Arbeitskreis Auswahlver-
fahren Endlagerstandorte

Natiirliche Analoga im Hinblick auf ihre Verwendbarkeit bei der Verfahrens- und Kriterienentwicklung
des Arbeitskreises Auswahlverfahren Endlagerstandorte

Natiirliche Analoga im Hinblick auf ihre Verwendbarkeit bei der
Verfahrens- und Kriterienentwicklung

des Arbeitskreises Auswahlverfahren Endlagerstandorte

Kurzfassung

Bei der Einschatzung des zukunftigen Verhaltens geologischer Strukturen und Formationen
ist die Betrachtung vergangener geologischer Ablaufe ein wesentliches Hilfsmittel. Der Ver-
weis auf natlrliche Analoga vermag dabei die wissenschaftliche Argumentationslinie fir die
Endlagerung radioaktiver Abfélle in tiefen geologischen Formationen zu unterstitzen.
Wissenschaftliches Durchdringen der Prozesse der natlrlichen Analoga liefert einen wesent-
lichen Beitrag flr Aussagen zu langen geologischen Zeitrdumen. Da in der Natur dhnliche
Prozesse stattfanden, wie sie in einem Endlagersystem erwartet werden, kénnen Analog-
studien dazu dienen, sowohl diese bei der Endlagerung zu betrachtenden langen Zeithori-
zonte fir die Nachbetriebsphase (Prognose der Langzeitsicherheit) zu belegen, als auch
daraus abgeleitete Empfehlungen verstandlich zu machen.

In erster Linie kdnnen Uranerzlagerstatten zu Analogstudien herangezogen werden. Die hier
betrachteten Analogstandorte stellen glinstige geologische Gesamtsituationen im Sinne des
vom Arbeitskreis postulierten Konfigurationstyp dar, in dem das Wirtsgestein hinsichtlich
seiner Barrierewirksamkeit kein sicherheitsrelevanter Bestandteil des einschlusswirksamen
Gebirgsbereichs ist und der Wirtsgesteinskérper bezlglich seiner hydraulischen Eigen-
schaften offen ist. Wichtiger Bestandteil dieser glinstigen geologischen Gesamtsituation sind
entweder ein toniger Verwitterungshorizont des Paldoreliefs, ein toniger Alterationsmantel
der Lagerstatte selbst oder tonige Formationen im Deckgebirge. Sie wirken als Isolations-
kérper und sind eine effiziente lithologische und geochemische Barriere gegeniber einer
Migration von naturlichem Uran, U/Th-Isotopen und REE. Im Gesteinsverband sind Tonmine-
ralien entscheidend fiir das Riickhaltevermogen von Radionukliden. Stabile sorptive Bindun-
gen bestehen auch mit organischem und glasreichem Material.

Bei den aufgeflhrten Analoga zeigen sich hohe Stabilitdten fir U/Th-Isotope und REE in
glnstig gepuffertem Milieu bei reduzierenden Bedingungen mit pH-Werten zwischen 6,5 bis
8,5, Eh-Werten von - 300 bis - 400 mV sowie bei niedrigen Gebirgstemperaturen (ca. 70
Grad Celsius).

Die zweite wesentliche Konfiguration natirlicher Analoga sind Salzstrukturen, die einem
Barrieretyp entsprechen, bei dem das Wirtsgestein hinsichtlich seiner Barrierewirksamkeit
wichtiger Bestandteil des einschlusswirksamen Gebirgsbereichs ist. In Untersuchungen von
Salzstécken konnte nachgewiesen werden, dass synsedimentare Fluide eingeschlossen und
im Salzstock isoliert wurden.
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1 Fragestellung

Fur die Endlagerung radioaktiver Abfélle ist die Prognose einer langzeitlichen geologischen
Entwicklung wesentlicher Bestandteil bei der Beurteilung eines Standortes. Die Einschatzung
des zuklnftigen Verhaltens geologischer Strukturen und Formationen wird anhand nachvoll-
ziehbarer geologischer Ablaufe aus der Vergangenheit erleichtert. Dabei liefern natlrliche
Analoga als Indikatoren wichtige Erkenntnisse zum langzeitigen Ablauf der beteiligten Pro-

zesse, die auch der Offentlichkeit als nachvollziehbare Beispiele vorgestellt werden kénnen.

Diese Studie wurde mit besonderem Blick auf den Arbeitskreis Auswahlverfahren Endlager-
standorte erstellt. Es war zu prifen, welche Auswahl natirlicher Analoga fir die Frage-
stellung des Arbeitskreises identifiziert und welche Schlussfolgerungen daraus fir die Ver-

fahrens- und Kriterienentwicklung abgeleitet werden konnen.

2 Natiirliche Analoga

Der Gebrauch des Begriffs ,natlrliche Analoga® ist im Zusammenhang mit der Endlager-
forschung dem englischen Sprachmodus entlehnt (,natural analogues®), stammt jedoch
urspriinglich aus dem Griechischen und bedeutet soviel wie Entsprechung oder Ahnlichkeit

von Verhaltnissen.

Sinngemal handelt es sich dabei um Beobachtungen, die in der Natur gemacht werden
(Herrmann 1994:  Naturbeobachtungen®, ,natural observations®) und welche die erdge-
schichtliche Entwicklung eines Standortes beschreiben, um daraus Prognosen fiir die geo-
logische Zukunft eines potentiellen Endlagerstandortes abzuleiten (Knipping 1995: ,natlir-

liche Modelle®, ,natural models*).
Zum einheitlichen Verstandnis des Begriffs ,naturliche Analoge“ formulierte der ,Experten-

kreis Naturliche Analoga“ 1993, anlasslich eines Workshops im Forschungszentrum Karls-

ruhe, folgende Definition:
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,Natirliche Analoga sind Systeme in der Natur, in denen liber historische oder geologische
Zeitrdume physikalische und chemische Prozesse ablaufen oder abgelaufen sind, wie sie
dhnlich in Endlagersystemen oder deren Teilsystemen (Nahfeld, Fernfeld, Biosphére) zu

erwarten sind.”

Die Experten waren sich jedoch dariiber einig, dass ein perfektes Analogon mit Uberein-
stimmungen in allen wesentlichen Anforderungen an ein gesuchtes Endlagersystem nicht in
der Natur zu finden ist, vielmehr wird jeder Standort gleichsam genetisch bedingte phano-

menologische Verschiedenheiten wie Entsprechungen aufweisen.

3 Analogiestudien

Der Arbeitskreis Auswahlverfahren Endlagerstandorte geht davon aus, dass flr eine Stand-
ortsuche zunachst eine klare Vorstellung Uber gunstige geologische Strukturen existieren

muss. Fur die Klassifizierung werden folgende Definitionen vorgegeben /AKE 00/:

Wirtsgestein: Das Gestein, in das die Abfalle eingelagert werden.

Einschlusswirksamer Gebirgsbereich: Teil der geologischen Barriere, der bei normaler
Entwicklung des Endlagers fir den lIsolationszeitraum — im Zusammenwirken mit techni-
schen und geotechnischen Barrieren — den Einschluss der Abfélle sicherstellen muss. Der
einschlusswirksame  Gebirgsbereich kann aus mehreren (z.B. stratigraphisch
unterschiedlichen)  Gesteinskorpern  bestehen, die allerdings hinsichtlich  ihrer
Barrierewirksamkeit Ubereinstimmende Eigenschaften aufweisen missen. Er muss allseits

von weiteren Teilen der geologischen Barriere umgeben sein.
Konfiguration: Durch Ausdehnung und Funktion (Wirtsgestein bzw. einschlusswirksamer

Gebirgsbereich) charakterisierter Gesteinskérper oder geometrische Anordnung mehrerer

durch Ausdehnung und Funktion charakterisierter Gesteinskorper.
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Giunstige Konfigurationen von Wirtsgestein und einschlusswirksamen Gebirgsbereich:

Typ A: Das Wirtsgestein ist hinsichtlich seiner Barrierewirksamkeit sicherheitsrelevanter
Bestandteil des einschlusswirksamen Gebirgsbereiches. Typ A entspricht als
,gunstige geologische Gesamtsituation® nur dem Medium Steinsalz (ggf. Mergel-
stein).

Typ B: Das Wirtsgestein ist hinsichtlich seiner Barrierewirksamkeit kein sicherheitsrelevan-
ter Bestandteil des einschlusswirksamen Gebirgsbereiches.

Typ Ba: Geschlossene Konfiguration (einschlusswirksamer Gebirgsbereich wird von Wirts-
gestein umschlossen). Typ Ba wird als konfiguratives Optimum angesehen
(Nuklidfalle).

Typ Bb: Offene Konfiguration (Wirtsgesteinskorper ist unvollstandig). Typ Bb: Wird als
nachteilig bezuglich seiner hydraulischen Eigenschaften eingestuft und hangt ab

von der konfigurationsbedingten Position der Offnung(en).

Hier werden naturliche Analoga vorgestellt, die Aussagen ermoglichen beziglich

1.  geologischer Systeme, die als natlrliche Barrieren wirken,
2. gunstiger Gesteinseigenschaften von geologischen Systemen und

3. hohes Grundwasseralter bzw. hohe Grundwasserlaufzeiten .

Die Analogiestudien sollen dazu dienen, aufzuzeigen:

o dass in der Natur &hnliche Prozesse abgelaufen sind, wie in einem Endlager erwartet
werden,

) in der Natur Uber lange Zeitrdume geologische Verhaltnisse herrschen, die sich durch
eine hohe Stabilitat auszeichnen und

o dass die bei der Endlagerung zu betrachtenden langen Zeithorizonte fir die Nachbe-
triebsphase (Prognose der Langzeitsicherheit) sich in den natlrlichen Analoga wieder-

finden lassen.
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3.1 Uranerzlagerstatten

Uranerzlagerstatten in tiefen geologischen Formationen sind deshalb als Analoga besonders
interessant, da sie seit z.T. 2000 Mio. Jahren in der Geosphare vorkommen und, wie zahlrei-
che, weltweite Explorationsarbeiten zeigen, oftmals nicht durch geochemische, z. T. auch
geophysikalische Signale an der Erdoberflache auffallen und nur durch aufwendige Erkun-
dungsarbeiten zu identifizieren sind (z.B. Mc. Arthur Lagerstatte, Kanada). Wenn sich an der
Erdoberflache kein Nachweis einer vorhandenen Lagerstatte durch das Auftreten messbarer
Radioisotope durchpaust (blinde Lagerstatte, blind ore body), kann davon ausgegangen
werden, dass diese Lagerstatte in einer gunstigen Konfiguration von Wirtsgestein und ein-

schlusswirksamen Gebirgsbereich (fir Uranerz) entwickelt ist.

3.1.1 Diskordanz- und schicht- gebundene Uranerzanreicherungen

Nur in erdgeschichtlicher Zeit, in der noch kein freier Sauerstoff vorhanden war (alter als
mittleres Unterproterozoikum vor ca. > 2000 Mio. Jahren) konnte Uran mechanisch (in Korn-

form) abgelagert werden. Danach wurde es vorwiegend aus wassriger Losung gefallt.

Zum Ende des Unterproterozoikums (ab ca. 2000 Mio. Jahren) kam es erstmals zu einer
stark oxidativen Verwitterung der kontinentalen Landmassen, verbunden mit einer machtigen
Lateritbildung mit tiefgrindiger Verwitterung (Paldolaterit/Regolith) und ersten, z.T.
hochgradigen Ausfallungen von Uranerzen. Der Uranerzniederschlag fand aufgrund von
tektonisch bedingten Stérungen/Verstellungen oder aufgrund von Gesteinsdiskordanzen dort
statt, wo hydraulische Wegsamkeiten und geochemische Schwankungen Ld&sungs- und
Fallungsprozesse verursachten. Zur Oberflache hin reichte die Vererzung bis in die
Reduktions-/Oxidationsfront des Regoliths. Um die Erzkdrper ist heute mitunter eine sehr
intensive Veranderung (Alteration) der Wirtsgesteine zu beobachten: In der unmittelbaren
Umgebung einiger massiver Erzkérper wurden die urspriinglichen Gesteinsmineralien zu

Ton umgebildet (Tonmantel, Alterationszone, Clay Envelop) /SCH 88/.

Seit dem mittleren Proterozoikum lagerten sich in groRraumigen Beckenstrukturen, gebun-

den an das Paldorelief, Gber dem Regolith machtige marine, lakustrine, z.T. auch fluviatile
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und terrestrische Sedimente (z. B. Sand-, Ton-, Kalk-, Mergelgestein) ab. Im Kontaktbereich
oxidierender/reduzierender Zonen entstanden infolge von fortdauernden L&dsungs- und

Fallungsprozessen weitere, z.T. sehr uranerzreiche Lagerstatten /FUC 94/.

Die Lagerstatten sind entweder syngenetische Bildungen, entstanden wahrend der Ge-
steinsgenese/Diagenese oder epigenetische Bildungen, entstanden infolge von Umldsung

und nachfolgender Fallung.

Die Uranerzlagerstatten werden wie folgt unterschieden (Anhang 6: Abb. Blockdiagramm):

1. Unconformity contact Lagerstatten, entstanden in Gesteinsbereichen mit tektonisch be-
dingten Stérungen und/oder Gesteinsdiskordanzen (z.B. Kanada, Cigar Lake).

2. Subconformity (strata/structure bound) Lagerstatten, entstanden in Gesteinsbereichen
mit sedimentationsbedingter Wechsellagerung oder Inhomogenitat, wie schichtkonkor-
dante Anreicherung in Sand-/Tonsteinen (z.B. Gabun, Oklo; Japan, Tono-Mine).

3. Mischformen (z.B. Koongara, Kanada).

Cigar Lake (Kanada)

Der Cigar Lake Uranerzkorper (Nordsaskatschewan) ist ein ca. 1300 Mio. Jahre altes Uran-
erzvorkommen mit 1 bis 20 Meter Machtigkeit, welches in etwa 500 m unter GOF im Han-
genden von einem ca. 10 bis 30 m machtigen Alterationsmantel aus lllit, Kaolinit und Quarz
Uberdeckt ist (basal werden geringere Machtigkeiten der Alterationszone angenommen).
Diese Lagerstatte weist einen hochgradigen Uranerzgehalt auf (12 bis 20; max. 40 bis 60
Gew. % ) auf /BAL 94/; /SCH 88/. Sie bildete sich im Grenzbereich des kristallinen
Basements (Gneis/Graphitgneis und Metasedimente) und der Sedimentfolge des Athabasca-
Beckens (Sand-/Tonstein/Mergel-/Siltstein). Die Erzkdrper sind an steilstehende Stérungen
gebunden. Aufgrund der hohen Urankonzentration wird das Vorkommen allgemein als Ana-

logon fUr im Granit zu lagernde abgebrannte Brennelemente betrachtet /IAEA 89/.

Die Untersuchungen dieses Vorkommens haben ergeben, dass Pechblende (Uranitit) bei

niedrigen Temperaturen in einer reduzierenden Umgebung Uber viele Millionen von Jahren
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stabil ist /CRA 91/. Lésungsprozesse treten nur bei erhdhten Temperaturen und unter oxidie-
renden Bedingungen auf /LIU 96/. Darlber hinaus hat sich gezeigt, dass der Alterations-
mantel der Lagerstatte weitgehend undurchlassig ist /SCH 88/ und er somit den Erzkorper
von seiner Umgebung isoliert. Die Uran- und Schwermineralanreicherung ruft nahezu keine
direkten Signale an der Oberflache hervor. Hier liegen also insgesamt giinstige physiko-

chemische Bedingungen vor.

Anderenorts in Kanada, im frih-proterozoischen Allik-Kristallin von Labrador, werden Uran-
erzlagerstatten beschrieben, die ihre ausgesprochene Stabilitdt dem Vorkommen im tonigen
Palao-Verwitterungshorizont (Regolith) eines tuffitischen Rhyoliths verdanken /GAN 84/.

Oklo (Gabun)

Vor ca. 2000 bis 1800 Mio. Jahren fanden unter natirlichen Bedingungen am Standort Oklo,
Gabun (West-Afrika), Kernspaltungsprozesse statt, die wie heutige Reaktoren, Plutonium
und Transurane produzierten /GAU 86/. Wichtigster Faktor war das Vorhandensein von
Grundwasser in der Rolle als KihImittel. Es bewirkte sowohl, dass sich der Spaltprozess
langsam abspielte, als auch, dass die Spaltprodukte kontinuierlich abgeflinrt wurden. Die
Spaltreaktionen fanden im Grenzbereich zwischen liegendem Gneis und hangendem Sand-
steinkomplex mit Wechsellagerungen aus schiefrigen, pelitischen und konglomeratischen
Sedimentpartien statt.

Eine Analyse des Verhaltens der Uranisotope U235 und U238 unter den vor Ort bestehen-
den heutigen Grundwasserbedingungen in 400 m unter Geldndeoberflache und in 15 m
unter GOF ergab, dass sich die Uranisotope durch eine ausgesprochen hohe Stabilitat aus-
zeichnen. Diese Stabilitdt wird in direktem Zusammenhang mit einem insgesamt glnstig
gepufferten Milieu bei reduzierenden Bedingungen und in Verbindung mit dem
Vorhandensein groRer Mengen von Tonmineralien (insbesondere Kaolinit) gesehen /SME
99/; /TOU 96/. Zudem wird angenommen, dass organisches Material (Bitumen, Kerogen) als
Falle fir Spaltprodukte wirkt /BRC 98/.

Dr. G. Nierste & Dr. V. Brduer 8
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Tono Mine (Japan)

In Zentral-Japan, im Mizunami Becken, wurde das gesamte Landschaftsinventar des Tono

Minen-Uranerzvorkommens paldogeowissenschaftlich rekonstruiert.

Die Arbeiten zeigen sehr anschaulich die Zusammenhange einzelner entwicklungsgeschicht-
licher Prozesse auf und verdeutlichen insbesondere unter welchen Bedingungen die dama-
lige Landschaft entstanden ist, welche paldoklimatischen Verhaltnisse vorlagen und welche
geologischen Voraussetzungen sowie hydrologischen/geochemischen Regime geherrscht

haben, die zur Bildung der Uranerzvorkommen gefuhrt haben.

Die Uranerzvorkommen wurden in wechsellagernden, miozanen (vor 18 bis 15 Mio. Jahren)
und pliozanen (vor 5 bis 0,7 Mio. Jahren) Tertiar-Sedimenten ausgefallt, welche den kretazi-
schen Toki-Granitkomplex (65 bis 100 Mio. Jahre) Uberlagern. Die Ausféllungen sind an
konglomeratische, braunkohle-fihrende und tuffitische Sandsteinfolgen gebunden. Sie ent-
standen vor ca. 10 Mio. Jahren /YUS 92/.

Koongarra Lagerstitte (Alligator Rivers, Australien)

In den Nord-West-Territories stehen zwei Uranerzkorper oberflichennah an. Wahrend die
eine, etwas tiefer liegende Lagerstatte mineralisch unverandert vorliegt, zeigt sich der héher
anstehende Standort durch Oberflachenverwitterung mineralisch verandert. Die Lagerstatten
wurden insbesondere im Hinblick auf geochemische Prozesse, wie Grundwasser- Gesteins-
Wechselwirkungen, relative Verteilung von Uran-/ Thoriumnukliden, Nuklidtransport und

Retentionsmechanismen untersucht.
Dieses Analogon ermdglichte einen Vergleich der vor Ort bestimmten Residenz- und Migra-

tionszeiten von Uran und seinen Tdchtern in der oberen Verwitterungsdecke des Erzkorpers.

Daraus abgeleitet wurden Prognosen fiir das Langzeitverhalten eines solchen Standortes.
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3.1.2 Magmatogene Uranerzanreicherungen

In einem Magma nimmt die Uranhaufigkeit mit der Zunahme des Kieselsdure- und Kalium-
anteils zu, weshalb in sauren Magmatiten und Vulkaniten eine relative Urananreicherung
stattgefunden hat (z.B. Namibia). Aufgrund ihres Ursprungs (intraintrusiv, vulkanogen, z.T.
gangformig oder als Brekzien /FUC 94/) sind ihre Vorkommen nicht an regelhafte Gesteins-

Konfigurationen gebunden.

Morro do Ferro (Brasilien)

Morro do Ferro ist eine Thorium- und Seltene-Erden (REE) Lagerstatte, welche sich fir Un-
tersuchungen der Thoriummobilitédt unter oxidierenden Bedingungen eignet. Thorium gilt als
chemisches Analogon fur Plutonium. Der Erzkdrper steht als Hugel oberflachennah an und
wird durch einen korrespondierenden Hang-/Grundwasserstrom entwassert, der die Ge-

samtmenge mobilisierten Thoriums abflhrt.

Geologisch gehort der Morro do Ferro zum Pocos de Caldas Plateau, einer tief erodierten
Caldera. Vor ca. 75 Mio. Jahren durchstieRen geschmolzene Gesteinsmassen auflagernde
Gneisschichten. Mit Versiegen der vulkanischen Aktivitat brach der Zentralkérper ein
(collapse breccia pipe deposit /OEC 99/). Die stark verwitterten Gesteine (mineralisierte vul-
kanische Brekzien) bestehen Uberwiegend aus Zirkon, Monazit, Coffinite, Pyrit, Flurit und
Baddelyte, jedoch ist der grote Teil des Thoriums nicht etwa in besonders stabilen
Kristallen eingebaut, sondern liegt in amorpher Form an Tonpartikeln absorbiert vor. Die
Untersuchungen ergaben, dass sich das tongebundene Thorium sehr immobil verhalt und

nur 8% des im Wasser vorkommenden Thoriums in geléster Form vorliegt.

Palmottu (Finnland)

Das Vorkommen Palmottu in Stdfinnland verfligt Gber ca. 1000 t Uran, welches zum grof-

ten Teil in ca. 300 m unter GOF im anstehenden, bruchtektonisch beanspruchten und z.T.
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verwitterten Kristallin angereichert ist (vein/orebody deposite /OEC 99/). Der Standort wird
von jungglazialen/postglazialen Sedimenten Uberdeckt. Das Grundwasserregime reicht bis in

die Bereiche des anstehenden Kristallins.

Der Standort Palmottu dient vor allem der Erkundung der Beweglichkeit von Uran und
Thorium-Isotopen unter natirlichen Bedingungen und der Bestimmung entsprechender
Zeitfenster und Rahmenbedingungen, in denen Umlésungs-/Ausfallungsprozesse in erdge-
schichtlicher Vergangenheit stattgefunden haben, bzw. in jingerer Vergangenheit und heute

stattfinden.

U/Th liegen entweder silikatisch gebunden im Mineralverband der Gesteine vor, oder sie sind
im Kristallgitter zusatzlicher Mineralien wie Apatit und Monazit fixiert. Das Alter dieser Vor-
kommen liegt bei ca. 1700 bis 1800 Mio. Jahren /RAI 89/.

Gesteinsporen und Mikrofissuren weisen Calcit-Belage auf, die ebenfalls hohe Mengen von
sorptiv gebundenem U (bis 73%) aufweisen. Das sorptiv gebundene Uran auf den Calcit-
Belagen hat ein Alter von ca. 80.000 bis 300.000 Jahren /SUK 96/.

Zur Beurteilung des aktuellen Verhaltens von U/Th werden gegenwartig die Pfade sowie die
Transportzeiten und der Mengenumsatz von in wassriger Phase geldsten mobilen Radio-

nukliden aus dem Bereich des Kristallins bis zur Gelandeoberflache verfolgt.

Aspé (Schweden)

Bei Betrachtungen beziglich des Rickhaltevermdgen von durchstrdomten Graniten gegen-
Uber Radionukliden (Uranium, Thorium, Seltene-Erden [REE]) wurde in neueren Untersu-
chungen die Mineralgruppe Epidot-Allanit betrachtet. Allanit ist ein REE-reiches Para-
geneseprodukt des Epidots, das durch hydrothermale Uberpragung von Graniten entstehen
kann, wobei das Ca des Epidots durch U, Th oder REE ersetzt wird /JJOH 00/ .

Im Rahmen der Endlagerung in Graniten wird im Hinblick auf ein mdgliches Ruickhaltever-

mdgen von Actiniden insbesondere das Epidot-Allanit-System unter hydrothermalen Bedin-
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gungen untersucht. Natiirliche Epidot-Allanit-Paragenesen sind beispielsweise im Aspo-Diorit
(Schweden) zu finden /STO 99/.

3.1.3 Oberflachennahe/supergene Uranerzanreicherungen

Oberflachennahe Uranerzanreicherungen bilden sich fast ausschliellich in heilden,
trockenen Gebieten und dort bevorzugt in karbonatischen, gipsreichen Talfullungen, in
Endpfannen und Trockensee-Sedimenten (z.B. Australien). Diese Standorte werden auf-
grund ihrer rezenten Entstehungsgeschichte und ihres oberflachennahen Auftretens im

weiteren nicht berlcksichtigt.

3.2 Besondere Charakteristika weiterer Analogstandorte

In vielen Landern der OECD werden tonige Gesteinsformationen als Wirtsgestein fir End-
lager radioaktiver Abfalle in Betracht gezogen. Tonige Medien (z. B. Bentonit) sind ebenfalls

als Bestandteil von Endlagersystemen (Verfilimaterial) vorgesehen.

Tonsteine haben einige glinstige Eigenschaften, wie sie fur die Endlagerung gefordert wer-
den. Sie zeigen beispielsweise haufig eine geringe lithologische Varietat, weisen eine ge-
ringe Permeabilitdt auf, bieten eine giinstige chemische Pufferkapazitat und neigen zu plasti-
scher Deformation, weshalb das Gestein zur Selbstheilung von Kliften und Rissen durch

Quellung bei Wasserzutritt in der Lage ist.
Als Natur-Analoga beweisen sich tonige Gesteine als undurchldssige Deckschichten Uber

Erdl- und Erdgasvorkommen ebenso, wie Uber Erzlagerstatten, wo sie als effiziente Barriere

gegen eine Migration verschiedener chemischer Stoffe wirken.
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Tonvorkommen in Italien

In Italien gibt es in der Provinz Umbrien z.T. machtige und sehr dichte Tonvorkommen. Bei
Dunarobba, im Tiber-Tal, wurde vor mehr als 2 Mio. Jahren ein Sequoia-Wald aufrecht ver-
wurzelt luftdicht in einem Tonsediment eingeschlossen. Er Uberdauerte den Zeitraum bis

heute unbeschadet, d.h. als erhaltene nicht silifizierte organische Holzsubstanz /LAM 97/.

Im Gebiet der heutigen Toscana, nahe dem Dorf Ortiatico, durchbrach eine kleine Intrusion
von Magma vor ca. 4 Mio. Jahren eine rund 2 Mio. Jahre friiher abgelagerte pliozane Ton-
schicht. Am Kontakt der gegen 800 Grad Celsius heilden Gesteinsschmelze entstand eine
thermometamorphe Reaktionszone mit maximal 15 Meter Ausdehnung. Es bildete sich ein
Saum mit quellfahigem Smectit, der dieser Zone ein erhéhtes Abdichtungspotential verleiht.
AulRerhalb dieser thermisch bedingten Reaktionszone blieb das urspriingliche Tonsediment

in seinem Mineralbestand erhalten.

Die geologische Situation wird so interpretiert, dass der Ton bei Temperaturschock sowie
beim Zutritt hydrothermaler Gase und Flussigkeiten offensichtlich belastbar reagiert; d. h.

auch nach thermischer Einwirkung zeigt sich der Tonstandort immer noch gering permeabel.

Kupfererzvorkommen in Finnland

Das geologische Umfeld natlrlicher Lagerstatten in ,stabilem® Zustand Uber lange geologi-
sche Zeitrdume im Kiristallin wird bezilglich der Bildungs- und Entwicklungsgeschichte eines
Kupfererzvorkommens in Hyrkkéla, SW Finnland, untersucht /MAR 99/. Hier wird insbe-
sondere das Langzeitverhalten von natirlichem Kupfer als Analogon fur Kupferbehaltnisse

(Schwedisches Konzept: Hauptlast technische Barriere) betrachtet.

Im anstehenden Pegmatit liegt gediegenes Kupfer mit einem Alter von ca. 1700 Mio. Jahren
vor. Untersuchungen anhand von Bohrungen haben in ca. 100 Meter Teufe ergeben, dass
Kluftsysteme und Stérungen des wassergesattigten, tektonisch beanspruchten Gesteins-
komplexes mit dem Tonmineral Smectit (Ausldsung aus dem Mineralverband des Pegmatits

infolge mechanischer Beanspruchung) ausgekleidet sind. Die Tonbelage enthalten sekundar
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gebildetes, sowohl z. T. unverwittertes, als auch verwittertes (korrodiertes) Kupfer. AuRer Cu
liegen Seltene Erden-Elemente (REE) sowie verschiedene U-Isotope im Ton-Kupfer-Mineral-
Komplex gebunden vor. Die Ausfallung von REE und U-Isotopen wird bei mindestens
350.000 Jahren bis zu einem Entstehungsalter von mehr als 1 Mio. Jahren angenommen. Es
wird davon ausgegangen, dass U (VI) zu U (IV) an der Oberflache von Kupfersulfiden
reduziert wurde und entsprechend das Umfeld von Smectit-Kupfer-Mineralkomplexen migrie-
rendes U auch im wassergesattigten Milieu Uber lange Zeitrdume zu immobilisieren vermag.
Gleichzeitg wird damit dokumentiert, dass Korrosionsprozesse an reinem Kupfer unter
stabilen gesteins- und hydrochemischen Bedingungen auch in oxidierendem Milieu sehr

langsam ablaufen.

3.3 Analogstandorte mit glinstigen Grundwasserverhiltnissen

Bezlglich der Grundwasserverhaltnisse spielen bei Analogie-Betrachtungen Herkunft und
Alter von Wasser, wassrigen Losungen (Fluiden) und Gasen in tiefen geologischen Forma-
tionen eine besondere Rolle, insbesondere bei solchen Wassern/Flissigkeitseinschlissen,
bei denen eine genetische, alterbestimmende Zuordnung maoglich ist bzw. die nachweislich

auf hohe Verweilzeiten/lange Grundwasserlaufzeiten im Gesteinkdrper schliel3en lassen.

Tiefe geologische Formationen mit Erzlagerstatten weisen nur sehr langsame Grundwasser-
bewegungen auf , die darauf hindeuten, dal} lber sehr lange Zeitraume die Stoffumsatze
(Mineralisation, Umldsungs- und Ausfallungsprozesse) allein in der Geosphare stattgefunden
haben /BEC 91/. Erddl- und Erdgasstandorte werden von Tiefenwassern begleitet, die zeit-
lich mit dem Alter der Lagerstattenbildungen Ubereinstimmen /PEK 93/. Auch marine Evapo-

rite sind von gleichen Grundwasserverhaltnissen gekennzeichnet.
Die Messung der Sauerstoff- und Wasserstoff-Isotopenzusammensetzung von Wassern und

wassrigen Losungen in tiefen geologischen Formationen ermdglicht eine Einschatzung der

Verweilzeiten im geologischen Umfeld ihres Vorkommens.

Dr. G. Nierste & Dr. V. Brduer 14



Arbeitskreis Auswahlver-
fahren Endlagerstandorte

Natiirliche Analoga im Hinblick auf ihre Verwendbarkeit bei der Verfahrens- und Kriterienentwicklung
des Arbeitskreises Auswahlverfahren Endlagerstandorte

Wasser aus dem biospharischen hydrologischen Kreislauf gruppieren sich im 18-O und
Deuterium-Diagramm entlang einer Regressionsgeraden, der sogenannten Global Meteoric
Waterline (GMWL). Bei salinen Wassern in tiefen geologischen Formationen weicht die
Gerade oft signifikant von der GMWL ab. In typischer Weise enthalten diese Wasser kein
Tritium und 14-C /STI 88/. Als Ursache werden sehr langsame Austauschprozesse mit den
Mineralien des Grundwasserleiters angenommen, so daf} von sehr langen Verweilzeiten im

tiefen geologischen System ausgegangen werden kann.

Untersuchungen an Wassern in tiefer Beckenlage Norddeutschlands

Untersuchungen an Wassern in tiefer Beckenlage der Norddeutschen Senke haben folgen-
des gezeigt: Die Formationswasser weichen mit zunehmender Tiefe und Temperatur in
steigendem Mal3e von der GMWL-Linie ab. Die Beobachtungen lassen auf Verweilzeiten von
Hunderttausenden bis Millionen von Jahren schlieBen /BRN 88/. Lange Grundwasserlauf-
zeiten kennzeichnen z.B. am Standort Konrad die Grundwasserpfade der unterschiedlichen
Sedimentdecken des Untersuchungsgebietes: Unterkreidepfad: 430.000 Jahre; Oxfordpfad:
300.000 Jahre; Cornbrashpfad: 1,1 Mio. Jahre.

Untersuchungen von Fluiden mariner Evaporite in Norddeutschland

Fluide aus marinen Evaporiten in Norddeutschland zeigen, dass die FlUssigkeitseinschlisse
keine salzstockfremden Losungen enthalten. Vielmehr handelt es sich um Restlésungen von
hochkonzentriertem, diagenetisch verandertem Meerwasser, welches ein Alter von etwa 250
Mio. Jahren aufweist /HER 91/, /BOR 93/.

Untersuchungen an Wassern im subsedimentdren Gebirge

Fir das subsedimentare Gebirge wird der Zusammenhang und die Genese von Ca-Cl-

Basement-Brines mit sedimentaren Na-Cl-Formationswassern, hydrothermalen Mineralisa-
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tionen aus Ca-Na-Cl-Lésungen und Ca-Na-Cl-reichen Flussigkeitseinschlissen im kristalli-
nen Gestein beispielsweise im Rahmen der Tiefbohrung KOLA SG3 betrachtet /BEH.93/.

Interessant ist die Beobachtung hochsalinarer Tiefenldsungen, die sich nicht aus dem
Mineralbestand des Wasserleiters erklaren lassen. Es wird davon ausgegangen, dass im
Zuge von Uplift-Prozessen marine Wasser aus dem auflagernden Deckgebirge in das
Grundgebirge eingedrungen sind. Die Tiefeninvasion dieser Fluide endet in etwa 6 bis 10 km
Teufe. Analog ihrer mineralischen Zusammensetzung koénnten solche Ca-Na-Cl-reichen
Losungen im Kristallin Uber den Zeitpunkt des Upliftings genauer zugeordnet werden. Sie
unterlagen entsprechend seit mindestens dieser Zeit tendenziell abwartsgerichteten
Strdomungen bzw. deuten auf lange Verweilzeiten in der Geosphare hin (sofern sie nicht ent-
lang tektonischer Stérungen als mineralsalzreiche Thermalquellen wieder an die Oberflache

gelangen).

4 Zusammenfassung und Schlussfolgerungen

Die Analogiestudien dienten dazu, aufzuzeigen, dass

- in der Natur ahnliche Prozesse abgelaufen sind, wie in einem Endlager erwartet wer-
den,

- in der Natur Uber lange Zeitrdume geologische Verhaltnisse herrschen, die sich durch
eine hohe Stabilitdt auszeichnen und

- die bei der Endlagerung zu betrachtenden Prozesse mit langen Zeithorizonten fir die
Nachbetriebsphase (Prognose der Langzeitsicherheit) sich in den natirlichen Analoga

nachvollziehen lassen.

Die aufgeflhrten Beispiele wurden insbesondere mit Blick auf die vom Arbeitskreis Auswahl-
verfahren Endlagerstandorte gesuchten ginstigen geologischen Gesamtsituationen ausge-

wertet. Die vorgestellten natlrlichen Analoga ermdglichen Aussagen beziiglich
1. geologischer Systeme, die als naturliche Barrieren wirken,

2. gunstiger Gesteinseigenschaften von geologischen Systemen und

3. hoher Grundwasseralter bzw. hoher Grundwasserlaufzeiten.
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1. Fur die Betrachtung der Langzeitentwicklung geologischer Systeme mit hoher Barrieren-

wirksamkeit dienten insbesondere Uranerzlagerstatten als natiirliche Analoga:

Die altesten (hier betrachteten) Uranerzlagerstatten sind in Geosynklinalstrukturen der
kontinentalen Landmassen entstanden. Weitere Lagerstatten entwickelten sich in auf-
lagernden Beckensedimenten.

Die Lagerstatten sind entweder syngenetische Bildungen, entstanden wahrend der
Gesteinsgenese/Diagenese oder epigenetische Bildungen, entstanden infolge von
Uml6sung und nachfolgender Fallung.

Der Uranerzniederschlag fand dort statt, wo hydraulische Wegsamkeiten und geo-
chemische Schwankungen Lésungs- und Fallungsprozesse ausldsten.

Die Erzausfallungen sind im Kontaktbereich von reduzierenden zu oxidierenden Zonen
entstanden.

Die betrachteten Analogstandorte stellen glinstige geologische Gesamtsituationen im
Sinne eines vom Arbeitskreis postulierten Konfigurationstyps dar, wobei das Wirtsge-
stein hinsichtlich seiner Barrierewirksamkeit kein sicherheitsrelevanter Bestandteil des
einschlusswirksamen Gebirgsbereichs ist.

Da die Uranerzlagerstatten z.T. mehrphasige Umldsungs-/Ausfallungsprozesse auf-
zeigen bzw. Lagerstatten-Generationen nachweisbar sind, muss grundsatzlich davon
ausgegangen werden, dass der Wirtsgesteinskdérper beziglich seiner hydraulischen
Eigenschaften offen ist.

Die offene Gesteins-Konfiguration zeigt sich als nicht nachteilig, wenn ein abdichtender
toniger Palao-Verwitterungshorizont (Regolith) oder ein Tonmantel (Alterationszone der
Lagerstatte) oder abdichtende tonige Formationen im Deckgebirge entscheidender Be-
standteil einer glinstigen geologischen Gesamtsituation sind. Tonsteine wirken sowohl

als lithologische wie auch als geochemische Barriere.
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2. Die Uranerzlagerstatten sowie weitere Analoga (Tonvorkommen, Kupfererzstandort)

wurden bezlglich ihrer glinstigen Gesteinseigenschaften ausgewertet.

o Fur Radionuklide muss das Rickhaltevermdgen unterschiedlicher Tonminerale im
Gesteinsverband (Poren, Mikrofissuren), in Kiluftfillungen oder Verwitterungsdecken
als besonders hoch und Uber lange Zeitraume stabil eingestuft werden.

o Eine stabile sorptive Bindung von Radionukliden an Tonminerale ist auch in wasser-
gesattigtem Milieu und bei oxidierenden Bedingungen zu beobachten.

o Tonsedimente und Tonsteine der betrachteten Analogstandorte sind im Einzelfall bei
hohen Temperaturen sowie beim Zutritt hydrothermaler Gase und Flissigkeiten offen-
sichtlich belastbar; d.h. auch nach thermischer Einwirkung ist die Permeabilitdt immer
noch gering.

o Fir eine genau Charakterisierung sind weitere Untersuchungen notwendig.

o Stabile sorptive Bindungen bestehen auch mit organischem und glasreichem Material.

3. Ein hohes Grundwasseralter bzw. lange Grundwasserlaufzeiten/sehr langsame Grund-

wasserbewegungen kennzeichnen die betrachteten Analogstandorte.

o Beobachtungen am Standort Konrad (Deckgebirge) lassen auf Verweilzeiten des
Grundwassers von Hunderttausenden bis Millionen von Jahren schlie3en.

o Lange Grundwasserlaufzeiten kennzeichnen die Grundwasserpfade der unterschied-
lichen Sedimentdecken des Untersuchungsgebietes.

o Ca-Na-Cl-reiche Lésungen im Kristallin (Grundgebirge), die nicht identisch sind mit
dem Mineralbestand des Wasserleiters, deuten auf ein Eindringen aus dem Deckge-
birge im Zuge von Uplifting Prozessen hin.

o Diese Losungen unterlagen entsprechend seit mindestens der Zeit des Upliftings
tendenziell abwartsgerichteten Stromungen bzw. deuten auf lange Verweilzeiten in der

Geosphare hin.
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o Die Konfiguration betrachteter Salzstrukturen in Norddeutschland entspricht einem
Barrieretyp, bei dem das Wirtsgestein hinsichtlich der Barrierewirksamkeit wichtiger
Bestandteil des einschlusswirksamen Gebirgsbereichs ist. Hinsichtlich der hydrauli-
schen Eigenschaften handelt es sich um ein geschlossenes System.

) Fluid-Einschlisse haben synsedimentares Alter (ca. 250 Mio. Jahre).

Da sich aus den Analogie-Studien ableiten lasst, dass Tonsteine Uber ein hohes Isolations-
potential verfigen und Tonmineralien im Gesteinsverband entscheidend sind flr das Rlck-
haltevermogen von Radionukliden, sollte der Arbeitskreis Auswahlverfahren Endlagerstand-
orte den Themenkomplex , Ton“ vertiefen. Analogie-Studien im Ton, insbesondere zum Limit
der Stabilitdt bei thermischer Belastung, zum Reaktionsverhalten bei Erhéhung des Gas-
druckes, zur Rolle als Sorbent in Spalten und Kliften, zur Durchlassigkeit und zum Quell-
vermogen, sind derzeit beispielsweise am Standort Bure in Frankreich oder am Standort
Mont Terri, Schweiz, geplant bzw. werden bereits durchgefihrt. Ein ,Andocken® an die

Untersuchungsprogramme koénnte hilfreich sein.
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5 Anhang Tabelle: Zusammenfassung der ausgewahlten Analoga
Standort Geologie Struktur Konfigura- |Analoga fir  geologische
tion Systeme, die als natiirliche
Barriere wirken
Oklo (Gabun) | Sandstein- Becken- Barriere Typ | Naturliche Kernspaltungspro-
komplex struktur offen zesse vor ca. 2000 Mio. Jahren;
(Wechsel- uber Kon- Stabilitdtsnachweis der Uran-
lagerung) tinental- isotope in glnstig gepuffertem
Uber Gneis schild Milieu bei reduzierenden Bedin-
gungen; hohe sorptive Bindung
an Tonmineralien und organi-
schem Material (pH: 6,5 bis 8,5;
Eh: - 300 bis
- 400 mV; 70 Grad C)
Cigar Lake | Meta- Becken- Barriere Typ |Nachweis hoher Stabilitat von
(Kanada) sedimente/Gn | struktur offen Pechblende (Uranitit) bei nied-
eise/Altera- uber Kon- rigen Gebirgstemperaturen und
tionszone tinental- in reduzierendem Milieu; Nach-
(Alterations- | schild weis der Isolationswirkung der
mantel) Verwitterungsdecke; Alter der
Lagerstatte: 1300 Mio. Jahre
Koongara/Alig | Ver- Kristallin; | Oberflachen- | Resistenz- und Migrationszeiten
ators River | witterungs- Kon- naher von Uran und Uranisotopen in
(Australien) decke tinental- Standort der Verwitterungsdecke eines
schild Erzkorpers
Palmottu Granit/ Kristallin; |Barriere Typ | Mobilisierungs-/Immobilisier-
(Finnland) Pegmatit/Gnei | Kontinen- | offen ungsverhalten von U/Th im sili-
s talschild katischen Gesteinsverband bzw.
Migmatit ihre Bindungsfahigkeit an Calcit-
Belage in Gesteinsporen und
Mikrofissuren; Alter des Calcit-
gebundenen U: 80.000 bis
300.000 Jahre; Entstehungsalter
der  Primar-Lagerstatten  im
Migmatit/Gneis: 1700-1800 Mio.
Jahre
Morro do |Vulkanische |Kaldera in|Oberflachen-|Untersuchung der  Thorium-
Ferro Gesteine/ Kristallin naher mobilitdt  unter  oxidierenden
(Brasilien) Verwitterungs Standort Bedingungen; Thorium  weit-
decke gehend an Tonpartikel absor-
biert; Alter der Lagestatte: < 75
Mio. Jahre
Aspd Diorit Kristallin; | Barriere Typ | Ruckhaltevermdgen  kristalliner
(Schweden) Kon- offen Gesteine gegenlber Actiniden
tinental- abgeleitet aus naturlichen
schild Epidot-Allanit Paragenesen in

Abhangigkeit der hydrothermalen
Verhaltnisse
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Tabelle: Zusammenfassung der ausgewahlten Analoga

Standort Geologie Struktur Konfigura- |Analoga fiir geologische
tion Systeme, die als natiirliche
Barriere wirken
Tono-Mine Sandstein- Becken- Barriere Typ | Rekonstruktion der palaoklimati-
(Japan) komplex struktur offen schen, -topographischen, -geo-
(Wechsel- Uber kreta- logischen, -hydrologischen und -
lagerung) zischem geochemischen Verhaltnisse der
Uber Granit Schild Region; Alter der Uranlager-
statte: 5 bis 18 Mio. Jahre
Standort Geologie Struktur Konfigura- |Analoga fur glinstige
tion Gesteinseigenschaften
Dunarobba Ton Alpidische |Barriere Typ |Isolations- und Dichtigkeitsnach-
(Italien) Falten- offen weis flr Tonvorkommen, auch
struktur unter thermischer Belastung;
Alter der Fossilwalder: 2 Mio.
Jahre
Ortiatico Magmatit/Ton |Intrusion; |Barrieretyp |Reaktionsvermdgen von Ton bei
(Italien) Becken- offen Belastung durch hohe Tempe-
struktur raturen (800 Grad Celsius) und
bei Zutritt hydrothermaler Gase
und Flussigkeiten. Bildung von
quellfahigem Smectit mit erhoh-
tem Abdichtungspotential; Alter
der Intrusion: vor 4 Mio. Jahren
Hyrkkola Pegmatit Kristallin, |Barriere Typ |Untersuchungen zur Stabilitat
(Finnalnd) Konti- offen von Kupfer in smectitischen
nental- Kluftfillungen in  wasserge-
schild sattigtem Gesteinsverband;

Nachweis reduzierter REE- und
U-Isotope im Tonmineral-Kupfer-
Komplex;  Alter:  mindestens
350.000 bis alter 1 Mio. Jahre.
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Standort Geologie Struktur | Konfigura- |Analoga fiir giunstige Grund-
tion wasserverhaltnisse

Randsenke; |Unterkreide- |Becken- Barriere Typ|Lange Grundwasserlaufzeiten:

Norddeut- tone Uber | struktur offen Unterkreidepfad: 430.000 Jahre;

sches Tief- | Juraschichten Oxfordpfad:  300.000  Jahre;
land Cornbrashpfad: 1,1 Mio. Jahre

Salzstock; Steinsalz Diapir Barriere Typ | Fluide Einschlusse in Einzelhohl-

Nord- geschlossen |raumen; GoRenordnung:

deutschland mehrere 100 m?; Alter: 250 Mio.

Jahre

KTB (KOLA |Sedimentge- |Becken- Barriere Typ | Untersuchung der Tiefengrund-

SG3; BRD) steine Uber | struktur offen wasser; Untersuchung von flui-

Kristallin uber Kon- den/gasformigen Mikro-Ein-

tinental- schlissen  (isotopengeochemi-

schild sche Analysen und Altersdatie-

rungen)
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6 Anhang Blockdiagramm: Diskordanz- und schichtgebundene Uranerzlager-
statten

G. Nierste, 17.04.01
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