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Abstract. The disposal of spent nuclear fuels and high-level radioactive wastes in deep geological repositories
represents one of the greatest scientific-technical and societal challenges of our times. Most disposal concepts
rely on a multibarrier system, consisting of a combination of engineered materials, geotechnical and geological
barriers to provide a safe containment of the radioactive waste to protect humans and the environment against
dangers arising from ionizing radiation. A reliable safety assessment of a deep geological repository over assess-
ment time scales of several 100 000 years requires a profound and comprehensive understanding of the complex
coupled physical (thermal, hydraulic, mechanical), chemical and biogeochemical (THM/CB) processes that gov-
ern the long-term evolution of the repository system.

As a result of thermal and chemical gradients at the interfaces of different components and materials of the
multi-barrier system (e.g. interfaces between metallic waste containers and bentonite backfill or between struc-
tural concrete and clay host rock), mineral dissolution and precipitation reactions are promoted; thus the (local)
porosity, the volume filled with gas and/or water, can increase or decrease leading to changes in the macroscopic
transport properties of the respective media. Although a reduction of the porosity (porosity clogging) appears to
be desirable to inhibit radionuclide migration, it can also be detrimental, particularly in the case of gas pressure
build-up due to canister corrosion or bacterial activity.

So far, porosity clogging at barrier interfaces and associated consequences on solute or gas transport remain
poorly understood; currently used mathematical descriptions of porosity clogging in reactive transport codes
usually fail to capture respective experimental observations (Chagneau et al., 2015; Deng et al., 2021). In this
context, we are developing a “lab-on-a-chip” set-up, which combines time lapse optical microscopy imaging
and in operando Raman spectroscopy (Poonoosamy et al., 2019, 2020) to determine (i) whether complete clog-
ging is possible and permanent, (ii) which parameters control the porosity clogging and (iii) which changes
in transport properties of porous media are induced due to porosity clogging. Our approach comprises mi-
cronized counterdiffusion experiments with in situ visualization and monitoring of the evolution of mineralogy
and microstructure/pore architecture with time. Complementary pore scale modelling will be used to derive key
relationships that describe changes in transport properties due to mineral precipitation-induced porosity clog-
ging. This approach will help to improve reactive transport codes and their predictive capabilities thus enhancing
confidence and reduce uncertainties in long-term predictions, leading to more realistic descriptions of the evolu-
tion of complex repository systems.

Kurzfassung. Die Endlagerung abgebrannter Kernbrennstoffe und hochradioaktiver Abfille in tiefen ge-
ologischen Formationen stellt eine der groften wissenschaftlich-technischen und gesellschaftlichen Her-
ausforderungen unserer Zeit dar. Die meisten Entsorgungskonzepte basieren auf einem Multibarrierensys-
tem, das aus einer Kombination von technischen, geotechnischen und geologischen Barrieren besteht, um
einen sicheren Einschluss der radioaktiven Abfille zu gewihrleisten, der Mensch und Umwelt vor Gefahren
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durch ionisierende Strahlung schiitzt. Eine verldssliche Sicherheitsbewertung eines tiefengeologischen End-
lagers iiber Bewertungszeitriume von mehreren 100000 Jahren erfordert ein tiefgreifendes und umfassendes
Verstindnis der komplexen gekoppelten physikalischen (thermischen, hydraulischen, mechanischen), chemi-
schen und biogeochemischen (THM/CB) Prozesse, die die Langzeitentwicklung des Endlagersystems bestim-
men.

Durch thermische und chemische Gradienten an den Grenzflichen zwischen verschiedenen Komponenten
und Materialien des Multibarrierensystems (z. B. Grenzflichen zwischen metallischen Abfallbehiltern und Ben-
tonitverfiillung oder zwischen Konstruktionsbeton und tonigem Wirtsgestein) werden Auflosungs- und Aus-
fallungsreaktionen begiinstigt; somit kann die (lokale) Porositit, d.h. der mit Gas und/oder Wasser gefiillte
Porenraum, zunehmen oder abnehmen, was zu Verdnderungen der makroskopischen Transporteigenschaften der
jeweiligen Materialien fiihrt. Obwohl eine Verringerung der Porositit (,,porosity clogging*) wiinschenswert er-
scheint, um die Radionuklidmigration zu verhindern, kann sie auch von Nachteil sein, insbesondere bei einer
Zunahme des Gasdrucks infolge einer Korrosion der Abfallbehilter oder bakterielle Aktivitit.

Bis jetzt sind diese Verringerung der Porositit an Barrieregrenzflichen und deren Auswirkungen auf
den Transport von Fliissigkeiten oder Gasen nur wenig verstanden, die derzeit verwendeten mathemati-
schen Beschreibungen der Porosititsreduktion in reaktiven Transportcodes werden den entsprechenden experi-
mentellen Beobachtungen in der Regel nicht gerecht (Chagneau et al., 2015; Deng et al., 2021). In diesem
Kontext entwickeln wir einen ,,Labor-auf-dem-Chip*“-Aufbau (,,Jab-on-a-chip*), welcher optische Mikroskopie
und konfokale Raman-Spektroskopie kombiniert um zu ermitteln, ob (i) ein vollstdndiger Verlust der Porositét
moglich und von Dauer ist, (ii) welche Parameter die Porositdtsverminderung steuern und (iii) welche Verin-
derungen der Transporteigenschaften poroser Medien durch diese Porosititsverinderungen hervorgerufen
werden. Unser Ansatz umfasst mikronisierte Gegendiffusionsexperimente mit In-situ-Visualisierung und
Uberwachung der zeitlichen Entwicklung von Mineralogie und Mikrostruktur/Porenarchitektur. Eine ergiinzende
Modellierung auf dem Porenmaf3stab wird verwendet, um Stoffgesetze abzuleiten, die Verdnderungen der Trans-
porteigenschaften aufgrund einer durch Mineralausfillungen induzierten Porosititsverminderung beschreiben.
Dieser Ansatz soll dazu beitragen, reaktive Stofftransportmodelle und ihre Prognosefihigkeiten zu verbessern
und Unsicherheiten zu verringern, um eine realistischere Beschreibung der Entwicklung komplexer Endlager-
systeme zu erhalten.
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