wird pauschal als Ri™t =
0.2 angenommen (Johnson et al. 2005), obwohl die tatsachliche IRF sehr stark von
der jeweiligen Radionuklidspezies abhidngig ist und auf das gesamte
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Radionuklidinventar deutlich geringer ist. Die weitere Freisetzung aus dem Pellet
mit der Zeit erfolgtim Modell kongruent mit der Auflésung des Brennstoffs (Valls et
al. 2014). Der mit der Zeit freigesetzte Anteil des Radionuklidinventars aus dem
Pellet, R/"¢"t, wird mit einer hypothetischen e-Funktion und dem Parameter A, pau-
schal beschrieben (Formel 3-2).

RPellet _ pPellet , (92 4 08« (1 —e M) (3-2)

Fiir eine fast vollstidndige Freisetzung nach 100.000 Jahren wird ein fiktiver Wert
fir A = 5*10° gewahlt. Zusammenhdnge mit anderen Prozessen sind in dieser
Funktion nicht beriicksichtigt.

3.2.2 Zirkalloyhiille

Der Korrosionsprozess und der Ausfall der Zirkalloyhiille als UmschlieBung der
Pellets ist vorwiegend abhangig von geochemischen Bedingungen wie z. B. L6-
sungszusammensetzung oder Wasserstoffpartialdruck (Fraker 1989) und Vorschéa-
digungen aus dem Reaktorbetrieb, Transport- und Zwischenlagerungsphasen so-
wie gegebenenfalls Konditionierungsvorgangen. Lediglich die Freisetzung von 4C
aus Zirkalloy wurde in einigen Studien ndher untersucht (Johnson & Schwyn 2008).
Die einschlietende Wirkung der Zirkalloyhiille wurde bisher nicht in Sicherheits-
analysen beriicksichtigt und lediglich verbal-argumentativ als Sicherheitsreserve
bezeichnet (NWMO 2018), (SKB 2011b, S. 731).

Letztlich ermdglicht erst ein Defekt der Zirkalloyhiille einen Austrag des Radio-
nuklidinventars in den Innenbehélter (Abb. 3-4). Der Austrag beginnt mit dem Zeit-
punkt des Auftretens des ersten Defekts und ist proportional zum Anteil der feh-
lenden bzw. ausgefallenen Wandungsflache der Zirkalloyhiille.

Die Gesamtanzahl der Zirkalloyhiillen wird auf NoZ"@ = 1 normiert. Der Anteil der
defekten Zirkalloyhiillen, Ny, wird mit einer hypothetischen e-Funktion und
mit dem Parameter A; ermittelt (Formel 3-3). Der gewéahlte Parameterwert A, =
0,0002 bedeutet, dass fast alle Zirkalloyhiillen nach ca. 50.000 Jahren defekt
sind. Korrosionsraten aufgrund von Passivitdt lassen sogar wesentlich langere
Standzeiten erwarten (Shoesmith & Zagidulin 2011; Christian 1999).

NtZircaloy _ Nozmcaloy x (1—eh2t) (3-3)

Die Gesamtflache der Wandung der Zirkalloyhiillen ist auf Fo?™% = 1 normiert. Die
ausgefallene Flache der Zirkalloyhiille zum Zeitpunkt t, F#™%v gufgrund eines De-
fektwachstums wird mit einer hypothetischen e-Funktion ermittelt (Formel 3-4).
Dabei wird angenommen, dass der ausgetragene Anteil der Radionuklide mit die-
ser Flache korreliert. Der gewéahlte Parameterwert A3= 0,0001 bedeutet den fast
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vollstdndigen Verlust der Zirkalloyhiillenfliche nach 100.000 Jahren (Shoes-
mith & Zagidulin 2011).

FtZircaloy _ sz:‘rcaloy x (1—e b (3-4)

Abb. 3-4: Brennstab mit Pellets und Anschnitt der Zirkalloyhiille (The Board of Trustees of the
Science Museum 2025)

3.2.3 Innen-/AuBBenbehalter

Kohlenstoffstahl und Gusseisen sind gédngige Behaltermaterialien, deren Korrosi-
onsverhalten fiir verschiedene Endlagerbedingungen gut untersucht ist (siehe
»Behdlterkorrosion und Hydrogeochemie im Kontext der Endlagerung im Kristal-
lingestein in Deutschland® (Philipp & Weyand 2024) und Kapitel 2 dieses Berichts).
Die wichtigsten Prozesse sind die flichige Korrosion sowie die Lochkorrosion, die
zum Verlust der Behalterintegritat unter Bildung von Korrosionsprodukten fiihren.
Korrosionsprodukte weisen Eigenschaften auf, die zu einem Riickhalt von Radio-
nukliden durch Sorption beitragen kénnen (King 2014).

Beispielhaft werden die Angaben eines POLLUX®-Behéalter zugrunde gelegt
(Abb. 3-2). Der Innenbehélter hat einer Wandstéarke dinnen = 0,16 m und der AuBen-
behéilter eine Wandstarke dauwen = 0,27 m (Bertrams et al. 2017). Der Innenbehélter
aus Gusseisen wird im Modellansatz instantan als vollstédndig korrodiert ange-
nommen. Die Diffusion eines Radionuklids durch den korrodierten Innenbehélter
wird durch die Diffusions- und Sorptionseigenschaften des Korrosionsprodukts
bestimmt (siehe weiter unten). Eine weitere Einschlusswirkung des Innenbehél-
ters wird nicht angenommen.

Erst ein Defekt des AulRenbehélters ermdglicht den weiteren Austrag des Radio-
nuklidinventars in den umgebenden Bentonit. Der Austrag beginnt mit dem Zeit-
punkt des Auftretens eines Defekts und der Anteil am Radionuklidinventar korre-
liert mit der fehlenden bzw. ausgefallenen Wandungsflache des Aultenbehilters.
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Die Gesamtanzahl der Behalter ist auf N2 = 1 normiert. Der Anteil der defekten
AuBRenbehailter zum Zeitpunkt t, NAuBenbehdtier \wird mit einer zeitabhangigen e-Funk-
tion beschrieben (Formel 3-5). Der gewahlte Parameterwert A4 = 0,001 bedeutet,
dass fast alle AuBenbehélter nach ca. 10.000 Jahren als defekt angenommen wer-
den. Entsprechende Annahmen in dieser GroBenordnung sind (iblich (Chris-
tian 1999; King 2017).

NtAurﬂenbehélter — Né?ehélter x (1— e—lﬂ) (3-5)

Die Wandungsflache W der AuBenbehalter ist auf WyAutenbehdtter = 1 normiert. Die feh-
lende bzw. ausgefallene Wandungsflache WAuBenbehdtter gyufgrund des Defektwachs-
tums wird hypothetisch mit einer e-Funktion ermittelt (Formel 3-6). Der gewéhlte
Parameterwert As = 0,0005 bedeutet den fast vollstandigen Verlust der Wandungs-
flache nach 20.000 Jahren. Der Austrag des Radionuklidinventars aus dem Behal-
ter ist mit der ausgefallenen Wandungsflache korreliert.

WtAuﬁenbehélter — WﬂAuEenbehélter ¥ (1 _ e—lst) (3_6)

3.24 Losungskonzentrationen

Die tatsdchliche Auflésungskinetik und Lésungskonzentration ¢ des Radionukli-
dinventars ist abhdngig von den physikochemischen Bedingungen, der Speziatio-
nen und der Loslichkeit der jeweiligen Radionuklide im Gleichgewicht sowie vom
verfligbaren Lésungsvolumen. Da diese Angaben nicht bekannt sind, wird das ver-
fligbare Losungsvolumen Vim Innenbehalter (Vinnenbeniiter) und zwischen Innen- und
AuBRenbehalter (Vaugenvenatter) jeweils auf 1 normiert. Die Speziation, tatsachliche Los-
lichkeit oder physikochemische Bedingungen werden vernachlassigt.

Die normierte Losungskonzentration z. B. im Innenbehdlter ergibt sich somit aus
der Auflésungsrate R, dem Anteil der defekten Zirkalloyhiillen und der fehlen-
den Zirkalloyflache (Formeln 3-4, 3-5, 3-6) nach Formel 3-7.

Innenbehilter Pellet Zircaloy Zircaloy

Die initialen Lésungskonzentrationen Coenbehdtter ynd Cphussenbendtter sindg null. Die nor-
mierte Losungskonzentration kann maximal 1 werden. Die Losungskonzentration
auBerhalb des Bentonits (kristallines Wirtsgestein) bleibt als Randbedingung
ebenfalls null.

3.2.5 Diffusion (scheinbare)

Der Transport eines Radionuklids im Korrosionsprodukt des Innenbehélters zum
AuBenbehalter sowie in der umgebenden Bentonitbarriere erfolgt durch Diffusion
aufgrund eines Konzentrationsgradienten. Dies wird nach dem Fick’schen Gesetz
mit einem Diffusionskoeffizienten beschrieben (Formel 3-8).
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Um die Diffusion mit (linearer) Sorption eines Radionuklids durch die Korrosions-
produkte des Innenbehélters und an Mineralphasen im Bentonit zu beschreiben,
wird ein scheinbarer Diffusionskoeffizient verwendet. Ein Konzentrationsgradient
wird somit fiir den korrodierten Innenbehélter und den Bentonit ermittelt. Die wei-
teren Parameter (Porositat, Konstriktivitat, Tortuositat), die in einen Diffusionsko-
effizienten eingehen, werden nicht spezifiziert oder hergeleitet, da der Wert fiir
den scheinbaren Diffusionskoeffizienten in einer GréRenordnung (10%° m?/s) ge-
wahlt wird, die fiir einige Radionuklide realitdtsnah ist.

2 -
dc che=£D.Da= De (3-8)

dt ~ — dx?’ T 14%ar
€

D = Diffusionskoeffizient, D. = effektiver Diffusionskoeffizient, D, =scheinbarer Dif-
fusionskoeffizient, ¢ = Konzentration, t = Zeit, x = Diffusionsstrecke, ¢, = Porositét
fiir Transport, & = Konstriktivitat, t = Tortuositét, Ks = linearer Sorptionskoeffizient,
p=Rohdichte, e= Porositét

Der Radionuklidstrom wird als proportional zur fehlenden bzw. ausgefallenen Fla-
che der Zirkalloyhiille bzw. Wandung der AuBenbehélter (Flachen Ain Abb. 3-5) an-
genommen. anhand der Diffusionsléange d im korrodierten Innenbehélter und im
Bentonit (Abb. 3-5) berechnet.
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Abb. 3-5: Austrag des Radionuklidinventar durch Zirkalloyhiille und Wandung des AuRenbe-
hélters sowie Diffusion mit Sorption im korrodierten Innenbehélter und Bentonit
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Korrodierter Innenbehélter

Wahrend der Diffusion durch die Korrosionsprodukte (Magnetit, Hamatit, usw.) der
Wandung des Innenbehélters findet Sorption statt. Der Radionuklidtransport wird
gemal dem Fick’'schen Gesetz mit dem scheinbaren Diffusionskoeffizienten er-
mittelt (Formel 3-9).

(annenbeh'alter _ CtAuﬁenbehélter) e (3-9)

Innenbehilter
= *
Ry D, dInnenbehilter

D, = scheinbarer Diffusionskoeffizient, C = Konzentration, t = Zeit,
d = Diffusionsstrecke in korrodierter Wandung des Innenbehélters (0,16 m)

Der scheinbare Diffusionskoeffizient wird als D, = 10%° m?/s angenommen. Experi-
mentelle Untersuchung hierzu weisen sogar unter Strahlungseinfluss auf gerin-
gere Werte Hamatit hin (Yano et al. 2022). Magnetit als Bestandteil der Korrosions-
produkte ist als starkes Adsorbens fiir Radionuklide bekannt (Husnain et al. 2018).
Der tatsdchliche scheinbare Diffusionskoeffizient ist nuklidspezifisch und unter
anderem abhingig von Temperatur, pH, Porositat, Speziation sowie Sorption an
verfligbaren Oberflichen (Ma et al. 2019).

Die Starke des Innenbehélters von 0,16 m ist die kiirzeste zu erwartende Diffusi-
onsdistanz eines korrodierten Innenbehélters in einem POLLUX-Behélter.

Bentonit

Bentonit bzw. tonbasiertes Material wird in den meisten Endlagerkonzepten im
kristallinen Wirtsgestein als geotechnische Barriere verwendet. Der Bentonit soll
einerseits durch Quellwirkung gegen einen Losungszutritt abdichten und so den
Transport von Losungen zu bzw. von den Behéltern minimieren. Der Transport von
Losung bzw. Ionen findet diffusiv abhdngig von der Porositét statt, wenn die Barri-
ere nicht durch einen Grundwasserfluss erodiert wird. Die Tonminerale bewirken
aufgrund von Sorption eine Riickhaltung der Radionuklide.

Der Radionuklidtransport aufgrund von Diffusion von der Wandung des AuBenbe-
halters durch den Bentonit bis zur Grenze des kristallinen Wirtsgesteins wird ge-
mak dem Fick’'schem Gesetz ermittelt (Formel 3-10).

(CtAuEenbehiIter _ Cgvirtsgestein) (3-10)
* 3*

Wirtsgestein
R, t

t = D,

dBentonit

Da =scheinbarer Diffusionskoeffizient, C = Konzentration, t = Zeit, d = Diffusions-
strecke im Bentonit (0,16 m)

Es wird D, = 10%°m?2/s der Anlage 1 (StandAG 2017) angenommen. Dieser Wert liegt
in einer realitdtsnahen GréRenordnung, um Diffusion mit linearer Sorption fiir Ra-
dionuklide an Bentonit zu beschreiben (Yu & Neretnieks 1997). Der tatséchliche
scheinbare Diffusionskoeffizient ist nuklidspezifisch und unter anderem abhéngig
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von Temperatur, pH, Porositit, Speziation sowie Sorption an verfiigbaren Oberfla-
chen.

Die Stdrke des Bentonits von 0,5 m entspricht der kiirzesten denkbaren Diffusi-
onsdistanz eines Endlagerkonzepts (SKB 2011a; FaR 2023).

3.2.6 Berechnung des anteiligen Austrags des Radionuklidinven-
tars in das kristalline Wirtsgestein

Es werden drei Falle unterschieden:

1. Auflosung der Pellets und Wirkung der Zirkalloyhiillen und der Autenbehélter.
Der diffusive Transport mit Sorption in Korrosionsprodukten und Bentonit wird
nicht beriicksichtigt. Damit geht ein sofortiger Austrag des Radionuklinventars
gekoppelt an den Defekt der beiden Barrieren in das Wirtsgestein einher.

Der Austrag des Radionuklidinventars in das Wirtsgestein wird mit den Defek-
ten und den ausgefallenen Wandungsflache der Zirkalloyhiillen und der Au-
Renbehilter korreliert. Daher konnen diese Funktionen miteinander multipli-
ziert werden. Der Austrag des Radionuklidinventars in das kristalline Wirtsge-
stein zum Zeitpunkt tberechnet sich nach Formel 3-11.

Zircalo, Zircalo 3 3
Rt — RtPeIlet % Nr Y & Ft Y Ngd,ussenbehalter * WtAussenbehalter (3_11)

2. Auflosung der Pellets und Wirkung der Zirkalloyhiillen und der AuRenbehilter
sowie zusétzlich mit Sorption beim diffusiven Transport durch den Bentonit.

Die Riickhaltewirkung des Bentonits fiir Radionuklide verringert den Austrag
des Radionuklidinventars. Der Austrag des Radionuklidinventars zum Zeit-
punkt #,in das kristalline Wirtsgestein wird iterativ berechnet (Formel 3-12 und
3-13).

Y 4 Zircalo Zircalo
C;luﬁenbehalter — C#u@enbehalter + Rfeliet * N L y % F L y
n n—-1 n tn tn (3_12)
_ Rgluﬂenbehélter
n—1

Aullenbehilter
(ct, )
Rt

* (tn - tn—l) (3'13)

— Nt.?lu&enbehalter * Wtiuﬁenbehalter % Da %

n dBentonit

3. Auflosung der Pellets und Wirkung der Zirkalloyhiillen und der AuRenbehélter
sowie zusétzlich mit Sorption beim diffusiven Transport in Korrosionsproduk-
ten des Innenbehélters und im Bentonit.

Der Austrag des Radionuklidinventars korrreliert mit den Defekten und der
ausgefallenen Wandungsflache der Zirkalloyhiillen und AuBenbehélter sowie
der Diffusion durch die Korrosionsprodukte der Innenbehélter und des Ben-
tonits mit Sorption. Die jeweiligen Funktionen kdnnen miteinander
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multipliziert werden. Der Austrag des Radionuklidinventars zum Zeitpunkt t, in
das kristalline Wirtsgestein wird iterativ berechnet (Formeln 3-14 bis 3-17).

Innenbehalter _ r~Innenbehilter Pellet Zircaloy Zircaloy _ pinnenbehilter
Ctn - Ctn—l + Rtn * Ntn * P;n Rtn—l (3'14)

(C!nnenbehélter _ CAufSenbehéilter)
tn tn

Innenbehilter _ _ -
Rtn = Dg * dInnenbehilter * (tn = tp-1) (3 15)
Aulenbehilter _ Auflenbehilter Innenbehilter
Ctn - Ctn—l + Rtn - Rtn (3_16)
Auflenbehilter
(ct )

* (th — th-1) (3-17)

R, = N;lu@enbehalter % WtAuﬁenbehalter * D, *
n n

n dBentonit

Die Rechnungen erfolgten in einem Excel-Spreadsheet. Die Zeitschritte wurden in
logarithmischen Abstanden zwischen 1 und 1,3*10° Jahren gewahlt.

3.3 Ergebnisse

Die Anteile defekter Zirkalloyhiillen und AuBenbehélter sowie die Anteile der je-
weils ausgefallenen Wandungsflache dieser UmschlieBungen nimmt erwartungs-
gemal im Zeitverlauf zu (Abb. 3-6). Da die gewéahlten A-Werte (0,0001, 0,0002,
0,0005, 0,001) unterschiedlich sind, erlauben sie bei prinzipiell gleichem Verlauf
eine Unterscheidung der e-Funktionen.

1,0 —
—o— defekte Aullenbehdlter

ausgefallene Wandungsflache AuBenbehdlter

defekte Zirkaloyhillen

ausgefallene Wandungsflache Zirkaloyhdille

09

0,8

0,7

Anteil
(=]
wu

03

0,2

0,1

0,0
1 10 100 1.000 10.000 100.000 1.000.000
Zeit [a]

Abb. 3-6: Anteil defekter Zirkalloyhiillen und AuBenbehilter sowie ausgefallener Wandungs-
fliche der Zirkalloyhiille und AuBenbenhilter in Abhédngigkeit von der Zeit (hypotheti-
sche Annahmen).

Abb. 3-7 zeigt zeitabhangig den Anteil der IRF und den Anteil durch Auflosung frei-
gesetzte Radionuklidinventar der Pellets innerhalb der Zirkaloyhiille. Der Anteil
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der IRF betragt fest 0,2. Der aufgeloste Anteil des Radionuklidinventars ist mit ei-
ner e-Funktion ermittelt.
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09 | —a—IRF

0,8
—e— Auflésung Pellet
0,7
0,6
0,5
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Anteil des Radionuklidinventarls in Zirkalloyhiillen
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0,0
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Abb. 3-7: Radionuklidanteile, basierend auf dem Modell mit IRF und Auflésung der Pellets im
Brennstab (hypothetische Annahmen).

Der in den Innenbehélter ausgetragenen Anteil der Radionuklidinventars ergibt
sich dann aus der initialen Defektrate und der ausgefallenen Wandungsflache der
Zirkalloyhiille (Abb. 3-8).

1,0
0,9
Innenbehdlter
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Abb. 3-8: Anteil des Radionuklidinventars im Innenbehélter nach Austrag aus den
Zirkalloyhiillen (ohne weiteren Austrag).
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Der Austrag des Radionuklidinventars in das kristalline Wirtsgestein gegen die
Zeit ist fiir drei Rechenfélle entsprechend Kap. 3.2.6 ermittelt (Abb. 3-9):

Rechenfall 1: IRF und Auflésung der Pellets sowie Ausfall der Zirkalloyhiille und
der AuBRenbehélter

Rechenfall 2: Zusatzlich mit Berlicksichtigung der Diffusion mit Sorption an Ben-
tonit,

Rechenfall 3: Zusatzlich mit Beriicksichtigung einer Diffusion mit Sorption an Kor-
rosionsprodukten der Innenbehéalter und an Bentonit.

Erganzend ist der Austrag des Radionuklidinventars in das Wirtsgestein fiir die An-
nahmen nach einer Modellrechnung nach SKB (2011b) und nach einer Modellrech-
nung und eines Ergebnisses nach Wolf et al. (2021) skizziert. Der Postulated failure
at 100,000 years (SKB 2011b, S. 695) fir eine Konsequenzenanalyse entspricht ei-
nem anteiligen Austrag von 1,6%*10“ des Radionuklidinventars in das kristalline
Wirtsgestein ab diesem Zeitpunkt. Der Ausfall eines Behalters (von ca. 2.000) nach
100.000 Jahren (Wolf et al. 2021) fiihrt einem anteiligem Austrag von 5*10“ des Ra-
dionuklidinventars. Die Beriicksichtigung der Diffusion mit Sorption an Bentonit
ergibt nach Wolf et al. (2021) in der Modellrechnung einen Anteil von ca. 10 fiir den
Austrag des Radionuklidinventars in das kristalline Wirtsgestein.

1E+00
—#— Rechenfall 1
1E-02
Rechenfall 2
1E-04 —=@&— Rechenfall 3 !

|

: |

1E-06 Ausfall aller techn. Barrieren [SKB-2011b] {
|

= = = Ausfall Behilter ohne Bentonit [Wolf 2021]

1E-08

Ausfall Behdlter mit Bentonit [Wolf 2021]
1E-10

1E-12

1E-14

Anteil des Radionuklidiventars

1E-16

1 10 100 1.000 10.000 100.000 1.000.000
Zeit [Jahre]

Abb. 3-9: Austrag des Radionuklidinventars in das kristalline Wirtsgestein ohne bzw. mit Diffu-
sion und Sorption (hypothetische Annahmen).
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Rechenfall 1: Wenn nur Pellets, Zircaloyhiillen und AuBenbehélter beriicksichtigt
werden, aber keine Diffusion und Sorption im Korrosionsprodukten
des Innenbehalters und im Bentonit, wird mit den hypothetischen
Annahmen das Radionuklidinventar nach ca. 10.000 Jahren fast voll-
standigin das kristalline Wirtsgestein ausgetragen. Dies ist deutlich
friiher im Vergleich zu den Annahmen von SKB (2011b) und Wolf et al.
(2021) fiir den (vollstéandigen) Ausfall einiger Behalter nach 100.000
Jahren.

Rechenfall 2: Bei Beriicksichtigung der Diffusion mit Sorption an Bentonit wird ein
Anteil des Radionuklidinventar von 10* nach 1 Mio. Jahren in das
kristalline Wirtsgestein ausgetragen. Dies entspricht in etwa Wer-
ten, die sich aus den Annahmen von SKB (2011b) und Wolf et al. (2021)
ergeben.

Rechenfall 3: Bei Beriicksichtigung der Diffusion mit Sorption sowohl an Korrosi-
onsprodukten des Innenbehélters und als auch am Bentonit wird
nur ein Anteil des Radionuklidinventars von ca. 10® nach 1 Mio. Jah-
ren in das kristalline Wirtsgestein ausgetragen. Dies entspricht in
etwa Werten, die sich aus den Annahmen Wolf et al. (2021) mit Be-
riicksichtigung der Bentonitbarriere ergeben.

Fiir den Rechenfall 3 liegt der Anteil von ca. 10 nach 1 Mio. Jahren fiir den Austrag
des Radionuklidinventars deutlich unter dem Indikator von 10 nach EndlSiAnfV
(2020) nach 1 Million Jahren. Der jahrliche Austrag des Radionuklidinventars (nicht
gezeigt) liegt erst nach 1 Million Jahren etwas Ulber der jahrlichen Menge von 10°°
pro Jahr.

3.4 Diskussion und Schlussfolgerungen

Mit den hypothetischen Funktionen, Annahmen und Parametern wurde eine Ver-
zégerung des Austrags eines Radionuklidinventars durch die (geo-)technischen
Barrieren modelliert. Die Diffusion mit Sorption an Bentonit und Korrosionspro-
dukten verzogert den Austrag bei den gewéhlten Funktionen und Parametern am
starksten. Der Modellansatz kann zeitabhdngig eine mogliche Wirkung der Pellet-
auflosung sowie des Ausfalls der Zirkalloyhiillen und der AuBenbehéalter auf den
Austrag beriicksichtigen. Es wurde dafiir ein Zusammenhang des Austrags mit der
Zahl der Defekte der UmschlieBungen und deren GréfRe unterstellt. Die Plausibili-
taten der verwendeten Funktionen, Annahmen und Parameter sind noch zu zei-
gen.

Dennoch kdnnte dieser Ansatz eine weitere Méglichkeit bieten, zwischen extrem
starker Vereinfachung eines vollstandigen Ausfalls von Barrieren (z. B. what-if
Szenarien fiir Konsequenzenanalysen) und den sehr aufwendigen und detaillier-
ten Prozessmodellen dennoch zusétzliche Sicherheitsfunktionen rechnerisch zu
untersuchen. Dieser Modellansatz kénnte je nach Erkenntnisfortschritt (z. B. zu
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Korrosionsprozessen oder Endlagerkonzepten) und wechselseitigen Abhéngig-
keiten weiterentwickelt werden. Der Ansatz bietet somit perspektivisch einen
Weg, um Sicherheitsreserven fiir einen Vergleich oder eine Optimierung von End-
lagerkonzepten aufzuzeigen.

Wesentliche Limitierungen des Ansatzes sind allerdings auch offensichtlich: Die
(geo-)technischen Barrieren (Korrosionsprodukte, Bentonit) verzégern den Aus-
trag des Radionuklidinventars aus dem Endlager beispielsweise aufgrund von
Sorption. Die lineare Sorptionsisotherme, die einem scheinbaren Diffusionskoef-
fizienten zugrunde liegt, fiihrt bei hohen Radionuklidkonzentrationen/-mengen zu
einer Uberschatzung dieser Wirkung. Die reale Sorptionskapazitit der Korrosi-
onsprodukte und des Bentonits ist fiir Radionuklide begrenzt. Auch wurde der
scheinbare Diffusionskoeffizient bislang nicht radionuklidspezifisch angewendet.
Ebenso wurde der Einfluss der Ldslichkeit unterschiedlicher Radionuklid-Spezies
und der Kinetik von Prozessen nicht in den Funktionen fiir die Rechenfille abge-
bildet.

Die exemplarischen und hypothetischen Funktionen kdnnen und sollten bei Vor-
liegen weiterer Erkenntnisse durch geeignete und belastbarere Funktionen er-
setzt werden. Der Ablauf einer lokalen oder einer flachigen Korrosion kann bei-
spielsweise durch geeignete Funktionen mit angepassten Parametern aus expe-
rimentellen Untersuchungen beschrieben werden und so Eingang in die Modell-
rechnung finden. Auch weitere Abhéngigkeiten konnten beriicksichtigt werden.

Aufgrund der hypothetischen und pauschalen Modellannahmen kénnen die dar-
gestellten Ergebnisse derzeit keinesfalls zur Bewertung von (geo-)technischen
Barrieren oder einer belastbaren Quantifizierung des Austrags des Radionuklidin-
ventars herangezogen werden. Die Ergebnisse zeigen aber die Moglichkeit auf,
durch Modellrechnungen Endlagerkonzepte mit mehreren (geo-)technischen Bar-
rieren sicherheitsanalytisch mit weiteren Komponenten zu untersuchen. Der auf-
gezeigte Ansatz fiir Modellrechnungen zum Austrag des Radionuklidinventars in
das Wirtsgestein bei Teilausfall von (geo-)technischen Barrieren bendotigt somit
noch umfangreiche Weiterentwicklungen auf Basis eines Prozess- und System-
verstandnisses.
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4 Fazit und Ausblick

Die Integritat von Endlagerbehéltern als Radionuklidbarriere ist von zentraler Be-
deutungin Sicherheitsanalysen fiir ein Endlager im kristallinen Wirtsgestein, wenn
der sichere Einschluss der Abfille von den (geo-)technischen Barrieren gewéhr-
leistet werden soll.

Zur Modellierung des Korrosionsablaufs der etablierten Behidltermaterialien exis-
tieren verschiedene Ansatze, um der Vielzahl an moéglichen Korrosionsmechanis-
men und unterschiedlichen Anforderungen an den Detaillierungsgrad gerecht
werden zu kénnen. Verbreitet sind zum einen empirische Ansétze, bei denen ex-
perimentell bestimmte Raten oder Koeffizienten auf lange Zeitraume extrapoliert
werden. Ebenfalls oft genutzt sind Ansédtze auf Basis von Massenbilanzierung und
Massentransport. Diese Ansétze, die eine Reihe von Vereinfachungen und Abstra-
hierungen enthalten finden rechnerisch Eingang in Langzeitsicherheitsanalysen.
Dariiber hinaus wurden sehr komplexe mechanistische Modelle (z. B. reaktive
Transportmodelle) entwickelt, die eine groRe Anzahl an Reaktionen an der Metall-
oberflache und in der Umgebung mit einbeziehen. Diese Prozessmodelle sind oft
zu umfangreich, fiir eine Implementierung in Langzeitsicherheitsanalysen, sind je-
doch von zentraler Bedeutung zur Demonstration von Prozessverstiandnis und zur
Rechtfertigung der getroffenen Abstrahierungen in den numerischen Modellen.
Solange ein Verstandnis der zugrunde liegenden Korrosionsprozesse nachgewie-
sen werden kann, ist es von untergeordneter Bedeutung, ob eine Behélterlebens-
dauer auf Basis von empirischen oder deterministischen Modellen ermittelt.

Zu den verschiedenen Modellierungsansatzen existiert eine Fiille an Literatur und
Erfahrungswerten aus anderen Landern (z. B. Schweden, Finnland, Kanada), auf
denen die Betrachtungen zur Korrosionsmodellierung aufbauen kénnen. Trotz
des guten Wissensstands und der Existenz einer Vielzahl von weit entwickelten
Korrosionsmodellen, gibt es noch spezifische Ansatzpunkte fiir Forschung zur
weiteren Optimierung, z. B. bei der Berlicksichtigung realitdtsnaher Oberflachen-
strukturen (King et al. 2024a; Abdelouas et al. 2022).

Konkrete Modellrechnungen zur Behélterkorrosion in einem Endlager in Deutsch-
land konnen erst zu einem spéateren Zeitpunkt im Standortauswahlverfahren an-
gestellt werden, wenn standortspezifische Randbedingungen wie z. B. hydrogeo-
chemische Bedingungen im Endlager und die bevorzugten Behaltermaterialien
ausgewahlt sein werden. Bis dahin beschranken sich moégliche Aktivitaten auf ge-
nerische Betrachtungen.

Die Art der Korrosion und das damit verbundene Behélterversagen hat Auswirkun-
gen auf das Freisetzungsverhalten der Radionuklide. Bei einem lokalen Defekt
dieser technischen Barriere kann zumindest noch teilweise eine Riickhaltung un-
terstellt werden. Dies wurde in einem Vorschlag fiir einen Modellierungsansatz
zum Austrag des Radionuklidinventars beriicksichtigt.
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Modellrechnungen mit exemplarischen Funktionen, Annahmen und Parameter
untersuchten die Wirkung (geo-)technischer Barrieren im Hinblick auf den Austrag
des Radionuklidinventars. Die Restwirksamkeit defekter technischer Barrieren
fihrt zu einem zeitabhdngigen Austrag des Radionuklidinventars. Insbesondere
Diffusion mit Sorption an Korrosionsprodukten und an Bentonit verzégert den
Austrag des Radionuklidinventars. Mit dem hier vorgestellten Modellierungsan-
satz konnen moglicherweise Sicherheitsreserven rechnerisch untersucht wer-
den, die bei Ausfall von UmschlieBungen, Behaltern und anderen Barrieren vor-
handen sind und Eingang in Sicherheitsbewertungen finden kénnten.

Aufgrund der hypothetischen und vereinfachten Modellannahmen kdénnen die
dargestellten Ergebnisse jedoch in dieser Form nicht zur Bewertung der Wirkung
von (geo-)technischen Barrieren oder einer belastbaren Quantifizierung des Aus-
trags des Radionuklidinventars herangezogen werden. Der Ansatz benétigt noch
umfangreiche Weiterentwicklungen auf Basis eines Prozess- und Systemver-
standnisses. Die verwendeten Funktionen und Parameter sollten bei Vorliegen
weiterer Erkenntnisse durch geeignete und belastbarere Funktionen und Parame-
ter ersetzt werden.
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5 Abkiirzungsverzeichnis

BASE
Bundesamt fiir die Sicherheit der
nuklearen Entsorgung

BGE
Bundesgesellschaft flur Endlagerung
mbH

CHRISTA
Machbarkeitsuntersuchung zur Ent-
wicklung einer Sicherheits- und
Nachweismethodik fiir ein Endlager
flir Warme entwickelnde radioaktive
Abfélle im Kristallingestein in
Deutschland

EndlSiAnfV

Verordnung liber Sicherheitsanfor-
derungen an die Endlagerung hoch-
radioaktiver Abfélle

EndlSiUntV

Verordnung liber Anforderungen an

die Durchfiihrung der vorlaufigen Si-
cherheitsuntersuchungen im Stand-
ortauswahlverfahren fiir die End-la-

gerung hochradioaktiver Abféille

EURAD
European Joint Programme on Radi-
oactive Waste Management

ewG

einschlusswirksamer Gebirgsbe-
reich

35

FEP
Features, Events and Processes

FIAP
Fraction of Inventory in the Aqueous
Phase

FKZ
Forschungskennzahl

IRF
Instant Release Fraction

KBS-3

KarnBransleSdkerhet (Kernbrenn-
stoffsicherheit) vorgestellt im dritten
Hauptbericht des KBS-Projektes
(Birgersson 2016)

LaKris

Forschungsvorhaben ,Langzeitin-
tegritdt von Behaltern in Kristallinge-
stein“

POLLUX

Behalter zur direkten Endlagerung
von bestrahlten Brennelementen in
einer Salzformation

SKB
Svensk Karnbréanslehantering AB

StandAG

Gesetz zur Suche und Auswahl eines
Standortes fiir ein Endlager fiir
hochradioaktive Abfalle
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