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,Deformation-assisted fluid percolation in rock salt”
(erschienen in Science am 30.11.2015)
1 Anlass

Steinsalz wird in Deutschland als potenzielles Wirtsgestein angesehen, in dem ein Endlager
fur insbesondere warmeentwickelnde radioaktive Abfalle und ausgediente Brennelemente
errichtet, betrieben und langzeitsicher und nachsorgefrei verschlossen werden kann. Dies
beruht auf den Erfahrungen aus tiber 150 Jahren Salzbergbau und den dabei gewonnenen
Kenntnissen zum Einschluss- und Isolationsvermdgen des Salzgesteins. Seit mehreren
Jahrzehnten wird die Eignung von Steinsalz als Wirtsgestein flr radioaktive Abfalle intensiv
experimentell und modelltheoretisch erforscht, wobei vor allem das thermomechanische Ver-
halten des Steinsalzes und seine Dichtheit untersucht werden.

Am 30.11.2015 erschien in der Zeitschrift Science der Artikel ,Deformation-assisted fluid per-
colation in rock salt”. Dieser Artikel wurde in Deutschland von Medien aufgegriffen und als
neue fachliche Erkenntnis dargestellt und die Eignung von Salz als Wirtsgestein fir radioak-
tive Abfélle thematisiert und grundsatzlich in Frage gestellt

2 Zielstellung der Kurzstellungnahme der DAEF

Die DAEF méchte mit der vorliegenden Stellungnahme die o.g. Veréffentlichung in der Zeit-
schrift Science aus technisch-wissenschaftlicher Sicht bewerten und dazu

¢ die wissenschaftlichen Grundlagen skizzieren

e die durchgefuhrten Laborversuche mit Salz (mit einer Kornverteilung wie Speisesalz)
in den Kontext zum Stand von Wissenschaft und Technik bei endlagerelevanten La-
boruntersuchungen stellen,

¢ die Randbedingungen und veroffentlichten Ergebnisse fir das Auftreten von Kohlen-
wasserstoffen (nachfolgend: KW) und die Auswertung von Bohrlochlogs von Tiefboh-
rungen aus dem Golf von Mexiko benennen, und

¢ die Relevanz der veroffentlichten Ergebnisse und der daraus abgeleiteten Schlussfol-
gerungen fiir Endlagerkonzepte in Salz bewerten.

3 Veroffentliche Untersuchungsergebnisse in Science

3.1 Grundlagen

Wissenschaftliche Basis ist die sogenannte ,static pore-scale theory“. Sie beschreibt die
raumliche Geometrie (Topologie) eines Porennetzwerkes von Gesteinen mit Fluideinschlis-
sen unter thermodynamischen Gleichgewichtsbedingungen, auf deren Grundlage die resul-
tierende Durchléassigkeit (Permeabilitdt) des Gesteins abgeschétzt werden kann. Diese hangt
vor allem von der Porositat, aber auch von der aus der Benetzung der Kornoberflachen re-
sultierenden Porenraumgeometrie ab.
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Danach stellt sich fur ldsungserfiillte Poren, die sich an Tripelpunkten zwischen drei einander
bertihrenden Kdrnern befinden, ein energetisches Gleichgewicht zwischen den Grenz- und
Oberflachen ein (Abb. 1), das die Benetzungseigenschaften bestimmt. Das Verhaltnis aus
der Korngrenzenenergie der Festkorperkristalle y,, zur Festkorper-Fluid-
Grenzflachenenergie y¢s (Oberflachenenergie) wird durch den sogenannten Dihedralwinkel
bzw. im Folgenden vereinfacht als Offnungswinkel 8 des Korngrenzenzwickels beschrieben:
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Abb. 1. Definition des Dihedral- bzw. Offnungswinkels 6 in Relation zur raumlichen Vertei-
lung von Lésung.

Petrologische Untersuchungen an analog aufgebauten Festkdrperstrukturen, z.B. zur Vertei-
lung von silikatischen Schmelzen in Gesteinen, lassen vermuten, dass der Offnungswinkel 8
als Perkolationsschwelle die Durchlassigkeit des Festkdrpers beeinflusst. Wenn 6 > 60° ist,
gibt es vermutlich nur isolierte Lésungseinschlisse in den Korngrenzenzwickeln und die
Permeabilitat ist gleich Null. Wird 6 < 60°, kommt es zu einer Reorganisation der Fluidvertei-
lung mit Ausbildung eines thermodynamisch stabilen drei-dimensionalen Netzwerkes von
verbundenen und lésungserfillten Kanalen entlang von Korngrenzenzwickeln. Fir derartige
Porennetzwerke wird bisher ausschliel3lich auf Basis theoretischer Modelle eine Permeabili-
tat bis in die GréRenordnung von 10 m? bzw. héher abgeschétzt (z.B. Schénherr et al.,
2007).

Der Modellansatz der ,static pore-scale theory” wurde in einer grundlegenden Arbeit erstma-
lig von Lewis & Holness (1996) auf das Zweiphasensystem Salzldsung-Halit angewendet,
wobei kinstliche Salzgrusproben (s. Kap. 3.2) bei unterschiedlichen Druck-Temperatur-
bedingungen bzgl. der sich einstellenden Korngeflige untersucht wurden. Dabei zeigte sich,
dass sich in Abhangigkeit von Druck und Temperatur der Offnungswinkel 8 unter Minimie-
rung der Grenzflachenenergie andert. Die Autoren haben ein einfaches Diagramm (vgl. Abb.
2) abgeleitet, das in Abhéngigkeit von Druck und Temperatur bzw. Tiefe Uber den experi-
mentell gemessenen Offnungswinkel 8 Bereiche definiert, in denen Salzgesteine undurch-
lassig oder aber permeabel sind. Ausgehend von einem ,normalen“ geothermischen Gradi-
enten wirde demnach Steinsalz bei Teufen > 3 km durchlassig. Das Diagramm bildet die
Basis fur wesentliche Aussagen von Ghanbarzadeh et al. (2015).

Holness (2010) weist darauf hin, dass die allgemeine Anwendbarkeit dieses Perkolationsan-
satzes stark von den realen Porenraumstrukturen der Gesteine abhangt. In heterogenen
(anisotropen) Gesteinen mit unterschiedlichen Korngré3en, einer geringen Porositat und
verschiedenen Mineralphasen (wie Steinsalz) werden deshalb vermutlich keine miteinander
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verbundenen Fluidkanéle auftreten, insbesondere dann, wenn der Lésungsgehalt sehr ge-
ring ist.

Nattrlich vorkommendes Steinsalz besteht Gberwiegend aus Halit (Gehalt > 90 %) und
zeichnet sich durch ein extrem heterogenes Korngefiuige (KorngroRen zwischen <1 mm...10
mm...1 dm), sowie Beimengungen verschiedener Minerale, wie z.B. Anhydrit und Tone, aus.
Der Losungsgehalt liegt bei 0,1 bis 1 % und ist damit deutlich niedriger als bei den von
Ghanbarzadeh et al. im Labor hergestellten Proben (s. Kap. 3.2). Gleichzeitig sind benach-
barte Korngrenzen nicht einfach planar, sondern unterschiedlich rauh und ineinander ver-
wachsen. Somit sind die Offnungswinkel benachbarter Kornaggregate sehr unterschiedlich.
Als Konsequenz ist aus Sicht der DAEF die Bildung durchgehender Wegsamkeiten, selbst
Uber Kornzwickel, nicht zu erwarten.
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Abb. 2. Druck-Temperatur-Diagramm nach Lewis & Holness (1996) mit einem mittleren geo-
thermischen Teufengradienten (gestrichelte Linie). Der dunkelgraue Bereich repréasentiert
Dihedralwinkel 8 > 60°; hellgrau einen Ubergangsbereich und weiR 8 < 60° (aus Schonherr
et al., 2007).

Uber die static pore-scale theory hinaus werden von Ghanbarzadeh et al. (2015) noch weite-
re Prozesse, u.a. Dilatanz und feuchte-unterstitzte Rekristallisationsprozesse, angefuhrt, die
unter Deformationsbedingungen (z.B. Salzaufstieg) zu einer Permeabilitat (,Deformation-
assisted fluid percolation®) fiihren kénnen. Sie entsprechen teilweise den bekannten Mecha-
nismen, die zu hydraulischen Wegsamkeiten fiihren kdnnen (Kap. 4).

3.2 Durchgefihrte Untersuchungen an kiinstlichen Salzproben im Labor

Ghanbarzadeh et al. (2015) haben die experimentellen Untersuchungen von Lewis & Hol-
ness (1996) in dem entsprechenden PT-Bereich teilweise wiederholt, wobei sie mutmaflich
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die gleiche Methodik angewendet haben. Da die nachfolgenden Porenraumuntersuchungen
(u.a. Computertomografie) zur Erzielung einer ausreichenden Représentativitat feinkdrnige
Materialien erfordern, wurden keine natirlichen Salzproben untersucht, sondern auf
Salzpresslinge aus Tafelsalz (kubische Salzkérner mit ca. 50 - 300 um Korngréf3e) zuriick-
gegriffen (Abb. 3A).

salzkdrner — kubische Einkristalle. (B) Teflonkapsel mit Aussendurchmesser 5 mm, die als
Probencontainer genutzt wurde. (C) Ein Querschnitt durch die deformierte Probe im Innern
der Teflonkapsel mit einer Auflésung von 8 um (aus Ghanbarzadeh et al., 2015).

Dafiir wurden 150 mg Tafelsalz mit 7 — 15 mg Wasser (= ca. 7 — 15 Vol.-% lésungserfllte
Porositét) in eine Teflon-Kapsel gefiillt, die in ein Platinrohr (5 mm Durchmesser) einge-
schweil3t wurde (Abb. 3B). In einem Autoklaven wurden die Proben bei Temperaturen zwi-
schen 100 und 275°C sowie Dricken zwischen 200 und 1000 bar tGber 5 Tage (120 h) ge-
tempert, wobei sich ein Gleichgewichtsgefuge einstellen sollte. Bei Versuchsende wurden die
Proben schlagartig entlastet und auf Raumtemperatur abgekuhlt (,gequenched®).

Eine direkte Ubertragbarkeit der Ergebnisse auf natiirliche Steinsalzvorkommen ist aufgrund
der Randbedingungen der durchgefiihrten Versuche aus Sicht der DAEF aus folgenden
Griinden nicht gegeben:

¢ Die hier realisierten Korngréf3en und resultierenden Salzgeftige sind nicht auf natdrli-
che Salzgefuge (Korngré3en zwischen <1 mm...10 mm...1dm) Gbertragbar, weil da-
mit nicht die natlrliche Genese von Salzgesteinen abgebildet wird.

o Der Wassergehalt (bzw. I6sungserfillter Porenraum) ist in natirlichen Steinsalzvor-
kommen mit 0,1..1% deutlich niedriger.

e Als Folge des ,Quenchens“ kommt es unvermeidlich zu einer schlagartigen Offnung
des Porenraums, d.h. die danach untersuchten Korngeflige entsprechen nicht dem
kompaktierten in situ-Zustand. Deshalb zeigen sich z.B. in Abb. 3C deutlich Entlas-
tungsrisse.

e Aufgrund des experimentell zu hohen Losungsanteils ist die Aufnahmeféahigkeit fir
Ldsungen in den energetisch gunstigsten Korngrenzenzwickeln mit isolierten Poren
nicht ausreichend, weshalb sich vermutlich Losungskanéale um Kdérner herum ausbil-
den.

3.3 Vorkommen von Kohlenwasserstoffen / Beobachtungen an Bohrlochlogs
Da reale Messungen der Permeabilitat von Steinsalz unter PT-Bedingungen fir Teufen

> 3000 m bisher nicht vorliegen, wird von Ghanbarzadeh et al. (2015) das Auftreten von Koh-
lenwasserstoffen (KW)*, die von auRen ins Salz eingewandert sein sollen, bzw. die Abnahme

! Kohlenwasserstoffe (KW) sind Verbindungen, die aus den Elementen Kohlenstoff und Wasserstoff
aufgebaut sind. In der Natur kommen KW als Gemische verschiedener kettenartig aufgebauter KW -
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des elektrischen Widerstandes als Beleg fur einen moglichen Dichtheitsverlust von Steinsalz
interpretiert.

Zur Einordnung der Befunde sind aus Sicht der DAEF folgende Aspekte zu beriicksichtigen.
Aufgrund seiner Undurchlassigkeit gegeniiber Gasen und Flissigkeiten stellt Salzgestein
eine abdichtende Schicht fir KW dar. Dementsprechend werden Erdél- und Erdgaslagerstat-
ten vergleichsweise haufig an Salzstrukturen gefunden, z. B. in porésen Gesteinen unterhalb
von Salzstockiberhangen. Unabhéngig davon stellen KW in Salzgesteinen kein unbekanntes
Phanomen dar, wobei eindeutige Aussagen erst aufgrund genauer Untersuchungen zur Her-
kunft gemacht werden kénnen:

e Als wahrscheinliche Ursache fir das Auftreten von KW in Salzgesteinen ist zunachst
eine autochthone Bildung anzunehmen, wenn entsprechendes organisches Aus-
gangsmaterial zeitgleich mit der Sedimentation der Evaporitminerale abgelagert wur-
de. Derartige KW-Vorkommen treten haufig in Salzvorkommen in der flachen Lage-
rung auf, z. B. im Sudharzrevier, zumeist im Hangenden von anhydritischen oder kar-
bonatischen Einschaltungen. Die jeweilige Herkunft der KW bzw. die entsprechenden
Muttergesteine kbnnen anhand ihrer geochemischen Signaturen bestimmt werden
(z. B. Gerling & Faber, 2001)

¢ Nur unter bestimmten Bedingungen kénnen Kohlenwasserstoffe von auf3en in eine
Salzstruktur hinein gelangen. Voraussetzung dafir sind Wegsamkeiten, wie sie z. B.
(1) in einer Salzschicht im Zuge tektonischer Beanspruchung als Rissnetzwerke
raumlich und zeitlich begrenzt entstehen kdnnen (— Verletzung des Dilatanzkriteri-
ums), oder (2) wenn die hydraulischen Driicke in einem an eine Salzstruktur angren-
zenden KW-filhrenden Gestein (z.B. benachbarte Karbonat- oder Anhydriteinschal-
tungen, sogen. ,Stringers®) Werte bis in die Gro3enordnung der kleinsten wirkenden
Hauptspannung annehmen (— Verletzung Minimalspannungskriterium, s. Kap. 4).
Ein entsprechender Mechanismus wird von Schénherr et al. (2007) als Erklarung fur
die in Salzstécken aus der Oman-Region vorkommenden KW vermutet.

Die im Salz vorhandenen KW kdnnen durch Materialverlagerungen innerhalb der Salz-
struktur, beispielsweise im Zuge eines halokinetisch bedingten Salzaufstiegs, migrieren.
Unabhangig von ihrer Genese zeigt der Verbleib von Kohlenwasserstoffen in der Salz-
struktur eine Immobilitét bzw. nur geringe Mobilitat in geologischen ZeitrAumen an, wobei
mittels geo- und isotopenchemischer Untersuchungen nachgewiesen werden konnte,
dass die stoffliche Zusammensetzung der Fluideinschliisse gegeniiber dem Ausgangs-
zustand unverandert ist (z.B. Siemann, 2007).

4 Bewertung der veroffentlichten Ergebnisse und der gezogenen Schlussfolge-
rungen zum Perkolationsverhalten von Salz

Der Beitrag von Ghanbarzadeh et al. (2015) zeichnet sich dadurch aus, dass er das bereits
in den Untersuchungen von Lewis & Holness (1996) dokumentierte Ph&nomen einer Zunah-
me der Permeabilitét von Steinsalz infolge Verdnderung der Benetzungseigenschaften der
Korngrenzen in den Fokus der offentlichen Aufmerksamkeit riickt. Die Basis bilden hoch-
aufgeldste Mikrostrukturaufnahmen, die dreidimensional eine genaue Porenraumanalyse
ermdglichen. Allerdings wurden nur synthetische Halitproben untersucht, die nicht reprasen-
tativ fur nattrrliche Steinsalzgesteine sind.

Salzgesteine sind in ihrer geologischen Entwicklung tiber Jahrmillionen kompaktiert und de-
hydriert worden. Die Kristallkorngrenzen sind zumeist verheilt, wobei Kohasions- und Adhé&-

Molekile unterschiedlicher Lange sowie zyklisch aufgebauter Verbindungen vor. Alkane, also gesat-
tigte kettenférmige KW, bilden den Hauptbestandteil der in Erdél- und Erdgaslagerstatten natirlich
vorkommenden KW.



sionskréfte wirken. Lokale Fluideinschlisse sind haufig mehrphasig (Gas und Losung bzw.
Kohlenwasserstoffe), wobei die Porositat des Steinsalzes nur gering ist und im Promillebe-
reich- bis ca. 1 Prozent liegt. Zusatzlich zu den komplexen Porenraumverhaltnisse wird ein
Fluidtransport durch kapillare Sperrdruckeffekte behindert. Somit liegt kein einfaches Zwei-
phasensystem (Halit-Salzlésung) vor, wie es von Ghanbarzadeh et al. (2015) untersucht
wurde. In der Realitat ist Stofftransport in Steinsalz im ungestérten Zustand nur durch den
extrem langsamen Prozess der Festkdrperdiffusion maglich.

Aufgrund der visko-plastischen Eigenschaften von Salzgesteinen ist der ungestorte Zustand
in situ durch einen nahezu isotropen Einspannungszustand gekennzeichnet. Dies bedeutet
gemal der MOHRschen Beziehungen, dass die Scherspannungen an den Korngrenzen der
polykristallinen Salzgesteine nahe Null sind und die Normalspannungen der minimalen
Hauptspannung entsprechen. Gleichzeitig kbnnen dynamische Rekristallisationsprozesse
und feuchte-unterstiitzte Korngrenzenmigration zu einer zumindest teilweisen Gefligereorga-
nisation und Anreicherung von Fluiden auf Korngrenzen fuhren (z.B. Schonherr et al., 2010).
Mikrostrukturuntersuchungen dokumentieren, dass die Fluide zumeist als lokale Fluidein-
schlusse vorliegen und keine durchgehenden Flissigkeitssdume ausbilden. Somit sind ge-
ringporése Salzgesteine unter den Bedingungen eines ungestdrten Gebirges fllissigkeits-
und gasdicht.

Die Dichtheit von Salinargesteinen ist geologisch dadurch dokumentiert, dass in Salzgestei-
nen lokal grof3e Volumina an Fluiden gespeichert sein kénnen. In fast jedem Kali- und Stein-
salzbergwerk finden sich lokal begrenzte Lésungs- und Gaseinschlisse, die durch bergman-
nische Aktivitaten aufgeschlossen werden. Dabei kann es sich um fossile Losungen oder
Restlésungen aus Salzumbildungsprozessen handeln und um Fluide, die von umgebenden
Gesteinen durch tektonische Prozesse, Vulkanismus oder Halokinese in das Salzgestein
migriert sind. Derartige natirliche Analoga sind u.a. die CO,-Vorkommen im Werra-Gebiet
(z.B. Minkley et al., 2015).

Die Randbedingungen, die zu einem Integritatsverlust, d.h. Verlust der Dichtheit der Salzge-
steine in bergbaulich erschlieBbaren Tiefenlagen, fihren kénnen, sind bekannt und missen
fur den Langzeitsicherheitsnachweis eines Endlagers anhand allgemein giltiger Kriterien
standortspezifisch tberprift werden (BMU, 2010). Konnektivitat, d. h. Schaffung miteinander
verbundener Rissoffnungen in den interkristallinen Strukturen kann durch mechanische und
hydraulische Beanspruchungen bewirkt werden:

> Dehnungsbeanspruchung mit Offnung von Rissen bei Uberwindung der Zugfestigkeit
bzw. der adhasiven Kornbindungen — Zugspannungskriterium

» Scherbeanspruchung mit induziertem Risswachstum und Vernetzung von Korngren-
zen — Scherspannungskriterium (Dilatanzkriterium)

> Fluiddruck-induzierte Offnung von Korngrenzen und Vernetzung interkristalliner
FlieRwege — Minimalspannungs- bzw. Fluiddruckkriterium (druckgetriebene Perkola-
tion)

Eine Uberschreitung der Zugfestigkeit oder der Dilatanzgrenze tritt in der unmittelbaren Um-
gebung von untertagigen Hohlrdumen auf, also auch im Nahfeld der Einlagerungskammern
eines Endlagers fur radioaktive Abfélle, da um Hohlrdume und in Tragelementen wie Pfeilern
Scherspannungen induziert werden und an Hohlraumkonturen Zugspannungen auftreten
konnen.

Fur die Barriereintegritat ist die Fluiddruck-getriebene Perkolation von gré3erer Bedeutung,
da die thermo-mechanisch bedingten Spannungséanderungen, die bei der Endlagerung war-
meentwickelnder radioaktiver Abfalle und ausgedienter Brennelemente auftreten, weit in die
Salinarbarriere reichen kdnnen und am Top des Salinars zu einem Abfall der minimalen



Hauptspannung unter den anstehenden Grundwasserdruck fuhren kénnen (Kock et al.,
2012, Minkley & Briickner, 2016).

5 Relevanz der gemessenen Daten und Untersuchungsergebnisse fur die End-
lagerung in Salz allgemein und fir Endlager in Salz in Deutschland im Beson-
deren

Das Phanomen einer mdglichen Permeabilitdt von Salzgesteinen aufgrund der PT-
abhangigen Benetzungseigenschaften von Salzlésungen ist nicht zuletzt wegen der Arbeiten
der Universitat Aachen mit den Arbeitgruppen Urai und Kukla bekannt, die sehr umfangrei-
che Gefligeuntersuchungen an mit KW-durchsetzten Salzgesteinen von Salzstécken aus der
Oman-Region durchgefuhrt haben (z.B. Schénherr et al., 2007). Im Rahmen der Vorlaufigen
Sicherheitsanalyse fur den Standort Gorleben (VSG) wurde das Auftreten von KW im Salz-
stock Gorleben intensiv diskutiert. Allerdings wurde das von Holness & Lewis (1996) postu-
lierte Phanomen wegen der dafiir notwendigen PT-Bedingungen entsprechend einer Teufe
von mehr als 3000 m als nicht relevant eingeschéatzt (Bracke et al., 2012).

Fur die in Ghanbarzadeh et al. (2015) verdéffentlichten Ergebnisse erscheint eine Ubertrag-
barkeit auf natlirliche Salzgesteine aufgrund der vorliegenden Korngréf3en und Feuchtig-
keitsgehalte sowie der experimentellen Randbedingungen (Auflockerung) zumindest zweifel-
haft.

Weiterhin gibt es bisher keine experimentelle Messung, die das bisher ausschlieRlich auf
Basis mikrostruktureller Beobachtungen postulierte Phdnomen einer Zunahme der Permea-
bilitdt von Salzgestein belegt. Erste Permeabilitatsmessungen an natirlichen Steinsalzpro-
ben, die das Institut fiir Gebirgsmechanik GmbH in Leipzig bei Druck- und Temperaturbedin-
gungen von 90 MPa und ca. 95°C mit Gasinjektionsdriicken bis 190 bar durchflhrte, fihrten
zu keinem messbaren Gasdurchtritt, d.h. das Salz war dicht (Minkley & Bruckner, 2016).

Damit ergeben sich keine neuen Aspekte, die einen ernsthaften Zweifel an der Eignung von
Salzgesteinen als geologische Barriere rechtfertigen. Unabhangig davon wird in der interna-
tionalen wissenschaftlichen Gemeinschaft diskutiert, ob weitere, flir Endlagerbedingungen
reprasentative Versuche und Untersuchungen zusatzliche Erkenntnisse beziiglich der Dicht-
heit von Steinsalz liefern kénnen.
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