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ZUSAMMENFASSUNG

Fir den Verschluss der Schachte Bartensleben und Marie sowie eines Rolllochs zwischen dem
Sitdfeld und dem Zentralteil der Grube Bartensleben des ERAM ist der Einsatz von Bitumen bzw.
Asphalt als Dichtmaterial vorgesehen. Ein wesentlicher Aspekt flr die Eignung von Bitumen bzw.
Asphalt als Dichtbaustoff ist seine Langzeitbestandigkeit gegentiber physikalischen, chemischen
und mikrobiellen Einwirkungen. Hierzu wurden vom Bundesamt fur Strahlenschutz (BfS) in den
Unterlagen [P 177] und [P 182] ein Nachweis vorgelegt. Gegenstand des vorliegenden Gutachtens
ist die Uberprifung dieses Nachweises und die Bewertung der Langzeitbestandigkeit. Nicht
Gegenstand der Prifungen ist die Standsicherheit der Flllsaulen. Es wird vorausgesetzt, dass die
Schotter-Bitumen-Gemische lagebestandig eingebaut werden und weder eine Verschiebung der
Fullséule noch ein Auslaufen des Bitumens erfolgt.

Unter den im ERAM vorherrschenden Bedingungen sind die wesentlichen potentiellen Angriffs-
mechanismen mikrobieller Abbau und aerobe Oxidation. Auf der Basis einer umfangreichen
Literaturstudie kommen wir zu den folgenden Ergebnissen:

e Aufgrund der begrenzten Anzahl der Untersuchungen zum mikrobiellen Abbau von Bitumen,
der zeitlichen Limitierung dieser Versuche auf maximal 1 Jahr und den mdglichen Abwei-
chungen des im ERAM eingesetzten Bitumens von den in der Literatur untersuchten Bitumen
ist eine Ubertragung der im Labor ermittelten mikrobiellen Abbauraten auf die Verhaltnisse im
ERAM in ferner Zukunft mit groRen Ungewissheiten verbunden. Da die Verhaltnisse im ERAM
flr die Aktivitat der Mikroorganismen wesentlich ungtnstiger als in den Laborversuchen sind,
ist jedoch zu erwarten, dass der Bitumenabbau im ERAM deutlich geringer als in den
Laborversuchen ist. Es liegen keine Anhaltspunkte dafir vor, dass die Abbauraten im ERAM
uber denen in den Laborversuchen liegen kdnnten.

e Der mikrobielle Abbau von Bitumen wird durch drei unabhangige Prozesse limitiert:

- Stofffluss auflerhalb des Abdichtkérpers aus Bitumen (Zufluss von Sauerstoff und
Néahrstoffen, Abfluss von Reaktionsprodukten),

- Stofffluss innerhalb des Abdichtkdrpers aus Bitumen und
- dem eigentlichen Bitumenabbau.

Es ist plausibel, dass schon jeder einzelne Prozess so limitierend wirkt, dass er eine signifikante
Beeintrachtigung der Dichtelemente innerhalb des Betrachtungszeitraums von 30.000 Jahren
verhindert.

e Eine signifikante Beeintrachtigung der Dichtelemente aus Bitumen durch anaeroben mikrobi-
ellen Abbau ist schon aufgrund der geringen Geschwindigkeit dieses Prozesses ausgeschlossen.

e Eine signifikante Beeintrachtigung der Dichtelemente aus Bitumen durch aerobe Oxidation oder
aeroben mikrobiellen Abbau dirfte schon alleine aufgrund der Begrenzung des Sauerstoff-
flusses zu den Dichtelementen hin ausgeschlossen sein. Zur Vervollstandigung dieses Nach-
weises empfehlen wir:

El: Im Rahmen der geomechanisch-hydraulischen Nachweisfihrung sollte auch der kon-
vektive und diffusive Sauerstoffzutritt zur Bitumenabdichtung abgeschatzt werden.
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1. EINLEITUNG

Das Bundesamt fur Strahlenschutz (BfS) hat beim zustdndigen Ministerium fur Landwirtschaft und
Umwelt des Landes Sachsen-Anhalt (MLU) die Durchfiihrung des Planfeststellungsverfahrens nach
8 9 b Atomgesetz (AtG) zur Stilllegung des Endlagers fur radioaktive Abfalle Morsleben (ERAM)
beantragt. Zur Planfeststellung der Stilllegung legt der Antragsteller Unterlagen vor, die den Gegen-
stand des Vorhabens beschreiben und die Voraussetzungen fir die Planfeststellung nachweisen
sollen. Vom MLU, in seiner Eigenschaft als Planfeststellungsbehorde, werden diese Unterlagen so-
genannten ,,Priifkomplexen zugeordnet, um gegenuber einer Einzelprifung von Unterlagen der
Komplexitat des Vorhabens gerecht zu werden.

Die Priifung der Unterlagen zum Prifkomplex 6 ,,Schachtverschluss der Schachte Bartensleben und
Marie* erfolgt in drei Prufphasen, wobei die Phasen A und B bereits abgeschlossen wurden. In der
sich nunmehr anschlielenden Prufphase C ist zu klaren, ob die vom Antragssteller BfS bisher
vorgelegten rein konzeptionellen Planungen durch untersetzende Unterlagen im Detail umgesetzt
und bestatigt sowie alle geforderten Belege fur bisher getroffene Annahmen durch den
Antragssteller beigebracht werden kdnnen.

Die IHU Geologie und Analytik GmbH (IHU) wurde mit Phase C der Prifung der dem
Priifkomplex 6 zugeordneten Unterlagen beauftragt. Im Rahmen dieser Priifphase ist die chemische
Langzeitbestandigkeit des zur Schachtabdichtung vorgesehenen Bitumens bzw. des aus ihm
hergestellten Asphalts zu priifen. Mit dieser Prifung wurde die Brenk Systemplanung GmbH (BS)
als Unterauftragnehmer der IHU beauftragt.

Gegenstand des vorliegenden Berichts ist die Prifung der mit den Unterlagen [P 177] und [P 182]
vom BfS vorgelegten Nachweisfiihrung zur Langzeitbestandigkeit von Asphalten und Bitumen als
Schachtverschlussmaterial fur die Schachte Bartensleben und Marie des ERAM. Nicht Gegenstand
der Prifungen ist die Standsicherheit der Fullsulen. Es wird vorausgesetzt, dass die Schotter-
Bitumen-Gemische lagebestandig eingebaut werden und weder eine Verschiebung der Fillséule
noch ein Auslaufen des Bitumens erfolgt.



BS= Brenk
— Systemplanung

Ingenieurgesellschaft fur wissenschaftlich
technischen Umweltschutz

2. BERICHTSAUFBAU

In Kapitel 3 werden nach einer kurzen Darstellung des fiir die Schachte Bartensleben und Marie
vorgesehenen Schachtverschlusssystems unter Verwendung von Bitumen die Angaben des BfS zur
Langzeitbestandigkeit von Bitumen und Asphalt wiedergegeben.

In Kapitel 4 werden die wesentlichen Merkmale und Eigenschaften von Bitumen und Asphalten
zusammengestellt und es wird untersucht, welchen Veranderungsprozessen sie unterliegen kénnen.
Auf der Basis einer umfangreichen Literaturstudie werden die Verédnderungsprozesse qualitativ und
soweit wie moglich auch quantitativ beschrieben. Es wird analysiert, welche Relevanz sie fur die im
ERAM vorgesehenen Bitumenabdichtungen haben kénnen unter Berlcksichtigung der dort spéater
vorherrschenden Bedingungen.

In Kapitel 5 gehen wir kurz auf natirliche und historische Analoga ein. Aufgrund der im Einzelfall
geringen vorliegenden spezifischen Informationen und der schwierigen Ubertragbarkeit auf die
Verhaltnisse im ERAM konnen aus diesen nur wenige qualitative Aussagen abgeleitet werden.

In Kapitel 6 erfolgt eine Bewertung der Langzeitbestandigkeit des Bitumens bei seinem Einsatz zur
Abdichtung der Schéachte des ERAM.

In Kapitel 7 ist die verwendete Literatur aufgefuhrt. Aufgrund des zu manchen Fragestellungen nur
geringen Kenntnisstands sahen wir es als erforderlich an, eine Vielzahl an Unterlagen zu sichten um
sicherzustellen, dass wir den Stand von Wissenschaft und Technik ausreichend bertcksichtigen.
Um dies zu dokumentieren, haben wir in Kapitel 7.3 auch die Unterlagen zusammengestellt, die wir
im Rahmen der Literaturstudie gesichtet und ausgewertet haben, auch wenn wir sie im Einzelnen
nicht im Gutachten zitieren.
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3. ANGABEN DES BFS

3.1. Schachtverschlusssystem ERAM

Fur die Schachtverschlusssysteme der Schéchte Bartensleben und Marie ist gemall dem Plan
Stilllegung des ERAM [A 281] der Einsatz von Bitumen bzw. Asphalt als Dichtmaterial fiir die
Konstruktion der kombinierten Widerlager-Dichtelemente 2 und 3 sowie eines asphaltdichten Kerns
vorgesehen. Abbildung 3-1 zeigt den gestuften Aufbau des fur die beiden genannten Schachte

vorgesehenen Verschlusssystems.

Deckgebirge

Brenk

Systemplanung

Ingenieurgesellschatft fiir wissenschaftlich
technischen Umweltschutz

Obere Widerlagersiule:
Mineralgemisch

Dichtelement 1:
Ton

Kombiniertes Widerlager -
Dichtelement 2:
Schotter und Asphalt

Asphaltdichter Kern:
abgestufte Kiese, Sande,
Gussasphalt und Ton

Kombiniertes Widerlager -
Dichtelement 3:
Schotter und Asphalt

Untere Widerlagerséaule:
Hartgesteinsschotter

Abbildung 3-1: Prinzipskizze Schachtverschlusssystem ERAM [A 281]

Entsprechend der Prinzipskizze liegen das Widerlager-Dichtelement 3 und der asphaltdichte Kern
vollstdndig im Salinar, wéhrend sich das Widerlager-Dichtelement 2 (iber die oberen Bereiche des

Salinars bis in das Hutgestein erstreckt.

Eine wichtige Voraussetzung fir die Eignung von Bitumen bzw. Asphalt als Dichtmaterial zur
Konstruktion der genannten Schachtverschlusselemente ist die Langzeitbestandigkeit dieser Bau-

materialien unter den sich zukiinftig einstellenden Endlagerbedingungen.
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3.2.  Angaben zur Langzeitbestidndigkeit von Bitumen und Asphalten

Angaben zur Langzeitbestéandigkeit von Bitumen und Asphalten sind in den Planunterlagen [P 177]
und [P 182] enthalten. Im Folgenden werden diese Angaben zusammen mit den zugehdrigen in
[P 177] angegebenen Literaturverweisen wiedergegeben®.

Anforderungen an die Langzeitbestandigkeit und ihren Nachweis

Ein Material gilt nach [P 177] als langzeitstabil, wenn seine Eigenschaften unter den — zeitlich
verénderlichen — Umgebungsbedingungen

e konstant in einem gewissen Toleranzbereich bleiben,

e nur kurzzeitig und reversibel diesen Toleranzbereich in einem akzeptierbaren Umfang
verlassen oder

e sich zeitlich so andern, dass diese Veranderungen uber Sicherheitsreserven innerhalb des
Nachweiszeitraums kompensiert werden.

In [P 177] wird als hierbei zugrunde zu legender Betrachtungszeitraum 30.000 Jahre angegeben.

Bemerkung: In [P 177] werden fiir die Dichten der Asphalte (Bitumen mit Fller) in den
Dichtelementen DE 2 bzw. DE 3 die Werte 1,300 g/cm3 bzw. 1,000 g/cm? gefordert. Fir die
Viskositaten der Asphalte werden die Werte 41.291 Pa-s bzw. 52.982 Pa-s angegeben. Weiterhin
wird vollstandige Dichtheit gegenuber Wasser angesetzt. Es werden jedoch keine
Toleranzbereiche fir diese Asphalteigenschaften angegeben.

Der Nachweis der Langzeitbestandigkeit stitzt sich nach [P 177] in erster Linie auf die Auswertung
von Untersuchungen zu natirlichen und historischen Analoga. Weiterhin wird der Stand der
Technik in Bezug auf chemische und thermodynamische Modellierungen ,,in die Betrachtungen
integriert .

Bemerkung: Aus den vorliegenden Unterlagen ist nicht erkennbar, dass im Zusammenhang mit
der Langzeitbestandigkeit der Bitumen bzw. der Asphalte chemische und thermodynamische
Modellierungen durchgefuhrt bzw. betrachtet wurden.

Angaben zur Langzeitbestandigkeit

Bitumen und Asphalten sind gemal3 [P 177] bestandig gegeniiber

e \Wasser,

organischen und anorganischen Salzen sowie schwachen Sauren und Basen und

ionisierender Strahlung?.

In [P 177] angegebene Literaturverweise werden in diesem Kapitel mit ,,Verweis auf™ angefiihrt.

Fur die einzelnen Aussagen werden keine spezifischen Belege angegeben. Am Anfang des Abschnitts, der u. a.
diese Aussagen zur Bestindigkeit enthdlt, wird pauschal auf die Literaturstellen [ELE 83, OEL 83, BAC 84,
IAEA 86, WOL 89, KRA 90, KRA 91, DVWK 96, STE XX] verwiesen. Die Unterlage [STE XX] liegt uns nicht
Vor.
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Sie sind insbesondere unldslich in Wasser (Verweis auf [KRA 90, KRA 91, SCH 99]) und salinaren
Losungen (Verweis auf [BAC 84]).

Der Kontakt mit Licht und Sauerstoff fuhrt zur oxidativen Bitumenalterung. Dieser Prozess ist
durch eine sehr langsam ablaufende Versprodung und Verhartung gekennzeichnet (Verweis auf
[BAC 84, KRA 93]). Durch den Entzug von Licht kann dieser Vorgang wesentlich reduziert
werden, so dass er auf die Materialoberflache beschrankt bleibt.

Der Abbau von Bitumen und Asphalt kann durch Mikroorganismen (Bakterien, Pilze)® sowohl
unter aeroben als auch unter anaeroben Bedingungen erfolgen (Verweis auf [BAC 84, WOL 89]).
Bitumen abbauende Mikroorganismen sind allgegenwartig (Verweis auf [KRA 93]).

Unter aeroben Bedingungen passen sich die Mikroorganismen zunédchst an die bestehenden
Verhéltnisse an (Adaptionsphase) und vermehren sich dann (Wachstumsphase). Schlieflich
erreichen sie einen Zustand konstanter Aktivitat, in der die Aktivitdt i. W. von der GroRle der
Bitumenoberflache abhangt (Verweis auf [WOL 89]). In Laborversuchen betrug die Abbaurate in
diesem Zustand 20 bis 50 g m2a™® (Verweis auf [WOL 89]) bzw. dringt der Abbau mit einer
Geschwindigkeit von 5,5 pum/a vor (Verweis auf [KRA 93]).

Unter anaeroben Bedingungen kann ein Abbau durch anaerobe Atmung oder Garung erfolgen. Die
Abbauraten sind aber um einen Faktor 100 geringer als unter aeroben Bedingungen und liegen unter
Verweis auf [WOL 89] zwischen 0,2 und 0,6 g m2a™.* Diese Raten wurden jedoch unter idealen
Laborbedingungen, die im Normalfall in keinem Endlager herrschen, erzielt.

Unter Verweis auf [JAC 95] wird angegeben, dass sich das salinare Umfeld (im ERAM) hemmend
auswirkt und keine Bakterien bekannt sind, die in Ldosungen mit >10 Gew.-% NaCl Uberleben
koénnen.

Mit den obigen Abbauraten ergdbe sich in 30.000 Jahren ein Bitumenabbau von 0,6 t
(bei 0,2 g m?a™) bis 150 t (bei 50 g m?a™). Mit der Abbaugeschwindigkeit von 5,5 pm/a wiirden
in 30.000 Jahren 0,17 m Bitumen abgebaut. Diese GroRen sind klein gegenuber der in der
Schottersdule vorgesehenen Bitumen-/Asphaltmenge.

Qualitativ sprechen fir eine Langzeitbestandigkeit von Bitumen und Asphalten
e die Bildung und heutige Existenz von Bitumen- und Asphaltlagerstétten und

e die Tatsache, dass historische Bitumenanwendungen (ber mehrere Jahrtausende erhalten
geblieben sind.

Diese Beobachtungen konnen auf Destillationsbitumen (technisches Bitumen aus der Erdol-
aufbereitung) Ubertragen werden, da dieses die gleichen Eigenschaften wie natirliches Bitumen
aufweist. Weiterhin sind die Milieufaktoren (Druck, Temperatur, Mikrobiologie) in einer
Erdollagerstétte ahnlich denen in einem Endlager.

® In [P 177] und [P 182] werden zusétzlich auch Actinomyceten und Hefen genannt. Wir haben diese hier nicht

separat aufgefiihrt, da erstere Bakterien und letztere (einzellige) Pilze sind.
In [P 178] und [P 182] wird in diesem Zusammenhang auch auf [KRA 93] verwiesen. Diese Literaturstelle gibt
jedoch nur die Untersuchungen aus [WOL 89] wieder.

4
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4. CHARAKTERISIERUNG VON BITUMEN UND ASPHALTEN

In den nachfolgenden Unterabschnitten erfolgt auf Basis des derzeitigen Kenntnisstands eine
Zusammenstellung bekannter Sachverhalte zur Charakterisierung von Bitumen und Asphalten im
Hinblick auf die Beurteilung ihre Langzeitbestandigkeit bei Verwendung als Schachtverschluss-
material im ERAM.

4.1. Anwendung

Wegen seiner leichten Verarbeitbarkeit und seiner spezifischen Eigenschaften gehdren Bitumen
bzw. Asphalte zu den dltesten nattrlichen Baustoffen, die fiir Abdichtungs- und Klebezwecken
verwendet wurden. Die Verwendung von Bitumen in der Neuzeit setzte etwa Mitte des 19.
Jahrhunderts ein. Seitdem werden Bitumen und Asphalte insbesondere beim Stralenbau, Tunnel-
bau, Wasserbau, Deich- und Dammbau, Deponiebau und auch im Bergbau eingesetzt. Ihr
Anwendungsbereich ist breit gefachert und umfasst insbesondere (vgl. [PAR 11])

e Beldge (StraRenbeldge, Dichtungsbelage, Sperrschichten im Gleisbau, Schotterersatz im
Eisenbahnbau, Bodenbel&ge und Industriebdden, Bodenverfestigung),

e Bitumenbahnen (Flachdéacher, Brickenabdichtungen, Gleitschichten, Bodenabdichtungen,
Deponienabdichtungen, Pumpspeicherbecken),

e Ddcher (Unterdachbahnen, Dachziegel, Wellplatten),

e Fugen (Fugenvergussmassen, Fugenabdichtungen, Dichtungsbénder, Fahrbahnibergénge,
Spachtel- und Fillmassen),

e Anstriche zum Bautenschutz sowie
e Binde- und Klebemittel.

Im Zusammenhang mit der Endlagerung von radioaktviven Abféllen ist der Einsatz von Bitumen
bzw. Asphalt zur Immobilisierung von Radionuklide, zur Abdichtung von Wasserwegsamkeiten
und zum Verschluss von Schéchten, Strecken und Bohrléchern vorgesehen.

4.2. Einteilung

Ein in der Literatur haufig verwendetes Klassifizierungsschema von Bitumen und Asphalten ist das
von Abraham [ABR 60]. Nach diesem Schema ist Bitumen eine kohlenstoffbasierte Substanz, die
mit einem organischen Losungsmittel extrahiert werden kann. Unterschieden werden fliissige und
feste Bitumen, wobei feste Bitumen schmelzbar sein kdnnen oder auch nicht. In diesem Sinne wére
beispielsweise Rohdl auch als Bitumen aufzufassen. Ein schmelzbares festes Bitumen wird nach der
Klassifizierung von Abraham auch Asphalt genannt.

Im Rahmen dieses Berichts werden unter Bitumen natirlich vorkommende oder kinstlich her-
gestellte Gemische aus hauptséchlich hochmolekularen Kohlenwasserstoffverbindungen verstanden
(nattirliches bzw. technisches Bitumen). Asphalte hingegen stellen natiirlich vorkommende oder
kinstliche hergestellte Gemische aus Mineralstoffen und Bitumen als Bindemittel dar (naturlicher
bzw. technischer Asphalt).
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Bitumen kommt in der Natur als Bestandteil nattrlicher Asphalte vor. Ein Beispiel ist der bekannte
Asphaltsee auf der Insel Trinidad. Es kommt auch in Asphaltgesteinen vor, die sich Gber lange
geologische Zeitraume aus Erdol durch Verdunsten der leicht fliichtigen Anteile gebildet haben.

Der weitaus groRte Teil des industriell eingesetzten Bitumens fallt bei der Mineral6lverarbeitung
an. Es ist die Fraktion des Erddls, die nach dem Abdestillieren der verdampfbaren Anteile
zuriickbleibt. Entsprechend der Herstellungsverfahren lassen sich u. a. unterscheiden [PAR 11]:

e Destillationsbitumen, durch Destillation von Erddl unter vermindertem Druck bei ca. 360 °C
gewonnene weiche bis harte Bitumen;

e Hochvakuumbitumen, durch weitere Destillation von Destillationsbitumen unter erhdhtem
Vakuum als letzte nichtfliichtige Fraktion hergestellte harte Bitumen;

e Oxidationsbhitumen, durch Einblasen von Luft in geschmolzenes, weiches Destillationsbitumen
bei ca. 250 °C hergestelltes hochschmelzendes Bitumen mit hoherer Plastizitatsspanne (hGherer
Erweichungspunkt, tieferer Kéltebrechpunkt);

e Modifizierte Bitumen, durch Additive chemisch-physikalisch modifiziertes Bitumen. Hierzu
gehort als eine der wichtigsten Arten Polymerbitumen, ein durch chemische Vernetzung von
Destillationsbitumen mit polymeren Kunststoffen hergestelltes Bitumen mit hohen
Modifikationsmoglichkeiten.

4.3. Typische Merkmale

Die physikalischen und chemischen Eigenschaften bitumenhaltiger Baumaterialien wie Asphalt
werden wesentlich durch die typischen Merkmale von Bitumen bestimmt [BEN 11, PAR 11].
Hierzu gehoren insbesondere

e Dichte von 1,00 - 1,06 g/cm?® (im Bereich von Wasser);
e praktisch unléslich in Wasser und geringe Absorption von Wasser;

e gute Bestandigkeits- und Abdichtungseigenschaften (Diffusionswiderstand® p = 10°) gegeniiber
Wasser;

e starke Temperatur- und Zeitabhéngigkeit von Viskositat, Elastizitat und Plastizitat;
e niedrige thermische Leitfahigkeit (0,16 W/mK);

e groRe thermische Ausdehnung (6,1-10* K™);

e geringe Warme- und Feuerbesténdigkeit;

e hohe Haftfestigkeit und starkes Klebevermdgen;

e gute chemische Bestandigkeit gegeniiber den meisten anorganischen Sduren (Ausnahmen:
Salpetersdure und Schwefelsdure), Basen, stark polaren Losemitteln wie Alkohol und Wasser
sowie salzhaltigen Ldsungen;

Der p-Wert ist dimensionslos und gibt an, um wieviel mal gréRer der Diffusionswiderstand der Schicht gegentber
einer gleich dicken stehenden Luftschicht unter gleichen Rahmenbedingungen ist.


http://de.wikipedia.org/wiki/Polymer

P W
A
A
A
y %
y——————

B S= Brenk
- — Systemplanung
— Ingenieurgesellschaft fur wissenschaftlich
technischen Umweltschutz

e schlechte chemische Bestindigkeit gegeniiber Olen und Fetten sowie artverwandten unpolaren
organischen Losungsmitteln wie Benzin, Toluol, Trichloréthan;

e gute Bestandigkeit gegeniiber Alterungs- und Abbauprozessen;

e abnehmende Bestandigkeit gegeniiber Alterung unter Einwirkung von radioaktiver Strahlung,
Licht, Wéarme und Luftsauerstoff (d. h. Erhdhung der Viskositat und damit verbunden auf-
tretende Verhartung);

e variierbare Einstelimdglichkeit der Eigenschaften.

Bei der Verwendung von Bitumen bzw. Asphalt als Baumaterial kdnnen die genannten typischen
Merkmale von Bitumen durch Zugabe geeigneter Fill- und Zuschlagsstoffe in gewiinschter Weise
uber weite Bereiche modifiziert werden.

4.4, Chemische Zusammensetzung

Bitumen ist ein komplexes kolloidales System bestehend aus einer Mischung von hauptsachlich
hochmolekularen aliphatischen®, alizyklischen” und aromatischen® Kohlenwasserstoffen. Daneben
enthalten Bitumen noch unterschiedliche Mengen an heterozyklischen® Verbindungen mit
Sauerstoff, Schwefel, Stickstoff und Spuren von Metallen (z. B. Eisen, Nickel). Die chemische
Zusammensetzung von Bitumen ist stark abhéngig von der Gewinnungs- bzw. Herstellungsart und
liegt zumeist in folgenden Bereichen [PAR 11, PET 01]:

e Kohlenstoff: 80 — 88 Gew.-%,

e  Wasserstoff: 7—11 Gew.-%,
e  Sauerstoff: 1-12 Gew.-%,
e Schwefel: 0,5 -7 Gew.-%,
e  Stickstoff: 0-1,5 Gew.-%.

In vereinfachter Weise kann Bitumen als ein kolloides 2-Phasensystem aus héhermolekularen Par-
tikeln (Mizellen) und einem niedermolekularen Gel (aus Maltenen) aufgefasst werden. In dieser
klassischen Modellvorstellung werden folgende wesentlichen Komponenten unterschieden
[PAR 11]:

e Mizellen: Kolloidale Teilchen, jeweils gebildet aus Asphalt mit einer umgebenden Schicht aus
Harzen; Durchmesser > 25 nm.

Aliphatische Verbindung: Organische Verbindung, deren C-Atome in geraden oder verzweigten Ketten angeordnet
sind.

Alizyklische Verbindung: Organische Verbindung mit mindestens einem Ring aus C-Atomen, die jedoch nicht sp?-
hybridisiert sind (spezielle Elektronenbindungsform).

Aromatische Verbindung: Organische Verbindung mit mindestens einem Ring aus C-Atomen, die alle sp*
hybridisiert sind (spezielle Elektronenbindungsform).

Heterozyklische Verbindung: Ringférmige Verbindung, deren ringbildende Atome aus mindestens zwei verschie-
denen Elementen bestehen.
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- Asphaltene: Formbestimmende, unldsliche, schwere, feste ruRartige Phase; Molekular-
gewicht eines Asphaltens 5.000 — 100.000 g/mol; Durchmesser ca. 5 nm.

- Harz: Schmelzbar machende, in Abhéngigkeit der Temperatur feste oder fllissige Phase.

e Maltene: Weichmachende, in n-Heptan (Benzinbestandteil) l0sliche, leichte, fllissige o6lige
Phase, in der die Mizellen kolloidal dispergiert und stabil sind; Molekulargewicht eines Malten
500 — 1.000 g/mol.

Im Rahmen fortgeschrittenerer Modelle besteht Bitumen vom inneren Kern einer Mizelle aus-
gehend und nach auf3en fortschreitend aus dem zentralen Teil der Asphaltene, aromatischen hoch-
molekularen Verbindungen, Uberwiegend aromatischen Verbindungen mit niedrigerem Molekular-
gewicht, gemischt aromatisch-alizyklischen Verbindungen, gemischt alizyklisch-aliphatischen
Verbindungen und tberwiegend aliphatischen Verbindungen.

4.5, Veranderungsprozesse

Die Langzeitbestandigkeit von Bitumen und Asphalt kann in Abhédngigkeit der Zusammensetzung,
der Verwendungsart und der Umgebungsbedingungen durch verschiedene sogenannte Alterungs-
und Abbauprozesse (kurz: Veranderungsprozesse) negativ beeinflusst werden. Dies fihrt zu einer
Zersetzung der im Bitumen enthaltenen Kohlenwasserstoffe unter Entstehung von nieder-
molekularen Verbindungen und Gasen. Als Folge kommt es zur Anderung der Eigenschaften des
Bitumens, beispielsweise der Viskositét, Elastizitat und Plastizitat.

Nachfolgend werden potentielle Verédnderungsprozesse kurz erlautert und hinsichtlich ihrer
Relevanz flr die hier vorliegende Problemstellung — Langzeitbestandigkeit von Bitumen bzw.
Asphalten bei Verwendung als Schachtverschlussmaterial im ERAM — bewertet. Unterschieden
werden in diesem Zusammenhang folgende Veranderungsprozesse:

e Innere Strukturdnderungen,

e Einwirkung radioaktiver Strahlung,

e Wasseraufnahme,

e Einwirkung chemisch reaktiver Stoffe,
e Oxidationsprozesse,

e Biodegradation.

Dabei ist zu beachten, dass sich die verschiedenen o. g. Prozesse h&ufig gegenseitig beeinflussen
und ggf. auch verstarken konnen. Als grundlegende Informationsquellen seien die Literaturstellen
[BAC 84, WOL 89, KRA 93, PET 01] genannt.
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45.1. Innere Strukturdnderungen

Prozess

Innerhalb einer Bitumenmatrix konnen im Laufe der Zeit auch ohne &ulere Einwirkungen
Strukturanderungen auftreten. Es konnen fliichtige Kohlenwasserstoffe verdampfen und es kénnen
Molekdle in héhermolekularen Kohlenwasserstoffen umgeordnet werden. Durch derartige Prozesse,
die insbesondere durch thermische Einwirkungen und — untergeordnet — durch hohe Driicke
gefordert werden, sind Uber die gesamte Bitumenmatrix zeitliche Verdnderungen der Bitumen-
struktur und damit der Bitumeneigenschaften potentiell moglich. Dies kann zu folgenden Aus-
wirkungen fiihren:

e  Erhdhung der Viskositat sowie zunehmende Verhértung des Bitumens und
e Verringerung des VVolumens des Bitumens.

In [SNE 85] wird berichtet, dass die Viskositat von Bitumen innerhalb von 1 Jahr um einen Faktor
2 zunahm und dass innerhalb von 3 Monaten eine Volumenabnahme von 0,05 % bis 0,1 % erfolgte.
Die Raten der Viskositatszunahme bzw. der Volumenabnahme verringerten sich mit der Zeit.

Einschétzung

Nach Einbau des Asphalts in die Schachtrohre wird es zu einer Erhéhung der Viskositat und zu
einer Abnahme des Asphaltvolumens kommen. Zun&chst wird dies durch die Temperaturabnahme
des heil} eingebauten Asphalts dominiert sein, langerfristig kann es durch bei konstanter Temperatur
ablaufender Strukturdnderungen in sehr geringem Umfang weiter erfolgen. Sofern es zu einem
NachflieBen des Bitumens aufgrund seines Eigengewichts bzw. des hydraulischen Drucks durch
uberlagerndes Grundwasser kommt, fiihrt die Volumenabnahme zu einer Teilentleerung des
asphaltgefullten Schotters in den oberen Bereichen der Dichtelemente 2 und 3.

Um auszuschlief3en, dass die Volumenabnahme zur Ausbildung von VorzugsflieRwegen am
(seitlichen) Kontaktbereich Schotter/Asphalt-Fullung und Hutgestein bzw. Salzgestein fuhrt,
sind entsprechende experimentelle Nachweise erforderlich.

45.2. Einwirkung radioaktive Strahlung

Prozess

Eigenschaften und Struktur von Bitumen kénnen durch Wechselwirkung mit radioaktiver Strahlung
verandert werden. In Abhéangigkeit von der bestrahlten Bitumenart, der Energiedosisleistung und
der absorbierten Energiedosis kann die Einwirkung von radioaktiver Strahlung insbesondere zu
folgenden Effekten flihren:

e Blasenbildung durch entstehende Radiolysegase (z. B. H,, CO, CO,, NOx, CH,);
e Anschwellen der Bitumenmatrix;

e Entstehung von Rissen und Bildung von Poren;

e  Erh6hung der Wasserdurchlassigkeit und —aufnahme;

e Bildung organischer Abbauprodukte (z. B. Oxalate unter aeroben Bedingungen);
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e Erh6hung des Erweichungspunktes und damit Verhértung des Bitumens;
e Erniedrigung des Flammpunktes;

e Abnahme der Bestandigkeit gegentiber Auslaugung.

Einschatzung

Die im ERAM endgelagerten radioaktiven Abfélle stellen die einzige signifikante Quelle fir
radioaktive Strahlung dar. Aufgrund der rdumlichen Entfernung der Einlagerungsbereiche von den
bitumen- bzw. asphalthaltigen Verschlusselementen wird die von den radioaktiven Abféllen
ausgehende Direktstranlung durch das dazwischenliegende Gebirgs- bzw. Salzgestein auf ein
vernachl&ssigbares Niveau abgeschirmt.

Im Zuge der Verschlussarbeiten werden vorhandene Wasserwegsamkeiten weitestgehend blockiert.
Aus den endgelagerten radioaktiven Abféllen potentiell freigesetzte Radionuklide (z. B. durch
Auslaugung) konnen deshalb nur Uber sehr langsam ablaufende Transportprozesse und in
hinsichtlich ihrer Strahlungseinwirkung vernachléssigbaren Konzentrationen in den Bereich der
Schachtverschlusssysteme gelangen.

Die Langzeitbestandigkeit der zur Konstruktion der Verschlusssysteme der Schéchte Marie und
Bartensleben als Dichtmaterial verwendeten Bitumen bzw. Asphalte wird deshalb durch radioaktive
Strahlung der im ERAM endgelagerten Abfélle nicht beeintrachtigt.

45.3. Wasseraufnahme

Prozess

Die Wasseraufnahme von Bitumen wird als Diffusionsprozess beschrieben. Der Diffusions-
koeffizient von Wasser in reinem Bitumen wird in [SNE 85] mit Verweis auf [BRO 83] mit
2:10™2 m%/s bei 20 °C angegeben. In der neueren Arbeit von [PET 01] wird ebenfalls auf diesen
Wert verwiesen. Der Wert wurde in [BRO 83] an einer 0,25 mm und einer 0,59 mm dicken Folie
aus Bitumen bestimmt. In [EUR 91] wird die Diffusion von tritiumhaltigem Wasser durch
Membran aus Bitumen unterschiedlicher Dicke (1,3 mm bis 10 mm) bestimmt und es werden
Diffusionskoeffizienten im Bereich von 10™ m?/s angegeben.

Weiter wird in [BRO 83] die Loslichkeit von Wasser in Bitumen durch zwei unterschiedliche
Versuche bestimmt und mit 0,2 % bzw. 0,5 % angegeben. Beim ersten Wert wurde die Gewichts-
zunahme einer 1,2 cm méchtigen Bitumenschicht nach 180 Tagen in Kontakt mit Wasser bestimmt.
Der zweite Wert wurde aus der Tritiumaufnahme einer ca. 0,2 mm méchtigen Bitumenschicht nach
14 Tagen Kontakt mit tritiumhaltigem Wasser ermittelt.

In [FUH 76] wird von einem Versuch berichtet, in dem , handelsiibliche Bitumen™ in 5 mm
Schichtdicke 10 Jahre lang mit Wasser in Bertihrung gebracht wurden. Ihre Wasseraufnahme betrug
zwischen 1 % und 3 %, groBtenteils nahe der Oberflache. In [ESC 80] wird angegeben, dass eine 5
mm dicke Schicht aus geblasenem Bitumen nach 10 Jahren in Kontakt mit Leitungswasser 3 bis
4 % Wasser aufgenommen habe. Fir ein anderes Bitumen werden weniger als 1 % angegeben. Die
Quelle fur diese Angaben wird in beiden Literaturstellen nicht benannt.
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In Abhangigkeit von Art und Menge verwendeter Full- und Zuschlagsstoffe — insbesondere wenn
diese hygroskopisch sind (z. B. Salze) — kann sich die Wasseraufnahme in Bitumen erhéhen.
Infolge von Sorptionsprozessen kommt es dabei ggf. zu einem Anschwellen der Inhaltsstoffteilchen
mit folgenden maéglichen Auswirkungen fur die Bitumenmatrix:

e Erzeugung innerer Spannungen;

e VergroRerung des VVolumens;

e Ausbildung feiner Risse und offener Porenvolumina;
e Erhdhung der Wasserdurchléssigkeit und —aufnahme.

Eine Reihe von Untersuchungen an in Bitumen eingegossenen hygroskopischen Stoffen zeigen,
dass diese bei Kontakt mit Wasser deutlich an Volumen zunehmen. Dies ist nur erklarbar, wenn
Wasser durch die Bitumenschicht eindringt.

Die Wasseraufnahme von Bitumen ist von der Temperatur abhangig. Die Wasseraufnahme von
Bitumen kann ebenfalls mit zunehmenden pH-Wert ansteigen.

Die natilirlichen Bitumenvorkommen zeigen ebenfalls die Fahigkeit von Bitumen, Wasser aufzu-
nehmen bzw. sich mit Wasser homogen zu durchmengen. Der Trinidad Naturasphalt ist eine
homogene zdhe Masse, bestehend aus 40 % Bitumen, ca. 30 % mineralische Bestandteile und ca.
30 % Wasser (http://de.wikipedia.org/wiki/Trinidad-Naturasphalt; Stand 21.11.2014).

Ob bzw. in welchem Umfang sich Quelldriicke bei der Einlagerung von Wasser in Bitumen auf-
bauen kdnnen, ist uns nicht bekannt. Die uns vorliegenden diesbeziiglichen Untersuchungen wurden
ausschlielich mit Mischungen aus Bitumen und hygroskopischen Inhaltsstoffen (typischerweise
NaNO3) durchgefiihrt (z. B. in [EUR 91]).

Einschétzung

Insbesondere iber lange Betrachtungszeitradume ist eine Wasseraufnahme der in den kombinierten
Widerlager-Dichtelementen als Dichtmaterial eingebauten Bitumen bzw. Asphalte grundsétzlich
nicht auszuschlieBen. Aus einem Diffusionskoeffizient von 10 m#s und einer Diffusionszeit von
30.000 Jahren ergibt sich eine Eindringtiefe in der GroRRenordnung von 1 m. Mit der Wasser-
aufnahme wird eine Volumenzunahme verbunden sein, die der im vorigen Abschnitt beschriebenen
Volumenabnahme durch Strukturdnderungen entgegenwirkt. Ob die Wasseraufnahme durch die
Einspannung der Schotter-/Asphaltelemente behindert wird und ob sich durch die Wasseraufnahme
Quelldrucke aufbauen, kénnen wir auf der vorliegenden Datenlage nicht einschétzen. Aufgrund der
Homogenitét der Naturasphalte und der Tatsache, dass sie schon seit Jahrtausenden zur Abdichtung
gegeniiber Wasser verwendet werden, vermuten wir, dass die Wasseraufnahme nicht zur Aus-
bildung von Fliewegen innerhalb des Bitumens fihrt.

45.4. Einwirkung chemisch reaktiver Stoffe

Prozess

Bitumen kann durch physiko-chemische Wechselwirkungen mit reaktiven Stoffen in seinen Eigen-
schaften und seiner Struktur — bis hin zum Abbau — verdndert werden. Hierzu gehoren auch
Oxidationsprozesse, auf die jedoch in einem spéteren Abschnitt separat eingegangen wird. Die
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Bestandigkeit gegenuber chemischen Einwirkungen ist insbesondere abhangig von der Art des
Bitumens, der Konzentration der angreifenden Stoffe und der Zeitdauer der Einwirkung.

Bitumen sind bei Normaltemperaturen weitestgehend bestandig gegentiber Einwirkungen von
organischen und anorganischen Salzlésungen, schwachen Sauren und Basen sowie stark polaren
Losungsmitteln (z. B. Alkohol, Wasser). Speziell in Wasser sind Bitumen nur in sehr geringem
Umfang loslich. Bei intensivem Kontakt mit Wasser liegt nach [BEN 11, PAR 11] die Loslichkeit
von Bitumen bei 0,001 % bis 0,1 %, nach [ESC 80, FUH 76] bei 0,001 % bis 0,01 %.

Bitumen sind insbesondere gegeniiber Salzen stabil. Dies zeigen sowohl langjahrige praktische
Beobachtungen (z. B. beim Einsatz von Streusalz auf Straen) als auch geologische Beobachtungen
(wie die Existenz bitumindser Salztone und mariner Bitumenlagerstatten oder die Tatsache, dass die
mineralischen Bestandteile des Trinidad Naturasphalts Salze enthalten).

Fette, Ole und artverwandte unpolare Lésungsmittel (z. B. Benzin, Toluol, Trichlorathan) vermdgen
hingegen Bitumen wesentlich starker anzugreifen. Ebenso wird Bitumen durch starke S&uren
angegriffen. Neben der Temperatur und Konzentration ist hierbei von groRer Bedeutung, ob die
Saure oxidierend wirkt. Mit zunehmender Temperatur verliert Bitumen seine Besténdigkeit
gegeniiber den meisten dieser Substanzen. Hartere Bitumen sind im Allg. resistenter gegenuber
chemischen Einwirkungen als weichere Sorten.

Einschéatzung

Es ist nicht auszuschlielen, dass langfristig salzhaltiges Wasser (salzhaltiges Grundwasser oder
Salzlésung aus dem Grubengebaude) in den Bereich der Schachtverschliisse des ERAM gelangt und
dort in Kontakt mit dem in den kombinierten Widerlager-Dichtelementen einbauten Bitumen bzw.
Asphalt kommt. Eine Exposition mit starken Séuren und Laugen oder mit nichtwassrigen Losungs-
mitteln ist dagegen nicht moglich.

Unter den im ERAM zu erwartenden moderaten Temperaturbedingungen (ca. 20 °C) sind Bitumen
bzw. Asphalte bestdndig gegentiber den Einwirkungen von Salzlésungen. Uns liegen aus der
gesichteten Literatur keine Erkenntnisse vor, dass die chemische Bestandigkeit gegentber
Salzlésungen nicht auch fir lange Kontaktzeitraume (30.000 Jahre) gegeben ware.

Wir erachten deshalb die durch Salzlésungen unmittelbar verursachten chemischen Auswirkungen
auf die Langzeitbestdndigkeit dieser Dichtmaterialien fiir den zugrunde gelegten Betrachtungs-
zeitraum (30.000 Jahre) als vernachldssigbar gering.

Allerdings kdnnen Salzlésungen den Abbau von Bitumen bzw. Asphalten indirekt beeinflussen. Im
Zusammenhang mit der Biodegradation von Rohdl wurden in [ZEK 05] Versuche mit unterschied-
lichen NaCl-Gehalten in der Nahrlosung durchgefihrt. Bis zu einem NaCl-Gehalt von 6 Gew.-%
stieg die mikrobielle Aktivitat an, oberhalb von 6 Gew.-% nahm sie wieder ab. Bei einem NaCl-
Gehalt von 10 Gew.-% war sie auf das Niveau der NaCl-freien Lésung abgesunken. Ein derartiger
Einfluss der Salinitdt auf den mikrobiellen Abbau ist auch bei Bitumen bzw. Asphalten nicht
auszuschlielRen.
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455. Aerobe Oxidationsprozesse

Prozess

Bei Anwesenheit von Sauerstoff kann Bitumen im Bereich der Kontaktflachen chemisch oxidieren.
Der Prozess beschleunigt sich mit steigender Temperatur und zunehmendem Druck. Bei Gegenwart
von Licht (Photooxidation) verlduft die Oxidationsreaktion zudem wesentlich schneller als bei
Dunkelheit.

Die chemische Oxidation von Bitumen ist i. Allg. ein zeitlich begrenzter Prozess, der direkt nach
dem Kontakt mit Sauerstoff einsetzt und im Laufe der Zeit — sofern entstehende Oxidationsprodukte
nicht abtransportiert werden — mit einer sich ausbildenden Oxidationsschicht allm&hlich abnimmt.
GemaR [SHE 03] (Seite 164) sind die Oxidationsprodukte wasserldslich.

In [P 177] wird unter Verweis auf [KRA 93] angegeben, dass die Oxidation von Bitumen durch
Luftsauerstoff bei Abwesenheit von Licht auf die Materialoberfliche beschrénkt bleibt. In
[KRA 93] wird unter Verweis auf [FUH 76] angegeben, dass die oxidative Bitumenalterung auf
eine maximale Eindringtiefe von 0,1 mm beschrénkt bleibt. In [FUH 76] (Seite 56) wird jedoch die
Eindringtiefe von Sauerstoff in Bitumen im Dunkeln mit ,, nicht viel tiefer als 2,5 mm * angegeben.
In [ESC 80] wird ohne Angaben von Quellen angegeben, dass Messungen und Berechnungen eine
Eindringtiefe fur Sauerstoff von 2,5 bis 5 mm gezeigt hétten, wobei die Eindringtiefe langfristig
(,,in the long run*) etwas ansteigen warde. In der neueren Arbeit von [PET 01] wird auf [ESC 80]
verwiesen. Die den Angaben aus [FUH 76] und [ESC 80] zugrunde liegenden Untersuchungen und
damit die zeitlichen und sonstigen Randbedingungen fur die Glltigkeit dieser Aussagen konnten
wir nicht identifizieren. Auch bleibt unklar, in wieweit die berichteten Ergebnisse auf rein
chemische bzw. auch auf mikrobielle Prozesse zurlickzufiihren sind.

Mit fortschreitender Oxidation resultieren im Bereich der betroffenen Oberflachenschicht der
Bitumenmatrix u. a. folgende Auswirkungen:

e Verdampfung niedermolekularer Komponenten und Ablauf von Polymerisationsreaktionen;
e Erhdhung der Viskositat sowie zunehmende Versprodung und Verhértung des Bitumens;
e Entstehung von Rissen in der Bitumenoberflache;

e Bildung wasserldslicher Oxidationsprodukte (z. B. Kohlenhydrate).

Einschétzung

Die bitumenhaltigen Dichtelemente sollen in einem mittleren Bereich der Schachtréhren eingebaut
werden. Sie sollen durch ein ca. 50 m (Schacht Bartensleben) bzw. ca. 80 m (Schacht Marie)
méachtiges Abdichtelement aus Ton und dariiber ein ca. 200 m mé&chtiges Element aus minera-
lischem Materialgemisch Uberdeckt werden. Beide (berdeckenden Elemente werden sich nach
ihrem Einbau mit Grundwasser aufsattigen. Seitlich sind die bitumenhaltigen Dichtelemente
unmittelbar von Hutgestein und Salzgestein umgeben. Nach unten hin schlieen sich an die
bitumenhaltigen Dichtelemente eine 3 m méchtige Filterschicht aus Kies, Sand und Feinsand sowie
ein mehrere Meter machtiges Element aus mit Zement vergossenem Schotter an. Ein direkter
Kontakt mit Luftsauerstoff besteht somit nicht. Die Sauerstoffzufuhr kann von oben und von der
Seite her nur Uber das Grundwasser erfolgen. Von unten her kann der Sauerstoffzutritt nur tGber



S= Brenk
- — Systemplanung

P W
A
A
A
y %
y——————

-15-

Ingenieurgesellschaft fur wissenschaftlich
technischen Umweltschutz

Diffusion durch die Schachtverfullung erfolgen, solange in der (lokalen) Grubenluft noch freier
Sauerstoff vorhanden ist.

Die folgenden Griunde sprechen fir einen nur geringen Umfang an (aeroben) Oxidationsprozessen
im Bitumen der Schachtverschlisse:

e Der Grundwasseraustausch an der Oberseite des Dichtelements 2 wird nur sehr gering sein.

e Der Grundwasserfluss durch die (potentielle) Auflockerungszone entlang der mit Bitumen
verfullten Schachtabschnitte wird nur sehr gering sein.

e Der Sauerstoffgehalt dieser Grundwasser wird nur gering sein.

e Der Sauerstoffzutritt an der Unterseite des Dichtelements 3 wird durch die langen Diffusions-
wege und die vergleichsweise geringe Diffusion durch den vergossenen Beton stark limitiert
sein.

Im Folgenden schatzen wir das Potential von Oxidationsprozessen aufgrund eines Sauerstoffzutritts
mit dem Grundwasser ab.

Als Auslegungswert fir den Grundwasserfluss durch die Schachtabdichtung und die umgebende
Auflockerungszone des Salzgesteins werden in [P 177] und [P 182] 2 m3/a angegeben. Die fir die
Schachte Bartensleben und Marie berechneten Grundwasserfliisse liegen weit unter diesem
Auslegungswert.

Die Sattigungsgrenze von Sauerstoff betrdgt im hier relevanten Temperaturbereich unter atmos-
phérischem Partialdruck in StfRwasser ca. 10 mg/l. Zwar nimmt die Loslichkeit mit zunehmendem
NaCl-Gehalt des Grundwassers ab (in gesattigter NaCl-Lauge betrégt sie unter atmosphéarischem
Partialdruck ca. 2 mg/I'%). Allerdings nimmt die Loslichkeit mit dem Druck und damit mit der Tiefe
zu, so dass sie am Salzspiegel etwa 25-fach Uber dem Wert an der Erdoberflache liegt. Es ist davon
auszugehen, dass der Sauerstoffgehalt in den tiefen Grundwaéssern bei Erreichen der mit Bitumen
verfiillten Schachtabschnitte schon teilweise abgebaut wurde. Bei der folgenden Abschétzung
vernachl&ssigen wir konservativ einen solchen Abbau. Andererseits gehen wir davon aus, dass es in
groleren Tiefen unterhalb des Grundwasserspiegels in Ermangelung eines Sauerstoffangebots nicht
zu einem LoOsen von Sauerstoff kommt, trotz der hier erhohten Loslichkeiten. Wir setzen deshalb
die Sauerstoffkonzentration in den Grundwassern, die mit dem Bitumen in Kontakt kommen, mit
anfanglich 10 g/m3 an.

Mit diesen Annahmen ergibt sich ein maximaler Sauerstofftransport von 20 g/a oder 600 kg in
30.000 Jahren.

Da unklar ist, welche Reaktionen bei der Oxidation von Bitumen im Detail ablaufen, kénnen wir
die Menge des durch diese Sauerstoffmenge oxidierbaren bzw. durch Oxidation zerstdrbaren
Bitumens nicht ermitteln. Unterstellt man, dass 1 g Sauerstoff 10 cm? Bitumen in seiner Funktion

% Die Loslichkeit von Sauerstoff unter atmospharischem Partialdruck in NaCl-gesattigter Losung betragt 2 mg O, je
kg H,O [GEN 10] bzw. 2,2 g O, je m3 NaCl-gesattigter Lésung.
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zerstoren kann, ergabe sich eine zerstrbare Bitumenmenge von 6 m3. Dies entspricht in der
verfiillten Schachtréhre einer Schichtmachtigkeit von 30 cm.**

In [P 177] werden die Fluidstrome durch die Schachtabdichtungen (einschlieBlich Auflocke-
rungszonen) mit 0,02 bis 0,03 m3a abgeschétzt, in [P 500] und [P 501] mit 2-10° bis 3-10° m3a.
Der grundwassergetragene konvektive Sauerstoffeintrag ware damit vernachlassigbar.

Wir schétzen deshalb ein, dass die Auswirkungen auf die Langzeitbestandigkeit der in den
Verschlusssystemen des ERAM als Dichtmaterial eingebauten Bitumen bzw. Asphalten durch
chemische Oxidationsprozesse mit Sauerstoff als Oxidans flr den zugrunde gelegten Betrachtungs-
zeitraum (30.000 Jahre) vernachléssigbar gering sind.

45.6. Biodegradation

Prozess

Nach heutigem Kenntnisstand sind bitumenabbauende Mikroorganismen praktisch allgegenwértig
(ubiquitér). Notwendige Voraussetzungen fur das Wachstum bitumenabbauender Mikroorganismen
sind hinreichend feuchte Umgebungsbedingungen und die Verfligbarkeit lebenswichtiger Elemente
wie Kohlenstoff (wird vom Bitumen bzw. Asphalt geliefert), Sauerstoff, Wasserstoff, Stickstoff,
Schwefel, Phosphor, Kalium, Calcium, Magnesium, Eisen und weitere Spurenelemente. Infolge des
mikrobiellen Abbauprozesses kommt es zur Bildung von Gasen (hauptséchlich CO,, nachgeordnet
ggf. auch CHy4, Hy, H2S, NOy) und organischer Abbauprodukte.

In der Literatur wird die mikrobielle Degradation von Bitumen (Biodegradation) als ein relativ
langsam ablaufender Prozess charakterisiert, der maRgeblich durch die Art der Mikroorganismen,
die chemische Zusammensetzung und den physikalischen Zustand des Bitumens sowie durch die
vorherrschenden Umgebungsbedingungen kontrolliert wird. Hierbei sind insbesondere folgende
Aspekte von Bedeutung:

e Mikrobielles Okosystem:

Bitumenabbauende Mikroorganismen sind ubiquitér und bilden in der Natur immer Lebensge-
meinschaften unterschiedlicher Spezies mit entsprechend unterschiedlichen Stoffwechseleigen-
schaften. Dies wurde insbesondere auch fur Naturasphaltvorkommen nachgewiesen [KIM 07].
Die notwendige Energie zur Aufrechterhaltung ihrer Lebensvorgénge erhalten die Mikroorga-
nismen durch Oxidation organischer Bitumenkomponenten. Untergeordnet kann die
Energiegewinnung auch — bei Fehlen geeigneter Oxidationsmittel — durch Gérung erfolgen.

Jede Spezies ist dabei auf den Abbau bestimmter organischer Bitumenbestandteile spezialisiert,
unterschiedliche Spezies greifen daher unterschiedliche Bestandteile an. Wahrend Reinkulturen
nur bestimmte Teilschritte des Bitumenabbaus ausfiihren, kann der Abbau durch Mischkulturen
I. Allg. vollstandig erfolgen. VVon verschiedenen Autoren wird die Auffassung vertreten, dass
Bitumen durch Mischkulturen unterschiedlicher Herkunft und somit unterschiedlicher

I Wir gehen bei dieser Abschatzung von einem Schachtquerschnitt von 50 m? und einer Porositat des Schotters von
40 % aus.
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Spezieszusammensetzung unter gleichen Bedingungen nach einer vergleichsweise kurzen
Adaptionsphase ungefahr mit der gleichen mikrobiellen Aktivitat metabolisiert wird.

Chemische Zusammensetzung des Bitumens

Entsprechend der unterschiedlichen Verfahren zur Gewinnung bzw. Herstellung kénnen
unterschiedliche Bitumen (entsprechend auch Asphalte) in ihrer chemischen Zusammensetzung
stark variieren (vgl. Abschnitte 4.2 und 4.4). Dies betrifft sowohl die Gehalte und Anteile an
Haupt- und Spurenelementen als auch die Verteilung der verschiedenen Kohlenwasserstoff-
verbindungen und -fraktionen im Bitumen. Da niedermolekulare Kohlenwasserstoffe leichter
mikrobiell abgebaut werden kdnnen als hohermolekulare und aliphatische Verbindungen
leichter als aromatische, ferner bestimmte chemische Komponenten die mikrobielle Aktivitat
fordern, andere hingegen hemmen kdnnen, hat die chemische Zusammensetzung von Bitumen
einen wesentlichen Einfluss auf den Umfang und die Geschwindigkeit des mikrobiellen
Abbauprozesses.

Physikalischer Zustand des Bitumens

Der mikrobielle Abbau von Bitumen erfolgt bei direktem Kontakt der Mikroorganismen mit
dem organischen Material. Die mikrobielle Aktivitdt wird daher malgeblich durch die zur
Verfligung stehende Bitumenoberflache bestimmt. Bei intakter Bitumenmatrix ist die flr
mikrobielle Aktivitat verfugbare Oberflache minimal. Sofern sich durch Alterungs- und
Abbauprozesse — ggf. in Verbindung mit mechanischen Beanspruchungen — an der Oberfléche,
aber auch im Inneren der Bitumenmatrix offene Poren und Risse ausbilden, vergrofert sich die
fur mikrobielle Aktivitat verfligbare Bitumenoberflache und die Abbaugeschwindigkeit kann
sich erhohen.

Die mit Alterungs- und Abbauprozessen haufig einhergehende Verhartung von Bitumen wirkt
sich hingegen aufgrund der relativen Zunahme schwerer abbaubarer, hohermolekularer Kohlen-
wasserstofffraktionen hemmend auf die mikrobielle Aktivitét aus.

Umgebungsbedingungen

Feuchtigkeit: Das Wachstum bitumenabbauender Mikroorganismen setzt das Vorhandensein
hinreichend feuchter Umgebungsbedingungen voraus. Unter trockenen Bedingungen ist ein
Wachstum bitumenabbauender Mikroorganismen nicht moglich. Sind hinreichend feuchte
Umgebungsbedingungen vorhanden, kann auch unter extremen Umgebungsbedingungen
(hinsichtlich Sauerstoffgehalt, Temperatur, Druck, Salinitdt und pH-Wert) ein mikrobieller
Abbau von Bitumen nicht ausgeschlossen werden.

Sauerstoff: Der mikrobielle Abbauprozess kann sowohl unter aeroben als auch unter anaeroben
Bedingungen erfolgen, wobei der Abbau unter aeroben Bedingungen zumeist deutlich schneller
als unter anaeroben Verhéltnissen verlauft.

- Aerobe Biodegradation: Notwendige Voraussetzung fir mikrobiellen Abbau von Bitumen
unter aeroben Bedingungen ist die Anwesenheit von Sauerstoff. Ihre Energie erhalten die
Mikroorganismen durch Oxidation organischer Bitumenverbindungen, wobei Sauerstoff als
Oxidationsmittel fungiert (aerobe Atmung). Unter Bildung von CO, werden insbesondere
gesattigte Kohlenwasserstoffe abgebaut.
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- Anaerobe Biodegradation: Bei Abwesenheit von Sauerstoff kdnnen zur Energiegewinnung
durch Oxidation organischer Bitumenverbindungen an die Stelle von Sauerstoff alternative
Oxidationsmittel wie Nitrat, Mangan, Eisen, Sulfat etc. treten (anaerobe Atmung), siehe
Abbildung 4-1 (aus [WOL 89]). Sind keine entsprechenden Elektronenakzeptoren vorhan-
den, kann die Energiegewinnung auch durch Gérungsprozesse erfolgen. Abgebaut werden
hauptsachlich gesattigte und aromatische Kohlenwasserstoffe, hingegen bleiben Harze und
Asphaltene nahezu unbeeinflusst.

{CHOH,) .
c?z H,0 AEROBE ATMUNG

COy

(CHOH )

NO, NITRAT - REDUKTION
NZ

co

(CHOH) £

Mn(+1v) MANGAN - REDUKTION

Mn(+1)

co
(CHOHg) Z

Fe(+1l) EISEN — REDUKTION
Fe(+I1)

co
(CHOHe) 2

SO~ SULFAT ~ REDUKTION
HS S-

Co
(CHCHy) 2

METHAN — BILDUNG
CH,,

Hy AUTOTROPHE METHANBILDUNG
COy CH,

Abbildung 4-1: Abbau von organischen Substraten durch aerobe und anaerobe Atmung (aus
[WOL 89]).

Temperatur: Mit zunehmender Temperatur erhoht sich die mikrobielle Aktivitat in dem fir das
ERAM relevanten Temperaturbereich (ca. 10 — 30 °C). In tiefliegenden Rohollagerstétten und
in Laborversuchen zur Biodegradation von Rohdl konnte mikrobielle Aktivitat fir Tempera-
turen bis zu ca. 80 °C nachgewiesen werden [HEA 03, ZEK 05].

Druck: Die mikrobielle Aktivitat ist praktisch unabh&ngig von den vorherrschenden Druck-
verhéltnissen und bleibt auch unter sehr hohen Driicken unbeeinflusst.
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Salinitat: In einem salinaren Umfeld mit Salzgehalten von mehr als 10 Gew.-% kann davon
ausgegangen werden, dass die mikrobielle Aktivitat deutlich gehemmt wird. Die Aussage in
[P 177], dass keine Bakterien bekannt sind, die in Losungen mit >10 Gew.-% NaCl (iberleben
kdnnen, kénnen wir dagegen nicht bestdatigen. Zwar sind nach [JAC 95] keine Bakterien
bekannt, die gleichzeitig erhohte Temperaturen (>>50 °C) und Salzgehalte (>> 10 Gew.-%
NaCl) dauerhaft Gberleben koénnen. Dagegen werden in [ZEK 05] Untersuchungen zur
Biodegradation von Rohél mit einem Bakterienstamm durchgefuhrt, der bei einem Salzgehalt
von 6 Gew.-% die hochste Abbaurate erzielte und bei einem Salzgehalt von 10 Gew.-% immer
noch die gleiche Abbaurate aufwies wie bei StiBwasser’?. Die Versuche wurden bei 50 °C
durchgefuhrt. In den gesattigten Salzlaugen von Salinen finden sich ebenfalls Mikro-
organismen, so dass die Aussage in [JAC 95] zu hinterfragen bzw. hinsichtlich der Angabe
,»=>> zu prézisieren ist.

pH-Wert: Die mikrobielle Aktivitat bleibt i. a. iber weite Bereiche des pH-Wertes relativ unbe-
einflusst. Erst bei extremen pH-Werten im alkalischen oder sauren Bereich ist mit einem
deutlichen Riickgang der mikrobiellen Aktivitit zu rechnen. In der Literatur werden mikro-
bielle Aktivitdten bis pH 12 beobachtet.

Stofftransport: Neben der Zufuhr neuer Nahrstoffe ist auch der Abtransport von Stoffwechsel-
und Abbauprodukten wichtige Voraussetzung fur das Wachstum bitumenabbauender
Mikroorganismen. Signifikante mikrobielle Aktivitat findet daher insbesondere an zugang-
lichen Bitumenoberflachen statt, die von Lésungswasser und/oder Umgebungsluft angestromt
werden konnen. Ist der Wasser- bzw. Luftstrom unterbunden, werden einerseits vorhandene
Néhrstoffe (sofern sie nicht wie Kohlenstoff aus der Bitumenmatrix bezogen werden kénnen)
verbraucht, andererseits Abbau- und Stoffwechselprodukte (insbesondere letztere kdnnen ggf.
toxisch auf die Mikroorganismen wirken) angehduft. Die Folge ist i. Allg. eine deutliche
Abnahme der mikrobiellen Aktivitat.

Angaben zu Abbauraten

Im Rahmen der durchgeflhrten Literaturrecherche identifizierten wir 8 unabhéngige Untersuchungen
zur Ermittlung von Abbauraten von Bitumen. Zwar werden in einer Vielzahl weiterer uns vorliegender
Unterlagen mikrobielle Abbauraten von Bitumen angegeben, diese konnten jedoch stets auf diese 8
Untersuchungen zuriickgefiihrt werden.

Als MalR fir den mikrobiellen Abbau wurde meist die CO,-Bildung gemessen, in zwei Arbeiten wurde
(bei Untersuchungen zum aeroben mikrobiellen Abbau) der O,-Verbrauch gemessen. Da die
mikrobielle Aktivitat proportional zur zugénglichen Substratoberflache ist, wird die CO,-Bildung (bzw.
der O,-Verbrauch) pro Zeiteinheit auf die zugangliche Substratoberflaiche normiert. Im Folgenden
geben wir die Ergebnisse zum Zweck der leichteren Vergleichbarkeit in einer einheitlichen Einheit an.
H&aufig geben die Autoren die Ergebnisse in Form einer Abbaugeschwindigkeit an. Diese wird
berechnet aus abgebautem Bitumenvolumen pro Flache und Zeiteinheit. Das Bitumenvolumen wird
seinerseits aus der CO,-Bildung (bzw. dem O,-Verbrauch), dem Kohlenstoffgehalt des Bitumens (80 —
90 %) und der Dichte des Bitumens (ca. 1 g/cm3) berechnet, meist unter der Annahme, dass der gesamte

12 Der Salzgehalt gesattigter NaCl-Lésung betragt 26 Gew.-%.
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Kohlenstoff in (zunéchst) gasférmiges CO, umgewandelt wird. In drei Arbeiten [AIT 91, JAC 97,
WOL 89] wird allerdings bertcksichtigt, dass ein Teil des Kohlenstoffs in die Biomasse eingebaut wird,
so dass das tatséchlich abgebaute Bitumenvolumen hoher ist als das aus der CO,-Bildung ermittelte.

Die am haufigsten zitierte und auch in [P 177] und [P 182] berticksichtigte Arbeit ist eine Dissertation
am Institut fir Pflanzenbiologie der Universitat Zarich [WOL 89, WOL 91A, WOL 91B]. Bitumen
wurde zur VergroRerung der zugénglichen Substratoberflache (in tiefgefrorenem Zustand) aufgemahlen,
dann mit einer Nahrlésung versetzt und mit zuvor geziichteten Mikroorganismen geimpft. Es wurden
verschiedene Kulturen von Mikroorganismen verwendet. Die Versuche wurden unter aeroben und
anaeroben Bedingungen durchgefiihrt und dauerten bis zu 4 Monate bzw. 2 Monate. Die Temperatur
wahrend der Versuche betrug 30 °C bzw. 35 °C. Die Versuche unter aeroben Bedingungen erfolgten
unter konstanter (CO,-freier) Luftzufuhr und Rihren der Losung. Es wurde das gasformig freigesetzte
CO, gemessen™. Nach einer anfanglichen Adaptionszeit lagen die Bildungsraten unter aeroben
Bedingungen nahezu konstant bei ca. 1 mol m?a™ CO, (es wird eine Bandbreite von 0,7 bis 1,8 mol m’
2 a! CO, angegeben). Firr die anaeroben Bedingungen (unter He-Atmosphére) wird eine Bandbreite von
0,007 bis 0,02 mol m? a* CO, angegeben, wobei diese Werte einen Aufschlag fiir die (geschétzte)
Bildung gel6sten organischen Kohlenstoffs beinhalten. Unter der Annahme, dass ca. 50 % des aus dem
Bitumen stammenden Kohlenstoffs in Biomasse eingebaut und nur der Rest (i. W. als CO,) freigesetzt
wurde, berechnet Wolf unter aeroben Bedingungen einen Bitumenabbau von 20 bis
50 g m?a™, was (bei einer Bitumendichte von 1 g/cm?3 und 90 Gew.-% C) einer Abbaugeschwindigkeit
von etwa 22 bis 55 pum/a entspricht. Unter anaeroben Bedingungen liegt die Abbaurate um den
Faktor 100 niedriger.

Am RIS@ (Dénemark) wurden mit zwei verschiedenen Versuchsvorrichtungen Untersuchungen zur
Ermittlung von Abbauraten von Bitumen unter oxidierenden Bedingungen durchgefiihrt [AIT 84].
Bei der ersten Versuchsvorrichtung wurde Sand mit heiem Bitumen im Verhéltnis von 10:1 gemischt,
so dass ein mit Bitumen umhllter Sand entstand. Fir das Bitumen wird eine spezifische Oberflache
von 20 cm?/g angegeben. Nach Abkihlen wurde dieser Sand in einer Schale mit destilliertem Wasser
gelagert und mit Mikroorganismen geimpft. Die Schale wurde in ein Gefal3 gestellt, in dem sich ein
Reservoir mit NaOH-Lauge befand, und das Gefall wurde verschlossen. Durch die mikrobielle Tatigkeit
wurde Sauerstoff verbraucht. Da das entstehende CO, in der NaOH-Lauge gebunden wurde, sank der
Druck in dem Gefal3 ab. Eine Bellftung des Wassers (z. B. durch Rihren) erfolgte nicht. Als Ergebnis
wird fur diese erste Versuchsreihe eine Abbaugeschwindigkeit von 0,07 um/a bis 0,25 pum/a
angegeben. Die zweite Versuchsvorrichtung war dhnlich aufgebaut. Bei den hier durchgefiihrten
Untersuchungen wurde als Substrat ein monolithischer Probenkdrper verwendet, der aus einer
Mischung aus Bitumen (60 %) und NaNOs; (40 %) hergestellt wurde. Als Ergebnis wird eine
Abbaugeschwindigkeit 6,5 pum/a angegeben. Die Ergebnisse kénnen wir aufgrund fehlender und sich
teilweise widersprechender Angaben nicht nachvollziehen.

3 Bei den anaeroben Versuchen wurden zusatzlich das entstandene (gasformige) CH, sowie der in der Nahrldsung
geloste organischen Kohlenstoff bestimmt. Die entstandene CH,-Menge war vernachléssigbar gering. Die Messungen
zum geldsten organischen Kohlenstoff konnten nicht ausgewertet werden, da sie durch Eintrdge bei der Impfung der
Nahrldsung und durch Sorption verfalscht wurden.
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In [EUR 86] wird angegeben, dass mit der ersten Versuchseinrichtung unter aeroben und optimalen
Nahrstoffbedingungen Abbaugeschwindigkeiten von 0,7 bis 7 um/a ermittelt wurden. Der Grund fiir
diese abweichenden Angaben konnten wir nicht ermitteln.

In [ROF 91] wird berichtet, dass am FOI (Umea, Schweden) Untersuchungen zur CO,-Produktion
durch mikrobiellen Abbau von Bitumen unter aeroben und anaeroben Bedingungen durchgefihrt
wurden. 1 g bitumeniberzogene Glasperlen (mit 1 mg Bitumen und einer Oberfldche von 10 cm?)
wurden mit 10 ml Flissigkeit versetzt, die mit zuvor geziichteten Mikroorganismen geimpft war. Die
Versuche wurden mit verschiedenen Flussigkeiten (Grundwasser und mit Nahrstoffen angereicherte
Ldsung) durchgefihrt. Es wurde das CO; in der Gasphase und der Flussigphase beriicksichtigt. Die
Versuche unter aeroben Bedingungen dauerten 5 Monate und lieferten eine Produktionsrate von 0,6 bis
7,9 pmol CO, je mg Bitumen und Monat (entsprechend 7,2 bis 95 mmol m™ a™). Die Versuche unter
anaeroben Bedingungen dauerten 4 Monate und lieferten eine Produktionsrate von 0 bis 2,1 pmol CO,
je mg Bitumen und Monat (entsprechend 0 bis 25 mmol m? a™).! Dies entspricht Abbaugeschwindig-
keiten in der GroRenordnung von 0,1 bis 2,7 um/a (aerobe Bedingungen) bzw. 0 bis 0,7 pm/a
(anaerobe Bedingungen).®

In [AIT 91] wird berichtet, dass am CEN (Cadarache, Frankreich) Untersuchungen zum mikrobiellen
Abbau von Bitumen unter aeroben Bedingungen durchgefiihrt wurden. 100 mg Bitumen wurde mit
200 ml Néahrlésung versehen und mit Bakterien geimpft. Die Oberflache der Bitumenproben wird nicht
angegeben, lasst sich aber aus den Angaben in [AIT 91] zu ca. 3 cm? berechnen®®. Im Gegensatz zu den
zuvor wiedergegebenen Studien wurden hier reine Bitumen abbauende Bakterienstimme eingesetzt.
Die Behaltnisse wurden belliftet und es wurden der O,-Verbrauch und die CO,-Freisetzung in die Luft
gemessen. Die Menge des in der Nahrlésung in Losung gegangenen CO, wurde rechnerisch bestimmit.
O,-Verbrauch und CO,-Freisetzung waren in den ersten ein bis zwei Wochen am héchsten und nahmen
dann ab. Nach 2.400 Stunden wurden die Versuche beendet. Nach dieser Zeit waren zwischen 7 % und
11 % des Bitumens abgebaut. Die CO,-Produktion innerhalb von 2.400 h wird mit 64,8 bis 95,2 ml CO,
pro g Bitumen angegeben, was — bei einer von uns unterstellten Temperatur von 25 °C — Raten
zwischen 3,23 und 4,75 mol m? a* CO, entspricht. Unter der in [AIT 91] getroffenen Annahme, dass
nur ca. 60 % des aus dem Bitumen stammenden Kohlenstoffs als CO, freigesetzt wird (der Rest wird
z. B. in Biomasse eingebaut oder geht als organischer Kohlenstoff in Lésung), einer Bitumendichte von
1 g/cm3 und einem Kohlenstoffanteil von 84 Gew.-% ergeben sich Bitumenabbauraten von 77 bis 113
pm/a. Aus den Abbildungen in [AIT 91] entnehmen wir, dass die CO,-Produktion in den ersten zwei
Wochen 2 bis 3-mal so hoch ist wie im Mittel des Gesamtzeitraums von 2.400 Stunden, was Raten bis
0,03 mol m?d* CO, bzw. ca. 0,7 pm/d entspricht.

In [JAC 97] wird von Versuchen zur Bestimmung der Abbaurate von Bitumen unter anaeroben
Bedingungen berichtet, die im Auftrag der ANDRA (Agence Nationale pour la Gestion des Déchets
Radioactifs) in Frankreich durchgeflihrt wurden. Es wurden Probekdrper aus 60 % Bitumen und 40 %

Y In [ROF 91] werden in der Zusammenfassung Produktionsraten von 0,6 bis 1,5 umol CO, je mg Bitumen und Monat

(aerab) bzw. 1,1 bis 1,5 umol CO, je mg Bitumen und Monat (anaerob) angegeben. Diese wurden bei einem pH von 10
ermittelt, was in [ROF 91] als fir die Einlagerungskammern eines schwedischen Endlagers représentativ angesehen wird.
Wir unterstellen hier als Bandbreite, dass 50 % bis 100 % des umgesetzten C als gasférmiges CO, freigesetzt wird.
Es wird angegeben, dass durch den Bakterienstamm S. lipolytica 9 % des Bitumens (also 9 mg) abgebaut wurde,
was einem Abbau von 3,2 mg/cm? entspréche.

15
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nitrat- und sulfathaltigen (aber kohlenstofffreien) Riickstdnden mit einem Durchmesser von 80 mm und
einer Dicke von 5 mm hergestellt. Je Versuchsbehalter wurden zwischen 5 und 10 solcher Scheiben in
1 Liter granitischem Grundwasser eingelagert und mit natdrlichen gemischten anaeroben Bakterien-
kulturen versehen. Die Versuchsbehalter wurden unter He-Atmosphare gesetzt, hermetisch verschlossen
und fir 6 bzw. 12 Monate bei 30 °C gelagert. Es wurde das in die Gas- und die Wasserphase
freigesetzte CO, ermittelt. Unter den Annahmen, dass 70 % des aus dem Bitumen freigesetzten
Kohlenstoffs als CO, freigesetzt wurde (und 30 % in Biomasse umgesetzt wurde) und das Bitumen zu
86 % aus Kohlenstoff besteht, wurde eine Abbaurate von 0,12 mg Bitumen je cm? und Jahr ermittelt.
Bei einer (nicht angegebenen und von uns unterstellten) Dichte von ca. 1 g/cm3 entspricht dies einer
Bitumenabbaurate von 0,12 pm/a.

In [BAR 86] wird berichtet, dass am Brookhaven National Laboratory (BNL; Upton, New York, USA)
Untersuchungen zum mikrobiellen Abbau von Bitumen unter aeroben Bedingungen durchgefiihrt
wurden. Jeweils 4 Zylinder aus Bitumen mit einem Durchmesser von 1 cm und einer Hohe von 1 cm
wurden zusammen mit verschiedenen Bodensubstraten (Wassergehalt zwischen 2,6 und 18,3 Gew.-%)
oder mit einem gelartigen Nahrstoffsubstrat (Agar) in einem Glasgefal gelagert und es wurde die CO,-
Produktion gemessen. Die Glasgefale wurden mit CO,-freier Luft bellftet. Parallel wurden
Kontrollproben mit Bodensubstrat bzw. Agar, aber ohne Bitumen, angesetzt. Die CO,-Bildung durch
Bitumenabbau wurde als Differenz der CO,-Bildung in den jeweiligen Proben mit und ohne Bitumen
berechnet. Flr die in Bodenmaterial gelagerten Proben werden Abbauraten von 3,7 bis 10,5 pm/a und
ein Mittelwert von 5,5 pum/a angegeben. Fir die beiden in Agar gelagerten Proben werden Abbauraten
von 24 um/a und 56 pm/a angegeben. Aus [BAR 86] geht nicht hervor, wie lange die Versuche liefen,
welche CO,-Freisetzungen gemessen wurden und wie die Umrechnung auf eine Abbaugeschwindigkeit
erfolgte. Insbesondere bleibt unklar, ob beriicksichtigt wurde, dass nicht aller beim Bitumenabbau
umgesetzter Kohlenstoff als CO, entweicht.

In [LUE 93] wird berichtet, dass am Pacific Northwest Laboratory (PNL; Richland, Washington, USA)
Untersuchungen zum mikrobiellen Abbau von Bitumen unter aeroben Bedingungen durchgefiihrt
wurden. Bitumen wurde erhitzt, auf den Boden eines Glasgefales mit einer Flache von 38,5 cm?
gegossen und mit y-Strahlen sterilisiert. Nach Abkihlung wurden 100 g Bodenmaterial oder
Nahrstoffsubstrat (Agar) mit einer Bakterienkultur auf dem Bitumen ausgebracht. Der (Gbrige
Versuchsaufbau entsprach dem in [BAR 86]: Die Glasgefale wurden mit CO,-freier Luft bellftet und
es wurden parallel Kontrollproben mit Bodensubstrat bzw. Agar, aber ohne Bitumen, angesetzt. Die
CO,-Bildung durch Bitumenabbau wurde als Differenz der CO,-Bildung in den jeweiligen Proben mit
und ohne Bitumen berechnet. Es wurden drei Versuchsreihen angesetzt:

@ Bitumen mit Boden bei Umgebungstemperatur (ca. 25 °C)

(b) Bitumen mit Boden bei 35 °C

(c) Bitumen mit Nahrstofflésung und einer speziellen Bakterienkultur (ATCC 13388)
Es wurden die folgenden Umsetzungsraten ermittelt:

(@ 0,11 (0,09..0,13) molm?a™ CO, bzw. 1,6 (1,4 ... 1,9) pm/a Bitumen
(b) 0,77 (0,67 .. 0,87) mol m?a™ CO, bzw.  11(9,9 ... 13) um/a Bitumen
(© 2,5(1,9..3,1) molm?a* Co, bzw. 36 (28 ... 45) um/a Bitumen



P W
A
A
A
y %
y——————

-23-

BS= Brenk
— Systemplanung

Ingenieurgesellschaft fur wissenschaftlich
technischen Umweltschutz

Bei der Umrechnung in die Abbaugeschwindigkeit wird der in die Biomasse eingebaute Kohlen-
stoff vernachléssigt.

In verschiedenen Unterlagen (u. a. in [JAC 14], [KOE 77], [PET 01]) wird von einer weiteren
Untersuchung (in [JON 65]) berichtet, in der fur Asphalt unter optimalen Wachstumsbedingungen
eine Abbaurate von 25 um in 3 Jahren entsprechend 8 pm/a ermittelt wurde. Diese Untersuchung
liegt uns nicht vor. Da die Untersuchungen zur Abschatzung der Bitumenbestandigkeit bei der
Abdeckung von Bergbaurtickstdnden (Tailings) durchgefiihrt wurden, gehen wir davon aus, dass sie
unter aeroben Bedingungen durchgefihrt wurden.

Die in den verschiedenen Versuchen abgeleiteten Abbauraten sind in Tabelle 4-1 zusammengefasst.
Die in [WOL 89, WOL 91A, WOL 918] durchgefuhrten Versuche sind die umfénglichsten und am
besten dokumentierten.

Tabelle 4-1. In verschiedenen Versuchen angeleitete Abbauraten von Bitumen in pum/a unter

aeroben und anaeroben Bedingungen.

Literaturstelle aerobe Bedingungen anaerobe Bedingungen

[WOL 89, WOL 91A, WOL 91B] 22 - 55 0,2-05

[AIT 84]

Bitumen/Sand 0,07 -0,25 (?)

Bitumen/NaNOg3 6,5

[ROF 91] 0,1-27 0-0,7

[AIT 91] 77113

[JAC 97]

Bitumen/Salze 0,12

[BAR 86]

Bitumen mit Boden 3,7-10,5

Bitumen mit Nahrstoffsubstrat 24 — 56

[LUE 93]

Bitumen mit Boden (25 °C) 1,4-19

Bitumen mit Boden (35 °C) 10-13

Bitumen mit Nahrstofflésung 28 — 45

[JON 65]

Asphalt 8

K Angabe evtl. fehlerhaft, siehe Text.

Anmerkung:

Die Darstellung in [P 177], wonach der mikrobielle Abbau des Bitumens mit den oben angegebenen
Geschwindigkeiten in das Bitumen vordringt, ist missverstandlich. Die Geschwindigkeiten geben
wie oben definiert den Verlust an Bitumenvolumen je m? Oberflache an. Da sich die Mikro-
organismen auf die leichter abbaubaren Teile konzentrieren, wandert die Reaktionsfront wesentlich
schneller. Allerdings ist das mikrobiologisch beeinflusste Bitumen immer noch ein Bitumen, wenn
auch mit einer anderen Zusammensetzung und anderen Eigenschaften.
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Einschétzung

Ausgehend vom derzeitigen Kenntnisstand ist zu erwarten, dass die im Bereich der Schacht-
verschlusssysteme des ERAM als Dichtmaterial eingebauten Bitumen bzw. Asphalte durch mikro-
bielle Abbauprozesse angegriffen werden. Die Auswirkungen der mikrobiellen Abbauprozesse auf
die Langzeitbestdndigkeit der eingebauten Bitumen bzw. Asphalte schatzen wir bei geeigneter
Materialauswahl fur den zugrunde gelegten Betrachtungszeitraum (30.000 Jahre) als gering ein.
Diese Einschatzung beruht auf folgenden Uberlegungen:

e Bitumenabbauende Mikroorganismen sind allgegenwértig. Daher ist davon auszugehen, dass
wahrend der Verschlussarbeiten einheimische bitumenabbauende Mischkulturen von Mikro-
organismen in das ERAM eingeschleppt und sich im Bereich der Verschlusssysteme lebens-
fahige mikrobielle Lebensgemeinschaften etablieren werden.

e In der gesichteten Literatur werden in Laborversuchen unter idealen Wachstumsbedingungen
Abbauraten von deutlich unter 1 um/a (anaerobe Bedingungen) bis ca. 100 pum/a (aerobe
Bedingungen, spezielle bitumenabbauende Bakterienstdmme) berichtet. Diese Abbauraten
stellen sich erst nach einer Anpassung der Mikroorganismen an die jeweiligen Bedingungen
(und insbesondere an das jeweilige Bitumen) ein. Es gibt keine Hinweise, dass sich die
Abbauraten im Laufe der Zeit — z. B. infolge von Mutationen — weiter erhdhen. Eher ist eine
Abnahme der Raten zu verzeichnen, was wir als Folge des Abbaus der leichter abbaubaren
Inhaltsstoffe ansehen (siehe z. B. Abbildung 4-2 aus [WOL 89]).

ppm CO,

'

300
250 p
200 r
150 r

100

¥

ol .
»

0 2 4 6 8 Tage

Abbildung 4-2: Zeitlicher Verlauf der mikrobiellen Aktivitat bei Laborversuchen zum Abbau
von Bitumen (aus [WOL 89]).
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Auch die Existenz natirlicher Bitumenlagerstatten sowie die historischen Befunde (siehe
Kapitel 5) sprechen gegen zunehmende Abbauraten aufgrund eines Anpassens der Mikro-
organismen.

Der Einbau der Schachtverschlusssysteme erfolgt derart, dass die Bitumen- bzw. Asphaltmatrix
der kombinierten Widerlager-Dichtelemente unmittelbar an das anstehende Gestein (Hutge-
stein/Salinar) anschlieRt. Dadurch werden im Bereich der Kontaktflachen zwischen Bitumen-
matrix und Hohlraumwand konvektive Transportprozesse mit Wasser oder Luft und damit auch
mikrobielle Abbauprozesse nahezu vollstandig unterbunden. Aufgrund dieser konstruktiven
Gegebenheiten sind merkliche mikrobielle Abbauprozesse jeweils nur an der oberen bzw.
unteren exponierten Stirnflache der Bitumenmatrix der Widerlager-Dichtelemente vorstellbar.

Ubertragt man die unter idealen Bedingungen im Labor ermittelten maximalen Abbauraten von
<<1 um/a (anaerobe Bedingungen) bzw. ca. 100 pum/a (aerobe Bedingungen, spezielle
Bitumen abbauende Bakterienstamme) auf diese Stirnflachen, ergédbe sich innerhalb von 30.000
Jahren ein Abbau von < 0,03 m bzw. 3 m Bitumen. Diese Méchtigkeiten sind klein gegenuber
den Langen der oberen Widerlager-Dichtelemente 2 in den Schachten Bartensleben und Marie
(jeweils 47 m gemaR [P 177]). Ein einfaches Gegenuberstellen dieser Méachtigkeiten ist jedoch
nicht sachgerecht:

- Oben wiesen wir darauf hin, dass die Abbaurate das Bitumenvolumen pro Flache ausweist,
das vollstandig verschwindet (durch Umwandlung in CO, oder Einbau in die Biomasse).
Das Volumen des beeintrachtigten Bitumens ist wesentlich gréRer und es ist unklar, in
welchem Umfang es seine Eigenschaften (Unléslichkeit gegenuber Wasser, Rissfreiheit)
beibehélt.

- Aufgrund von Unebenheiten durch das Schottergeriist, durch Rissbildung in der mikrobiell
beeintrachtigten Zone oder durch das diffusive Eindringen von Wasser in das Bitumen
(vgl. Kapitel 4.5.3) kann die tatsachlich zugangliche Bitumenoberflache deutlich Gber der
mit der Porositat gewichteten Oberflache der Schachtréhre (50 m? - 40 % = 20 m?) liegen.

Trotz dieser Unwégbarkeiten sehen wir es als ausgeschlossen an, dass durch anaeroben mikro-
biellen Abbau ein signifikanter Teil des Widerlager-Dichtelements 2 beeintrachtigt werden
kann. Hierzu sind die mikrobiellen Prozesse auch unter gunstigen Milieubedingungen zu
langsam. Flr den aeroben Abbau kann dies auf dieser Betrachtungsebene jedoch nicht
geschlossen werden.

Im Zuge der Verschlussarbeiten werden vorhandene Wasserwegsamkeiten sowie ein Luftaus-
tausch im Bereich der Schachtverschlusssysteme weitestgehend unterbunden. Dadurch werden
an den auflReren Oberflachen der Bitumen- bzw. Asphaltmatrix die Zufuhr benétigter Nahrstoffe
sowie der Abtransport entstehender (i. Allg. toxisch wirkender) Stoffwechselprodukte
verhindert, zumindest aber stark eingeschrankt. Als Folge ist davon auszugehen, dass der
Ablauf der potentiellen Abbauprozesse gegenliber den Laborversuchen, die i. d. R. auf eine
optimale Né&hrstoffversorgung der Mikroorganismen ausgelegt waren, deutlich gehemmt sein
wird. Nach unserer Einschatzung ist diese transportbedingte Limitierung der den Bitumenabbau
begrenzende Faktor. Die Abschatzungen in Abschnitt 4.5.5 zur aeroben Oxidation ergaben,
dass bedingt durch die Limitierung der Sauerstoffzufuhr und unter der Annahme, dass 1 g
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Sauerstoff 10 cm?® Bitumen in seiner Funktion zerstren kann, nur ca. 6 mé Bitumen
entsprechend einer Schichtméchtigkeit von 0,3 m zerstort werden kann. Die gleiche Argumen-
tation gilt auch flr den aeroben mikrobiellen Abbau.

Auch wenn diese Abschatzung mit erheblichen Ungewissheiten verbunden ist, zeigt sie doch
deutlich, dass fur den aeroben Abbau des Bitumens in den Schachtréhren des ERAM nicht die
mikrobielle Aktivitat, sondern die Zufuhr von Sauerstoff (und Nahrstoffen) der begrenzende
Prozess ist.
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5. NATURLICHE ANALOGA

Von manchen Autoren werden natirliche Analoga als besonders zweckdienlich fiir den Nachweis
angesehen, dass entwickelte Modelle zur Bewertung der Sicherheit eines Endlagers die analysierten
sicherheitsrelevanten Prozesse richtig beschreiben und dass die zugehdrigen Parameterwerte in
geeigneter Weise gewahlt wurden (siehe z. B. [GRU 04]). Im Zusammenhang mit der Wahl von
Bitumen bzw. Asphalten als Dichtmaterial fir die geplanten Schachtverschliisse des ERAM werden
in [P 177, P 182] Vorkommen von natirlichen Bitumen (kurz: Bitumenvorkommen) als natirliche
Analoga fur die Nachweisfiihrung zur Langzeitbestandigkeit dieser Dichtmaterialien herangezogen.

Ein besonders wichtiger Aspekt bei der Beurteilung der Langzeitbestdndigkeit von Bitumen bzw.
Asphalten sind mikrobielle Abbauprozesse. Aufgrund einer gemeinsamen Genese kdnnen auch
Erddélvorkommen zumindest qualitative Hinweise geben, unter welchen Umgebungsbedingungen
ein fortschreitender mikrobieller Abbau von Bitumen bzw. Asphalten stattfinden konnte. Zur
Beurteilung der Langzeitbestandigkeit von Bitumen und Asphalten auf Basis natirlicher Analoga
wurden daher im Rahmen dieses Berichtes neben Bitumenvorkommen auch Erddlvorkommen
berucksichtigt.

Nachfolgend werden die Ergebnisse der zu natirlichen Analoga durchgefiihrten Literatursichtung
dargestellt und hinsichtlich ihrer Verwertbarkeit fir eine Nachweisfiihrung zur Langzeitbestandig-
keit der im ERAM bei der Konstruktion der Schachtverschlusssysteme verwendeten technischen
Bitumen bzw. Asphalten eingeschatzt. Als wichtige Informationsquellen seien die Literaturstellen
[GRU 04, FOG 10, MIL 94] genannt.

5.1. Entstehung

Hohe Driicke und Temperaturen kénnen bewirken, dass in sedimentaren Gesteinen verteilte Kero-
gene durch natirliche Prozesse in Erdol und Erdgas umgewandelt werden. Das entstehende Rohdl
sammelt sich im Laufe der Zeit in durchléssigeren unterirdischen Formationen, die heute als
Erdolvorkommen weltweit vorhanden sind. Derartige Rohdle umfassen ein breites Spektrum, das
von leichten aus niedermolekularen Kohlenwasserstoffen bestehenden bis hin zu schwereren mit
hohermolekularen Kohlenwasserstoffen angereicherten Gemischen reicht.

Bestimmte Lagerstattenbedingungen (mit geeigneten Temperaturen und Infiltration meteorischer
Waésser) sind forderlich fur mikrobielles Wachstum. Durch entstehende mikrobielle Aktivitat
werden die labileren leichten Kohlenwasserstoffverbindungen allméhlich verbraucht. Es bildet sich
ein zunehmend viskoseres, an Harzen und Asphaltenen angereichertes Restol mit deutlich ver-
anderten chemischen und physikalischen Eigenschaften. Im duRersten Fall entstehen als Produkte
der fortschreitenden Biodegradation von Rohdl nattrliche Schwerdle und Bitumen bzw. Asphalte.

Einschétzung

Im ERAM werden zur Konstruktion der Schachtverschlusssysteme technische Bitumen bzw.
Asphalte verwendet, die bei mehreren hundert Grad Celsius (ber einige Stunden aus Rohdlen
industriell destilliert wurden. Die Zusammensetzung technischer Bitumen bzw. Asphalte wird dabei
sowohl durch die bekannte Rohdlzusammensetzung als auch durch das spezielle Destillations-
verfahren bestimmt und liegt damit in gut definierbaren Bereichen.
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Natlrliche Bitumen bzw. Asphalte entstehen zwar ebenfalls aus Rohélen, allerdings infolge unter-
schiedlicher geologischer Prozesse Uber lange Zeiten und weite Temperaturbereiche. Natirliche
Bitumen bzw. Asphalte sind daher als vorlaufige Endprodukte eines sehr komplexen, iberwiegend
unbekannten Entstehungsprozesses mit hoch variablen Eigenschaften anzusehen.

Folglich bestehen zwischen natirlichen und technischen Bitumen bzw. Asphalten zwar
Ahnlichkeiten, sie sind aber nur eingeschrankt vergleichbar. Im Zusammenhang mit der hier
vorliegenden Aufgabenstellung bedeutet dies, dass natiirliche Analoga lediglich Hinweise auf das
maogliche Langzeitverhalten der im ERAM eingebauten technischen Bitumen bzw. Asphalte geben,
nicht aber als Nachweis herangezogen werden kénnen.

5.2.  Vorkommen

Natlrliche Bitumen bzw. Asphalte werden in einer Vielzahl unterschiedlicher geologischer Umge-
bungen gefunden. Zu den bekanntesten natirlichen Bitumenvorkommen gehdren

e Asphaltseen

- der Pitch Lake bei La Brea in Trinidad mit einer Flache von ca. 40 ha und einer Tiefe von
bis zu 75 m,

- der Guanoco (oder auch Bermudez) Asphalt Lake im Orinoco-Girtel bei Perdernales in
Venezuela mit einer Flache von ca. 450 ha und einer mittleren Tiefe von ca. 2,5 m,

- die Rancho La Brea Tar Pits, eine Ansammlung von mit natirlichen Asphalten gefillten
Gruben unterschiedlicher GroRe bei Los Angeles in Kalifornien (USA),

e Impréagnationen in Kalk- und Sandstein
- das bitumenimprégnierte Kalksteinvorkommen bei Holzen in Deutschland,
- die bitumenhaltigen Olsandvorkommen bei Athabascain in Kanada sowie
e Gang- und Spaltenvorkommen

- die mit hydrothermalen Gangfolgen assoziierten Bitumenvorkommen bei Derbyshire in
England.

Bemerkenswert sind zudem die im Toten Meer schwimmenden bis zu mehrere hundert Kubikmeter
grofRen Asphaltblocke. Das Asphaltmaterial tritt am Meeresboden aus darunterliegenden in dieser
Region haufig vorkommenden Kohlenwasserstoffreservoirs aus und steigt dann an die Meeres-
oberflache auf.

Einschatzung

Naturliche Bitumen bzw. Asphalte finden sich in allen Klimazonen von den Tropen bis in den
Permafrostbereich, unter ariden bis humiden Bedingungen. Qualitativ weisen die zahlreichen natr-
lichen Vorkommen auf die Besténdigkeit von Bitumen bzw. Asphalt unter einer Vielzahl unter-
schiedlicher physiko-chemischer Umgebungsbedingungen hin.

Wahrend die Geologie der Vorkommen zumeist gut dokumentiert ist, sind zur eigentlichen Zu-
sammensetzung natdrlicher Bitumen bzw. Asphalte sowie zu den unterschiedlichen in der Ver-
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gangenheit und in der Gegenwart ablaufenden Alterungs- und Abbauprozessen (Zeitentwicklung,
Prozessprodukte, Einflussfaktoren, Wechselwirkungen etc.) nur relativ wenige und unzureichende
Informationen verfugbar. Ohne mdoglichst genaue derartige Informationen lassen sich aber aus
natlrlichen Analoga — wenn Uberhaupt — nur sehr eingeschrankt verwertbare und mit erheblichen
Ungewissheiten behaftete Ruckschlisse auf das potentielle Langzeitverhalten technischer Bitumen
bzw. Asphalte unter Endlagerbedingungen ziehen.

5.3. Veranderungsprozesse

Die vorliegenden Angaben zu natlrlichen Analoga werden im Hinblick auf folgende Aspekte
ausgewertet:

e Wechselwirkung von Bitumen mit salzhaltigen Wassern,
e Biodegradation von Bitumen sowie

e Langzeitbestandigkeit von Bitumen.

5.3.1. Wechselwirkung von Bitumen mit salzhaltigen Wéssern

Grundsétzlich ist nicht auszuschliel3en, dass die in den Widerlager-Dichtelementen der Schacht-
verschlusssysteme des ERAM eingebauten bitumindsen Dichtmaterialien dauerhaft in Kontakt und
somit in Wechselwirkung mit salzhaltigem Wasser (z. B. mit Salzlésung aus dem Grubengebdude
oder salzhaltigem Grundwasser) kommen.

Ein sehr bekanntes natlrliches Analogon, das zumindest qualitativ auf die Bestandigkeit von
Bitumen bzw. Asphalt bei Kontakt mit salzhaltigem Wasser schlieBen lasst, stellen die im Toten
Meer aufschwimmenden Asphaltblocke dar. Allerdings ist dieses Beispiel fur die hier betrachtete
Fragestellung wenig geeignet, da sich im ERAM die Zusammensetzung des salzhaltigen Wassers
wesentlich von der im Toten Meer unterscheidet. Insbesondere herrschen im Toten Meer
oxidierende Bedingungen vor, wdhrend im ERAM - zumindest langfristig — von einer
reduzierenden Umgebung auszugehen ist. Zudem ist im Unterschied zum Toten Meer, in dem
lediglich Cyanobakterien (Blaualgen) vorhanden sind, die ihren Energiebedarf durch Photosynthese
und nicht durch Biodegradation von Bitumen decken, beim ERAM von einer Einschleppung von
bitumenabbauenden Mikroorganismen auszugehen [MIL 94].

Einschétzung

Derzeit liegen u. E. keine geeigneten quantitativen Untersuchungen an nattrlichen Analoga zur
Langzeitbestandigkeit von Bitumen bzw. Asphalten bei Kontakt mit salinaren Wassern vor, deren
Ergebnisse auf die sich im ERAM einstellenden Bedingungen ubertragbar waren.

5.3.2. Biodegradation von Bitumen

Wahrend mikrobielle Lebensgemeinschaften in erdoberflaichennahen Umgebungen schon seit
langer Zeit bekannt sind, wurde ihre Existenz im tieferen Untergrund — und somit unter endlager-
ahnlichen Bedingungen — bis vor wenigen Jahren nahezu vollstdndig ignoriert. Dies war haupt-
séchlich durch die friihere Unkenntnis der Lebensféhigkeiten von Mikroben begriindet. Inzwischen
wurde erkannt, dass offenbar auch in groReren Tiefen mikrobielles Leben maglich ist. Dies gilt
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insbesondere fur Erdollagerstatten, bei denen mikrobielle Aktivitdt und der dadurch induzierte
Abbau von Roh6l auch unter extremsten Umgebungsbedingungen (Temperatur, Druck, Salinitat
etc.) nachgewiesen wurde. Ein Uberzeugendes Beispiel fir einen mdglichen mikrobiologischen
Abbau von Rohdl liefern die Olfelder in Saskatchewan [BAI 73]. Empirisch wurde wiederholt
festgestellt, dass in Erddllagerstatten mit Temperaturen >80 —90 °C kein mikrobieller Abbau
aufgetreten ist [MAG 05], hingegen wurde der gréfite Abbau zumeist in kiihlen, flachen Reservoirs
beobachtet. Auch Olschiefervorkommen, obwohl bislang nicht konsequent untersucht, scheinen
lebensfahige prokaryotische Gemeinschaften'’ zu beherbergen.

Von Schwerdlvorkommen (z. B. die Vorkommen in Alberta (Kanada) oder im Orinoco-Gurtel
(Venezuela)) und Bitumenlagerstatten (z. B. die Olsande in Alberta (Kanada), die Rancho La Brea
Asphaltgruben (Kalifornien, USA), der Guanoco Asphaltsee (Venezuela) oder der Pitch Lake bei
La Brea (Trinidad und Tobago)) wird angenommen, dass sie Riickstande der Biodegradation von
Rohdl sind, bei dem die biologisch abbaubaren Substrate durch mikrobielles Wachstum weitest-
gehend verbraucht wurden. Daher sollte — wenn Uberhaupt — eine weitere Biodegradation dieser
Ablagerungen nur sehr eingeschrankt stattfinden. Allerdings liegen derzeit zu wenige Unter-
suchungen vor, um diese Hypothese zu bestéatigen. Auch wurde mittlerweile in den Rancho La Brea
Asphaltgruben festgestellt, dass durch aufsteigende Schwerdle und Asphalte auf natiirliche Weise
entstandene Asphalt-Boden-Gemische lebensfahige Prokaryoten (Bakterien und Archaeen)
enthalten, die vermutlich der Grund fur die Entwicklung der gegenwartig zu beobachtenden
Methanblasen sind [KIM 07].

Ein umfassender aktueller Uberblick tiber den gegenwdrtigen Kenntnisstand zu mikrobiellen
Lebensgemeinschaften und damit verbundener Biodegradation von Kohlenwasserstoffen in
Erdolfeldern, Schwerél- und Olschieferlagerstitten sowie Bitumenvorkommen ist in [FOG 10] zu
finden. Weiterfuhrende Literatur ist im Literaturverzeichnis aufgefihrt.

Einschéatzung

In der Natur finden sich diverse Hinweise auf mikrobielle Aktivitdt sowohl in Bitumen- bzw.
Asphaltvorkommen als auch in Erdollagerstatten. Letztere sind insbesondere deshalb von
Bedeutung, da die bestehende genetische Verbindung zwischen Rohdl und nattrlichen Bitumen
bzw. Asphalten &hnliche mikrobielle Abbauprozesse implizieren.

Wihrend zur Biodegradation spezieller technischer Bitumen bzw. Asphalte quantitative Unter-
suchungen vorliegen (vgl. Abschnitt 4.5.6), wurden entsprechende Untersuchungen an natirlich
vorkommenden Bitumen bzw. Asphalten nach derzeitigem Kenntnisstand nicht durchgefuhrt. Aber
selbst wenn geeignete systematische Detailuntersuchungen an nattrlichen Analoga vorliegen wir-
den, wire eine quantitative Ubertragung der Ergebnisse auf Endlagerverhéltnisse — insbesondere
unter Beriicksichtigung von Langzeitaspekten — aufgrund der stark unterschiedlichen Zusammen-
setzung natlrlicher und technischer Bitumen bzw. Asphalte sowie aufgrund der nicht vergleich-
baren Umgebungsbedingungen u. E. nur sehr eingeschrankt und mit groflen Ungewissheiten be-
haftet moglich.

7 prokaryoten sind zellulare Lebewesen (z. B. Bakterien und Archaeen), die keinen Zellkern besitzen.
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5.3.3. Langzeitbestandigkeit von Bitumen

Natdrliches Bitumen wird vom Menschen seit mehr als 5.000 Jahren zu unterschiedlichen Zwecken
genutzt [HEL 89A, KRA 93]. In Babylon beispielsweise wurde Asphalt als wasserdichter Boden-
belag, Baumaterial fiir Uferbefestigungen und Anlegestellen, Dichtmaterial fur Wasserkanéle und
als Mortel zum Verfugen verwendet. Ebenso diente Bitumen zur Imprégnierung von Holzkisten und
Kdrben aus Palmenblattern. Seitdem wurde Bitumen in vielfacher Weise hauptséchlich zur Ab-
dichtung verwendet, insbesondere auch von Schiffen und Hausdéchern. In fast allen Fallen, in
denen bitumenbeschichtete arch&ologische Artefakte gefunden wurden, waren diese gut erhalten,
sofern keine mechanische Zerstorung der Beschichtung stattgefunden hatte.

Ein weiterer Hinweis flr die Langzeitbestandigkeit von Bitumen ergibt sich aus dessen Féhigkeit
organische Materialien Uber lange Zeiten zu erhalten. Dies bestatigen beispielsweise die Funde von
fossilen Knochen und Holz in den Rancho La Brea Asphaltgruben (Kalifornien, USA), die als eine
der grofiten Fundstellen pleistozéner Fossilien gelten. Dies zeigt die langfristige isolierende
Wirkung von Bitumen gegeniiber einem Zutritt von Luft und Wasser.

Einschétzung

Die vorhandenen Beispiele fur die anthropogene Verwendung als Bau- und Dichtmaterial sowie fiir
die Konservierung organischer Materialien liefern — zumindest qualitativ — deutliche Hinweise auf
die Langzeitbestandigkeit von Bitumen bzw. Asphalten tiber viele tausend Jahre.

54. Fazit

Die vorliegenden Fakten zu naturlich vorkommenden Bitumen bzw. Asphalten sowie zu archéolo-
gischen Funden deuten darauf hin, dass bitumindse Materialien unter bestimmten Umgebungs-
bedingungen Uber sehr lange Zeiten (mehrere tausend Jahre) weitestgehend stabil sind und ihre sehr
guten Abdichtungs- und Isolationseigenschaften dauerhaft beibehalten. Allerdings sind diese Daten
hauptséchlich qualitativer Natur und mit erheblichen Ungewissheiten behaftet. Eine Ubertragung
auf die im ERAM zu erwartenden Verhaltnisse im Hinblick auf eine Quantifizierung der Langzeit-
bestandigkeit von technischen Bitumen bzw. Asphalten bei deren Einsatz als Dichtmaterial fir die
Schachtverschlusssysteme ist daher u. E. nur sehr eingeschrankt moglich. Hierflr sind insbesondere
folgende Aspekte von Belang:

e Aufgrund ihrer unterschiedlichen Genese bzw. Herstellung sind natirliche und technische
Bitumen bzw. Asphalten hinsichtlich ihrer Zusammensetzung und Eigenschaften generell nur
sehr eingeschrankt vergleichbar.

e Natirliche Bitumen- bzw. Asphaltvorkommen werden im Rahmen bislang durchgefiihrter
Studien nur unzureichend charakterisiert. Die erhobenen Daten sind fur Analogiebetrachtungen
in der Regel nur sehr bedingt verwendbar. Bestehende Defizite betreffen insbesondere die
Zusammensetzung der Naturbitumen bzw. -asphalte, die vorherrschenden Umgebungs-
bedingungen sowie die unterschiedlichen Verdnderungsprozesse.

e Bislang wurde das Verhalten von Bitumen unter Einwirkung der verschiedenen potentiellen
Verénderungsprozesse Uberwiegend unter kontrollierten Bedingungen im Labor untersucht
(vgl. Abschnitt 4.5). Im Rahmen der an natirlichen Vorkommen durchgefiihrten Analogie-
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studien zur Quantifizierung der Langzeitbestandigkeit von Bitumen bzw. Asphalten wurden die
verschiedenen maoglichen Abbauprozesse zumeist nicht weiter differenziert, sondern als
Gesamtprozess betrachtet.

Zusammenfassend ergibt sich im Ergebnis der hier durchgefiihrten Literaturrecherche folgende
Einschétzung:

e Keines der bekannten natiirlichen Bitumen- bzw. Asphaltvorkommen kann als geeignetes
natlrliches Analogon zur Quantifizierung der Langzeitbestandigkeit technischer Bitumen bzw.
Asphalte unter den sich im ERAM einstellenden Umgebungsbedingungen angesehen werden.

e Sowohl natirliche Vorkommen als auch archdologischen Funde liefern auf Basis des der-
zeitigen Untersuchungsstands qualitative Hinweise fiir eine mdgliche Langzeitbestdndigkeit
technischer Bitumen bzw. Asphalte unter den im ERAM zu erwartenden Umgebungs-
bedingungen. Ein Nachweis flr deren Langzeitbestdndigkeit tber den fur das ERAM zugrunde
zulegenden Betrachtungszeitraum von 30.000 Jahren ist hingegen auf der Grundlage der
vorliegenden mit erheblichen Ungewissheiten behafteten Datenbasis zu potentiellen natirlichen
Analoga nicht moglich.
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6. BEWERTUNG DER LANGZEITBESTANDIGKEIT

Grundsatzlich kann Bitumen durch die folgenden Prozesse verandert werden:

e Innere Strukturdnderungen,

e Einwirkung radioaktiver Strahlung und von UV-Strahlung,
e Wasseraufnahme,

e Einwirkung chemisch reaktiver Stoffe,

e Oxidationsprozesse und

e Biodegradation.

Aus dem hohen Alter der naturlichen Bitumenvorkommen (viele Mio. Jahre) schlieRen wir, dass
Strukturanderungen durch innere Prozesse — bei Fehlen &uferer Einwirkungen — zu keiner
grundlegenden Veranderung der Bitumeneigenschaften fuhren (Dichtheit gegenuber Wasser,
viskoses Verhalten und chemische Bestédndigkeit). Durch die (anfanglich starkere) Volumen-
abnahme durch innere Strukturdnderungen bei technischen Bitumen kann sich in den Schotter-
Bitumen-Sdulen im ERAM jedoch ein Bereich ausbilden, in dem der Hohlraum zwischen dem
Schotter nicht mehr vollstandig mit Bitumen gefullt ist. Aufgrund der Viskositdt des Bitumens und
der Schwerkraft wird sich dieser Bereich in den oberen Abschnitten der Dichtelemente ausbilden.
Dies fihrt zu einer Vergrélierung der Oberflache des Bitumens als Angriffspunkt anderer Prozesse.

Bei dem Einsatz des Bitumens als Dichtmaterial in den Schachten Bartensleben und Marie und in
dem Rolllochsystem zwischen Lager B und Lager C ist eine Verédnderung seiner Eigenschaften
durch radioaktive Strahlung aufgrund des dort niedrigen Strahlungsniveaus ausgeschlossen. Eine
Exposition gegeniiber UV-Strahlung ist ebenfalls ausgeschlossen.

Die Wasseraufnahme von Bitumen ist stark limitiert. Aus der in der Literatur angegebenen
Diffusionskonstante von 2-10™2 m?/s ergibt sich fiir Wasser nach 30.000 Jahren eine Eindringtiefe
von 1,4 m. Die Einspannung des Bitumens in der Schachtréhre wirkt einer Volumenzunahme und
damit einer Wasseraufnahme entgegen. Die Zusammensetzung nattrlichen Asphalts zeigt, dass gro-
Rere Wassergehalte in Bitumen grundsétzlich moglich sind. Diese scheinen die grundlegenden
Eigenschaften des Bitumens (Dichtheit gegenuber Wasser, viskoses Verhalten und chemische
Bestandigkeit) jedoch nicht zu gefahrden.

Ein chemischer Angriff durch organische Ldsungsmittel u. &. ist aufgrund der Abwesenheit dieser
Stoffe im Bereich der Schachte und des Rolllochs ausgeschlossen. Eine Verdnderung der Eigen-
schaften des Bitumens durch die Einwirkung von Wasser und Salzlésungen erfolgt in tberschau-
baren Zeitraumen, fir die Beobachtungen vorliegen, nicht. Flr eine langfristige Verédnderung seiner
Eigenschaften durch Wasser und Salze in einem signifikanten Umfang liegen uns keine Anhalts-
punkte vor, weder aufgrund theoretischer Uberlegungen noch aufgrund von Beobachtungen in der
Natur oder an historischen Funden.

In den vertikalen Grubenbauen des ERAM kommen als einzige Bitumen zerstérende Prozesse
aerobe Oxidation und mikrobieller Abbau (aerob und anaerob) in Betracht. Die Geschwindigkeit
dieser Prozesse wird durch den Umfang bzw. die Geschwindigkeit der folgenden Grof3en limitiert:
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o Stofffluss auBerhalb des Abdichtkorpers aus Bitumen (Zufluss von Sauerstoff und Nahrstoffen,
Abfluss von Reaktionsprodukten),

e Stofffluss innerhalb des Abdichtkorpers aus Bitumen und
e eigentlicher Bitumenabbau.

Die Abschatzungen in Abschnitt 4.5.5 zeigen, dass der Grundwasserfluss und damit der konvektive
Zufluss von Sauerstoff aulerhalb des Abdichtkdrpers sehr gering sind. Sofern die in [P 500] und
[P 501] abgeschéatzten Grundwasserflisse auch nur ndherungsweise zutreffend sind, kann der
konvektive Zufluss von Sauerstoff vernachléssigt werden. Der diffusive Sauerstoffzufluss dirfte
sich ebenfalls als sehr gering herausstellen. Wir erwarten deshalb, dass eine aerobe Oxidation bzw.
ein aerober mikrobieller Abbau in signifikantem Umfang schon aufgrund der Begrenzung des
Sauerstoffflusses auRerhalb des Abdichtkdrpers ausscheidet. Um dies als stutzendes Argument fr
die Langzeitbestandigkeit der Bitumenabdichtung nutzen zu kénnen, empfehlen wir:

E1l: Im Rahmen der geomechanisch-hydraulischen Nachweisfihrung sollte auch der kon-
vektive und diffusive Sauerstoffzutritt zur Bitumenabdichtung abgeschéatzt werden.

Die vorliegenden Angaben zum Eindringen bzw. zur Diffusion von Wasser in Bitumen legen nahe,
dass bei intaktem (d. h. rissfreiem und wasserunltslichem) Bitumen der Stofffluss innerhalb des
Abdichtkdrpers so stark behindert ist, dass schon aus diesem Grund ein tiefgriindiger mikrobieller
Bitumenabbau innerhalb des Betrachtungszeitraums von 30.000 Jahren ausgeschlossen ist. Aus der
angegebenen Diffusionskonstante von 2:10™ m#s ergibt sich fiir Wasser nach 30.000 Jahren eine
Eindringtiefe von 1,4 m. Die Anwesenheit von Wasser ist aber VVoraussetzung fur die Anwesenheit
von Mikroorganismen und deren Né&hrstoffversorgung. Da jedoch ungewiss ist, ob und in welchem
Umfang die wasserdurchdrungene Bitumenschicht mikrobiell angegriffen wird und ihre
Diffusionseigenschaften verandert, kann dieser Wert zwar als qualitatives Argument, nicht aber als
strenger Nachweis einer Begrenzung der Abbaurate gelten.

Die in Abschnitt 4.5.5 enthalten Angaben lassen keine quantitativen Angaben zur Geschwindigkeit
des Bitumenabbaus durch aerobe Oxidation zu. Die in Abschnitt 4.5.6 ausgewerteten Unter-
suchungen zum mikrobiellen Bitumenabbau waren so ausgelegt, dass die Sauerstoff- bzw. Nahr-
stoffversorgung nicht die begrenzenden GréRen waren. Die abgeleiteten maximalen Abbauraten
(100 pum/a unter aeroben Bedingungen und << 1 um/a unter anaeroben Bedingungen) beschreiben
das Zeitverhalten des eigentlichen mikrobiellen Bitumenabbaus (unter gilinstigen Bedingungen wie
erhdhter Temperatur und geringen Salzkonzentrationen). Selbst unter diesen gunstigen Bedin-
gungen sind die Abbauraten unter anaeroben Bedingungen so gering, dass schon alleine aus diesem
Grund eine Beeintrachtigung der Dichtelemente durch anaeroben mikrobiellen Abbau aus-
geschlossen werden kann.

Wir vermuten, dass auch der aerobe mikrobielle Abbau bei einer (fiktiven) guten Sauerstoff- und
Né&hrstoffversorgung so langsam erfolgen wirde, dass er nicht zu einer signifikanten Beein-
trachtigung der Dichtelemente fuhrt. Dies sehen wir auf der Basis der vorliegenden Informationen
jedoch nicht als gesichert an. Die Abschdtzungen zum Sauerstofftransport zeigen jedoch, dass eine
solche fiktive gute Sauerstoffversorgung nicht vorliegt.
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Zusammenfassend kommen wir hinsichtlich des mikrobiellen Abbaus und der aeroben Oxidation zu
den folgenden Ergebnissen:

Aufgrund der begrenzten Anzahl der Untersuchungen zum mikrobiellen Abbau von Bitumen,
der zeitlichen Limitierung dieser Versuche auf maximal 1 Jahr und den mdoglichen Abwei-
chungen des im ERAM eingesetzten Bitumens von den untersuchten Bitumen ist eine
Ubertragung der im Labor ermittelten mikrobiellen Abbauraten auf die Verhaltnisse im ERAM
in ferner Zukunft mit groRen Ungewissheiten verbunden.

Da die Verhaltnisse im ERAM fir die Aktivitat der Mikroorganismen wesentlich ungunstiger
als in den Laborversuchen sind, ist zu erwarten, dass der Bitumenabbau im ERAM deutlich
geringer als in den Laborversuchen ist. Es liegen keine Anhaltspunkte daftr vor, dass die
Abbauraten im ERAM (ber denen in den Laborversuchen liegen kénnten.

Der mikrobielle Abbau von Bitumen wird durch drei unabhéngige Prozesse limitiert:

- Stofffluss auBerhalb des Abdichtkorpers aus Bitumen (Zufluss von Sauerstoff und
Nahrstoffen, Abfluss von Reaktionsprodukten),

- Stofffluss innerhalb des Abdichtkorpers aus Bitumen und
- dem eigentlichen Bitumenabbau.

Es ist plausibel, dass schon jeder einzelne Prozess so limitierend wirkt, dass er eine signifikante
Beeintrachtigung der Dichtelemente innerhalb des Betrachtungszeitraums verhindert.

Eine signifikante Beeintrachtigung der Dichtelemente aus Bitumen durch anaeroben mikro-
biellen Abbau ist schon alleine aufgrund der geringen Geschwindigkeit dieses Prozesses
ausgeschlossen.

Eine signifikante Beeintrachtigung der Dichtelemente aus Bitumen durch aerobe Oxidation oder
aeroben mikrobiellen Abbau diirfte schon alleine aufgrund der Begrenzung des Sauerstoff-
flusses zu den Dichtelementen hin ausgeschlossen sein. Zur Vervollstdndigung dieses Nach-
weises verweisen wir auf Empfehlung E 1.
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