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1. EINLEITUNG 

Im Rahmen des Planfeststellungsverfahrens für die Schachtanlage KON

RAD ist eine Störfallanalyse nach kerntechnischen Gesichtspunkten 

durchzuführen. Ein wesentlicher Teil dieser Analyse ist die Bestim

mung der im Störfall freigesetzten Aktivität, die als Grundlage für 

die Ermittlung der Strahlenexposition in der Umgebung der Schachtan

lage dient. 

In der vorliegenden Arbeit wird dokumentiert, wie die im Störfall 

freigesetzten Aktivitätsanteile aus den Abfallgebinden - nachfolgend 

mit Quelltermbestimmung bezeichnet - bestimmt werden. 

Grundlage der Arbeit sind die Planungsunterlagen /DBE 86/ uno die 

Störfallanalyse /GRS 86/. 

Gemäß /PTB 86/ sind die in KONRAD zur Einlagerung vorgesehenen 

Abfallgebinde in eine von zwei Abfallklassen (Abfallklasse I und Ab

fall klasse II) einzustufen, und im Falle der Abfall klasse ist das 

Abfallprodukt einer von 6 Abfallproduktgruppen (APG 01 .•. APG 06) 

zuzuordnen. 

Eine Definition der Abfallklassen und Abfallproduktgruppen wird in 

/PTB 86/ gegeben, die Anforderungen an die Abfallklassen und Ab

fallproduktgruppen sind in /PTB 87 / aufgeführt, und eine Spezifi

kation dieser Anforderungen bzw. Definitionen erfolgt in /GRU 86/. 

Die Definitionen, Anforderungen und Spezifikationen fließen als 

Randbedingungen mit in die Quelltermbestimmung ein. 

Im Hauptteil des vorliegenden Berichtes erfolgt nur eine knappe 

Schilderung der Vorgehensweise bei der Quelltermbestimmung. Eine de

taillierte Dokumentation wird in den Anhängen gegeben. Der Schwer

punkt des Hauptteils liegt in der Darstellung der Ergebnisse der 

Quelltermbestimmung und einer übersichtlichen Zuordnung zu den Ab

fallklassen und Abfallproduktgruppen. Die Ergebnisdarstellung erfolgt 

in der Form, in der sie in den weiteren radiologischen Rechnungen 

Verwendung findet. 
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2. RANDBEDINGUNGEN 

2.1 Lastannahmen 

Die der Quelltermbestimmung zugrunde liegenden Lastannahmen sind in 

/GRS 86/ definiert. Dabei handelt es sich für obertägige Anlagenbe

reiche um eine rein mechanische Beaufschlagung der Abfallgebinde, 

während in den untertägigen Bereichen neben der rein mechanischen 

Beaufschlagung auch eine kombinierte mechanisch/thermische Belastung 

zu berücksichtigen ist. 

Die Lastannahmen sind im einzelnen: 

• obertägiger Anlagenbereich 

- Absturz einer Transporteinheit (maximal drei Abfallgebinde) aus 

< 3 m Höhe in der Umladehalle oder Pufferhalle. 

Absturz eines Abfallgebindes aus < 1,20 m Höhe im Sonderbereich, 

(obwohl dieser Lastfall durch den obengenannten 3 m-Fall bezüg

lich des Quellterms abgedeckt ist, wird er betrachtet, da für 

dieses Ereignis andere Ausbreitungsbedingungen herrschen). 

• untertägiger Anlagenbereich 

~. '"·~•--- -~- Absturz einer Transporteinheit (maximal drei Abfallgebinde) aus 
:::;,-

< 1, 75 m Höhe im untertägigen Entladebereich (dieser Lastfall ist 

bezüglich des Quellterms durch den nachfolgenden abgedeckt, wird 
-... ----.... ..... ~ ....... ~---~.- .. 
__ ,.,..,...._1edoch- ·- aufgrund anderer Ausbreitungsbedingungen mitberücksich

- --; - . :tigt). 

~~;:.,;Absttrrz-.,eines Abfallgebindes aus ~ 5 m Höhe auf den Kammergrund. 

- Prall eines Transportfahrzeugs gegen den Stoß mit einer Maximal

geschwindigkeit < 4 m/s und anschließende thermische Beaufschla

gung einer Transporteinheit (maximal drei Abfallgebinde) durch 

ein Schadensfeuer. Für das Schadensbild wird, basierend auf ex

perimentellen Untersuchungen, nach /GRS 85/ modellhaft folgender 

Brand-Zeit-Temperatur-Ver! auf ( Model I kurve) angenommen: 
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von t = 0 min bis 5 min : Anstieg der Brandraumtemperatur von 

30 °C bis 800 °C 

von t = 5 min bis 65 min : Konstante Brandraumtemperatur von 

800 °C 

nach 65 min 

2.2 Abfallklassen 

Konstante Brandraumtemperatur von 

30 °C 

Die Quelltermbestimmung erfolgt für die Abfallklassen und II. Im 

weiteren sollen diese Klassen 

für die Quelltermbestimmung 

tion ist in /PTB 86/ gegeben. 

nur soweit beschrieben werden, 

notwendig ist. Die vollständige 

als es 

Defini-

Unter die Abfall klasse I fallen solche Abfallgebinde, an deren Ver

packung über die Grundanforderungen hinaus (minimale, ausschließlich 

betrieblich bedingte Anforderungen, vgl. /PTB 87 /) nur folgende An

forderung gestellt wird: 

Die Abfallbehälter sind so ausgelegt, daß bis zu einer Aufprallge

schwindigkeit von kleiner gleich 4 m/s die Integrität soweit erhal

ten bleibt, daß im Falle einer nachfolgenden 

der Sauerstoffzutritt an das Abfallprodukt 

brennbare Abfallprodukte mit Schmelzpunkten 

offener Flamme abbrennen, sondern pyrolysieren. 

thermischen Einwirkung 

so begrenzt wird, daß 

über 300 °C nicht mit 

Abfallgebinde der Abfallklasse 11 sind solche, an deren Verpackungen 

erhöhte Anforderungen gestellt werden. Als relevante Anforderungen 

bezüglich der Quelltermbestimmung sind zu nennen: 

Die Verpackung hält einem Fall aus 5 m Höhe auf eine unnachgiebige 

Unterlage derart stand, daß die Leckrate (bezogen auf Standardbe

dingungen wie bei der Dichtheitsprüfung nach der Vakuummethode) 

nach dem Fall 10-4 Pa • m3 nicht überschritten wird*), und 

* Diese ·Anforderung an die Verpackung entfällt bei in Bitumen fixier
ten radioaktiven Abfällen, bei denen die Aktivität - soweit tech
nisch aufgrund der Beschaffenheit des Abfalls sinnvoll machbar -
gleichmäßig und vollständig im Fixierungsmittel verteilt ist. 
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die Wandung der Verpackung besitzt einen Wärmeleitwiderstand (Pro

dukt aus Schichtdicke und reziproker Wärmeleitfähigkeit) ! 0, 1 m2 • 

K/W oder 

- bei einem Schadensfeuer mit einer Temperatur von 800 °C während 

einer Stunde ist sichergestellt, daß die Leckrate (bezogen auf Stan

dardbedingungen wie bei der Dichtheitsprüfung nach der Vakuummetho

de) vor dem Brand kleiner 10-S Pa • m3 • s - 1 ist und die integrale 

Leckage während des Brandes und einer Abkühlphase von 24 Stunden 

einen Wert von 1 Mol nicht überschreitet. 

Die obengenannten Anforderungen fließen in die Quelltermbestimmung 

für die Abfallklasse 11 ein. 

2.3 Abfalloroduktgruopen 

Abfallprodukte von Abfallgebinden der Abfall klasse I sind einer von 

sechs Abfallproduktgruppen zuzuordnen. 

Kennziffer Abfallproduktgruppe 

01 Bitumen- und Kunstoffprodukte 

02 ·~ Feststoffe 

03 

04 

05 

06 

Metallische Feststoffe 

Preßlinge 

Zementierte/betonierte Abfälle 

Konzentrate 

Bei einer Zuordnung zu einer Abfallproduktgruppe müssen über die 

Grundanforderungen, die insbesondere der Vermeidung von Störfällen 

bzw. Betriebsstörungen dienen, die nachfolgend aufgeführten abfall

produktspezifischen Anforderungen erfüllt sein: 
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Gruppe 01: Bitumen- und Kunststoffprodukte 

Bei einer Zuordnung eines Abfallproduktes zur Gruppe 01 müssen die 

Grundanforderungen erfüllt sein, das heißt, bei Einhaltung dieser An

forderungen können alle Abfallprodukte der Gruppe 01 zugeordnet wer

den. 

Gruppe 02: Feststoffe 

Bei einer Zuordnung eines Abfallproduktes zur Gruppe 02 muß über die 

Grundanforderungen hinaus gewährleistet sein, daß brennbare Abfall

stoffe mit einem Schmelzpunkt kleiner 300 °C 

- so fixiert sind, daß sie nicht aus dem Abfallprodukt austreten, 

wenn sie bei thermischer Belastung flüssig werden oder 

- einen Anteil an der Aktivität im betreffenden Abfallprodukt bis zu 

1 % besitzen. 

Gruppe 03: Metallische Feststoffe 

Bei einer Zuordnung des Abfallproduktes zur Gruppe 03 muß über die 

Grundanforderungen hinaus gewährleistet sein, daß es nur aus Metall

teilen oder aus Werkstoffen von Einbauteilen eines Reaktorkerns mit 

der Ausnahme von Graphit besteht. 

Gruppe 04: Preßlinge 

Bei einer Zuordnung eines Abfallproduktes zur Gruppe 04 muß über die 

Grundanforderungen hinaus gewährleistet sein, daß der radioaktive Ab

fall mit einem Preßdruck größer gleich 30 MPa formstabil kompaktiert 

ist. 

Gruppe 05: Zementierte/betonierte Abfälle 

Bei einer Zuordnung eines Abfallproduktes zur Gruppe OS muß über die 

Grundanforderungen hinaus gewährleistet sein, daß der radioaktive Ab

fall in Zementstein oder Beton fixiert ist. Die Fixierung muß so aus

geführt sein, daß 
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- bei eingebundenen oder verfestigten radioaktiven Abfällen (z.B. 

Aschen, Pulvern oder wässrigen Konzentraten) die Aktivität gleich

mäßig und vollständig im Zementstein oder Beton verteilt ist, 

- bei vergossenen radioaktiven Abfällen (z.B. Schrott) die Aktivi

tät - soweit technisch und aufgrund der Beschaffenheit des Abfalls 

sinnvoll machbar - möglichst gleichmäßig im Abfallprodukt verteilt 

und entweder 

• die Druckfestigkeit des Abfallproduktes größer gleich 10 N/mm2 

beträgt oder 

• der Volumenanteil der Abfallmatrix 40 % übersteigt. 

Gruppe 06: Konzentrate 

Bei einer Zuordnung eines Abfallproduktes zur Gruppe 06 muß über die 

Grundanforderungen hinaus gewährieistet sein, daß der radioaktive 

Abfall selbst aus einem festen, nicht pulverförmigen Bodenkörper aus 

eingedampften Flüssigkeiten oder getrockneten Schlämmen besteht und 

nicht brennbar ist. 

Eine beispielhafte Zuordnung realistischer Abfälle zu den Abfall

produktgruppen unter Berücksichtigung der angewandten Konditionie

rungsverfahren ist in Tabelle 1 gegeben. 
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3. VORGEHENSWEISE 

Nachfolgend wird in knapper Form ein Überblick über Arbeitshypothe

sen und Modellannahmen im Zusammenhang mit der Quelltermbestimmung 

gegeben. Eine ausführliche Darstellung der Vorgehensweise findet 

sich in den Anhängen I und 11. 

3.1 

3.1. 1 

Abschätzung der Freisetzungsanteile bei thermischer 

Beaufschlagung 

Abfall klasse 

der Abfallklasse infolge Bei der Freisetzung aus Abfallgebinden 

thermischer Beaufschlagung werden vier 

rücksichtigt: 

Freisetzungsmechanismen be-

- Freisetzung durch Pyrolyse des Abfallproduktes, 

- Freisetzung durch Verbrennen des Abfallproduktes, 

Freisetzung durch Verdampfen von Wasser im Abfallprodukt, 

Freisetzung durch Sublimation bzw. Verdampfen radioaktiver Stoffe. 

Mit diesen vier Grundfreisetzungsmechanismen lassen sich - entweder 

einzeln oder in Kombination - die Freisetzungen aus den Abfallpro

duktgruppen beschreiben. 

Die Ermittlung der Freisetzungsanteile erfolgt für die Radionuklid

gruppen 

- Halogene und C 14 in leichtflüchtiger Form, 

- Tritium (als HTO), 

- sonstige Radionuklide. 

Für die einzelnen Abfallproduktgruppen werden folgende Freisetzungs-
' 

mechanismen unterstellt (falls mehrere Mechanismen möglich sind, 

sind nur die den Quellterm bestimmenden aufgeführt): 
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• Abfallproduktgruppe 01 

- Verbrennen des Abfallproduktes 

• Abfallproduktgruppe 02 

- Verbrennen von 1 % des Abfalls 

- Freisetzung durch Sublimation bzw. Verdampfen radioaktiver Stof-

fe 

• Abfallproduktgruppe 03 

- Freisetzung durch Sublimation bzw. Verdampfen radioaktiver Stof

fe 

• Abfallproduktgruppe 04 

- Freisetzung durch Pyrolyse des Abfallproduktes 

• Abfallproduktgruppe 05 

Freisetzung durch Pyrolyse des Abfallproduktes im Teilvolumen 

mit Temperaturen > 300 °c 

Freisetzung durch Verdampfen von Wasser im Abfallprodukt mit 

Temperaturen > 100 °c 

• Abfallproduktgruppe 06 

- Freisetzung durch Verdampfen von Wasser im Abfallprodukt 

Sofern bei der Quelltermberechnung (instationäre) Temperaturfelder zu 

berücksichtigen sind, erfolgt die Berechnung für ein Abfallgebinde mit 

einem Stahlblechcontainer Typ 1. 

3. 1.2 Abfall klasse 11 

Die Ermittlung der Freisetzungsanteile aus Abfallgebinden der Abfall

klasse 11 erfolgt in zwei Schritten. 
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Als Voraussetzung für die folgenden Betrachtungen wird unterstellt, 

daß die Integrität der Behälter gewahrt bleibt. Die Aktivitätsfreiset

zung erfolgt ausschließlich über beschädigte Deckeldichtungen, wobei 

als treibende Kraft der Überdruck infolge der thermischen Beaufschla

gung berücksichtigt wird. 

Zunächst wird in Abhängigkeit von der berechneten instationären In

nentemperatur für einen bezüglich der Freisetzung beim thermischen 

Lastfall abdeckenden Behälter der Abfall klasse 11 ( Gußbehälter Typ 

11 16/0) die Freisetzung aus dem Abfallprodukt in die Behälteratmo

sphäre bestimmt. Hierbei werden unterschiedliche Freisetzungsmecha

nismen der jeweiligen Abfallproduktgruppe berücksichtigt. 

Im zweiten Schritt wird aus den thermodynamischen Zustandsgrößen der 

Leckratenverlauf berechnet und hiermit die Menge des integral ausge

strömten Gases bestimmt. Unter der konservativen Annahme, daß die Ak

tivitätskonzentration (Bq/Mol) des freigesetzten Gases mit der Akti

vitätskonzentration in der Behälteratmosphäre übereinstimmt, ergibt 

sich die freigesetzte Aktivität als Produkt der Molzahl des ausge

strömten Gases mit der Aktivitätskonzentration. 

3.2 

3.2.1 

Abschätzung der Freisetzungsanteile bei mechanischer 

Beaufschlagung 

Abfall klasse 

Bei Abfallgebinden der Abfallklasse werden bei Aufprallgeschwin-

digkeiten > 4 m/s keine freisetzungsmindernden Wirkungen der Abfall

behälter berücksichtigt. Es wird konservativ angenommen, daß die ge

samte freisetzbare Aktivität freigesetzt wird, wobei unter frei

setzbarer Aktivität die an Partikel mit einem aerodynamisch äquiva

lenten Durchmesser < 10·4 
m gebundene Aktivität verstanden wird . 

• 

Zur Abschätzung der Freisetzungsanteile sind somit zunächst die bei 

der mechanischen Beaufschlagung erzeugten oder offengelegten Parti

kelsysteme zu bestimmen. Unter der Voraussetzung einer homogenen Ak

tivitätsverteilung ergibt sich hieraus die freisetzbare Aktivität. 
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Von der freisetzbaren Aktivität wird durch die mechanische Beauf

schlagung nur ein kleiner Anteil in der Atmosphäre dispergiert. Die 

Ermittlung dieses Anteils erfolgt auf der Basis entsprechender ex

perimenteller Untersuchungen. 

Der Quelltermermittlung für die einzelnen Abfallproduktgruppen wur

den die folgenden Arbeitshypothesen zugrunde gelegt: 

• Abfallproduktgruppen 01 und 02 

Zur Abdeckung möglicher Abfallformen in den Abfallproduktgruppen 01 

und 02 werden feinpulverige Substanzen herangezogen, deren Größen

verteilungen aerodynamisch und durch Siebanalysen ermittelt wurden. 

Der Quellterm ergibt sich als der Bruchteil eines abdeckenden Parti

kelsystems, welcher nach entsprechenden Abwurfversuchen (1 m bis 5 m) 

als luftgetragen gemessen wurde. 

• Abfallproduktgruppe 03 

Materialien der Abfallproduktgruppe 03 können durch die mechanischen 

Beaufschlagungen der betrachteten Störfälle nicht zerkleinert werden, 

jedoch können Abfallbestandteile pulverförmig vorliegen. Der pulver

förmige Abfallanteil wird behandelt wie die feinpulverigen Substan-

) zen der Abfallproduktgruppen 01 und 02. 
/ 

• Abfallproduktgruppe 04 

Die Abfälle der Abfallproduktgruppe 04 sind formstabil kompaktiert. 

Derart kompaktierte Preßlinge werden durch die mechanischen Beauf

schlagungen der unterstellten Störfälle nicht zerstört. Die Spezifi

kationen der Preßlinge• in /GRU 86/ lassen zu, daß sich bis zu 1 % 
' der Aktivität außerhalb des Preßlings befinden darf. Um diesen An-

teil abzudecken, wird unterstellt, daß es sich um feinpulverige Sub

stanzen handelt, die bezüglich der Freisetzung wie die Abfälle der 

Abfallproduktgruppen 01 und 02 behandelt werden. 
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• Abfallproduktgruppen 05 und 06 

Abfallprodukte der Abfallproduktgruppen 05 und 06 werden durch die 

mechanische Beaufschlagung bei den unterstellten Lastfällen zerklei

nert. Der Ermittlung der aus der mechanischen Beaufschlagung resul

tierenden Partikelverteilung liegt ein auf experimentellen Untersu

chungen basierender halbempirischer Ansatz zugrunde. Bei den Abfall

produktgruppen 05 und 06 wird nicht berücksichtigt, daß nur ein Bruch

teil der freisetzbaren Partikel auch freigesetzt wird. 

Die Ergebnisse der Quelltermbestimmung für die Abfallklasse I werden 

als Massensummenhäufigkeiten der unabhängigen Variablen "Aerodyna

misch äquivalenter Durchmesser (AED)" angegeben. Diese Funktion gibt 

den Anteil an der Gesamtmasse der Abfallprodukte an, der kleiner als 

der entsprechende AED ist. Unter der Voraussetzung der schon erwähn

ten homogenen Aktivitätsverteilung entspricht dies auch dem Anteil 

an der Gesamtaktivität, der freigesetzt wird. 

3.2.2 Abfallklasse II 

Bei Abfallgebinden der Abfallklasse 11 wird unterschieden zwischen 

- bitumenfixierten Abfallgebinden und 

- Abfallgebinden mit spezifizierter Dichtheit nach mechanischer Be-

aufschlagung. 

Für bitumenfixierte Abfälle wird unterstellt, daß die Verpackung bei 

der unterstellten mechanischen Beaufschlagung versagt und daß das bi

tumenfixierte Inventar offengelegt wird. Die Beaufschlagungsenergie 

ist jedoch nicht ausreichend, einen nennenswerten Anteil (das ist 

ein Anteil, der zu einer höheren Dosis führt als beim thermischen 

Lastfall) frei setzbarer Partikel zu bilden , 

Da bei den bitumenfixierten Abfällen praktisch keine Freisetzung re

sultiert, wird hierauf auch im Anhang 11 nicht weiter eingegangen. 
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Bei Abfallgebinden der Abfallklasse 11 mit spezifizierter Dichtheit 

wird unterstellt, daß beim mechanischen Lastfall die Integrität der 

Abfallbehälter erhalten bleibt. Soweit eine Freisetzung radioaktiver 

Stoffe auftritt, ist sie ausschließlich durch geringe Leckagen über 

zum Beispiel beschädigte Deckeldichtungen bedingt. Unter Bezug auf 

die Anforderungen an die Leckdichtheit von Behältern mit Typ B-Qua

lifikation gemäß den Bestimmungen der GGVS wird nachfolgend für 

diese Behälter der Abfallklasse 11 nach einem Störfall mit mechani

scher Belastung eine maximale Leckrate von < 10-4 Pa m3 s - 1 (bezogen 

auf Llp = 0, 1 MPa, T = 300 K) angenommen. 

Mit dieser Leckrate läßt sich der freigesetzte Anteil abschätzen, 

ohne auf die Freisetzungseigenschaften des Abfallproduktes zurück

greifen zu müssen. 

Hierzu wird konservativ angenommen, daß die gesamte Aktivität an Aero

sole mit einem AED < 10 µm gebunden ist. Weiterhin wird von einem Be

hälterinnendruck von 0,2 MPa ausgegangen. Aus diesem Innendruck und 

der angegebenen Leckrate errechnet sich eine Ausströmrate. Bei Ver

nachlässigung aerosolmechanischer Effekte im Austrittsspalt ist die 

auf die Gasmasse bezogene Aerosolkonzentration - und damit auch die 

Aktivitätskonzentration - in der Behälteratmosphäre gleich der im aus

tretenden Gasstrom. 

Aus der Aerosolkonzentration und der Ausströmrate läßt sich für eine 

vorgegebene Freisetzungszeit der freigesetzte Anteil berechnen. Als 

Freisetzungszeit werden 10 Stunden angesetzt, da dieser Zeitraum für 

eventuelle Gegenmaßnahmen, zum Beispiel Abdichtungsmaßnahmen, aus

reichend ist. 
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4. ERGEBNISSE 

Ergebnis der Quelltermbestimmung sind die Freisetzungsanteile der ein

zelnen Abfallklassen und Abfallproduktgruppen, wobei sich die Dar

stellung nach den für die radiologischen Rechnungen notwendigen An

gaben richtet. 

Sind die freigesetzten Aktivitäten lungengängig, so wird auf die Anga

be der Größenverteilung verzichtet. Ferner wird bei einer nuklidab

hängigen Betrachtungsweise nur ein Freisetzungsanteil für alle Nukli

de angegeben. 

Das bedeutet, daß bei den Abfallgebinden der Abfallklasse I die Quell

terme bei den mechanischen Lastfällen größenabhängig angegeben. wer

den. Sie sind in Tabelle 2 für alle Abfallproduktgruppen als Massen

summenhäufigkeiten der Partikeldurchmesser (AED) dargestellt. Bei 

den Abfallproduktgruppen 05 und 06 erfolgt die Umrechnung von geome

trischen Durchmessern auf die aerodynamischen über die Stoke 1sche Be

ziehung mit einer Partikeldichte von 2 g/cm3 • 

Für alle Abfallgebinde der Abfall klasse 11 ergibt sich bei den mecha

nischen Lastfällen nur ein einziger Wert. Der Freisetzungsanteil ist 

< 3 E-8. 

In der Tabelle _3 sind die Freisetzungsanteile für den thermischen Last

fall für die Abfallproduktgruppen der Abfallklasse I und für die Ab

fallklasse 11 aufgelistet. Die Angaben erfolgen für vier Radionuklid

gruppen. 
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Tabelle 1: 

Zuordnung von Abfällen und Konditionierungsverfahren zu 
Abfallproduktgruppen 

Abfall- Abfall Konditionierungs-
produktgruppe verfahren 

01 Dekontaminations- und Pro- Abfall durch homogenes 
zeßabwässer Vermischen mit Bitumen 

oder Kunststoffen im 
Bitumen- und Behälter fixiert 
Kunststoff- Konzentrate 
produkte 

Filterharze 

Kunststoffe, Thermoplaste Abfall unfixiert bei 
Umgebungsdruck im Be-
hälter entwässert 

02 Feste Komponenten, Schrott, Ohne Fixierung direkt 
Schutt und Erdreich in Behälter einge-

bracht. Gegebenenfalls 
durch leichten Druck 

Filter (evtl. geshreddert) oder Rütteln verdich-
tet 

Aktivierte, kontaminierte 
Feststoffe Feststoffe . 

Rückstände aus Verbren- Abfall in Polyäthylen-
nung und Pyrolyse beutel im Behälter mit 

Zementleim umgossen 

Pulverförmige Stoffe, die Abfall ohne Vermischen 
durch Fixierungsmittel mit Zement/Beton ver-
nicht gebunden werden gossen 
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Tabelle 1: (Fortsetzung) 

Zuordnung von Abfällen und Konditionierungsverfahren zu 
Abfallproduktgruppen 

Abfall- Abfall Konditionierungs-
produktgruppe verfahren 

03 Steuerelemente Abfälle werden direkt, 
gegebenenfalls unter 
Wasser, in Behälter 

Meßlanzen geladen und entwäs-
Metallische sert 
Feststoffe 

BE-Kästen 

Aktivierte, kontaminierte 
Metallteile 

04 Betriebsabfälle wie Tex- Abfälle in 180 1 Kar-
tilien und Papier tuschen mit p ~ 30 MPa 

kompaktiert 

Preßlinge Sperrige Rückstände aus 
der Verbrennung 

Filter, sperrige Abfälle 
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Tabelle 1: (Fortsetzung) 

Zuordnung von Abfällen und Konditionierungsverfahren zu 
Abfallproduktgruppen 

Abfall
produktgruppe 

05 

Zementierte/ 
betonierte 
Abfälle 

06 
Konzentrate 

Abfall 

Abwasser, Konzentrate, 
Schlämme, pastöse, U/Th
haltige Abfälle 

Rückstände aus Verbren
nung und Pyrolyse 

Bauschutt, Strahlsand 

Filterharze, Kieselgel 

Prüfstrahler und Strahlen
quellen mit Abschirmung 

Aktivierte, kontaminierte 
nicht formbeständige 
Feststoffe 

Aktivierte, kontaminierte 
formbeständige Feststoffe 

Metallteile 

Filter- und Verdampfer
konzentrate, Prozeßab
wässer 

Konditionierungs
verfahren 

Abfall durch homoge
nes Vermischen mit 
Zement/Beton im Be
hälter fixiert 

Abfall mit Zement/ 
Beton im Behälter 
fixiert 

Abfälle im Behälter 
zu festem Produkt ge
trocknet 
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Tabelle 2: Freisetzungsanteile für mechanische Lastfälle 

Abfallproduktgruppen 01 und 02 

1 1 1 

GROESSE MASSENSUMMENHAEUFIGKEITEN 
AED pm Sm m.Vent 2m m.Vent 

S.00E000 S.87E-004 2.?0E-004 
1.00E00l l.77E-003 6.29E-004 
2.00E00l 3.SSE-003 1. 03E-003 
3.00E00l 4.36E-003 1. 16E-003 
4.00E00l 4.76E-003 1.27E-003 
S.00E00l S.09E-003 1.36E-003 
6.00E00l S.37E-003 1.43E-003 
7.00E00l S.63E-003 l.S0E-003 
8.00E00l N.R. l.S?E-003 
9.00E00l N.R. l.64E-003 
1.00E002 N.R. 1. 71E-003 

N.R.: NICHT RELEVANT 

Abfallproduktgruppen 03 und 04 

1 

3m o.Vent 

1.40E-004 
3.90E-004 
9.SSE-004 
1.24E-003 
l.S0E-003 
1.?0E-003 
l.90E-003 
2.l0E-003 

N.R. 
N.R. 
N.R. 

1 1 

GROESSE MASSENSUMMENHAEUFIGKEITEN 
AED pm Sm m.Vent 2m m.Vent 

S.00E000 S.87E-006 2.?0E-006 
l.00E00l l.77E-00S 6.29E-006 
2.00E00l 3.8SE-00S 1.03E-00S 
3.00E00l 4.36E-00S 1.16E-00S 
4.00E00l 4.76E-00S 1.27E-00S 
S.00E00l S.09E-00S 1.36E-00S 
6.00E00l S.37E-00S 1.43E-00S 
7.00E00l S.63E-005 l.S0E-00S 
8.00E00l N.R. l.S?E-005 
9.00E00l N.R. l.64E-005 
1.00E002 _ N .R. 1.71E-005 

N.R.: NICHT RELEVANT 

Abfallproduktgruppen 05 und 06 

1 

3m o.Vent 

l.40E-006 
3.90E-006 
9.SSE-006 
l.24E-00S 
1.S0E-005 
l.?0E-005 
1.90E-00S 
2.l0E-00S 

N.R. 
N.R. 
N.R. 

1 1 

GROESSE MASSENSUMMENHAEUFIGKEITEN 
AED,. pm SM 3M 2M 

5.00E000 l.65E-006 S.76E-007 2.42E-007 
l.00E00l 6.4SE-006 2.38E-006 1.0SE-006 
2.00E00l 2.32E-005 9.llE-006 4.20E-006 
3.00E0Ol 4.74E-00S l.92E-00S 9.llE-006 
4.00E00l 7.73E-00S 3.21E-005 1.SSE-00S 
S.00E00l l.12E-004 4.74E-005 2.32E-005 
6.00E00l 1.S0E-004 6.47E-005 3.21E-005 
7.00E00l 1.92E-004 8.38E-005 4.20E-005 
8.00E00l N.R. N.R. 5.29E-005 
9.00E00l N.R. N.R. 6.47E-005 
1.00E002 N.R. N.R. 7.73E-005 

N .R.: NICHT RELEVANT 

lm o.Vent 

4.S0E-005 
l.l0E-004 
2.20E-004 
3.S0E-004 
S.00E-004 
6.20E-004 
7.S0E-004 
9.20E-004 

N.R. 
N.R. 
N.R. 

lm o.Vent 

4.S0E-007 
l.l0E-006 
2.20E-006 
3.S0E-006 
5.00E-006 
6.20E-006 
7.S0E-006 
9.20E-006 

N.R. 
N.R. 
N.R. 

1.2SM 

8.53E-008 
3.91E-007 
l.6SE-006 
3.?0E-006 
6.45E-006 
9.83E-006 
1.38E-005 
1.83E-00S 

N.R. 
N.R. 
N.R. 
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Tabelle 3: Freisetzungsanteile für den thermischen 
---------- Lastfall 

SONST. 
HALOGENE TRITIUM C14 RADIONUKL. 

APG 1 1 1 0.5 
01 

APG 1 1 1 0.01 
02 

APG 1 1 1 0.004 
AKL 03 

I 
APG 1 1 1 0.0016 
04 

APG 1 0.5 5.0E-4 5.0E-4 
05 

APG 1 1 5.0E-4 5.0E-4 
06 

AKL - 0.04 0.004 6.0E-3 2.0E-5 
II -
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1. EINLEITUNG 

Der vorliegende Anhang zur Quelltermbestimmung bei thermischer Beauf

schlagung umfaßt die folgenden Arbeitspunkte: 

Beschreibung theoretischer und experimenteller Grundlagen für un

terschiedliche Freisetzungsmechanismen, 

- Zuordnung der relevanten Freisetzungsmechanismen zu Abfallprodukt

gruppen, 

- Quelltermbestimmung für Abfallgebinde der Abfallklasse 1, 

- Quelltermbestimmung für Abfallgebinde der Abfallklasse 11. 

2. FREISETZUNGSMECHANISMEN 

im foigenden werden die Mechanismen beschrieben, die für die im Haupt

teil angegebenen Abfallprodukte beim thermischen Lastfall relevant 

sind. Es sind im einzelnen: 

Freisetzung durch Pyrolyse des Abfallproduktes, 

Freisetzung durch Verbrennen des Abfallproduktes, 

Freisetzung durch Verdampfen von Wasser im Abfallprodukt, 

Freisetzung durch Sublimation bzw. Verdampfen radioaktiver Stoffe. 

Für diese vier Freisetzungsmechanismen werden die theoretischen und 

experimentellen Grundlagen dargelegt, die bei der Quelltermbestimmung 

zur Anwendung kommen. 

2.1 Freisetzung durch Pyrolyse des Abfallproduktes 

Unter Pyrolyse versteht man die thermische Zersetzung eines Stoffes. 

Dieser Vorgang findet dann in Abfallgebinden statt, wenn die Produkt

temperatur unter eingeschränktem Luftzutritt gewisse Schwellenwerte 

überschreitet und das Abfallprodukt thermisch instabile Bestandteile 

enthält. Die gasförmigen Zersetzungsprodukte - sogenanntes Pyrolyse

gas - strömen aus dem Abfallgebinde und brennen außerhalb des Abfall

gebindes ab, sofern sie entzündet werden. Mit den Pyrolysegasen wird 

ein bestimmter Anteil der Aktivität freigesetzt. 
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Thermogravimetrieanalysen an Harzprodu kten / 1 CT 75/ ergeben, daß erst 

oberhalb 573 K Pyrolysevorgänge in nennenswertem Umfang einsetzen. 1 n

direkt kommen auch experimentelle Untersuchungen in /NUK 84/ und 

/RÄM 79a/ zur thermischen Belastung von Abfallprodukten zu diesem Er

gebnis: Durch die Verfärbung des Produktes sind die Volumenelemente 

kenntlich, in denen Pyrolyse stattgefunden hat. Diese Volumenelemente 

liegen in einer etwa 10 mm starken Randschicht der Abfallgebinde /NU K 

84/, für die Temperaturfeldrechnungen Temperaturen über 573 K auswei

sen. 

Von der NUKEM ist die Freisetzung durch Pyrolyse in einem maßstäbli

chen Experiment untersucht worden. Hierzu wurden 5 Preßlinge mit brenn-

~ ~ barem Abfallsimulat hergestellt und in ein 200 1-Faß eingebracht. Je

der Preßling war mit 60 g CsN0
3 

dotiert. Der ca. 1 cm dicke Spalt war 

. mit Zementleim vergossen. Dieses Faß wurde einem Feuertest unterwor

fen, welcher bezüglich Brand-Zeit-Temperaturverlauf erheblich über 

dem unterstellten Lastfall im Endlager Konrad liegt. Bei diesem Feuer

test wurden die Preßlinge so aufgeheizt, daß der Inhalt teilweise py

rolysierte. 

Der geschilderte Versuch deckt nicht nur mit Zementleim vergossene 

Preßlinge ab, sondern gleichfalls unfixierte Preßlinge in einem Con

tainer, da durch den unvermeidlichen Luftspalt zwischen Preßling und 

Containerwand eine lsolationswirkung resultiert, die größer ist als 

die lsolationswirkung der Zementleimschicht, vergleiche Kapitel 4 die

ses Anhangs. 

Von der Pyrolyse betroffen waren ca. 30 % des Volumens im äußeren Rand

bereich (eine ca. 3 cm dicke Schicht war verfärbt). Ermittelt wurde 

ein Freisetzungsanteil für Cs von 1,6•10-3 und von Sr von 1,2•10-4 . 

Bei vollständiger Pyrolyse sind daher maximale Freisetzungsanteile 

von 5•10-3 für Cs und 4•10-4 für Sr zu erwarten. 

Für alle Radionuklide außer den Halogenen, C 14 in leichtflüchtiger 

Verbindung und Tritium wird bei der Quelltermbestimmung der für Cs 

ermittelte Wert von 5•10-3 für von Pyrolyse betroffene Anteile heran

gezogen. Für die Halogene, C 14 in leichtflüchtiger Verbindung und 

Tritium werden die in Kapitel 2.4 abgeleiteten Freisetzungsanteile 

übernommen. 



A 1 - 5 

2.2 Freisetzung durch Verbrennen des Abfallproduktes 

Brennbare Abfallprodukte werden beim angenommenen thermischen Last

fall abbrennen, sofern ein ausreichend großer Luftzutritt zum Abfall

produkt gegeben ist. 

Für C 14, Tritium und Halogene wird eine 100 %ige Freisetzung durch 

Verbrennen des Abfallproduktes unterstellt. 

Zur Ermittlung von Freisetzungsanteilen sonstiger Radionuklide durch 

Verbrennen existiert eine Reihe experimenteller Untersuchungen /RÄM 

79b/, /MIS 70/, /MIS 73/, /SUT 74/, /SEE 82/, /VEJ 82/. Die Frei-

-) setzungsanteile bei diesen Experimenten liegen zwischen 10-2 bis 0,4, 

wobei sich die starken Schwankungen aus unterschiedlichen experimen

tellen Randbedingungen ergeben. 

) 

Diese Werte beinhalten noch nicht die Freisetzung nach dem Brand durch 

Dispersion der Verbrennungsrückstände in die Atmosphäre ( Resuspension). 

Der Umfang der Freisetzung durch Resuspension hängt von den aerodyna

mischen Eigenschaften der Verbrennungsrückstände, von der Art der 

Oberfläche, auf der sie sich befinden, der Windgeschwindigkeit, dem 

Grad der Umschließung und sonstigen Parametern ab. Diese Vielzahl von 

Einflußgrößen, die nur unzureichend bekannt sind, steht einer theore

tischen Quantifi~ierung von Freisetzungsanteilen entgegen, so daß die 

Abschätzung von Freisetzungsanteilen auf experimentellen Daten basie

ren muß. Über hierzu geeignete experimentelle Untersuchungen wird zum 

Beispiel in /MIS 73a/ und /MIS 74/ berichtet. 

In diesen Studien ist einmal ein Freisetzungsanteil von 24,4 % gemes

sen worden, im allgemeinen schwanken die Meßwerte um 1 %. Der einmalig 

gemessene hohe Wert ist für das hier zu untersuchende Freisetzungssze

narium nicht relevant. Er wurde bei Windgeschwindigkeiten von ca. 10 

m/s ermittelt, die erheblich über den hier zu unterstellenden Windge

schwindigkeiten liegen. Weiterhin wurden die Auswirkungen des voran

gegangenen Brandes nicht berücksichtigt, von denen nach /MIS 73b/ eine 

freisetzungsmindernde Wirkung zu erwarten ist. 
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Für ein realistisches Szenarium wird aufgrund der zitierten Untersu

chungen ein Freisetzungsfaktor durch Resuspension von 1 % als abdek

kend angesehen. Zur Berücksichtigung bestehender Unsicherheiten, zum 

Beispiel bezüglich des aerodynamischen Verhaltens der Verbrennungs

rückstände, wird der Freisetzungsanteil durch Resuspension konservativ 

zu 10 % abgeschätzt. 

Mit dem maximalen Freisetzungsanteil durch Verbrennen von 40 % ergibt 

sich ein Gesamtfreisetzungsanteil von 50 %. 

2.3 Freisetzung durch Verdampfung von Wasser im Abfallprodukt 

Dieser Freisetzungmechanismus ist besonders relevant für zementierte/ 

betonierte Abfälle und Konzentrate. Diese Abfallproduktgruppen ent

halten große Mengen an verdampfbarem Wasser, zum Beispiel als Flüs

sigkeit im Porenvolumen, als Kristallwasser oder als Hydratationswas

ser. Bei der Erwärmung des Produktes wird das Wasser dampfförmig 

durch Verdampfung und Dehydratation freigesetzt. Mit dem Phasenüber

gang des Wassers erfolgt auch ein Übergang von radioaktiven Stoffen 

in die Gasphase. 

Der Umfang der Freisetzung hängt von der Ausdampf- bzw. Dehydrata

tionskinetik, der chemischen Form des gelösten radioaktiven Stoffes, 

dem Wasser/Zeme_ntwert der Matrix bzw. dem Wassergehalt von Konzentra

ten und ähnlichen Parametern ab. Alle diese Größen sind im Hinblick 

auf eine abdeckende theoretische Vorgehensweise schwer zu quantifizie

ren. Darüber hinaus fehlen derzeit geeignete Modelle, um den Einfluß 

dieser Größen auf die Freisetzung zu beschreiben, so daß auch bei die

sem Freisetzungsmechanismus eine Quantifizierung nur mittels experi

menteller Untersuchungen möglich ist. 

Derartige Experimente sind an maßstäblichen Abfallgebinden (1: 1 - Ver

suche) mit Zementmatrix /NUK 84/, /VEJ 83/ und im Labormaßstab /MIS 

68a/, /MIS 68b/ durchgeführt worden. 

Bei den maßstäblichen Untersuchungen wurde zum Beispiel in /VEJ 83/ 

während einer 70-minütigen Flammenaussetzung eines 200 1-Fasses zusam

men mit ca. 10 % des gesamten Wassers ein Anteil von 10-S des Cs-In-
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ventars freigesetzt. Diese beiden Werte bildeten während der gesamten 

Freisetzungsdauer ein nahezu konstantes Verhältnis, so daß bei hypo

thetischer 100 %iger Wasserfreisetzung - realistisch ist dies nicht 

möglich - ein maximaler Freisetzungsanteil von 10-4 zu erwarten ist. 

Bei den Untersuchungen im Labormaßstab /MIS 68a/, /MIS 68b/ wurden 

beim Eindampfen von Pu-Nitratlösung mit 90 % Volumenreduktion Freiset

zungsanteile von 10-5 bis 10-3 ermittelt. Der maximal ermittelte Wert 

bei diesen Untersuchungen von 1,8·10-3 wurde beim Eindampfen durch 

heftiges Kochen gemessen, ein Vorgang, der zum Beispiel beim Ausdamp

fen von Wasser aus einer Zementmatrix bzw. aus Konzentraten ausge

schlossen werden kann. Der höchste Wert beim langsamen Eindampfen, 

) dies entspricht in etwa den Vorgängen beim Wasseraustrag aus Zement-

matrizen bzw. Konzentraten, beträgt 8•10-5 . Dies stellt eine gute Über

. einstimmung mit dem im maßstäblichen Experiment gewonnenen Wert dar. 

Der geschilderte Freisetzungsmechanismus läuft erst bei Temperaturen 

> 373 K ab. Im Sinne einer konservativen Abschätzung wird bei der 

Quelltermbestimmung für das Teilvolumen mit Temperaturen > 373 K ein 

Freisetzungsanteil von 5•10-4 für alle Radionuklide außer Tritium, C 14 

in leichtflüchtiger Form und den Halogenen angesetzt. Für Tritium und 

die Halogene wird der nachfolgend beschriebene Freisetzungsmechanis

mus angesetzt. 

2.4 Freisetzung durch Sublimation bzw. Verdampfen radioaktiver 

Stoffe 

Neben dem in Kapitel 2. 3 beschriebenen Phasenübergang radioaktiver 

Stoffe bei der Verdampfung des Abfallproduktes können radioaktive Stof

fe auch direkt durch Sublimation bzw. Verdampfen freigesetzt werden. 

Dieser Prozeß ist dominant für die Freisetzung leichtflüchtiger Ra

dionuklide wie Halogene, C 14 in leichtflüchtiger Form und Tritium; 

er kann jedoch auch für die Freisetzung sonstiger Radionuklide bei 

Oberflächenkontaminationen an metallischen Feststoffen von Bedeutung 

sein. Dies ist dann der Fall, wenn die sonstigen Radionuklide in einer 

chemischen Verbindung vorkommen, die bei ca. 400 °C einen nennenswer

ten Dampfdruck - etwa in der Größenordnung von 1 Pa - über ihrer fe

sten bzw. flüssigen Phase aufweist (mittelflüchtige Verbindungen). 
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Demgegenüber ist die Freisetzung durch Sublimation bzw. Verdampfen ra

dioaktiver Stoffe zu vernachlässigen, wenn die radioaktiven Stoffe in 

schwerflüchtiger Verbindung vorliegen, das heißt, bei denen bei ca. 

400 °c der Dampfdruck in etwa unter 10-4 Pa liegt. (Um dies zu zeigen, 

wird für beide Fälle der Freisetzungsanteil abgeschätzt.) 

Ferner wird der Freisetzungsmechanismus 11 Sublimation bzw. Verdampfen 

radioaktiver Stoffe 11 bei solchen Verbindungen vernachlässigt, die un

ter Temperatureinwirkung in eine gasförmige und schwerflüchtige feste 

Komponente dissoziieren, z.B. Metallcarbonate, Hydroxide usw.. Die 

Freisetzung über die gasförmige Komponente wird dadurch berücksich

tigt, daß die in den gasförmigen Komponenten vorkommenden relevanten 

7 Radionuklide allgemein als leichtflüchtig eingestuft werden (H 3, 

) 

C 14), wohingegen die in der schwerflüchtigen, festen Komponente ver

. bleibenden Radionuklide ebenso wie die in schwerflüchtigen Verbindun

gen vernachiässigt werden. 

Im folgenden wird die Relevanz der 

- leichtflüchtigen Verbindungen, 

- mittelflüchtigen Verbindungen und 

- schwerflüchtigen Verbindungen 

für einzelne Radionuklide diskutiert, und es wird die Vorgehensweise 

zur Abschätzung der Freisetzungsanteile im einzelnen beschrieben. 

Eine Zuordnung _ einzelner Radionuklide zu diesen Verbindungsgruppen 

wird nur bei leichtflüchtigen Verbindungen gegeben. Zu diesen werden 

gezählt: 

o Halogene, 

o Tritium, 

o Radiokohlenstoff. 

Diese Zuordnung wird auch beibehalten, wenn die jeweiligen Radionu

klide in anderen Verbindungen vorliegen. 

Unter der konservativen Annahme, daß die Halogene in organischer Form, 

z.B. als Methyljodid (CH
3
J), und Tritium wässerig als HTO vorliegen, 

ergeben sich für diese Radionuklide Siedepunkte von 315 K bzw. 373 K. 
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C 14 in leichtflüchtiger Form wird behandelt wie Methyljodid. Ohne 

weiter auf die Kinetik der Verdampfung einzugehen, wird für diese Ra

dionuklide eine 100 %ige Freisetzung aus den Teilvolumina unterstellt, 

in denen die Temperatur die entsprechenden Siedetemperaturen über

steigt. Freisetzungsanteile ergeben sich also direkt aus den Tempera

turfeldrechnungen. 

Bei den meisten der sonstigen Radionuklide existieren sowohl mittel

flüchtige Verbindungen als auch schwerflüchtige Verbindungen, jedoch 

keine leichtflüchtigen Verbindungen. Eine 100 % Zuordnung aller son

stigen Radionuklide zu den mittelflüchtigen Verbindungen würde eine 

unrealistische Überschätzung des störfallbedingten Freisetzungsan

teils bedeuten. Für einen realistischeren Ansatz wird der Anteil des 

Radionuklids in mittelflüchtiger Form abgeschätzt, welches im Hinblick 

. auf das Vorkommen mittelflüchtiger Verbindungen in KONRAD-Abfällen 

abdeckend ist. Dieser Anteii wird dann alien sonstigen Radionukiiden 

zugrunde gelegt, so daß im Hinblick auf das Gesamtergebnis ein konser

vativer Freisetzungsanteil gewährleistet ist. 

Die Abschätzung des Anteils sonstiger Radionuklide in mitte!f!üch

tiger Verbindung erfolgt für das Element Cs aus dem Bereich K KW

Abfälle: Hierfür ist bekannt, daß das Spaltprodukt Cs mit dem Spalt

produkt J reagiert /CUB 78/ und die stabile Verbindung CsJ als mit

telflüchtig im Sinne der in diesem Bericht verwendeten Definition 

gilt. Abbrandre~hnungen, z.B. /GAS 79/, weisen aus, daß das Molen-

} verhältnis Jod zu Cäsium in einem Leichtwasserreaktor etwa O, 1 be-

trägt. Hierbei· beträgt das Aktivitätsverhältnis der Radionuklide 
-7 

J 129 zu Cs 137 etwa 3, 7•10 • Unter der Annahme, daß die lsotopenver-

hältnisse der Elemente Cs und J in etwa den lsotopenverhältnissen im 

Brennstoff entsprechen, kann aus dem J 129- zu Cs 137-Verhältnis im 

Abfall auf das Molenverhältnis Jod zu Cäsium gefolgert werden. 

Konzentratuntersuchungen in /KWU 83/ zeigen, daß 

ein mittleres Aktivitätsverhältnis J 129 zu Cs 137 

in Konzentraten 

von ca. 6•10-7 

vorliegt. Andere Messungen 

Aktivitätsverhältnis von ca. 

am Primärkühlmittel weisen im Mittel ein 
-6 

10 aus /KWU 84a/, /KWU 84b/. Dies 

bedeutet, daß J 129 um etwa einen Faktor 2, 7 gegenüber Cäsium ange

reichert ist. Unterstellt man konservativ, daß das gesamte Jod als 
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CsJ vorliegt, so erhält man als Anteil an mittelflüchtigen Verbin

dungen für Cs 27 %. 

Unabhängig von der Zuordnung zu einer mittel- oder schwerflüchtigen 

Verbindung wird bei den sonstigen Radionukliden von der konservati

ven Arbeitshypothese ausgegangen, daß die gesamte Aktivität als Ober

flächenkontamination des Abfallproduktes der Behälteratmosphäre aus

gesetzt ist. 

Die Sublimationskineti k für d.ie sonstigen Radionuklide einer bestimm

ten Verbindung ergibt sich dann aus der Grundgleichung für den Stoff

übergang: 

°1) = crC • AC 

mit 

St ff .. b . k -2 -1 o u ergang in g m s 

Stoffübergangszahl in m s-l 

Konzentrationsänderung in kgDampf/m3Luft 

Die Stoffübergangszahl wird im allgemeinen experimentell bestimmt. 

Sie kann jedoch auch aus der Analogie zwischen Wärme- und Stoffüber

gang gemäß dem Lewis'schen Gesetz abgeschätzt werden: 

a 
O" = ----c p • 

T 

mit 

a Wärmeübergangskoeffizient 

Pr Dichte des Trägergases 

c Gesamtwärmekapazität des Trägergases und der 
Pt Dampfkomponenten 

Die Lewis'sche Gleichung hat nur Gültigkeit bei stationären bzw. qua

sistationären Vorgängen für 

a = D 
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mit 

a Temperaturleitfähigkeit 

D Diffusionskoeffizient 

Diese Werte sind im allgemeinen nur für bestimmte thermodynamische Zu

stände (Druck, Temperatur) gleich. Bei unterschiedlichen Größen von a 

und D ist das Lewis 1sche Gesetz nach /GRÖ 63/ im Bereich der Pr- und 

Sc-Zahl von 0,5 - 2,5 wie folgt zu korrigieren: 

Cl 
(1 = ---c p ·c 

T Pt 

Der Diffusionskoeffizient ist eine stoffspezifische Größe, abhängig 

von Druck und Temperatur. Bekannte Diffusionskoeffizienten für Gase 

in Gasen, etwa aus /DAN 67 /, sind für die thermodynamischen Zustände 

und die bezüglich Verdampfung und Sublimation relevanten Stoffe, wie 

zum Beispiel CsJ, nicht übertragbar. Zur Überprüfung, ob der Korrek

turterm des Lewis 1schen Gesetzes eine Erhöhung oder Erniedrigung der 

Stoffübergangszahl bewirkt, wird der Diffusionskoeffizient gemäß /VDI 

84/ exempiarisch für CsJ mit 

abgeschätzt. Hierbei sind 

D.ff . k ff. . t . 2 - 1 1 us1ons oe 1z1en in cm s 

Gastemperatur in K 

molare Massen 

Diffusionsvolumina 

Druck in bar 

Das Diffusionsvolumen für CsJ ist unbekannt. Um hohe Werte für den 

Diffusionskoeffizienten zu erhalten, wird das Oiffusionsvolumen von 

CsJ bei der Überprüfung zu O gesetzt. In der Tabelle 1 sind die so er

mittelten Diffusionskoeffizienten für den Temperaturbereich von O 0 c -
700 °c dargestellt. Ebenfalls aufgeführt ist die Temperaturleitfähig

keit a und der Korrekturterm 

C 
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Tabelle 1: 

Parameter zur Überprüfung des Lewis'schen Gesetzes 

T D a C 

oc 2 -1 cm s 2 -1 cm s 

0 7.33 E-3 1. 91 E-1 1.96 E-1 

100 1.00 E-2 3.37 E-1 1.72 E-1 

200 1.27 E-2 5. 16 E-1 1.57 E-1 

300 1.54 E-2 7.24 E-1 l.46 E-1 

400 1.81 E-2 9.51 E-1 1.38 E-1 

500 2.08 E-2 1. 19 E-0 1. 32 E-1 

600 2.34 E-2 1.43 E-0 1. 28 E-1 

700 2.61 E-2 1.66 E-0 1.25 E-1 

Der Korrekturterm ist über dem gesamten Temperaturbereich < 1. Damit 

stellt die Ermittlung der Stoffübergangszahl mittels des Lewis'schen 

Gesetzes eine konservative Abschätzung dar. 

Bezüglich der Beschränkung auf stationäre bzw. quasi stationäre Zu

standsänderungen wird zur Abschätzung des Freisetzungsanteils der 

Temperaturverlauf durch eine zeitliche Treppenfunktion angenähert, 

wobei für jedes Zeitintervall die obengenannte Beschränkung erfüllt 

ist. 

Eine Abschätzung für die Stoffübergangszahl, die sich an Stoffdaten 

für Luft bei 513 K orientiert mit pT = 0,678 kg•m-3 und cp = 1,034 

kJ • kg-1 • K-1 und der beispielhaft ein Wärmeübergangskoeffizient et = 
10 W·m - 2 • K-1 für Konvektion in einem abgeschlossenen Volumen zugrunde 

liegt, ergibt ohne Berücksichtigung der Korrektur des Lewis'schen Ge

setzes den folgenden Wert: 

-2 a = 1,43 • 10 m/s 
C 
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Mit den Korrekturfaktoren entsprechend Tabelle 1 liegt der Wert unter 

1 •10-2 m/s. Dies ist eine gute Übereinstimmung mit Daten in /WI C 85/, 

die für den Stoffübergang an Strukturoberflächen Werte von 10-3 ... 

10-2 ausweisen. 

Die maximale Konzentrationsänderung !1C ist dann gegeben, wenn sich das 

dampffreie Trägergas mit der Dampfkomponente bis zu der Konzentration 

anreichert, die dem Sättigungsdruck der ausdampfenden Komponente ent

spricht: 

ßC = 
Pn. ~ 

R T 

mit 

Po= Sättigungsdampfdruck [Pa] 

-1 ~=molare Masse der ausdampfenden Komponente (g•mol ] 

-1 -1 R = Allgemeine Gaskonstante [J·mol K ] 

T = Absolute Temperatur [K] 

Im weiteren sollen die Konzentrationsänderungen für die Verbindung 

CsJ, die bereits der Abschätzung des Anteils mittelflüchtiger Ver

bindunQen zugrunde gelegt wurde, und für die Verbindung SrO als exem

plarisch für sc~werflüchtige Verbindungen untersucht werden. ( 1 n der 

) einschlägigen Fachliteratur sirid keine Dampfdrücke schwerflüchtiger 

Cs-Verbindungen angegeben, die bei 400 °C einen Dampfdruck von etwa 

10-S - 10-4 Pa aufweisen, so daß zur Abschätzung des Verdampfungs

bzw. Sublimationsverhaltens die obengenannte Sr-Verbindung mit einem 

Dampfdruck von 3•10-S Pa ausgewählt wurde.) 

Die Temperaturabhängigkeit des Dampfdrucks läßt sich nach /LAN 60/ 

allgemein wie folgt beschreiben: 

A ln Po= - T + B + C. ln(T) 

Die Koeffizienten für beide Verbindungen sind nachfolgend aufgeführt: 
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A 1 - 14 

C 

-2,5 

1,908 

Die Dampfdrücke beider Verbindungen als Funktion der Temperatur sind 

in Bild 1 dargestellt. Für CsJ beträgt der Dampfdruck bei 400 °C 

0,114 Pa. Für SrO ist der entsprechende Wert 3,36·10-S Pa. 

Dampfdrücke 

1.00E+OO 

1.00E-01 

1.00E-02 

1.00E-03 
1.00E-04 

1.00E-05 

1.00E-06 

1.00E-07 

1.00E-08 

1.00E-09 

1.00E-10 

1.00E-11 

1.00E-12 

1.00E-13 

1.00E-14 

1.00E-15 

1.00E-16 

1.00E-17 

1.00E-18 

1.00E-19 
100 200 Grad C 300 

□ Cs J + Sr 0 

Bild 1: Dampfdruckkurven für CsJ und SrO nach /LAN 60/ 

Mit molaren Massen von 

MD = 260 g/Mol für CsJ und 

MD = 104 g/Mol für SrO 

ergeben sich als maximale Konzentrationsänderungen Werte von 

= 5,29•10-3 g•m - 3 für CsJ und 

= 6,24•10-7 g•m-3 für SrO. 

400 
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Mit der abgeleiteten Stoffübergangszahl von 10-2 m·s - 1 berechnen sich 

die Stoffübergänge zu 

-8 -2 -1 
~ 5,29·10 kg •m ·s für CsJ und 

-12 -2 -1 
~ 6,24·10 kg•m ·s für SrO. 

Die Zahlen zeigen, daß die Freisetzung von Radionukliden in schwer

flüchtigen Verbindungen gegenüber der Freisetzung von Radionukliden 

in mittelflüchtigen Verbindungen vernachlässigbar ist. Den weiteren 

Ableitungen wird daher nur noch die Freisetzung von Radionukliden in 

mittelflüchtiger Form zugrunde gelegt. 

Der Freisetzungsanteil ergibt sich als zeitliches Integral des Stoff

übergangs: 

mit 

f 

F 

t ~(t) • F 
f = I ---- dt 

o mAkt 

= Freisetzungsanteil in gf . /g h d reig. vor an en 

= Fläche, die die ausdampfende Komponente bedeckt in m2 

= Gesamtmasse des radioaktiven Stoffes 

Das Verhältnis F/m läßt sich umformen: 

F 1 
m = pö 

mit 

p = Dichte der Kontamination [kg/m3 ] 

c5 = Schichtdicke der Kontamination [m] 

Für die weiteren Abschätzungen wird mit 

-6 
p = 2 000 kg/m3 und c5 = 10 m 

gerechnet. Die Abschätzung der Schichtdicke ist konservativ, da gemes

sene Schichtdicken von Oberflächenkontaminationen erheblich größer 

sind /NEE 72/, /SCU 72/. 
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Mit dieser Beziehung erhält man für einen stationären Stoffübergang 

im Zeitraum iit nachfolgende Zeitfunktion des Freisetzungsanteils. 

1 
b.f = "n(t) • p:a . iit 

Der gesamte Freisetzungsanteil ergibt sich durch Summation der Ein

zelanteile über die gesamte Freisetzungszeit . 

• t..t 

) Freisetzungsrechnungen auf der Basis instationärer Temperaturvertei-

l 
I 

lungen im Abfallgebinde ergeben für den gesamten Freisetzungsanteil 
-3 

einen Wert von 4•10 , vergl. Kap. 4 dieses Anhangs. 

3. ZUORDNUNG DER FREISETZUNGSMECHANISMEN ZU 

ABFALLPRODUKTGRUPPEN 

Die für die Einlagerung in Konrad relevanten Abfallproduktgruppen sind 

im Hauptteil in Kap. 2. 3 ausführlich beschrieben. Es handelt sich um: 

- APG 01: Bitumen- und Kunststoffprodukte 

- APG 02: Feststoffe 

- APG 03: Metallische Feststoffe 

- APG 04: Preßlinge 

- APG 05: Zementierte/Betonierte Abfälle 

- APG 06: Konzentrate 

Zunächst wird beschrieben, welche der in Kapitel 2 erläuterten Frei

setzungsmechanismen bei den einzelnen Abfallproduktgruppen zum Tragen 

kommen. 

3.1 APG 01: Bitumen- und Kunststoffprodukte 

Bei der Freisetzung aus Abfallprodukten der APG 01 sind in Abhängig

keit von der Produkttemperatur und der Abfallklasse die folgenden drei 

Freisetzungsmodelle relevant: 
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(1) unterschreitet die Produkttemperatur die Schmelztemperatur der 

Bitumen- oder Kunststofprodukte und handelt es sich bei dem Ab

fall nicht um ein Schüttgut, zum Beispiel Harzschüttung, so wird 

keine Freisetzung unterstellt. 

(2) überschreitet das Abfallprodukt die Schmelztemperatur und handelt 

es sich um ein Abfallgebinde der Abfallklasse l (vergl. Hauptteil), 

so wird konservativ unterstellt, daß das geschmolzene Produkt aus 

dem Behälter austritt und abbrennt. 1 n diesem Fall ist die Frei

setzung durch Verbrennen des Abfallproduktes relevant. 

(3) überschreitet das Abfallprodukt die Schmelztemperatur bzw. werden 

Temperaturen > 373 K überschritten und handelt es sich um ein Ab

fallgebinde der Abfallklasse 11, so ist· für Tritium, C 14 in leicht

flüchtiger Verbindung und Halogene Sublimation bzw. Verdampfen zu 

unterstellen, während für sonstige Radionuklide eine Freisetzung 

durch Verdampfen von Wasser im Abfallprodukt angesetzt wird. Die

ses Freisetzungsmodell wird im Zusammenhang mit der Vorgehensweise 

bei Abfallgebinden der Abfallklasse 11 noch ausführlich diskutiert. 

3. 2 APG 02: Feststoffe 

Prinzipiell kommen bei der APG 02 alle in Kapitel 2 geschilderten 

Freisetzungsmechanismen zum Tragen. Der Mechanismus Verbrennen ist 

jedoch nur bei den Komponeten zu berücksichtigen, die einen Schmelz

punkt < 300 °C haben und brennbar sind. 

Ansonsten wird Verbrennen ausgeschlossen, da durch das Behältnis der 

Sauerstoffzutritt so begrenzt ist, daß die brennbaren Abfälle pyro

lisieren. Diese Annahme trifft auch für den Fall der mechanischen 

Vorbelastung des Abfall geb indes zu: 

Als maximale Belastung wird der Prall mit 4 m/s gegen den Stoß ange

nommen. Dies entspricht einem freien Fall aus einer Höhe von weniger 

als 0.8 m. Nach /SAN 83/ kommt es bei diesen Lastfällen allenfalls zu 

leichter Deformation des Behältnisses. Hierdurch evtl. verursachte 

Lecks sind so klein, daß ein Sauerstoffzutritt allenfalls in geringem 

Maße möglich ist. voraussichtlich ist jedoch durch den Überdruck in

folge der Erwärmung des Inventars eine Strömungsrichtung von innen 

nach außen gegeben, die den Sauerstoffzutritt unterbindet. 
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Das Ausfließen von geschmolzenen Abfallproduktkomponenten, für die 

die Freisetzung durch Verbrennen relevant sein könnte, wird durch die 

Beschränkung dieser Komponente auf 1 % begrenzt. Es wird unterstellt, 

daß diese 1 % des Produktes tatsächlich aus dem Abfallgebinde aus

fließen und außerhalb des Abfallgebindes abbrennen. 

Alle anderen Freisetzungsmechanismen sind temperaturabhängig. Bezüg

lich des Temperaturfeldes im Abfallprodukt wird von einer Wärmeüber

tragung durch freie Konvektion in geschlossenem Volumen, Wärmeleitung 

und Strahlung ausgegangen. Auf Einzelheiten wird in den Kapiteln 4 

und 5 dieses Anhangs eingegangen. 

) Systematisiert man mögliche Abfallproduktformen der APG 02 im Hin

blick auf eine abdeckende Freisetzung in die Gruppen 

) 

- mit Zementieim vergossene Abfäile, 

- nicht formbeständige Feststoffe (etwa Textilien), 

- formbeständige Feststoffe, 

so ergeben sich bei den formbeständigen Feststoffen die höchsten Frei

setzungsanteile. Bei dieser Gruppe kommt der Freisetzungsmechanismus 

Sublimation bzw. Verdampfen radioaktiver Stoffe mit dem geschätzten 

Freisetzungsanteil < 4·10-3 zum Tragen, während bei den beiden ande

ren Gruppen die Freisetzung durch teilweises Pyrolysieren des Abfall

produktes mit Freisetzungsanteilen < 1,6·10-
3 

bestimmt würde. 

Hohe Temperaturen auch im Zentrum des Abfallgebindes ergeben sich bei 

metallischen Abfallprodukten, wohingegen schlecht wärmeleitende Abfall

produkte nur in einer dünnen Randzone hohe Temperaturen aufweisen. In 

diesem Bereich ausdampfende radioaktive Stoffe würden in den kalten Be

reichen kondensieren und im Abfallgebinde verbleiben. 

Für die Temperaturfeldrechnungen bei der APG 02 wird daher ein metal

lisches Abfallprodukt unterstellt. 
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3.3 APG 03: Metallische Feststoffe 

Als Freisetzungsmechanismus bei der APG 03 kommt ausschließlich die 

Freisetzung durch Sublimation bzw. Verdampfen radioaktiver Stoffe in 

Betracht. 

Da der Anteil ihrer Aktivität, die als Oberflächenkontamination des 

Abfallproduktes vorliegt, nicht quantifizierbar ist, wird konservativ 

davon ausgegangen, daß die Aktivität zu 100 % als Oberflächenkonta

mination vorliegt. 

Bezüglich der für die Sublimation bzw. Verdampfung relevanten Tempera-

) tur trifft die in Kapitel 3.2 getroffene Aussage zum Temperaturfeld zu. 

3.4 APG 04: Preßlinge 

Bei der APG 04 sind wie bei der APG 02 verschiedene Freisetzungsme

chanismen relevant. Eine Freisetzung durch Verbrennen wird allerdings 

nicht unterstellt, da die gemäß der Beschreibung der Abfallprodukt

gruppe geforderte Struktur des verpreßten Abfallproduktes ein Aus

fließen geschmolzener Abfallkomponenten nicht zuläßt. 

Bei metallischen Abfällen, bedingt die Struktur des verpreßten Abfall

produktes, daß " ...... durch die Vielzahl isolierender Luftspalte im Preßling 

selbst und im Abfallgebinde nur ein untergeordneter Anteil der Gesamt

oberfläche im Brandfall auf solche Temperaturen erwärmt wird, bei de

nen für Radionuklide außer H 3, C 14 in leichtflüchtiger Verbindung 

und Halogene nennenswerte Sublimations- bzw. Verdampfungseffekte auf

treten. Angesichts dessen wird als abdeckender Freisetzungsmechanis

mus für Abfälle der APG 04 die Pyrolyse angesehen. 

Dieser Freisetzungsmechanismus ist in repräsentativen, maßstäblichen 

Experimenten durch direkte Flammenexposition von Preßlingen untersucht 

worden /NUK 84/. Für Cs ergibt sich ein freigesetzter Anteil von 

1,6•10-
3

. Für die Halogene, Tritium und C 14 in leichtflüchtiger Ver

bindung wird wiederum Freisetzung durch Sublimation bzw. Verdampfen 

unterstellt. 
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3.5 APG 05: Zementierte/betonierte Abfälle 

Bei der APG 05 ist für Halogene und Tritium als Freisetzungsmecha

nismus eine Freisetzung durch Ausdampfen der Aktivitäten relevant, wo

bei angenommen wird, daß 50 % des Wassers im Zementprodukt ausdarnpfbar 

ist. Bezüglich C 14 wird unterstellt, daß durch die Konditionierung 

alle leichtflüchtigen C 14-Formen in schwerflüchtige Verbindungen 

überführt werden, die sich verhalten wie sonstige Radionuklide. Bei 

sonstigen Radionukliden kommt es in Teilvolumina mit Temperaturen 

> 573 K unter Umständen zur Freisetzung durch Pyrolyse des Abfallpro

duktes und bei Teilvolumina mit Temperaturen 373 K < T < 573 K zur 

Freisetzung durch Verdampfen von Wasser im Abfallprodukt. Dieser kon

servative Ansatz berücksichtigt, daß brennbare Substanzen in der Ze

mentmatrix eingebunden sein können, die bei Überschreiten der Schwel

lentemperatur für Pyrolyse von 573 K pyrolysieren. 

Die für die einzelnen Freisetzungsmechanismen relevanten Isotherme 

ergeben sich aus dem durch Wärmeleitung entstehenden Temperaturfeld, 

vergleiche Kapitel 4 und Kapitel 5 dieses Anhangs. 

3. 6 APG 06: Konzentrate 

Gewisse Produkte der APG 06 durchlaufen bei Temperaturen < 373 K Pha

senumwandlunge~ fest-flüssig, die der Ausbildung eines Temperaturfel

des entgegenstehen. Es wird unterstellt; daß die Freisetzung im wesent-
-

liehen durch das Ausdampfen der wässrigen Komponente aus der Schmelze 

erfolgt. Der Freisetzungsanteil orientiert sich an experimentellen 

Untersuchungen zur Freisetzung aus wässrigen Lösungen beim Eindampfen 

/MIS 68a/, /MIS 68b/. Hierbei wurden je nach Randbedingungen Anteile 

zwischen 10·5 und 10-3 beim Eindampfen bis 90 % Volumenreduktion er

mittelt. 

Für Tritium und Halogene wird von einer 100 %igen Freisetzung ausge

gangen. Bezüglich C 14 wird unterstellt, daß eventuell im Rohabfall 

vorhandene leichtflüchtige C 14-Verbindungen bei der Trocknung des 

Produktes freigesetzt werden, so daß im Endabfallprodukt nur noch 

schwerflüchtige C 14-Verbindungen vorkommen, die wie sonstige Radio

nuklide behandelt werden. 
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Für die beim thermischen Lastfall gegebenen Randbedingungen stellt 

ein mittlerer Wert von 5·10-
4 

eine konservative Abschätzung des Frei

setzungsanteils dar. 

4. FREISETZUNG AUS ABFALLGEBINDEN DER ABFALLKLASSE 1 

Sei Abfallgebinden der Abfallklasse I wird davon ausgegangen, daß die 

Aktivität, die aus dem Abfallprodukt in die umgebende Atmosphäre über

geht, auch freigesetzt wird. Das Behältnis wird nur insofern berück

sichtigt, als seine Geometrie und thermodynamischen Eigenschaften das 

Temperaturfeld im Abfallprodukt beeinflussen. Im folgenden werden für 

die relevanten Abfallproduktgruppen die Temperaturfelder und die hier

aus resultierenden Freisetzungsanteile beschrieben. 

o APG 01 

Für Abfallprodukte der APG 01 muß im thermischen Lastfall von einer 

Freisetzung durch Verbrennen des zu 100 % geschmolzenen Produktes aus

gegangen werden. Dementsprechend ergibt sich für Halogene, C 14 und 

Tritium eine 100 %ige Freisetzung und für die sonstigen Radionuklide 

gemäß Kapitel 2.2 freigesetzte Anteile von 0,5. 

o APG 02 

Die Berechnung der Temperatürfelder erfolgt für einen Stahlblechcon

tainer Typ I mit metallischen Abfallstoffen als Inhalt, vergleiche Ka

pitel 3.3. Bezüglich des Wärmetransportes zwischen Containerwand und 

dem Abfallprodukt wird Wärmestrahlung mit Emissionsverhältnissen von 

jeweils 0,8 für Containerwand und Abfalloberfläche sowie Wärmeleitung 

(Gas) und freie Konvektion im Spalt in geschlossenem Volumen berück

sichtigt. Wärmeleitung direkt von der Containerwand auf das Abfallpro

dukt über Berührungspunkte wird wegen der zu unterstellenden geringen 

Gesamtberührungsfläche nicht betrachtet. 

Der Wärmetransport in Spalten läßt sich durch Einführung einer schein

baren Wärmeleitfähigkeit As beschreiben. Nach /GRÖ 63/ ergibt sich 

hierfür: 
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0.0236 (Gr • Pr) 1 · 393 
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1 + ----------
(Gr ·Pr)+ 1.01 • 10-4 

s 

'A. scheinbare Wärmeleitfähigkeit des Fluids im Spalt 
s 

'A. Wärmeleitfähigkeit 

Nu Nußelt-Zahl für Spalt 
s 

Gr s Grashof-Zahl für Spalt 

Pr Prandtl-Zahl für Fluid 

In den Tabellen 2, 3, 4, 5 sind Werte für die Grashof-Zahl und 'A. als 
s 

Funktion der Oberflächentemperatur des Abfallproduktes dargestellt, 

. wobei immer von einer Containerwandtemperatur von 700 °C ausgegangen 

wurde. 

Tabelle 2: 

Parameter zur Beschreibung des Wärmetransportes im Spalt. 
Spaltweite: 0, 001 m 

8 Gr 'A.s k 

oc -1 -1 W m K -2 -1 W m K 

.0000 , 3. 6022 .0493 49.3104 

100.0000 2.2066 .0526 52.5702 

200.0000 1. 3593 .0556 55.6401 

300.0000 .8161 .0585 58.4801 

400.0000 .4617 .0610 61.0000 

500.0000 .2434 .0635 63.5000 

600.0000 .0964 .0656 65.6000 

700.0000 .0000 .0678 67.8000 

.0000 .0000 .0000 .0000 
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Tabelle 3: 

Parameter zur Beschreibung des Wärmetransportes im Spalt. 
Spaltweite: 0,003 m 

e Gr A. s k 

oc -1 -1 W m K -2 -1 W m K 

.0000 97.2594 .0493 16.4492 

100.0000 59.5774 .0526 17.5301 

200.0000 36.7007 .0557 18.5503 

300.0000 22.0352 .0585 19.4952 

400.0000 12.4655 .0610 20.3342 

500.0000 6.5722 .0635 21.1671 

600.0000 2.6025 .0656 21. 8668 

700.0000 .0000 .0678 22.6000 

.0000 . 0000 .0000 .0000 

Tabelle 4: 

Parameter zur Beschreibung des Wärmetransportes im Spalt. 
Spaltweite: 0, 005 m 

8 Gr >..s k 

oc -1 -1 W m K -2 -1 W m K 

.0000 450.2749 .0496 9.9244 

100.0000 275.8212 .0527 10.5480 

200.0000 169.9105 .0557 11.1464 

300.0000 102.0147 . 0585 11. 7056 

400.0000 57.7108 .0610 12.2045 

500.0000 30.4268 .0635 12.7020 

600.0000 12.0485 .0656 13.1206 

700.0000 .0001 .0678 13.5600 

.0000 .0000 .0000 .0000 
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Tabelle 5: 

Parameter zur Beschreibung des Wärmetransportes im Spalt. 
Spaltweite: 0,01 m 

8 Gr A. s k 

oc -1 -1 W m K -2 -1 W m K 

.0000 3602.1994 . 0540 5.4016 

100.0000 2206.5698 .0553 5.5307 

200.0000 1359.2837 .0572 5.7190 

300.0000 816.1177 .0593 5.9307 

400.0000 461.6867 .0614 6.1399 

500.0000 243.4144 .0637 6.3676 

600.0000 96.3879 .0657 6.5652 

700.0000 .0008 .0678 6.7800 

.0000 .0000 .0000 . 0000 

Ebenfalls aufgeführt ist in den Tabellen 2 bis 5 die Wärmedurchgangs

zahl k, die proportional zum Wärmetransport ist. Hiernach nimmt der 

Wärmetransport mit zunehmender Spaltdicke ab. 

Als Beginn der Konvektion, die die Isolierwirkung des Spaltgases be-

) einträchtigt, wird der Wert (Gr • Pr) ~ 1700 als unterer Grenzwert, 
s 

angesehen /GRÖ 63/. Bei einer Prandtl-Zahl von etwa 0, 7 ist dies ent-

sprechend den Tabellen 2 bis 5 erst ab einer Spaltweite von 1 cm bei 

Abfallprodukttemperaturen < 100 °C der Fall. 

Die Temperaturfeldrechnungen sind mit einer Spaltdicke von 3 mm durch

geführt worden. Dieser Wert wird unter der realistisch zu erwartenden 

mittleren Spaltdicke liegen und ist somit im Hinblick auf den Wärme

transport in das Abfallprodukt konservativ. 

Bezüglich der Befüllung des Containers wird ein Verfüllungsgrad von 

50 % unterstellt. In den Rechnungen wird dies mit einer mittleren 

Dichte im Abfallprodukt von 3.800 kg/m3 berücksichtigt. Die Berechnung 

der Temperaturfelder erfolgt mit dem zweidimensionalen instationären 
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Wärmeübergangsprogramm TAC 2D /GGA 69/. Die Ergebnisse sind in /GRÜ 

87/ dokumentiert. Hiernach liegt bei Brandende die Oberflächentempera

tur im Kantenbereich bei 439 °C, ab 3,5 cm von der Kante unterhalb 

von 402 °C, ab einer Entfernung von 15 cm von der Kante unterhalb von 

375 °C, und ab 30 cm unterhalb von 325 °C. 

Bezüglich der Freisetzung radioaktiver Stoffe wird für Tritium, C 14 

und Halogene 100 % Freisetzung unterstellt. Die Freisetzungsanteile 

sonstiger radioaktiver Stoffe werden auf der Basis der Herleitungen 

in Kapitel 2. 4 und der Temperaturfelder in /GRÜ 87 / berechnet. Die 

Rechnungen werden nur noch für den in Kapitel 2.4 abgeleiteten leicht

flüchtigen Anteil von 27 % durchgeführt, wobei das thermodynamische 

J Verhalten der leichtflüchtigen Komponente durch CsJ repräsentiert 

wird. 

-2 -1 
Als Stoffübergangszahl wird ein Wert von 10 m•s verwendet, der zum 

einen die Bandbreite der in der Literatur zitierten Werte abdeckt und 

der zum anderen durch die theoretische Vorgehensweise für einen Wär

meübergangskoeffizienten von a = 10 Wm-2K-1 abgedeckt ist. 

Interpretiert man die Wärmedurchgangszahl k in Tabelle 5 als rein kon

vektiv, so wird deutlich, daß der beispielhaft gewählte Wärmeüber-
-2 -1 

gangskoeffizient von 10 W • m • K zur Berechnung der Stoffüber-

gangszahl gemäß Kapitel 2.4 konservativ ist. Die größeren Wärmedurch

gangszahlen der Tabellen 2 bis 4 sind nicht relevant, da ( Gr • Pr) 
- s 

< 1. 700 ist und somit die für die Stoffübergangszahl relevante Kon-

vektion ausgeschlossen ist. 

Die Temperaturverteilung an der Abfalloberfläche wird in Bild 2 ver

deutlicht. Dargestellt ist ein Viertel der Abfalloberfläche an der In

nenseite der kleinsten Containerwand eines Stahlblechcontainers Typ 1. 

Dieser Container liefert von den Stahlblechbehältern die höchsten Pro

dukttemperaturen, da er das ungünstigste Oberflächen/Volumenverhält

nis aufweist. Andere Behälter werden nicht betrachtet, da bei diesen 

Behältern im thermischen Lastfall geringere Produkttemperaturen re

sultieren /PIE 84/, /GRU 87/. 

Die Abfalloberfläche ist in vier Teilflächen aufgegliedert, die als 

Isotherm interpretiert werden, vergl. Bild 2. Das Temperaturverhalten 
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Bild 2: Temperaturverteilung an der Abfalloberfläche 

jeder dieser Flächen wird durch die maximal innerhalb einer Fläche 

auftretende Temperatur bestimmt. 1 n Tabelle 6 ist in der ersten Zeile 

die Lage dieser Punkte als Abstand von der linken oberen Kante (Bild 

2) aufgeführt. In den Spalten TEMP 1, TEMP 2, TEMP 3, TEMP 4 

(Hauptteil der Tabelle 6) ist der Temperaturverlauf für diese Tempe

raturreferenzpunkte gemäß den Rechnungen in /GRÜ 87/ dargestellt. 

Die Größen der Teilflächen und ihre jeweiligen Anteile an der Gesamt

fläche sind im zweiten Teil der Tabelle 6 a~fgeführt. Für jede der 

Teilflächen wird nachfolgend der Freisetzungsanteil radioaktiver Stof

fe berechnet. 

Die th~rmodynamischen Parameter für die Freisetzungsrechnung sind im 

dritten Teil der Tabelle 6 aufgeführt. Mit den Dampfdruckparametern 

A, B, C (nach /LAN 60/) wird die maximale Konzentrationsänderung be

rechnet. Die Stoffübergänge als Funktion von Temperatur und Zeit sind 

im Hauptteil der Tabellen in den Spalten MD1, MD2, MD3, MD4 zusam

mengestellt. Die folgenden Spalten - F1, F2, F3, F4 - weisen die Er

gebnisse der Freisetzungsrechnung als Verhältnis der freigesetzten 



TADELLE 6: 

ZEIT 
HIN 

5.00 
10.00 
15.00 
20.00 
25.00 
30.00 
35.00 
40.00 
45.00 
50.00 
55.00 
60.00 
65.0U 
70.00 
75.00 
80.00 
85.00 
90.00 
95.00 

100.00 
1105 .00 
1110:00 
1115 .00 
1120. 00 

1 
'-"' 

LAGE DER TEHP.
REFERENZPUNKTE 

ABSTl'!tfD UON 
DER J<ANTE 

8.50 
C CHJ 

15.00 
C Ct11 

30.00 
CCHJ 

1 SOTIIERME 
TEILFLAECIIEN 

Fl 
72.25 

F2 
152,75 

F3 F4 
675.00 4,900.00 

FLAECIIEH
AtlTEILE 

Al 
0.01 

C : 

A2 
0.03 

A3 
0.12 

A4 
0.86 

THERHODYNAHISCHE 
DATEN 

DAMPFDRUCJ< 
PARAMETER 

A 
11193 

B 
19.23 - 2.5ß 

STOFFUBEßGAtlGSZ(}IIL 
1.03E-02 

TEt1Pl TEHP2 TEMP3 TEHP41 HD1 I HD2 I HD3 I HD4 I 
GRAD C GRAD C GRAD C GRAD CI KG/M"2/S I KG/H"2/S I J(G/H"2/S I KG/H"2/S I 

52.00 
156.00 
214.00 
254.00 
287.00 
314.00 
338.00 
359.00 
378.00 
395.00 
411.00 
425.00 
439.00 
343.00 
297.00 
269.00 
249.00 
233.00 
221.00 
210.00 
202.00 
194.00 
188.00 
182.00 

42.00 
119.00 
173. 00 
213.00 
245.00 
273.00 
297.00 
319.00 
338.00 
356.00 
372.00 
388.00 
402.00 
340.00 
299.00 
272.00 
252.00 
236.00 
224.00 
214.00 
205.00 
198.00 
191.00 
186,00 

41,00 
102.00 
149.00 
186.00 
218.00 
245.00 
269.00 
290.00 
310.00 
328.00 
345.00 
360.00 
375.00 
327.00 
294.00 
269.00 
251.00 
236.00 
224.00 
215.00 
206.00 
199.00 
193.00 
187.00 

40.00 
93.00 

127.00 
154.00 
179.00 
202.00 
223.00 
243.00 
262.00 
279.00 
295.00 
310.00 
325.00 
284,00 
263.00 
248,001 
236.001 
226.001 
217.001 
209.001 
202.001 
197.001 
191.001 
187.001 

1.27E-1414.74E-1514,28E-15 3.86E-15 
2.01E-1112.35E-1217,54E-13 3.94E-13 
2,88E-1014,74E-1111,38E-11 3.88E-12 
1,25E-0912.77E-1018,73E-11 1.81E-11 
3.53E-0919,18E-10 3,38E-10 6.32E-11 
7,50E-0912,31E-09 9.18E-10 1.76E-10 
1,38E-0814,71E-09 2.04E-09 4.10E-10 
2.25E-0818,56E-09 3.85E-09 8.56E-10 
3.40E-0811,38E-08 6.74E-09 1.63E-09 
4,81E-0812,10E-08 1,08E-08 2,78E-09 
6.56E-0812.99E-08 1.63E-08 4.45E-09 
8,48E-0814,18E-08 2,30E-08 6.74E-09 
1,08E-0715,52E-08 3.19E-08 9.98E-09 
1,55E-0811,45E-08 1,05E-08 3.23E-09 
4.71E-0914,98E-09 4.32E-09 1.68E-09 
2.04E-0912.24E-09 2.04E-09 1,02E-09 
1,05E-0911.17E-09 1,13E-09f6.66E-10 
5.97E-1016.66E-10 6.66E-10J4.60E-10 
3,79E-10t4.26E-10 4.26E-1013.25E-101 
2,45E-1012,88E-10 3.00E-1012,35E-101 
1.76E-1012.00E-10 2.08E-10!1,76E-101 
1,25E-1011.48E-10 1,55E-1011,42E-101 
9.56E-1111,09E-10 1.19E-10!1.09E-101 
7.27E-1118.73E-11 9.13E-1119.13E-111 

1 

F1 F2 F3 F4 

4.02E-0912,06E-0911,86E-0915.79E-101 
3.02~-06f3.55E-0711.15E-0715,97E-081 
4.62E-0517,47E-0612,19E-0616.42E-071 
2.34E-0414,90E-0511,53E-0513.36E-061 
7.63E-0411.87E-0416,59E-0511,28E-051 
1.89E-0315,33E-0412.04E-0413,92E-051 
3.96E-0311.24E-03f5.09E-0411,01E-041 
7.33E-0312.52E-0311.09E-03f2.29E-041 
1,24E-02 4.59E-0312,10E-03f4.73E-041 
1.97E-02 7,75E-03f3.71E-03f8.90E-04 
2.95E-02 1.22E-0216,16E-0311,56E-03 
4.22E-02 1,85E-0219,61E-0312,57E-03 
5.35E-02 2.68E-0211,44E-0214.07E-03 
6.08E-02 2.90E-0211.60E-0214.55E-03 
6.15E-02 2.97E-0211.66E-0214.80E-03 
6.18E-02 3.00E-0211,69E-0214.96E-03 
6.20E-02 3.02E-0211,71E-02f5.06E-03 
6,21E-02 3.03E-0211,72E-0215.12E-03 
6.21E-02 3.04E-0211.73E-0215,17E-03 
6.22E-02 3.04E-0211,73E-0215.21E-03 
6.22E-02 3,05E-0211,7JE-0215.2~E-03 
6,22E-02 3.05E-0211.74E-0215.26E-03 
6.22E-02 3.05E-0211.74E-0215.27E-03 
6.22E-02 3.05E-0211,74E-0215.29E-03 

F 
GDHCIITET 

8.17E-Ht 
1.11E-07 
1.53E-06 
8.85E-06 
3.JlE-05 
9.48E-05 
2.27E-04 
4. 80E-04 
9.25E-04 
1.64E-03 
2.74E-03 
4.33E-03 
6.59E-03 
7.27E-03 
7.59E-03 
7.77E-03 
7.88E-03 
7.96E-03 
8.01E-03 
8.05E-03 
8. 07E-·03 
8.09E-03 
8.llE-03 
8.13E-03 

1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 

)> 

N 
-...J 
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Aktivität einer Teilfläche, bezogen auf die Gesamtaktivität der je

weiligen Teilfläche, für eine mittelflüchtige Verbindung (CsJ) aus. 

In der Spalte F GEWICHTET ist die Summe der mit den Anteilen an 

der Gesamtfläche gewichteten Freisetzungsanteile der Teilflächen auf

geführt. 

Dabei zeigt sich, daß nach 2 Stunden 0,8 % der Aktivität durch Subli

mation bzw. Verdampfen radioaktiver Stoffe freigesetzt ist. Dieser 

Wert setzt voraus, daß 100 % der Aktivität als mittelflüchtige Verbin

dung vorliegt. Nach der Abschätzung im Kapitel 2. 4 beträgt der Anteil 

der mittelflüchtigen Verbindungen 27 %, so daß sich der Freisetzungs

anteil auf 0,2 % reduziert. Zur Abdeckung eventueller Unsicherheiten 

-) wird dieser Wert auf 0,4 % aufgerundet. 

Unabhängig von dieser Aufrundung beinhaltet die gewählte Vorgehens

weise diverse Konservatismen, die ein abdeckendes Gesamtergebnis ge

währleisten. So wird für alle relevanten Radionuklide der für Cs ab

geschätzte Anteil mittelflüchtiger Verbindungen übernommen. Dies be

deutet bei allen Leitnukliden, außer den leichtflüchtigen, eine Über

schätzung des mittel flüchtigen Anteils. Weiterhin ist die Annahme, 

daß 100 % der Aktivität als Oberflächenkontamination vorliegt, sehr 

konservativ, da radioaktive Stoffe häufig in die kontaminierten Struk

turen eindringen (diffundieren) bzw. chemische Verbindungen eingehen 

/CUB 78/ oder aber als Aktivierungsprodukte fest in Strukturen gebun

den sind. 

Zu dem Freisetzungsanteil von 4•10-3 durch Verdampfen bzw. Sublimation 

radioaktiver Stoffe muß noch der Freisetzungsanteil durch das Verbren

nen von ausfließenden Abfallproduktbestandteilen hinzugerechnet werden, 

vergl. Kap. 3.2. Der Aktivitätsanteil am Abfallprodukt, der schmelzen 

kann und brennbar ist, ist per Definition auf 1 % limitiert. Der Frei

setzungsanteil beim Verbrennen beträgt gemäß Kapitel 2.2 SO %. Somit 

ergibt sich ein Gesamtfreisetzungsanteil von 0,9 %. Den weiteren Rech

nungen wird der aufgerundete Wert von 1 % zugrunde gelegt. 

o APG 03 

Als möglicher Freisetzungsmechanismus für die APG 03 wird gemäß Kapi

tel 3. 3 ausschließlich Sublimation bzw. Verdampfen radioaktiver Stof-
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fe unterstellt. Für diesen Freisetzungsmechanismus kann in der Abfall

klasse I der diesbezüglich für die APG 02 ermittelte Freisetzungsan

teil von 4·10-3 für sonstige Radionuklide übernommen werden, da die 

diesen Rechnungen zugrunde liegenden Parameter auch für die APG 03 re

levant sind. Für Halogene, Tritium und C 14 wird eine 100 %ige Frei

setzung unterstellt. 

o APG 04 

Bei Preßlingen ergibt sich für Halogene, C 14 und Tritium ein freige

setzter Anteil von 100 %, da die Produkttemperatur über 373 K liegt. 

Für sonstige Radionuklide wird der experimentell ermittelte Wert von 

1, 6 • 1 o-3 übernommen. 

o APG 05 

Bei der Ermittlung der Freisetzungsanteile aus zementierten/betonier

ten Abfällen sind für die Bestimmung der Freisetzungsanteile entspre

chend Kapitel 3.5 die 315 K-lsotherme, die 373 K-lsotherme und die 

573 K-lsotherme relevant. 

Zur experimentellen Bestimmung von Freisetzungsanteilen aus Abfallpro

dukten der APG 05 bei thermischer Belastung wurden von der NUKEM 

/NUK 84/ repräsentative Abfallsimulate einem Schadensfeuer ausgesetzt, 

welches bezüglicl) des Brzndzeit- und Temperaturverlaufs den unterstell

ten Störfall in der Schachtanlage Konrad abdeckt. Die hierbei ermittel

ten Temperaturen im Abfallprodukt liegen erheblich unter den theore

tisch bestimmten Werten in /PIE 84/. Gründe hierfür liegen zum einen 

in einem zu konservativ angesetzten Wärmeübergang von der Flamme auf 

das Abfallgebinde, wie Verifikationsrechnungen in /PIE 84/ zeigen. 

Zum anderen wurde auch der sich durch das unvermeidliche Schwinden 

beim Abbinden und Trocknen ausbildende Spalt zwischen Zementmatrix 

und Behälterwandung nicht berücksichtigt. Die Isolierwirkung dieses 

Spaltes, die bei der Beschreibung der Temperaturfeldrechnungen der 

APG 02 ausführlich beschrieben wurde, ist maßgeblich verantwortlich 

für die großen Diskrepanzen zwischen den theoretischen und experimen

tellen Werten. 
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Die Randbedingungen der experimentellen Untersuchungen sind im Ver

gleich zu den beim unterstellten Störfall realistisch zu erwartenden 

Randbedingungen als konservativ zu beurteilen, da zum Beispiel das Ver

hältnis Abfallgebindemasse zu Brandlast erheblich kleiner ist und küh

lende Luftbewegungen durch den Versuchsstand ausgeschlossen werden. 

Weiterhin deckt die Auswahl der Abfallsimulate im Hinblick auf die 

Freisetzung das realistisch zu erwartende Abfallspektrum der APG 05 

ab. So sind unter anderem Kugelharze untersucht worden, bei denen im 

Randbereich Pyrolysevorgänge mit den unterstellten hohen Freisetzungs

anteilen zu erwarten sind. 

Aus diesen Gründen basiert die Bestimmung der freigesetzten Aktivität 

) vornehmlich auf den Ergebnissen der NUKEM-Experimente: In allen Fäl

len lag die 573 K-lsotherme weniger als 16 mm vom Rand. überträgt man 

diesen Wert - aufgerundet auf 20 mm - auf einem Stahlblechcontainer 

Typ 1, so sind in einem Volumenanteil von maximal 8 % Temperaturen > 
300 °C zu erwarten. Für die 373 K-lsotherme läßt sich aus den Rechnun

gen eine maximale Eindringtiefe von 5 cm extrapolieren, das heißt, ca. 

20 % des Volumens liegen über 100 °C. Eine belastbare Bestimmung der 

315 K-lsotherme aus den Experimenten ist nicht möglich. Daher wird 

hierfür konservativ unterstellt, daß 100 % des Volumens diese Tempera

tur überschreiten. 

Aus diesen Temperaturfeldern resultieren die folgenden Freisetzungs

anteile: 

Halogene werden zu 100 % freigesetzt. Für Tritium wird der freigesetz

te Anteil unter 20 % liegen. Dieser Wert wird auf 50 % aufgerundet. 

Gemäß Kapitel 3.5 wird C 14 behandelt wie sonstige Radionuklide. Für 

diese Radionuklide ergeben sich durch den Freisetzungsmechanismus Py

rolyse ein Freisetzungsanteil von 4•10-
4 

und für den Freisetzungsme

chanismus Verdampfen von Wasser im Abfallprodukt ein Freisetzungsan

teil von 1 •10-4 , das heißt, für sonstige Radionuklide resultiert ein 
-4 

Gesamtfreisetzungsfaktor von 5•10 . 

Dieser theoretische Wert ist etwa doppelt so hoch wie der unter kon

servativen Randbedingungen ermittelte maximale experimentelle Wert. 

Zur Sicherstellung eines konservativen Ergebnisses wird den weiteren 

Rechnungen der theoretische Wert zugrunde gelegt. 
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o APG 06 

Bei Abfallprodukten der APG 06 bildet sich unter Umständen durch 

Schmelzen des Abfallproduktes kein Temperaturfeld aus. Da mangels ge

eigneter Datenbasis keine abdeckende thermodynamische Betrachtung 

durchgeführt werden kann, wird konservativ unterstellt, daß die Tem

peratur im gesamten Abfallprodukt über 373 K liegt und daß 90 % der 

Restfeuchte verdampft. 

Damit ergeben sich für Halogene und Tritium Freisetzungsanteile von 

100 % und für sonstige Radionuklide gemäß Kapitel 2. 3 freigesetzte 

Anteile von 5•10- 4, wobei C 14 wiederum behandelt wird wie sonstige 

Radionuklide, vgl. Kapitel 3. 6. 

5. FREISETZUNGSMODELL FÜR ABFALLKLASSE 11 

Behälter der Abfallklasse 11 sind störfallresistent ausgelegt, das be

deutet, sie behalten im Störfall eine definierte Barrierefunktion mit 

freisetzungsmindernder Wirkung. Die Erhaltung der Barrierefunktion 

wird durch Anforderungen, die zum Beispiel im Rahmen von Typqualifi

kationen oder der Produktkontrolle geprüft werden, gewährleistet. 

Als Anforderungen an Behälter der Abfal I klasse II werden die Dicht-

heit des unbelasteten Behälters und die Begrenzung der Gasleckage aus -

dem Behälter während des Störfalls spezifiziert. Die Korrelation mit 

dem Aktivitätsfreisetzungsanteil erfolgt mittels des nachfolgend be-

schriebenen Freisetzungsmodells. 

Das Freisetzungsmodell der Abfallklasse 11 ist in zwei Schritte ge

gliedert: 

(1) Bestimmung der Freisetzung aus dem Abfallprodukt in die Behäl

teratmosphäre. Ergebnis dieser Betrachtung ist eine Aktivitätskonzen

tration in der Behälteratmosphäre. 

Dieser Schritt orientiert sich in etwa an der Vorgehensweise in Kapi

tel 3. 
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(2) Abschätzung des ausströmenden Anteils der Behälteratmosphäre. 

Ausgehend von einer Anfangsleckrate L
0 

vor dem Brand, die, wie be

reits erwähnt, durch Anforderungen an den Behälter gewährleistet wird, 

wird der zeitliche Verlauf der Leckrate während des Brandes auf der 

Basis berechneter Temperatur- und Druckwerte im Behälter ermittelt 

und über den Brandverlauf und einer anschließenden Abkühlphase inte

griert. Aus dem hieraus resultierenden ausgetretenen Molenstrom (Vo

lumenstrom) und der Aktivitätskonzentration im ausströmenden Gas er

gibt sich der Freisetzungsanteil. Der berechnete ausgetretene Molen

strom wird ebenfalls als Anforderung an Behälter der Abfallklasse 11 

festgeschrieben. Wird also der im ersten Schritt behandelte Übergang 

in die Behälteratmosphäre ausreichend konservativ abgeschätzt, so 

7 wird durch die Anforderungen an den Behälter sichergestellt, daß die 

im zweiten Schritt ermittelten Freisetzungsanteile nicht überschrit

ten werden. 

Im folgenden wird zunächst beschrieben, wie bei den beiden Schritten 

vorgegangen wird. Anschließend wird das Vorgehen durch Vergleich mit 

Ergebnissen neuerer, maßstäblicher Experimente bewertet. 

5.1 Freisetzung in die Behälteratmosphäre 

Die Ermittlung der Freisetzung aus dem Abfallprodukt in die Behälter

atmosphäre erfolgt in Anlehnung an die in Kapitel 3 angegebenen Frei

setzungsmechanismen. Unabhängrg von Abfallproduktgruppen wird für Ha

logene und C 14 in leichtflüchtiger Form von einem 100 % Übergang in 

die Behälteratmosphäre ausgegangen. Wie bei der Abfall klasse I wird 

bezüglich C 14 unterstellt, daß es in den Abfallproduktgruppen 01, 02, 

03 und 04 in leichtflüchtiger Form und in den Abfallproduktgruppen 05 

und 06 in schwerflüchtiger Form vorliegt, vgl. Kapitel 3. C 14 in 

schwerflüchtiger Form wird behandelt wie sonstige Radionuklide. 

Bezüglich Tritium wird unterstellt, daß es sich in wässriger Form im 

Behälter befindet und entsprechend dem Temperatur- und Druckaufbau 

verdampft. Der Tritiumanteil in der Behälteratmosphäre entspricht 

dem Dampfantei I an der Gesamtwassermasse. 
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Die Wassermasse im Behälter wird im Zusammenhang mit den Parametern 

der Eingabeparameter der Ausströmrechnungen diskutiert. 

Von den für sonstige Radionuklide möglichen Freisetzungsmechanismen 

ist Freisetzung durch Verbrennen des Abfallproduktes nicht relevant, 

da durch die Anforderungen an das Behältnis der Sauerstoffzutritt zum 

Abfallprodukt ausgeschlossen wird. 

Ein alle anderen Freisetzungsmechanismen abdeckender Freisetzungsan

teil wird für sonstige Radionuklide zu 4 • 10-3 abgeschätzt. Hier

durch ist eine Pyrolyse von 80 % des Inventars abgedeckt. Maßstäbliche 

Brandversuche an verschiedenen Abfallgebinden /GNS 85/, /TN 85/ 

ergeben, daß von Pyrolyse betroffene Volumenanteile erheblich gerin-

. ger sind. Weiterhin wird durch diesen Freisetzungsanteil die Freiset

zung durch Verdampfen bzw. Sublimation radioaktiver Stoffe abgedeckt 

(vgl. für realistische Temperaturfelder in Gußbehältern /GRU 87 /). 

Bei den Abfallproduktgruppen, für die die Freisetzung durch Verdamp

fen von Wasser im Abfallprodukt relevant ist - APG 05 und APG 06 - , 

wird der obengenannte Freisetzungsanteil mit dem Anteil des verdampf

ten Wassers (X) korreliert: 

f = 

f 

X 

-3 
4 • 10 • X 

= 

= 

Fr~isetzungsanteil 

abdeckender Freisetzungsanteil 

Anteil der Wasserdampfmasse 

Tabelle 7 gibt eine Zusammenfassung der jeweiligen Freisetzungsantei

le und Radionuklidgruppen. 
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Tabelle 7: Freisetzungsanteile zur Bestimmung der freigesetzten 
Aktivität bei Abfallgebinden der Abfall klasse II 

Halogene C 14 Tritium sonstige 
Radionuklide 

APG 01 1 1 X 4 E-3 

APG 02 1 1 X 4 E-3 

APG 03 1 1 X 4 E-3 

APG 04 1 1 X 4 E-3 

APG 05 1 X • 4 E-3 X X • 4 E-3 
APG 06 1 X • 4 E-3 X X • 4 E-3 

X: Wasserdampfmasse bezogen auf Gesamtwassermasse 

5.2 Ausströmvorgänge aus dem Behältnis 

Ehe im weiteren die einzelnen Schritte zur Bestimmung der Ausström

vorgänge detailliert beschrieben werden, soll ein kurzer Gesamtüber

blick über die Vorgehensweise gegeben werden. 

Zunächst werden für unterschiedliche Abfallgebindetypen - charakteri

siert durch tyeische Parameter der jeweiligen Abfallproduktgruppe -

Temperaturfunktionen für die innere Energie, den Druckaufbau, den 

Dampfgehalt und die Leckrate bestimmt. Diese Temperaturfunktionen 

geben an, welche Werte die jeweiligen Größen annehmen, wenn die Tem

peratur unter der Voraussetzung eines homogenen Temperaturfeldes einen 

bestimmten Wert erreicht. 

Im nächsten Schritt wird zeitabhängig die Behälterinnentemperatur er

mittelt. Durch Korrelation der temperaturabhängigen Leckrate mit der 

zeitabhängigen Temperatur erhält man den zeitabhängigen Verlauf der 

Leckrate. Dieser wird integriert, so daß sich die gesamte Leckage er

gibt. 

Als wesentlicher Parameter gehen in die Rechnungen die folgenden Grö

ßen ein: 



- Abfallproduktmasse 

- verdampfbare Wassermasse 

- Wärmeübertragungsfläche 

Leervolumen des Behälters 

Tabelle 8: 
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( Innenfläche des Behälters) 

(Volumen der Behälteratmosphäre im 
befüllten Behälter) 

Eingangsgrößen für die Berechnung von Druck- und Temperaturaufbau 

Abfallprodukt
gruppe 

APG 01 

APG 02 

APG 03 

APG 04 

APG 05 

APG 06 

Produkt
masse 

[kg] 

260 

1.800 

1.800 

1.800 

250 

*) 

Wasser
masse 

[kg] 

100 

10 

10 

10 

250 

500 

Fläche 

3,58 

3,58 

3,58 

3,58 

3,58 

3,58 

Leer
volumen 

0,2 

0,2 

0,2 

0, 15 

0,25 

0,25 

*) Konzentrate können bei Temperaturen T > 373 K schmelzen. Sie wer
den demzufolge behandelt wie Wasser. 

1 n Tabelle 8 sind diese Größen für die sechs Abfallproduktgruppen wie

dergegeben. Als Behälter wird ein Gußbehälter Typ 11 16/0 den weiteren 

Betrachtungen zugrunde gelegt. 
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Für diesen Behälter ergibt sich eine innere Wärmeübergangsfläche von 

3,58 m2 und ein Behälterleervolumen von ca. 500 1 /PTB 84/. Bezüg

lich des Inventars wird zwischen der Masse des verdampften Wassers 

und der sonstigen Produktmasse unterschieden. Während die sonstige 

Produktmasse eine wenig sensitive Größe darstellt, da aufgrund konser

vativer Annahmen bei der Wärmeübertragung die Produkttemperatur nahe

zu massenunabhängig ist, ist die verdampfbare Wassermasse im Hinblick 

auf den Druckaufbau von erheblicher Bedeutung: Mit steigender Tempera

tur verdampft ein Teil des Wassers und bewirkt so einen Behälterin

nendruck, der in etwa dem Sättigungsdampfdruck entspricht. Wird die 

Masse des verdampfbaren Wassers zu klein gewählt, so daß während des 

Aufheizvorgangs die gesamte Wassermasse verdampft, fällt die Druck

steigerung im Behältnis und damit der freigesetzte Aktivitätsanteil 

erheblich kleiner aus. Andererseits bewirkt eine zu große Wassermasse 

- abhängig von maximaler Behälterinnenwandtemperatur und Behälterleer

volumen - keine weitere Drucksteigerung; sie führt jedoch zu einem 

kleineren Tritiumanteil in der Behälteratmosphäre. 

Für die APG 02, APG 03 und APG 04 ( Feststoffe, metallische Feststof

fe und Preßlinge) ist als "verdampfbares Wasser" Wasser in Form "frei

er Flüssigkeiten" relevant. Der Anteil "freier Flüssigkeiten" ist nach 

/GRÜ 86/ auf 1 % begrenzt, das bedeutet für die betrachteten Behälter 

5 1 freies Wasser. Obwohl dieser Wert im allgemeinen nicht erreicht 

wird, wird zur Abdeckung extremer Verhältnisse - die zum Beispiel 

durch Massentr~nsport aus einem feuchten Abfallprodukt resultieren 

können - den weiteren Betrachtungen eine Wassermasse von 10 kg zugrun

de gelegt. Diese 10 kg bewirken auch in Verbindung mit den jeweiligen 

Behälterleervolumina bei dem verwendeten Modell einen nahezu extremen 

Druckaufbau. 

Als typisches Produkt der APG 01 in der Abfallklasse 11 können Kugel

harze (unfixiert) angesehen werden. Bezogen auf das trockene Harzpro

dukt sind bis zu 40 % Restfeuchte im Harz üblich. Obwohl dieses Was

ser im allgemeinen fest an das Harz gebunden ist, wird bezüglich der 

Freisetzung unterstellt, daß es sich um verdampfbares Wasser handelt. 

Bei der APG 05 wird als Abfallprodukt eine Zementsteinmatrix mit 

einem W/Z-Wert von 0,5 betrachtet. Obwohl auch hier das Wasser gebun

den ist, wird unterstellt, daß es verdampfbar wäre. 
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Produkte der APG 06 können bei Temperaturen um 80 °C schmelzen (z.B. 

Metaborsäure). Da die Dampfdruckkurve von geschmolzenen Konzentraten 

nicht angebbar ist, werden die entsprechenden Daten von Wasser über

nommen, das heißt, bei der Berechnung der Ausströmvorgänge besteht 

das gesamte Produkt scheinbar aus Wasser. 

Bezüglich des Druckaufbaus im Behälter ist das Leervolumen ähnlich 

sensitiv wie die Masse des verdampfbaren Wassers. Für Kugelharze als 

Referenzprodukt der APG 01 ergibt sich bei einem durchschnittlichen 

Leervolumenanteil einer Kugelschüttung von 40 % ein Leervolumen im Be

hälter von 200 1. Dieses Leervolumen wird auch den APG 02 und APG 03 

zugrunde gelegt. Für die APG 04 wird demgegenüber nur noch ein Leer

volumen von 150 unterstellt. Realistisch wird bei den drei letzt

genannten Abfallproduktgruppen das Leervolumen über 250 1 liegen. Das 

bedeutet, daß der Druckaufbau im Behälter und damit die freigesetzte 

Aktivität überschätzt wird. 

Für die APG 05 und die APG 06 werden unter Berücksichtigung der Trock

nungsschwunde technisch maximal erreichbare Verfüllungsgrade von 95 % 
angenommen, das heißt, die Leervolumina betragen 25 1. 

Mit diesen Größen werden abfallproduktgruppenspezifisch entsprechend 

den nachfolgend angegebenen Beziehungen die o.a. Temperaturfunktionen 

bestimmt. Die verwendeten thermodynamischen Stoffwerte werden aus 

/DAN 67/ übernommen. 

- Behälterinnendruck 

für x(T) < 1 

p(T) = 

p
0 

• 2!3 + °H
2
0 • R • T/V für x(T) = 1 
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mit 

Behälterinnendruck als Funktion der Behältertemperatur 
p(T) = 

T in [K] 

Po = Behälterinnendruck bei T = 293 K 

T = Behälterinnentemperatur (gemittelt in K) 

) PH20(T) = Partialdampfdruck des Wassers als Funktion der Temperatur 

~20 = Molzahl des gesamten Wassers 

R = Universelle Gaskonstante 

V = Leervolumen des Behälters 

x(T) Wasserdampfanteil (Masse Dampf bezogen auf Gesamtmasse = Wasser) bei Behältertemperatur T 

Energie des Abfallproduktes 

Diese Temperaturfunktion wird unter der Voraussetzung ermittelt, daß 

) sich im Behälter ein homogenes Temperaturfeld aufbaut. 

Sie gibt- die Energie an, die zur Aufheizung des gesamten Inventars 

auf die jeweilige Temperatur benötigt wird, wobei Phasenumwandlungen 

berücksichtigt werden. 

Q(T) = 11\,As • C¾As(T) + x(T) • (~AM(T) - ¾As(T)) 

- ¾As (To)) 

- (p(T) - p 0 ) • V 

+ m_ • C • (T - T0 ) 
l:'ro p 



-) 

mit 

Q(T) 

'¾AS 

¾As(T) 

x(T) 

huAM 

mPro 

C , Pro 

To 
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Energie. die zur Aufheizung des Abfallproduktes 
von Temperatur T0 auf T benötigt wird 

Gesamtwassermasse 

Spezifische Enthalpie des flüssigen Wassers 
bei Temperatur T 

Dampfanteil an Gesamtwassermasse bei Temperatur T 

Enthalpie des Wasserdampfes bei Temperatur T 

Produktmasse 

Spezifische Wärmekapazität des wasserfreien Produktes 

Temperatur des Abfallproduktes vor dem Brand [293 K] 

Leckrate 

Die Berechnung der Leckrate erfolgt für eine laminare Strömung aus 

dem Behälter gemäß / ANS 77 /. Dies ist konservativ gegenüber einer 

realistischeren adiabatischen Betrachtung, weil bei adiabatischer 

Ausströmung durch die Abkühlung infolge der Expansion die maximale 

Ausströmgeschwindigkeit begrenzt ist. 

Dieser Beziehung liegt ein idealisiertes Leck mit kreisförmigem, über 

die Länge konstantem Querschnitt zugrunde. 

Für die Berechnung der Leckrate als Temperaturfunktion wird die Geo

metrie so festgelegt, daß die berechnete Leckrate bei 20 °c über der 

in den Anforderungen festgelegten Leckrate von 10-5 Pa·m3 s -l (bezo

gen auf Standardbedingungen wie bei der Dichtheitsprüfung nach der 

Vakuummethode) liegt. Dies ist bei einem Durchmesser von 35 • 10-6 m 

und einer Weglänge von 16 • 10-2 m gegeben. 

Die Leckrate im Störfall beträgt für diese Geometrie für den Anfangs

wert von 20 °C 3,08 E-6 Pa m3 /s. Der entsprechende Wert für Bedingun

gen wie bei der Dichtheitsprüfung nach der Vakkummethode beträgt 7 ,5 

E-5 Pa•m3/s. 



A 1 - 40 

Nach /ANS 77/ berechnet sich die Leckrate wie folgt: 

d3 d 2 2 fr" 
L = 3810 - (323 - (p - p) + ✓ ~ • (p - p )) 

a ~ u d M u d 

mit 

L = Leckrate in [10 Pa•m3 ·s- 1] 

d = Durchmesser des Ausströmquerschnittes in [10=2m] 

a = Weglänge in [10-2m] 

~ =· Viskosität [10-3 N·s/m2] 

p = Druck am Spalteneintritt (u: upstream) [105 Pa] 
u 

Pa= Druck am Spaltenaustritt (d: downstream) [105 Pa] 

T = Fluidtemperatur [K] 

M = molare Masse [g/mol] 

Die berechneten Temperaturfunktionen sind in Tabelle 9 aufgelistet. 

In der Spalte 11 Aktivität normiert" ist der Aktivitätsanteil sonstl= 

ger Radionuklide in der Behälteratmosphäre angegeben, in der Spalte 
11 Feuchte normiert 11 der Dampfanteil in der Gesamtwassermasse, das 

heißt, der Tritiumanteil in der Behälteratmosphäre. Nicht aufgeführt 

ist der Jodanteil und der Anteil von C 14 in leichtflüchtiger Form, 

da dieser 100 % beträgt. 
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Tabelle 9: Temperaturfunktionen zur Bestimmung der integralen 
Leckrate 

ABFALLPRODUKTGRUPPE 01 <BIT.-U.KST.PROD.> 

TEMPERATUR GES.DRUCK ENERGIE LECKRATE AKT I l) I TAET 
GRAD C BAR KJ MBARL./SEC NORMIERT 

2.00E+Ol 1.02E+OO 8.02E+OO 3.04E-05 4.00E-03 
4.00E+Ol 1.14E+OO 1.15E+04 1 .89E-04 4.00E-03 
6.00E+Ol 1.34E+OO 2.30E+04 4.81E-04 4.00E-03 
8.00E+Ol 1 • 68E+OO 3.46E+04 1 • 15E-03 4.00E-03 
1 . OOE+02 2.29E+OO 4.63E+04 2.79E-03 4.00E-03 
1. 20E+02 3.33E+OO 5.81E+04 7.00E-03 4.00E-03 
1 • 40E+02 5.02E+OO 7.01E+04 1. 73E-02 4. OOE-C13 
1. 60E+02 7.66E+OO 8.24E+04 4.13E-02 4.00E-03 
1. 80E+02 1.16E+Ol 9„50E+04 9.36E-02 4.00E-03 
2·. OOE+02 1. 72E+01 1 • 08E+05 2.0tE-01 4.00E-03 
2.20E+02 2.49E+01 i • 21 E+OS 4.05E-01 4.00E-03 
2. 40E+02 3.56E+01 1 • 35E+05 7.98E-01 4.00E-03 
2.60E+02 4.88E+01 1 • 50E+05 1.43E+OO 4.00E-03 
2. 80E+02 6.61E+01 1 • 65E+05 2.47E+OO 4.00E-03 
3.00E+02 8.79E+01 1.81E+05 4.13E+OO 4.00E-03 
3.20E+02 1. 15E+02 1 • 99E+OS 6.60E+OO 4.00E-03 
3.40E+02 l.48E+02 2.18E+05 1.01E+01 4. 00E-03 
3.60E+02 1 • 89E+02 2.39E+OS 1.42E+Ol 4.00E-03 
3.74E+02 2.23E+02 2.SSE+OS 1.23E+01 4.00E-03 

ABFALLPRODUKTGRUPPE 02/03 (FESTST./MET) 

TEMPERATUR GES.DRUCK ENERGIE LECKRATE AKTIVITAET 
GRAD C BAR KJ MBARUSEC NORMIERT 

2.00E+Ol 1.02E+OO 8.02E+OO 3.04E-05 4.00E-03 
4.00E+Ol 1.14E+OO 2.03E+04 1.89E-04 4.00E-03 
6.00E+Ot 1.34E+OO 4.06E+04 4.81E-04 4.00E-03 
8.00E+01 1.68E+OO 6.10E+04 1.tSE-03 4.00E-03 
1 • OOE+02 2.29E+OO 8.14E+04 2.79E-03 4.00E-03 
1. 20E+02 3.33E+OO 1 .02E+05 7.00E-03 4.00E-03 
1. 40E+02 S.02E+OO 1 .22E+05 1. 73E-02 4.00E-03 
1. 60E+02 7.66E+OO 1.43E+05 4.13E-02 4.00E-03 
1 • 80E+02 1.16E+01 1 . 64E+OS 9.36E-02 4.00E-03 
2.00E+02 1.72E+01 1. 85E+05 2.0lE-01 4.00E-03 
2.20E+02 2.49E+01 2.07E+05 4.05E-01 4.00E-03 
2.40E+02 3.56E+Ol 2.29E+05 7.98E-01 4.00E-03 
2.60E+02 4.88E+Ol 2.S1E+OS 1 • 43E+OO 4.00E-03 
2.80E+02 6.61E+01 2.73E+05 2.47E+OO 4.00E-03 
3.00E+02 8.79E+01 2.96E+05 4. 13E+OO 4.00E-03 
3.20E+02 9.09E+01 3.16E+05 4.13E+OO 4.00E-03 
3.40E+02 9.40E+01 3.35E+05 4.05E+OO 4.00E-03 
3.60E+02 9.71E+01 3.53E+OS 3.75E+OO 4.00E-03 
3.74E+02 9.92E+01 3.63E+05 2.42E+OO 4.00E-03 

FEUCHTE 
NORMIERT 

3.32E-05 
9,83E-05 
2.50E-04 
5.64E-04 
1.15E-03 
2.16E-03 
3.79E-03 
6.26E-03 
9.91E-03 
1 • 51 E-02 
2.24E-02 
3.21E-02 
4.58E-02 
6.41E-02 
8.74E-02 
1.24E-01 
i.75E-01 
2.75E-01 
6,0lE-01 

FEUCHTE 
NORMIERT 

3.46E-04 
1 .02E-03 
2.60E-03 
5.87E-03 
1. 20E-02 
2.24E-02 
3.94E-02 
6.51E-02 
1 .03E-Ol 
1 . 57E-O 1 
2.33E-Ol 
3.33E-01 
4,76E-01 
6.67E-01 
9.0$'E-Ol 
1 .OOE+OO 
1.00E+OO 
1.00E+OO 
1 . OOE+OO 
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Tabelle 9: Fortsetzung 

ASFALLPRODUKTGRUPPE 04 <PRESSLINGE) 

TEMPERATUR GES.DRUCK ENERGIE LECKRATE AKT I l.,.t I TAET FEUCHTE 
GRAD C BAR KJ MBARL/SEC NORMIERT NORMIERT 

2.00E+01 1.02E+OO 6.01E+OO 3.04E-05 4.00E-03 2.59E-04 
4.00E+01 1.14E+OO 2.03E+04 1.89E-04 4.00E-03 7.67E-04 
6.00E+01 1 • 34E+OO 4.06E+04 4.81E-04 4.00E-03 1.95E-03 
8.00E+01 1.68E+OO 6.09E+04 1 . 15E-03 4.00E-03 4.40E-03 
1. OOE+02 2.29E+OO 8. 13E+04 2.79E-03 4.00E-03 8.97E-03 
1. 20E+02 3.33E+OO 1.02E+05 7.00E-03 4.00E-03 1 • 68E-02 
1 • 40E+02 5.02E+OO 1.22E+05 1.73E-02 4.00E-03 2.95E-02 
1. 60E+02 7.66E+OO 1 • 43E+05 4.13E-02 4.00E-03 4.89E-02 
1. 80E+02 1.16E+01 1 • 64E+05 9.36E-02 4.00E-03 7.73E-02 
2.00E+02 1.72E+01 1. 85E+05 2.0lE-01 4.00E-03 1.18E-01 
2.20E+02 2.49E+01 2.06E+05 4.0SE-01 4.00E-03 1 • 74E-O 1 

.2. 40E+02 3.56E+01 2.27E+05 7.98E-01 4.00E-03 2.50E-01 
2.60E+02 4.88E+01 2.49E+05 1.43E+OO 4.00E-03 3.57E-01 
2.80E+02 6.61E+01 2.71E+05 2.47E+OO 4.00E-03 5.00E-01 
3.00E+02 8.79E+01 2.93E+05 4.13E+OO 4.00E-03 6.82E-01 
3.20E+02 1.15E+02 3.16E+05 6.60E+OO 4.00E-03 9.68E-01 
3.40E+02 1.19E+02 3.35E+OS 6.46E+OO 4.00E-03 1.00E+OO 
3.60E+02 1 • 23E+02 3.53E+05 5.99E+OO 4.00E-03 1.00E+OO 
3.74E+02 1 . 25E+02 3.63E+OS 3.87E+OO 4.00E-03 1.00E+OO 

ABFALLPRODUKTGRUPPE 05 < ZEMENTPRODUKTE) 

TEMPERATUR GES.DRUCK ENERGIE LECKRATE AKTIVITAET FEUCHTE 
GRAD C -BAR KJ MBARL/SEC NORMIERT NORMIERT 

2.00E+01 1 • 02E+OO 1 .OOE+OO 3.04E-05 8.64E-09 1.73E-06 
4.00E+Ol 1.14E+OO 2.36E+04 1.89E-04 2.56E-08 5.11E-06 
6.00E+Ol 1 • 34E+OO 4.72E+04 4.81E-04 6,51E-08 1. 30E-05 
8.00E+Ol 1.68E+OO 7.08E+04 1.15E-03 1. 47E-07 2.93E-05 
1.00E+02.~-2.29E+OO 9.46E+04 2.79E-03 2.99E-07 5.98E-05 
1. 20E+02 3.33E+OO 1 • 1 SE+OS 7.00E-03 5.61E-07 1.12E-04 
1. 40E+02 - -s. 02E+OO 1.42E+05 1. 73E-02 9.84E-07 1.97E-04 
1. 60E+02 7.66E+OO 1. 67E+05 4.13E-02 1.63E-06 3.26E-04 
1. 80E+02 1.16E+01 1.92E+05 9.36E-02 2.58E-06 5.15E-04 
2. OOE+02 1 • 72E+O 1 2.17E+05 2.0lE-01 3. "?4E-06 7.87E-04 
2.20E+02 2.49E+01 2.42E+05 4.0SE-01 5.81E-06 1. 16E-03 
2.40E+02 3.56E+01 2.69E+05 7,98E-01 8.33E-06 1.67E-03 
2.60E+02 4.88E+Ol 2.96E+05 1.43E+OO 1 • 1 '?E-05 2.38E-03 
2.80E+02 6.61E+01 3.24E+05 2,47E+OO 1 . 67E-05 3.33E-03 
3.00E+02 8.79E+01 3.54E+05 4. 13E+OO 2.27E-05 4,55E-03 
3.20E+02 1 • 15E+02 3.87E+05 6.60E+OO 3,23E-05 6.45E-03 
3.40E+02 1.48E+02 4.23E+05 1.01E+01 4.55E-05 9.09E-03 
3.60E+02 1.89E+02 4.68E+05 1.42E+01 7.14E-05 1.43E-02 
3.74E+02 2.23E+02 S.38E+05 1 .. 23E+O 1 1.56E-04 3.13E-02 
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Tabelle 9: Fortsetzung 

ABFALLPRODUKTGRUPPE 06 ( KONZENTRATE) 

TEMPERATUR GES.DRUCK ENERGIE LECKRATE AKTIVITAET FEUCHTE 
GRAD C BAR KJ MBARL/SEC NORMIERT NORMIERT 

2.00E+01 1.02E+OO 1 • OOE+OO 3. 04E-OS 4,32E-09 8,64E-07 
4,00E+01 1.14E+OO 4, 1 7E+04 1 • 89E-04 1,28E-08 2.56E-06 
6,00E+Ol 1. 34E+OO 8,3SE+04 4.81E-04 3.25E-08 6.51E-06 
8.00E+Ol 1. 68E+OO 1 • 25E+OS 1.lSE-03 7,33E-08 1.47E-OS 
1. OOE+02 2.29E+OO 1 • 68E+OS 2.79E-03 1.49E-07 2.99E-05 
1. 20E+02 3.33E+OO 2.10E+OS 7. OOE-03 2,81E-07 S,61E-05 

) 1. 40E+02 S,02E+OO 2,52E+05 1 • 73E-02 4,92E-07 9.84E-05 
1. 60E+02 7.66E+OO 2.96E+OS 4.13E-02 8.14E-07 1.63E-04 
1. 80E+02 1.16E+01 3.40E+OS 9.36E-02 1.29E-06 2.58E-04 
2.00E+02 1.72E+01 3.84E+OS 2.01E-01 1,97E-06 3. $'4E-04 
2.20E+02 2.49E+01 4,30E+OS 4,0SE-01 2,91E-06 S,81E-04 
2.40E+02 3,56E+01 4.77E+OS 7.98E-01 4. 1 7E-06 8,33E-04 
2.60E+02 4.88E+01 5,26E+OS 1.43E+OO S.95E-06 1.19E-03 
2.80E+02 6.61E+01 5.77E+OS 2.47E+OO 8.33E-06 1 . 67E-03 
3.00E+02 8,79E+01 6.32E+OS 4.13E+OO 1.14E-05 2.27E-03 
3.20E+02 1 • 15E+02 6.90E+05 6.60E+OO 1 .61E-05 3.23E-03 
3.40E+02 1 • 4E:E+02. 7.57E+OS ! .OlE+O! 2,27E-05 4,55E-03 
3.60E+02 1 • 89E+02 8,41E+05 1,42E+01 3,57E-05 7,14E-03 
3.74E+02 2.23E+02 9,80E+05 1.23E+01 7,81E-OS 1. 56E-02 
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Ziel der weiteren Berechnungen ist die Bestimmung des zeitlichen Ver

laufs der Leckrate. Hierzu ist zunächst die Entwicklung der Tempera

tur im Behältnis zu bestimmen. Da aufgrund der Komplexität der ablau

fenden Vorgänge und mangels geeigneter experimenteller Untersuchun

gen ein geeignetes realistisches Modell fehlt, wird für die weiteren 

Berechnungen das nachfolgend beschriebene konservative Modell verwandt: 

Es wird angenommen, daß ein genügend großer Anteil des verdampfbaren 

Wassers im Behälter mit der Behälterinnenwand in Kontakt steht. Die

ses Wasser heizt sich bis auf Siedetemperatur auf und verdampft. Der 

Dampf kondensiert an kalten Stellen des Abfallproduktes und heizt die

se durch die freiwerdende Kondensationswärme auf. Kann aufgrund des 

Temperaturgleichgewichtes kein Dampf mehr kondensieren, steigt der 

Druck im Behältnis an, was eine Erhöhung des Siedepunktes zur Folge 

hat. 

Durch die Phasenübergänge kommt es zu einem sehr guten Wärmetransport 

in das Abfallprodukt, so daß von einem homogenen Temperaturfeld im 

Behälter ausgegangen werden kann. 

Für die Beschreibung des Wärmeüberganges zwischen der Behälterwand und 

dem Wasser wird das Wärmeübergangsgesetz für Gefäßverdampfung gemäß 

/LIN 69/ zugrunde gelegt: 

• 0 72 0 24 1,96 • q ' • p ' mit Ci = 
Ci 

q 

Wärmeübergangskoeffizient [W • m-2 K-l] 

Wärmestromdichte [W • m-2] 

p Druck [ 105 Pa] 

Für den Wärmestrom in das Behältnis ergibt sich 

. 
Q = a • F · (T. - T ) mit 

1 pr . 
Q Wärmestrom in das Behältnis 

F Wärmeübergangsfläche [m2 ] 

T.: Wandinnentemperatur [K] 
1 

T Abfallprodukttemperatur [K] pr 

[W] 
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Bei den weiteren Berechnungen wird unterstellt, daß die Innenwand eine 

Heizfläche darstellt, der ein bestimmter Temperaturverlauf aufgeprägt 

wird. Bei genügend kleiner Wahl eines Zeitschritts gilt für die in das 

Abfallprodukt übergegangene Energie: 

a +a T. +T. T +T 
Q = F. 1 2 • ( i,1 i,2 _ pr,1 pr,2) • ßt 

2 2 2 

mit 

Indices 1,2: Kennzeichnung für Beginn (1) und Ende (2) des Zeit
schritts 

ßt Zeitschritt 

Die Energie Q muß der früher hergeleiteten temperaturabhängigen Ener

giefunktion des Abfallproduktes entsprechen: 

Für vorgegebene Behälterinnenwandtemperaturen und einen Anfangswert 

der Abfallprodukttemperatur läßt sich somit die Abfallprodukttemperatur 

am Ende des Zeitschritts berechnen. Die Berechnung erfolgt numerisch 

durch Iteration für Zeitschritte von 24 Sekunden. 

Die den Behälterwänden aufgeprägten Temperaturen ergeben sich aus den 

Rechnungen zu"."_ Aufheizung von Abfallgebinden /PIE 84/. Ausgewählt 

werden die Rechnungen für den Gußbehälter Typ 11 16/0 mit Polystyrol 
-

als Abfallprodukt. Bei diesen Rechnungen wird für den Wärmeübergang 

auf das, Abfallprodukt ausschließlich Wärmeleitung berücksichtigt. Dies 

führt zur Überschätzung der Wandinnentemperaturen, da rechnerisch der 

Wärmetransport in das Abfallprodukt und damit eine mögliche Wärmesen

ke erheblich unterschätzt wird. 

Aus den Ergebnissen der Aufheizrechnung wird ein mittlerer zeitlicher 

Verlauf der Wandinnentemperaturen gebildet. Diese gemittelten Tempe

raturverläufe werden der Innenwand aufgeprägt. Der Temperaturverlauf 

ist in Bild 3 dargestellt. 

Damit erhält man entsprechend dem benutzten Wärmeübergangsmodell den 

zeitlichen Verlauf der Leckrate. Der Verlauf der Abfallprodukttempera-
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tur entspricht wegen des sehr guten Wärmeüberganges von der Behälterin

nenwand auf das Abfallprodukt in etwa dem Verlauf der Wandtemperatur. 

In Bild 4 ist für Bitumen- und Kunststoffprodukte das Ergebnis der Leck

ratenrechnung dargestellt. 

360 

300 
1°cl 
240 

180 r--1r-------+--____:~ __ _j 

~ 

120 

60 

Bild 3: 

100 200 
t 

300 [min] 

► 

Mittlerer Verlauf der Wandinnentemperatur 

500 600 
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,o-3-i--r-----+---~----+--------J 

., 

,a-s.-r-----t------+------.l 

1cr6"-H-:-----t------+-----__J 

200 400 lminJ-...__ 

Bild 4: 

Zeitlicher Verlauf der Leckraten für Bitumen- und Kunststoffprodukte 
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Mit einer mittleren Leckrate (L) in einem Zeitintervall ergibt sich 

folgende Leckage pro Zeitintervall: 

F = L • .:lt 

F Leckage pro Zeitintervall [Pa m3 ] 

Unter Verwendung der allgemeinen Gasgleichung 

pV = n R T 

mit 

p: Druck [Pa] 

V: Volumen [m3] 

n: Molzahl [mol] 

R: universelle Gaskonstante [J mol-l K- 1] 

T: absolute Temperatur [K] 

und der Beziehung 

F = pV 

läßt sich die Leckage in eine Mol zahl umrechnen: 

n = F 
RT 

Die druckabhängige Molzahl der Behälteratmosphäre im Behälter beträgt: 

nB druckabhängige Molzahl [mol] 

p Behälterinnendruck 
B 

v8 Gasvolumen im Behälter 

Bezieht man die Aktivität in der Behälteratmosphäre auf die druckab

hängige Mol zahl der Gasphase im Behälter, so ergibt sich aus dem aus

getragenen Molenstrom der emittierte Aktivitätsanteil. 
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A* = L • A/n 
RT B 

A* Ausgetragener Aktivitätsanteil 

A Aktivitätsanteil in Behälteratmosphäre 

Durch Integration über alle Zeitschritte erhält man die gesamten ausge

strömten Molzahlen und die freigesetzten Aktivitätsanteile. Tabelle 10 

zeigt als Ergebnis der Freisetzungsrechnungen die zeitlichen Verläufe 

der Freisetzungsanteile der einzelnen Nuklidgruppen sowie die ausge-

) strömten Molzahlen. C 14 wird bei der Freisetzung in Abfall klasse II 

behandelt wie bei der Abfall klasse 1: Für die Abfallproduktgruppen 

01, 02, 03 und 04 wird C 14 als leichtflüchtig angenommen, das heißt, 

für C 14 gilt der gleiche Freisetzungsanteil wie für Halogene, und 

für die Abfallproduktgruppen 05 und 06, daß C 14 schwerflüchtig ist 

mit einem Freisetzungsverhalten wie sonstige Radionuklide, vergleiche 

Kapitel 3.5. 

) 

Der kleinste Wert der für die einzelnen Abfallproduktgruppen berech

neten ausgeströmten Maizahlen beträgt 1,22 Mol für die Abfallprodukt

gruppen 02 und 03. Durch die Anforderungen an den Behälter wird die 

Molzahl des ausgeströmten Gases auf 1 Mol begrenzt. Hierdurch wird 

sichergestellt, daß die berechneten Werte in der Tabelle 10 nicht er

reicht werden können. 

In der Abfallklasse 11 wird auf eine abfallproduktgruppenspezifische 

Quelltermangabe verzichtet. Im Hinblick auf die Konservativität eines 

einzigen Satzes von Freisetzungsanteilen für die betrachteten vier 

Nuklidgruppen wird für jede Nuklidgruppe der jeweils größte Freiset

zungsanteil aus Tabelle 10 als relevanter Freisetzungsanteil herange

zogen. 

Im einzelnen ergeben sich folgende Werte: 
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o Halogene 

Der maximale Wert für Halogene (Spalte 11 FREIG.IOD NORMIERT") 

in Tabelle 10 errechnet sich für die Abfallproduktgruppe 05. Der 

dort aufgeführte Wert von 0,036 wird, aufgerundet auf 0,04, als 

relevanter Freisetzungsanteil übernommen. 

o C 14 

Für C 14 entspricht der relevante Freisetzungsanteil dem Maximum 

aus den Ergebnissen der Spalte "FREIG. IOD NORMIERT" für die Ab

fallproduktgruppen 01, 02, 03 und 04 und der Spalte "AKTIVIT. 

NORMIERT" für die Abfallproduktgruppen 05 und 06. Dies ist der 

Wert von 5,56 E-3, aufgerundet 6 E-3, bei der Abfallproduktgruppe 

04 in Tabelle 10. 

o Tritium 

Der Freisetzungsanteil für Tritium ergibt sich aus der Spalte 

"FEUCHTE NORMIERT" in Tabelle 10. Der maximale Wert von 3,46 

E-3, aufgerundet 4 E-3, ergibt sich für die Abfallproduktgruppe 04. 

o Sonstige Radionuklide 

Der maximale Freisetzungsanteil ergibt sich aus der Spalte "AKTI

VIT. NORMIERT" für die Abfallproduktgruppe 04. Der dort aufgeführ

te Wert von 2,23 E-5 korrespondiert mit einer Gasleckage von 1 ,86 

Mol. Da die Gasleckage durch die Anforderungen an die Abfallklasse 

1 auf 1 Mol begrenzt ist, liegt man bei Abrundung des berechneten 

Wertes von 2 E-5 noch auf der sicheren Seite. 
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Tabelle 10: Molzahlen, die infolge thermischer Belastung ausströmen 

ABFALLPRODWffGRUPPE O 1 <SIT.-U.KST.PROD.) 

ZEIT PROD.TEMP AKTIVIT. FEUCHTE FREIG.IOD LEC!<AGE 
MIN CEL NORMIERT NORMIERT NORMIERT MOL 

2.00E+01 5.03E+01 6.52E-09 2.88E-10 1. 63E-06 1 .52E-05 
4.00E+01 1 . 40E+02 8.28E-08 7.18E-08 2.0?E-05 6.0SE-04 
6.00E+01 2.52E+02 7 .18E-O 7 6.48E-06 1 . 79E-04 3.29E-02 
S.OOE+Ol 3.32E+02 2.24E-06 6.SlE-05 5.59E-04 2.35E-01 
1 • OOE+02 3.55E+02 3.98E-06 1. 74E-04 9.96E-04 5.29E-01 

) 1. 20E+02 3.52E+02 5.73E-06 2.76E-04 1 .43E-03 8.21E-01 
1 • 40E+02 3.40E+02 7.36E-06 3.47E-04 1 . 84E-03 1 ·. 07E+OO 
1. 60E+02 3.28E+02 S.85E-06 4.0lE-04 2.21E-03 1 .29E+OO 
1. 80E+02 3.12E+02 1.0lE-05 4.37E-04 2.53E-03 1.46E+OO 
2.00E+02 2.98E+02 1.13E-05 4.60E-04 2.81E-03 1.60E+OO 
2.20E+02 2,87E+02 1.22E-05 4.78E-04 3.06E-03 1.71E+OO 
2.40E+02 2.73E+02 1.31E-05 4.90E-04 3.27E-03 1.81E+OO 
2.60E+02 2.62E+02 1 .38E-OS 4.99E-04 3,45E-03 1.c:8E+OO 
2.80E+02 2.51E+02 1.45E-05 5.05E-04 3.61E-03 1. 95E+OO 
3. OOE+02 2.40E+02 1. SOE-05 5. 1 OE-04 3.74E-03 2.02E+OO 
3.20E+02 2.31E+02 1 • 55E-05 5 .13E-O 4 3.86E-03 2.07E+OO 
3.40E+02 2.22E+02 1.S9E-05 5.16E-04 3.97E-03 2.12E+OO 
3.60E+02 2.15E+02 1 . 63E-05 S.l?E-04 4. 06E-03 2.16E+OO 
3.80E+02 2.05E+02 1 • 66E-05 5.19E-04 4.14E-03 2.22E+OO 
4.00E+02 1.97E+02 1.68E-05 5.20E-04 4.20E-03 2.26E+OO 
4.20E+02 1 • 90E+02 1 • 71 E-05 5.21E-04 4.27E-03 2.30E+OO 
4.40E+02 1.85E+02 1.73E-05 5.21E-04 4.32E-03 2.33E+OO 
4.60E+02 1.78E+02 1.7SE-05 S.22E-04 4.37E-03 2.37E+OO 
4.80E+02 1 •. 73E+02 1 • 77E-05 5.22E-04 4.41E-03 2.40E+OO 

) S.OOE+02 1 • 68E+02 1 • 78E-05 5.22E-04 4.45E-03 2.43E+OO 
S.20E+02 1 .62E+02 1 • 80E-05 S.23E-04 4.49E-03 2.46E+OO 
S.40E+02 1 • 59E+02 1 • 81 E-05 5.23E-04 4.52E-03 2.48E+OO 
5.60E+02 1 .54E+02 1 • 82E-OS S.23E-04 4.55E-03 2.51E+OO 
5.80E+02 1 • 49E+02 1.83E-05 5.23E-04 4.58E-03 2.54E+OO 
6. OOE+02 1.44E+02 1 • 84E-OS 5.23E-Ll4 4.60E-03 2.57E+OO 
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Tabelle 10: Fortsetzung 

\ 

ABFALLPRODUKTGRUPPE 02/03 <FESTST./MET) 

ZEIT PROD.TEMP AKTIVIT. FEUCHTE FREIG.IOD LECKAGE 
MIN CEL NORMIERT NORMIERT NORMIERT MOL 

2,00E+Ot 4,9SE+01 6.33E-09 2.81E-09 1 . 58E-06 1.47E-05 
4.00E+Ol 1 • 39E+02 8 .14E-08 7.23E-07 2.03E-05 5.95E-04 
6.00E+01 2.S1E+02 7.07E-07 6.57E-05 1.77E-04 3.24E-02 
8.00E+Ot 3.32E+02 1.77E-06 3.31E-04 4,42E-04 1 • 26E-O 1 
1. OOE+02 3.54E+02 2.73E-06 5.71E-04 6.82E-04 2.lOE-01 
1. 20E+02 3.49E+02 3,70E-06 8.15E-04 9,26E-04 3,02E-01 
1. 40E+02 3,40E+02 4.74E-06 1,07E-03 1 .1 SE-03 4.02E-01 
1. 60E+02 3.2SE+02 5.81E-06 1 . 34E-03 t.45E-03 5.0E:E-01 
1. 80E+02 3.12E+02 6.91E-06 1 • 61 E-03 1.73E-03 6.24E-01 
2.00E+02 2.98E+02 8.02E-06 1.SSE-03 2. OOE-03 7.39E-01 
2,20E+02 2.87E+02 9.0lE-06 2.04E-03 2.25E-03 8.33E-01 
2,40E+02 2.73E+02 9.SSE-06 2,16E-03 2.46E-03 9.lOE-01 
2. 60E+02 2.62E+02 1.06E-05 2.25E-03 2.64E-03 9.70E-01 
2. 80E+02 2.51E+02 1 .12E-05 2.32E-03 2.SOE-03 1.02E+OO 
3. OOE+02 2.40E+02 1.tSE-05 2.37E-03 2.94E-03 1.07E+OO 
3.20E+02 2.31E+02 1 .22E-05 2.40E-03 3.06E-03 1.10E+OO 
3.40E+02 2.22E+02 1 ,27E-05 2.43E-03 3.16E-03 1.14E+OO 
3.60E+02 2.15E+02 1 • 30E-05 2.45E-03 3.25E-03 1.16E+OO 
3.80E+02 2.0SE+02 1.33E-05 2.46E-03 3.33E-03 1.19E+OO 
4.00E+02 1 • 97E+02 1 • 36E-05 2,47E-03 3.40E-03 1 . 22E+OO 
4.20E+02 1. 90E+02 1 • 39E-05 2.48E-03 3.46E-03 1,24E+OO 
4.40E+02 1.8SE+02 1.41E-05 2.48E-03 3.52E-03 1 • 26E+OO 
4. 60E+02 1 • 7SE+02 1.43E-05 2.49E-03 3.56E-03 1 .28E+OO 
4.SOE+02 1. 73E+02 1.45E-05 2.49E-03 3.61E-03 1. 30E+OO 
5.00E+02 1.68E+02 1.46E-OS 2.SOE-03 3.65E-03 1.32E+OO 
5,20E+02 1.62E+02 1 • 48E-05 2.SOE-03 3.68E-03 1. 34E+OO 

\ 5.40E+02 1.59E+02 1 • 49E-OS 2.SOE-03 3.71E-03 1.35E+OO J 

5.60E+02 1.54E+02 1.SOE-05 2.SOE-03 3.74E-03 1.36E+OO 
5,80E+02 1.49E+02 1,51E-05 2.SOE-03 3.77E-03 1.38E+OO 
6.00E+02 1.44E+02 1 • 52E-05 2.SOE-03 3.79E-03 1.40E+OO 
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Tabelle 10: Fortsetzung 

ABFALLPRODUl<TGRUPPE 04 (PRESSLINGE) 

ZEIT PROD.TEMP AKTIVIT, FEUCHTE FREIG.IOD LEC~~AGE 
MIN CEL NORM! ERT NORMIERT NORMIERT MOL 

2.00E+01 4.95E+01 8.44E-09 2.81E-09 2,llE-06 1.47E-05 
4.00E+Ol 1.39E+02 1.0SE-07 7. 2~:E-07 2,71E-05 5,95E-04 
6.00E+01 2,51E+02 9.43E-07 6.57E-05 2.36E-04 3,24E-02 
8.00E+01 3.32E+02 2.73E-06 5.0?E-04 6. 8:::E-04 1 .84E-01 
1. OOE+02 3.54E+02 4.35E-06 9.llE-04 1.09E-03 3.18E-01 
1. 20E+02 3.49E+02 5,99E-06 1.32E-03 1.50E-03 4.66E-01 

) 1.40E+02 3.40E+02 7.73E-06 1 . 76E-03 1,93E-03 e..25E-01 
1. 60E+02 3.28E+02 9.S3E-06- 2,20E-03 2,38E-03 7, '7'5E-O 1 
1. 80E+02 3.12E+02 1 .13E-05 2.57E-03 2.StE-03 9,55E-01 
2. OOE+02 2.98E+02 1 . 27E-05 2.StE-03 3,18E-03 1.08E+OO 
2.20E+02 2.87E+02 1.41E-05 3.00E-03 3.51E-03 1 . 18E+OO 
2.40E+02 2.73E+02 1 • 52E-05 3, 12E-03 3. 7'?E-03 1.26E+OO 
2.60E+02 2.62E+02 1.62E-05 3.21E-03 4.03E-03 1,33E+OO 
2.80E+02 2.51E+02 1. ?OE-05 3.28E-03 4,24E-03 1,39E+OO 
3.00E+02 2.40E+02 1.77E-05 3.33E-03 4.42E-03 1.44E+OO 
3.20E+02 2.31E+02 1 . 84E-05 3. 3-:,E-O 3 4. 5c:E-03 1.49E+OO 
3.40E+02 2.22E+02 1 . 89E-05 3.39E-03 4.72E-03 1. 53E+OO 
3.60E+02 2.15E+02 1 . 94E-os~ 3.41E-03 4.84E-03 1 . 56E+OO 
3,80E+02 2.0SE+02 1,98E-05 3.42E-03 4.95E-03 1 . 60E+OO 
4.00E+02 1. 97E+02 2,02E-05 3.43E-03 5.04E-03 1 . i,3E+OO 
4.20E+02 1 • 90E+C•2 2.05E-05 3.44E-03 5.12E-03 1 .66E+OO 
4.40E+02 1.85E+02 2.08E-05 3.44E-03 5.19E-03 l.6c:E+OO 
4.60E+02 1 • 78E+02 2.llE-05 3.45E-03 5.26E-03 1.71E+OO 
4.80E+02 1 • 73E+02 2.13E-OS 3.4SE-03 5.31E-03 1.73E+OO 
S.OOE+02 1 • 68E+02 2.lSE-05 3. 4c,E-03 S.37E-03 1,76E+OO 
S.20E+02 1.62E+02 2.17E-05 3. 4,SE-03 S.41E-03 1. 78E+OO 
S.40E+02 1. 59E+02 2.19E-OS 3,46E-03 S.46E-03 1 . 7$·E+OO 
S.60E+02 1. 54E+02 2.20E-05 3.46E-03 5.50E-03 1 .82E+OO 
5. 80E+02 1.49E+02 2.22E-OS 3,46E-03 5.53E-03 1 . 84E+OO 
6. 00E+02 1.44E+02 2.23E-05 3.46E-03 5.56E-03 1 . 8.:,E+OO 
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Tabelle 10: Fortsetzung 

ABFALLPRODUKTGRUPPE 05 <ZEMENTPRODUKTE) 

ZEIT PRtJD.TEMP AKTI'.JIT. FEUCHTE FREIG.IOD LEC1<AGE 
MIN CEL NORMIERT NOF:MI ERT NORMIERT MOL 

2.00E+01 4.92E+01 5.48E-13 1.tOE-10 1 . 25E-05 1.45E-05 
4.00E+Ol 1. 39E+02 1 .44E-10 2.87E-08 1 • 62E-04 5.93E-04 
6.00E+01 2.51E+02 1 .31E-08 2.62E-06 1.41E-03 3.24E-02 

-) 8.00E+01 3.32E+02 1 • 34E-O 7 2. c,9E-05 4,44E-03 2. :::4E-O 1 
1.00E+02 3.54E+02 3.57E-07 7.14E-05 7. '7'2E-O~: ·5.24E-01 
1. 20E+02 3.4$·E+02 5.41E-07 1.0SE-04 1.11E-02 8.05E-01 
1.40E+02 3.40E+02 6.89E-07 1 • :::E:E-0 4 1 • 43E-02 1.05E+OO 
1,.::,0E+02 3.28E+02 8.0tE-07 i • .:-0E-04 1.7~:E-02 1 .27E+OO 
1.80E+02 3.12E+02 8.75E-07 1.75E-04 1 . 98E-02 1 • 44E+OO 

.2.00E+02 2. ·;>E:E+02 9.24E-07 1.85E-04 2.20E-02 1. 57E+OO· 
2. 20E+02 2.87E+02 9.61E-07 1 .92E-04 2.39E-02 1.,:,8E+OO 
2.40E+02 2.73E+02 9.87E-07 1.97E-04 2.56E-02 1.78E+OO 
2.60E+02 2.62E+02 1.00E-06 2.01E-04 2.70E-02 1. 8,::-E+OO 
2. 80E+02 2.51E+02 !.02E-06 2.04E-04 2.82E=02 1.93E+OO 
3. OOE+02 2.40E+02 1 . • 03E-06 2.05E-04 2.93E-02 2.00E+OO 
3.20E+02 2.31E+02 1 . 03E-06 2.07E-04 3.02E-02 2.05E+OO 
3.40E+02 2.22E+02 1.04E-06 2. OE:E-04 3.10E-02 2.10E+OO 
3.60E+02 2.15E+02 1 .04E-06 2.0?E-04 3,17E-02 2.14E+OO 
3.80E+02 2.05E+02 1. 05E-O,::, 2.09E-04 3.24E-02 2.19E+OO 
4.00E+02 1.97E+02 1. 05E-O,::. 2.lOE-04 3. 2'7'E-02 2.24E+OO 
4.20E+02 1. ·rC1E+02 1.05E-06 2.10E-04 3.34E-02 2.27E+OO 
4.40E+02 1.85E+02 1.05E-,,Q6 2 .1 OE-04 3.38E-02 2.30E+OO 
4.60E+02 1 • 78E+02 1 , 05E-06 2.10E-04 3.42E-02 2.34E+OO 
4. 80E+02 1. 73E+02 1.05E-Oc, 2.10E-04 3.45E-02 2.37E+OO 
S. OOE+02 1 • 6SE+02 1 • 05E-O,:i 2.11E-04 3.4::::E-02 2.40E+OO 
S.20E+02 1.62E+02 1.05E-06 2.11E-04 3.51E-02 2.43E+OO 
S. 40E+02 1.59E+02 1 .05E-06 2. 11E-04 3. 5~:E-02 2.45E+OO 
S.60E+02 1. 54E+02 1.05E-06 2.11E-04 3.56E-02 2.48E+OO 
5. 80E+Ct2 1. 4$'E+02 1.05E-06 2.llE-04 3.58E-02 2.51E+OO 
6.00E+02 1 .44E+02 1 .05E-06 2.11E-04 3 . .:,OE-02 2.54E+OO 
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Tabelle 10: Fortsetzung 

ABFALLPRODUKTGRUPPE 06 O<ON ZENT RATE) 

ZEIT PROD.TEMP AKTIVIT. FEUCHTE FREIG.IOD LECKAGE 
MIN CEL NORMIERT NORMIERT NORMIERT MOL 

2.00E+01 4.82E+01 2,51E-13 5.02E-11 1.20E-05 1 . 39E-05 
4.00E+01 1.38E+02 6,86E-11 1 • 37E-08 1.58E-04 5.75E-04 
6.00E+01 2.50E+02 6.30E-09 1 . 26E-06 1.38E-03 3.15E-02 
8.00E+0t 3.31E+02 6,62E-08 1,32E-05 4.40E-03 2,31E-01 
1.00E+02 3,54E+02 1 • 76E-07 3.52E-05 7,87E-03 5.19E-01 

) 1. 20E+02 3.49E+02 2.67E-07 5.34E-05 1.t0E-02 7.98E-01 
1. 40E+02 3.40E+02 3.41E-07 6.82E-05 1.43E-02 1.05E+00 
1 • 60E+02 3.28E+02 3.97E-07 7.94E-05 1. 72E-02 1. 2.:,E+00 
1. 80E+02 3.12E+02 4.34E-07 8,68E-05 1.98E-02 1 . 43E+00 
2.00E+02 2.98E+02 4.58E-07 9,17E-0S 2.19E-02 1. 57E+00 
2.20E+02 2.87E+02 4.77E-07 9.54E-05 2.39E-02 1 . 68E+00 
2.40E+02 2.73E+02 4.90E-07 9.79E-05 2.55E-02 1.77E+O0 
2.60E+02 2.62E+02 4.99E-07 9.97E-0S 2. 6'?E-02 1.85E+00 
2.80E+02 2.51E+02 5.05E-07 1.0lE-04 2.82E-02 1 ,'7'2E+00 
3.00E+02 2.40E+02 5.t0E-07 1.02E-04 2.92E-02 1.99E+00 
3.20E+02 2.31E+02 S. 13E-07 1.03E-04 3.02E-02 2.04E+00 
3.40E+02 2.22E+02 5.16E-07 1.03E-04 3.t0E-02 2.09E+00 
3.60E+02 2.15E+02 5.18E-07 1 .04E-04 3.17E-02 2,13E+00 
3.80E+02 2.05E+02 5 .19E-07 1.04E-04 3.23E-02 2. 18E+00 
4.00E+02 1 • 97E+02 5.20E-07 1.04E-04 3.28E-02 2. 2:::E+00 
4. 20E+02 1.90E+02 5.21E-07 1.04E-04 3.33E-02 2.26E+00 
4.40E+02 1 • 85E+02 5.22E-07 1.04E-04 3.37E-02 2.29E+00 
4.60E+02 1.78E+02 5.22E-07 1.04E-04 3.41E-02 2,33E+00 
4.80E+02 1. 73E+02 5.22E-07 1.04E-04 3.44E-02 2.36E+00 

) 5.00E+02 1 • 6SE+02 5,23E-07 1,05E-04 3.48E-02 2.39E+00 
5.20E+02 1. 62E+02 5.23E-07 1.05E-04 3.50E-02 2,42E+00 
5.40E+02 1. 59E+02 5.23E-07 1.05E-04 3.53E-02 2.44E+00 
5.60E+02 1.54E+02 5.23E-07 1.05E-04 3.55E-02 2.47E+00 
5.80E+02 1.49E+02 5.24E-07 1 .05E-04 3.57E-02 2.50E+00 
6.00E+02 1.44E+02 5.24E-07 1.05E-04 3.59E-02 2. 5:::E+00 
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5.3 Wertung 

Das geschilderte Verfahren zur Quelltermbestimmung bei Behältern der 

Abfallklasse 11 dient dazu, rechnerisch mit vertretbarem Aufwand die 

Barrierewirkung von Behältern der Abfall klasse 11 zu quantifizieren, 

hieraus Anforderungen abzuleiten und entsprechende Freisetzungsantei

le zu bestimmen. 

In Ermangelung anderer geeigneter Modelle mußte hierzu ein Modell 

entwickelt werden, bei dem im Hinblick auf ein konservatives Ergebnis 

als Eingangsgröße ein abdeckender Druckverlauf benötigt wird. Dies 

wird durch die Wahl eines Wärmeübergangsgesetzes sichergestellt, wel

ches alle Mechanismen des Wärmeübergangs auf die Abfallform abdeckt. 

Bei dem gewählten Modell sind im Hinblick auf eingeflossene Konserva

tismen die in Tabelle 10 zusammengestellten Parameter zu diskutieren: 

o Der Startwert der Rechnungen, die Anfangsleckage, liegt erheblich 

über der durch Anforderungen festgelegten Leckrate. Entsprechend 

geringer fällt beim realen Störfall die Leckrate aus. 

o Von allen berechneten ausgetretenen Molenströmen der Behälterat

mosphäre wird der kleinste Wert der Begrenzung der Leckage als 

Anforderung zugrunde gelegt. 

o Von allen berechneten Freisetzungsanteilen werden die restriktiv

sten Werte der jeweiligen Nuklidgruppen als Freisetzungsanteil für 

alle Abfallproduktgruppen herangezogen. 

o Feuertests an maßstäblichen Behältern /TN 85/, /GNS 85/ verdeut

lichen das Ausmaß des Konservatismus bei dem gewählten Wärmeüber

tragungsmodell: der maximale Druck während der Tests lag unter 4 

bar, wohingegen rechnerische Werte über 100 bar resultieren. 
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5.4 Einfluß des Wärmeleitwiderstandes 

Abfallgebinde mit einem Wärmeleitwiderstand (Schichtdicke rezipro

ker Wärmeleitfähigkeit) der Behälterwandung > 0, 1 m2 K/W unterschrei

ten im thermischen Lastfall Innenwandtemperaturen von 353 K. Damit 

bleibt der Überdruck im Abfallgebinde unter 0,3 bar. 

Abfallgebinde mit einem spezifizierten Wärmeleitwiderstand > 0, 1 m2 

K/W können allgemein dann als Behältnisse für Abfallgebinde der Ab

fall klasse 11 verwendet werden, wenn das Abfallprodukt mit Bitumen 

fixiert ist. Diese Abfallbehandlung erfolgt bei erheblich höheren 

Temperaturen als der Innenwandtemperatur von 353 K, so daß sicherge

stellt ist, daß keine bei dieser Temperatur flüchtigen Radionuklide 

mehr im Abfallprodukt sind. 

Der geforderte Wärmeleitwiderstand stellt sicher, daß Zündpunkte und 

zur Pyrolyse notwendige Temperaturen im Abfallprodukt nicht erreicht 

werden; Freisetzung durch Verbrennen und Pyrolyse im Abfallprodukt 

ist also ausgeschlossen. Weiterhin kommt es durch die niedrige Pro

dukttemperatur zu keiner Verdampfung von Wasser, so daß auch die Frei

setzung durch Verdampfen von Wasser im Abfallprodukt ausgeschlossen 

ist. Da auch, wie oben bereits ausgeführt, aufgrund der hohen Kondi

tionierungstemperatur die Freisetzung durch Verdampfen bzw. Sublima

tion radioaktiver Stoffe nicht relevant ist, wird für Abfallgebinde 

mit einem Wärmeleitwiderstand > 0, 1 m2•K/W und einem bitumenfixier

ten Abfallprodukt keine Freisetzung unterstellt. 

6. ZUSAMMENFASSUNG 

Im vortiegenden Anhang ist die Vorgehensweise bei der Quelltermbestim

mung für thermische Lastfälle beschrieben. 

Zunächst werden relevante Freisetzungsmechanismen beschrieben und es 

wird angegeben, wie diese quantifiziert werden. Dann werden den im 

Hauptband definierten 6 Abfallproduktgruppen die relevanten Freiset

zungsmechanismen zugeordnet. 
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Für die Abfallproduktgruppen wird dann die 

Quel ltermbestimmung für die Abfallklassen 

Vorgehensweise bei der 

und 11 detailliert be-

schrieben, wobei auf die Ergebnisdarstellung des Hauptteils Bezug ge

nommen wird. 
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1. EINLEITUNG 

Im vorliegenden Anhang wird beschrieben, wie bei der Quelltermbestim

mung im Falle der mechanischen Beaufschlagung vorgegangen wird. Hier

bei ergeben sich die folgenden vier Schwerpunkte: 

- Grundlagen zur Bildung von Partikelspektren infolge mechanischer 

Beaufschlagung fester Körper und zur Beschreibung von Parti kelsy

stemen. 

Bestimmung des infolge mechanischer Beaufschlagung in die Luft frei

gesetzten A ktivitätsantei I s. 

- Arbeitshypothesen zur Abschätzung der freigesetzten Aktivität aus Be

hältern der Abfallklasse I für die unterschiedlichen Produktgruppen. 

- Modell zur Abschätzung der freigesetzten Aktivität aus Behältern 

der Abfallklasse 11. 

Entsprechend diesen inhaltlichen Schwerpunkten ist der Anhang geglie

dert. Die drei ersten Themenkomplexe sind unabhängig vom vierten und 

beschreiben die Freisetzung bei der Abfallklasse 1. 

2. BESTIMMUNG DES FREISETZBAREN ANTEILS VON 

PARTIKELSYSTEMEN 

2.1 Grundlagen zur Bildung von Partikelsystemen 

Im folgenden soll die Vorgehensweise zur Berechnung von Parti kelsy

stem infolge der Zerkleinerung fester Körper beschrieben werden. 

Hierzu werden zunächst die theoretischen Grundlagen von Zerkleine

rungsprozessen und Verteilungsfunktionen von Partikelsystemen be

schrieben und dann wird auf durchgeführte experimentelle Untersu

chungen eingegangen. 

Aus beiden - Theorie und Experiment - wird ein halbempirischer An

satz abgeleitet, mit dem sich Partikelsysteme in Abhängigkeit der Be

aufschlagungsenergie und produktspezifischer Parameter bestimmen las

sen. 
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2. 1. 1 Theoretische Grundlagen von Zerkleinerungsprozessen 

Die theoretischen Grundlagen von Zerkleinerungsprozessen gehen auf 

d ie sogenannten Zerkleinerungsgesetze von (1867) und -

(1885) zurück . H ierin wird der Zusammenhang zwischen Bruchenerg ie und 

neugebi ldeter Bruchoberfläche hergeleitet. Die Beziehungen beruhen 

jedoch auf so idealisierten Annahmen, daß ihr Aussagewert sehr be

grenzt ist. 

Auch aus heutiger Sich t stellt sich der Bruchvorgang als energeti

sches Problem dar, bei dem zur Erzeugung neuer Grenzflächen Energie 

notwendig ist / RUM 72/. Der Quotient aus diesen neuen Grenzflächen 

und der zur Erzeugung aufgewendeten Energie wird als spezifi sche 

Bruchflächenenergie bezeichnet. Messungen ergaben hierfür Werte . von 

10-
4 

bis 10-
3 

J/cm2 für Gläser, 10-3 b is 10·1 J/cm2 für Kunststoffe 

und 10-
2 

bis 10 J/ cm2 für Metalle. Die Bruchauslösung erfolgt in der 

Regel an Fehlstellen und Strukturstörungen durch Überschreiten kriti

scher Festigkeitswerte. Mit abnehmender Größe der entstandenen Bruch

stücke verringert sich die spezifische Anzahl der Fehlstellen und da

mit gewinnt der Körper zunehmend plastische Eigenschaften. Hierdurch 

wird bei kleinen Partikeln ein erhöhter Anteil der mechanischen Ener

gie zur plasti schen Verformung verbraucht, so daß f ür die Erzeugung 

kleiner Teilchen überproportional zunehmend mehr Energie aufgewendet 

werden muß. Bild 1 verdeutlicht diesen Zusammenhang . 

-
1000 . . . • . ... .- ·• ' .... . .. . . .. .... 

..r: 100 
~ 
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>
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Bild 1 : 
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• . • • • 

• • " 

10 100 

MEAN PARTICLE SI ZE pm 

3600 
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360 

36 

Spezifische Energie zur Erzeugung kleiner Zement- und 
Kalkpartikel nach /Hei 76/ 
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Für eine weitergehende Darstellung der Bruchphänomenologie mit den 

dazugehörigen Energiebedingungen sei auf die einschlägige Fachlitera

tur verwiesen, zum Beispiel /Bek 64/, /U II 67 /. 

Im folgenden werden einige zerkleinerungstechnische Stoffeigenschaf

ten zitiert, die quantitativ den Zusammenhang zwischen Beanspruchung 

und Zerkleinerungsgrad vermitteln. 

Die folgenden Bilder sind so aufgeführt, daß sie keiner weiteren Er

läuterung bedürfen. Für weitere Informationen wird auf die Quelle 

verwiesen /Rum 72/. 

• Bruchwahrscheinlichkeit 

Bild 2 verdeutlicht noch einmal den Sachverhalt, daß die Zerkleine

rung kleiner Partikel mit einem höheren Energieumsatz verbunden ist 

als die von größeren Partikeln. 

S,99 

99 

1. 

o.1 "",0---,-2 ---s--10_0 __ z ___ soo 
Prallgeschwind1gke11 [m/s) 

Biid 2: 

Bruchwahrscheinlichkeit von 
Glaskugeln bei einer Prall
zerkleinerung 
Parameter ist der Kugeldurch
messer 
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• Dispersitätszustand nach der Zerkleinerung 

Aus Bild 3 ist ersichtlich, daß zur Erzeugung eines nennenswerten 

Partikelanteils unter 100 µm Prallgeschwindigkeiten v > 35 m/s not

wendig sind. Dies entspricht in etwa den beim Störfall auftretenden 

spezifischen Energien. 

Bild 3: 

1G•l.__ ___ 1 ___ , ----=----'..,....-~ 
W~ 10·l 10·Z 10"1 

Korng rößenvertei I ung nach 
zelkorn-Druckbeanspruchung 
Einzel korn-Pral lbeanspruchung 
von 0, 11-cm-Kalksteinkörnern 
Parameter sind Abbaugrad 
geschwindigkeit rorngröße x ( cm l 

• Oberflächenzunahme durch Zerkleinerungsarbeit 
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:::J ., 
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"' ... 
Cl 
C: 

u.a 

Korngröße [rrml 

2~ 

20 

o.z 

Bild 4: 
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Bild 5: 

Erzeugte massenbezogene Ober
fläche bei der Zerkleinerung von 
Quarz als Funktion der massenbe
zogenen Zerkleinerungsarbeit 
a Einzelkorn-Druckbeanspruchung 
b Mahlbarkeitsprüfer 
c Einzelkorn-Prallbeanspruchung 
d Kugelmühlenmahlung 

In den Bildern 4 und 5 ist die Veränderung der Oberfläche als Funk

tion der spezifischen Energie dargestellt. Aus beiden Bildern geht 

der starke Einfluß der Beanspruchungsart hervor. Im Falle der mecha

nischen Einwirkung auf Abfallgebinde ist von einer Kombination aus 

Druck, Prall und Reibung auszugehen. 

2.2 Verteilungsfunktionen von Partikelspektren 

Durch die Zerkleinerung fester Körper entsteht ein Kollektiv an Teil

chen, welches bezüglich der Größe verteilt ist. Ehe auf die Vertei

lungsfunktionen selbst eingegangen wird, sollen zunächst einige cha

rakteristische Größen erklärt werden, die für jede Parti kelverteilung 

existieren. Hierbei müssen angelsächsische Terme übernommen werden, 

da sich die unterschiedlichen Bedeutungen der Vokabeln median, mean 

und average nur schwer ins Deutsche übertragen lassen. 

count mean diameter (d) 

count median diameter (d ) g 

diameter of average area 
oder 

mean surface diameter (d ) 
a 

diameter of average mass 
oder 

mean weight diameter (d ) 
m 

mass median diameter (d' ) 
m 

arithmetischer Mittelwert 

zentraler Wert, d.h. 50 % der Teil
chen liegen unter und 50 % der Teil
chen liegen über diesem Wert 

Durchmesser, bei dem das Partikel den 
arithmetischen Mittelwert der Ober
fläche hat 

Durchmesser, bei dem das Partikel den 
arithmetischen Mittelwert der Masse 
hat 

Durchmesser, bei dem das Partikel den 
zentralen Wert der Masse hat 
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Verteilungsfunktionen im Zusammenhang mit Partikelspektren werden als 

Wahrscheinlichkeitsdichtefunktionen (differentielle Darstellung) oder 

als Summenhäufigkeiten (integrale Darstellung) angegeben. Die Wahr

scheinlichkeiten können sich auf die Anzahl der Partikel, die Parti

keloberfläche und die Partikelmassen beziehen. Eine wichtige Vertei

lung ist zum Beispiel die Massensummenhäufigkeit, die sich unmittel

bar aus Siebanalysen ergibt. 

Es existiert eine Vielzahl mathematischer 

von Verteilungsfunktionen, auf die zum 

/Den 76/ ausführlicher eingegangen wird. 

die Darstellung der Log-Normal-Verteilung 

Ansätze zur Beschreibung 

Beispiel in /Rem 74/ und 

1 m folgenden soll sich auf 

beschränkt werden, die auch 

) den Arbeiten zur Quelltermbestimmung zugrunde liegt. 

) 

Ein Partikelspektrum ist logarithmisch normalverteilt, wenn die Loga

rithmen der Partikeldurchmesser normal verteilt sind. 

Für die Wahrscheinlichkeitsdichtefunktion einer Log-Normal-Verteilung 

ergibt sich mit In d als unabhängiger Variablen 

dn 1 (ln d - ln d ) 2 

y = = --- exp [ -
d(ln d) ,,J2n' lna 2 ln2 cr 

g g 

Die Anzahl der Partikel im Intervall 

tegration 

(d
1

, d
2

) erhält man durch In-

n. 
l. 

d2'lna
8 

J exp 
$lna 

g d
1
/lna

8 

1 
[ -

(ln d - ln d )2 

2 ln2a 
g 

] d (ln d) 

Die Größen d und a sind geometrischer Mittelwert und geometrische 
g g 

Standardabweichung. Der geometrische Mittelwert dg ist bei der Log-

Normal-Verteilung identisch mit dem count median diameter. Die geome

trische StanC:1ardabweichung ergibt sich als Verhältnis der folgenden 

Fraktilen: 

0 
= 84,13 % _ 50 % 

g 50 % - 15,87 % 
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In den Bildern 6 und 7 ist die differentielle und die integrale Form 

der Log-Normal-Verteilung für die Parameter d = 1 und cr = 2 darge-
g g 

stellt. 

Aus Bild 7 ist ersichtlich, daß die Summenhäufigkeit auf Log-Normal

Wahrscheinlichkeitspapier eine Gerade darstellt. Die Summenhäufigkei

ten von Anzahlverteilung, Oberflächenverteilung und Massenverteilung 

bilden parallele Geraden. 

Der Zusammenhang zwischen den charakteristischen Durchmessern wird 

durch die folgenden Gleichungen gegeben (vgl. Bilder 6 und 7): 

0.8 

0.6 
CC 
u., 
t-
u., 
~ 
0 
CC u :s z 0.4 
0 .: 
~ 
CC ... 

0.2 

lnd* = lnd - ln2cr g g 
lndm = lnd + 1,5 ln 2cr g g 
lnda = lndg + 1,0 ln 2 crg 

lnd' m = lndg + 3,0 ln2cr . 
g 

Count mode (0.619 µml d• 

Diameter of average 
mau (2.056 µml d.,. 

/

Area median (2.614 µml d~ 

Area mean (3.324 µm) d• 

Mus median 
(4.226 µml d;.. 

Mass mean 
(5.374 µml d,.. 

oL-..!...--L--L--...l...:::::::::::;.....__.___...J 
0 2 4 6 

PARTl~LE DIAMETER. µm 

Bild 6: 

Wahrscheinlichkeitsdichte einer 
Log-Normal-Verteilung in linearer 
Darstellung 
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99.9 

99.8 

99.5 
d;,, 

99 l 98 
;i, 

d~ l 
95 l 
80 

70 

60 

50 

40 

30 

20 

10 
0.5 2 3 4 

PARTICLE DIAMETER, µm 

Bild 7: 

Summenhäufigkeit einer Log-Normal-Verteilung, dar
gestellt auf Log-Normal-Wahrscheinlichkeitspapier 

Experimentelle Untersuchungen 

In der Literatur existiert eine Vielzahl von Experimenten zur Er

mittlung von Parametern im Zusammenhang mit Zerkleinerungsvorgängen. 

Die experimentellen Randbedingungen sind jedoch meistens so speziell, 

daß eine Übertragbarkeit nicht gegeben ist. 

Für die gegebene Problemstellung sind daher nur solche Experimente re

levant, in denen energieabhängig das Zerkleinerungsverhalten von Pro

bekörpern, die ähnliche Eigenschaften wie die Abfallproduktgruppen 

aufweisen, untersucht werden. Dies trifft auf die Arbeiten /Räm 79/, 

/Vej 83/, /Wal 76/, /Nuk .84/ und /See 82/ zu. 

In /Räm 79/ wird über Abwurfversuche von mit Zement verfestigten Ab

fallgebinden berichtet. Parameter sind Abwurfhöhe (5 m bis 43 m), An

teil der Fremdstoffe in der Zementmatrix (10 % bis 20 %) , Behälter

größe und Verpackung. Ausgewertet werden Festigkeitswerte und die 

Parti kelvertei lung nach der Zertrümmerung. 
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Auch in /Vej 83/ wird ein Abwurfversuch eines zementierten Abfallge

bindes beschrieben. Die Fallhöhe beträgt 60 m. Ausgewertet werden die 

Siebdurchlässe für 63 µm und 125 µm Maschenweite. 

Bei den Experimenten von /Wal 76/ werden Proben in einem Mörser durch 

herabfallende Gewichte zertrümmert. Parameter sind Probenmaterialien 

und Zertrümmerungsenergie. Ausgewertet wird die Parti kelverteilung 

und hierüber die neugebildete Oberfläche. Die Meßwerte weisen eine 

befriedigende Übereinstimmung mit den Stoffwerten gemäß Kapitel 3.1 

auf. Die Teilchengrößenanalyse wird bis zu kleinsten Durchmessern von 

0 ,6 µm durchgeführt. 

) Die Experimente der NUKEM /Nuk 84/ werden in gleicher Weise durchge-

führt wie die von Wallace. Sie orientieren sich bezüglich des unter

, suchten Produktes enger an Abfallprodukten der Konrad-Abfälle. Im 

einzelnen werden folgende Produkte untersucht: 

• Konzentrat-Zementprodu kt, 

Asche-/Dekokonzentrat-/Waschwasser-Zementprodukt, 

• Asche-Zementprodukt, 

Filterkonzentrat-Zementprodukt, 

Kugelharz-Zementprodukt. 

Neben diesen Untersuchungen von Zementprodukten wird in /See 82/ das 

Zerkleinerungsverhalten von uo
2

-Pellets analysiert. Wie bei den bei

den Experimenten erfolgt die mechanische Beaufschlagung durch fallen

de Körper. 

Einige Ergebnisse dieser Untersuchungen sind in Bild 8 dargestellt, 

wobei sich die Nummern der einzelnen Spektren auf die Erläuterungen 

- der- Tabelle l beziehen. 
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Bild 8: 

Ergebnisse unterschiedlicher Experimente zum Zerkleinerungsverhalten 
von Zementprodukten als Massensummenhäufigkeit des geometrischen Par
ti keldu rchmessers 
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Tab. 1 

Erläuterungen zu Bild 8 

lfd. Nr. Literatur Spez. Energie untersuchtes Produkt 
[J/g] 

1 /NUK 84/ 2,6 kohlenstoffhaltiges Asche-
Zementprodukt (Portlandze-
ment) 

2 /Wal 76/ 7,5 High-Alumina, Neat 

) 3 /NUK 84/ 2,6 kohlenstoffhaltiges Asche-
Zementprodukt (Hochofenze-
ment) 

4 /NUK 84/ 2,6 Kugelharz-Zementprodukt 

5 /NUK 84/ 2,6 Asche-Dekokonzentrat-Zement-
produkt 

6 /NUK 84/ 2,6 Asche-Zementprodukt 

7 /NUK 84/ 2,6 Filterkonzentrat-Zementpro-
dukt 

8 /Räm 79/ 0,42 Kugelharz-Zementprodukt 

9 /Räm 79/ 0,2· Kugelharz-Zementprodukt 

10 /Vej 83/ 0,6 Konzentrat-Zementprodukt 
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2.1.4 Berechnung von Zerkleinerungsvorgängen 

1 m folgenden wird beschrieben, wie auf der Basis der geschilderten 

theoretischen und experimentellen Grundlagen ein Verfahren abgeleitet 

wird, mit dem Partikelsysteme als Funktion der Produkteigenschaften 

und der Beaufschlagungsenergie berechnet werden können. 

Zur mathematischen Beschreibung der experimentell ermittelten Parti

kelverteilungen werden zunächst die Meßwerte durch Log-Normal-Vertei

lungen approximiert. Hierzu werden die einzelnen Werte in ein loga

rithmisches Wahrscheinlichkeitsnetz eingetragen und durch lineare Re

gression approximiert. Bild 9 zeigt dies exemplarisch für zwei Expe

rimente aus /Wal 76/. 

00 

" 
50 

~ 0 

.!: ..... 
'äi 
..X: 

10 °' ;,;:: 
::::, 5 :ro 
.c. 
C 

~ 
1 .E 

::::, 
V, 

0,1 

2 s 10 

Part1keldl!chmesser in.um 

Bild 9: 

Approximation der Partikelverteilung an eine Log-Normal-Verteilung 
(Type 111 + 40 % Sludge) 
* Energie ist auf Erdbeschleunigung normiert 
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Die dargestellten Verteilungen repräsentieren die Massensummenhäu

figkeiten. Da diese parallel zur Anzahlsummenhäufigkeit verläuft, er

gibt sich die geometrische Standardabweichung unmittelbar als Ver

hältnis der 50 %- und 15,87 %-Fraktilen. Der mass median diameter d' 
m 

(50 %-Wert) ist mit dem count median diameter d wie folgt verknüpft: 
g 

ln d = ln d' - 3 x ln2 cr 
g m g 

Mit den Beziehungen entsprechend Kapitel 2.1.2 lassen sich dann alle 

anderen charakteristischen Größen der Partikelverteilung bestimmen. 

Die Gesamtoberfläche erhält man bei gegebener Gesamtmasse aus den 

) Durchmessern da und dm: 

6 m d 2 

A = n n d 2 = ____ a 
a pd3 

m 

wobei die Gesamtmasse m definiert wird durch 

m = 

mit 
n: Teilchenzahl 
p: Dichte der Teilchen 

Aus der spezifischen Energie und der neugebildeten Oberfläche berech

net sich die spezifische Bruchflächenenergie. Damit lassen sich aus 

den Auswertungen der Partikelsysteme die folgenden Größen ableiten: 

• charakteristischer Durchmesser d'm 

• geometrische Standardabweichung cr g 
• spezifische Bruchflächenenergie b 

In Tabelle 2 sind diese Größen für die in Tabelle 1 / Bild 8 gezeigten 

Parti kelsysteme, die zur Quelltermbestimmung herangezogen werden, auf

gelistet. Hierbei wird anstelle der spezifischen Bruchflächenenergie 

der Kehrwert, die reziproke Bruchflächenenergie aufgeführt. Weiterhin 

sind die entsprechenden Werte für uo
2

-Pellets wiedergegeben. Die Spek-
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trumsparameter cr
9 

und d'm beziehen sich auf die angegebene Beaufschla

gungsenergie. 

Tab. 2: 

Charakteristische Größen ausgewählter Partikelsysteme 

lfd. Nr. gemäß reziproke Beaufschlag- a d' 
Bild 8 Bruchflächen- gungsenergie g m 

energie 
[cm2 /J] [J/g] [m] 

1 37,7 2,6 3,5 6,7 E-4 

2 7,4 7,5 5,75 2,5 E-3 

3 18 2,6 6.1 3,3 E-3 

4 14 2,6 8 7,2 E-3 

5 8,4 2,6 8 1,2 E-2 

6 7,4 2,6 13 4,2 E-2 

7 7,4 2,6 13 4,5 E-2 

8 19 0,43 8 3,3 E-1 

9 21 0,2 8 6 E-1 

10 3,6 0,6 10 2 

-------------------------------------------------------------------------~ 
3,3 2,5 3,2 2,9 E-3 

Der Mittelwert der reziproken Bruchflächenenergien in Tabelle 2 beträgt 

15,2 cm2/J, der Mittelwert der geometrischen Standardabweichung cr be-g 
trägt 7,8. Nach Tabelle 2 scheint eine Korrelation zwischen reziproker 

Bruchflächenenergie a
9 

und geometrischer Standardabweichung zu exi

stieren, und zwar nimmt cr mit steigender reziproker Bruchflächenener-g 
gie ab. 

Bild 10 verdeutlicht diese Korrelation. Dargestellt sind für die Werte 

der Tabelle 2 crg über der reziproken Bruchflächenenergie und die Re

gressionsgerade durch diese Punkte. Parameter dieser Regressionsgerade 

sind 

a = 10,46 

b = 0, 175 

(x-Achsenabschnitt) 

(Steigung) 
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mit einem Korrelationskoeffizienten von - 0, 677. Dieser Korrelations

koeffizient bedeutet, daß die Korrelation zwar nicht besonders gut ist, 

daß jedoch beide Größen korreliert sind. 

Im Hinblick auf die Konservativität der beiden betrachteten Parame

ter kann ausgeführt werden, daß der Zerkleinerungsgrad der Matrix mit 

steigender reziproker Bruchflächenenergie zunimmt. Dieses eindeutige 

Verhalten trifft auf cr nicht zu. Ein kleines cr bedeutet eine große 
g g 

Steigung der Massensummenhäufigkeit, also relativ eine Erhöhung des 

Anteils großer Partikel bei gleichzeitiger Verringerung des Anteils 

kleiner Partikel. Welcher Wert für crg zu einem konservativen Ergebnis 

führt, wird nach der Herleitung der zusammenhänge zwischen spezifi

scher Oberfläche cr g und einem charakteristischen Durchmesser abge

schätzt. 

GEOM. SIGl-vi..:1 GEGEN HEZ. BRUCHFL.-ENERGIE 
13 --------3---------------------

12 

1 1 

10 

9 

8 

7 

6 

5 

~ "- □ ?SI.... □ □ ......___ 
......... , ..... , ..... 

----........, 
□ .... , 

□ .... , 

4 
~ ........... 

3 

0 10 

Bild 10: 

20 

rez. f3ruchfl.-Ene rgie 
□ MESSPUNKTE 

30 

Abhängigkeit der geometrischen Standardabweichung von der reziporken 
Bruchflächenenergie 

□ 

40 
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Aus der spezifischen Bruchflächenenergie und der spezifischen Ener

giebeaufschlagung ergibt sich die spezifische Oberfläche A*: 

* e = p 
A 

b 

;'( 

mit A spezifische Oberfläche 
e spezifische Energiebeaufschlagung 
b spezifische Bruchflächenenergie 

Die spezifische Oberfläche ist die gesamte Oberfläche bezogen auf das 

gesamte Volumen: 

mit A 
V 

A 
V 

gesamte Oberflächen 
gesamtes Volumen 

Für diese integralen Größen gilt 

und 

mit 

A = n • 4 n • (d /2) 
2 

a 

V= n • 4/3 • n • (d /2) 3 
m 

n Gesamtteilchenzahl 

d arithm. Mittelwert der Oberfläche 
a 

d arithm. Mittelwert der Masse 
m 

Mit den zusammenhängen in Kap. 2.2 ergibt sich aus den o.a. Glei

chungen: 

* 
6 • (exp (ln2 cr )) 2 • (exp (ln d )) 2 

A = 
(exp (1,5 

3 
• ln2 cr ) ) 

g 

bzw. nach d aufgelöst 
g 

6 • (exp (ln2 cr )) 2 

d :---,---------~---
g A* • (exp (1.5 • ln2 cr )) 3 

g 

3 
(exp (ln d )) 

g 

Mit den Größen d und cr ist das Partikelsystem eindeutig festgelegt. 
g g 
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Entsprechend dieser Vorgehensweise werden für eine spezifische Be

aufschlagungsenergie von 0,05 J/g aus Tabelle 2 die charakteristischen 

Durchmesser zur Beschreibung von Parti kelsystemen abgeleitet. 

In Bild 11 sind die hiermit berechneten Massensummenhäufigkeiten für 

unterschiedliche Parameter, die reziproke Bruchflächenenergie (b - 1) 

und crg' die der Korrelation gemäß Bild 10 genügen, dargestellt. Hier

nach ist die Massensummenhäufigkeit im Bereich 10-4 cm bis 0, 1 cm für 

die reziproke Bruchflächenenergie von 20 cm2/J und cr = 7 abdeckend 
g -1 

gegenüber den Massensummenhäufigkeiten der anderen Wertepaare b = 

5 cm2/J und cr = 9,6 bzw. b-1 = 36 cm2/J und cr = 4,2. 
g g 

1.ooe:::+00 

1.ooe:::-01 

1.ooe:::-02 

1.00E:-03 

1.00E-04• 

1.00E-05 

1.00E-06 

1.00E-07 

1.00E-08 

1.00E-09 

1.00E-10 

1.00E-11 

1 .OOE-1 =.! -+----.---.---~---,----r--,-~---,----.---.---..---....,.. 
1 .001~-<J-1- 2.51 E-O4 6.31 E-O4 1.St!E--O3 3.91::E-03 1.OOE-02 2.51 E-02 6.3 ·1 E-02 

•~E•)M. DURCHMESSER (cm) 

6. 5cm"'2/J,slg=9.6 X 3-Scm-2/J,sig=4,2. V 20cm-2/J,sig=7 

Bild 11: 
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Die Gültigkeit der Beziehungen zur Berechnung von Partikelverteilun

gen und die Bewertung auf Konservativität soll an einem Beispiel ge

zeigt werden. 

Dabei wird im folgenden mit den Werten 0,2 J/cm2 für die spezifische 

Bruchflächenenergie und cr = 7 für die geometrische Standardabweichung g 
der 60 m-Fall eines Abfallgebindes gerechnet. Diese Werte sind reprä-

sentativ für eine sehr feste Zementmatrix. Sie werden gewählt, um 

einen möglichst geringen Feinstaubanteil zu ermitteln. Der errechnete 

Wert für die 125 µm-Summenhäufigkeit wird mit dem bei einem realisti

schen 60 m-Abwurf eines maßstäblichen Abfallgebindes ermittelten Wert 

/Vej 83/ verglichen. Stimmen die Ergebnisse in etwa überein, kann da-

-) von ausgegangen werden, daß das Verfahren zur Quelltermbestimmung an

wendbar ist. 

) 

e 
A* = b p 

d 
g 

= 0,6 J/g 
0,2 J/cm2 

= 6 cm2/cm3 

6 . 
= 

6 . (exp 

• 2 g/cm3 

(exp (ln2 cr ) ) 2 

(1.5 • ln2 cr ))3 
g 

= 7,7 E-5 cm 

d = exp (ln (4 E.;.5) + 1,5 ln2cr) m g -
= 2,3 E-2 cm 

d' = 6,6 cm 
m 

[cm] 

Die 125 · µm-Massensummenhäufigkeit ergibt sich aus der numerischen Lö

sung des folgenden Integrals 

1 
4> =---· 

125µm ,,ßji1 lncr 
g 

125 µm/lncrg (lnd _ lnd' )2 
J exp [- _____ m_] d(lnd) = 0,07 % 
0 2ln2cr 

g 

1 n den Abwurfversuchen in /Vej 83/ wird für eine Gesamtmasse von 500 

kg ein 125 µm-Siebdurchlaß von 600 g ermittelt. Dies entspricht 0, 12 %. 
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Aus dem Vergleich beider Werte kann geschlossen werden, daß das theo

retische Verfahren das Zerkleinerungsverhalten fester Körper bei mecha

nischer Beaufschlagung hinreichend realistisch beschreibt. Bei ent

sprechender Wahl der Parameter wird sichergestellt, daß die Ergebnis

se konservativ sind. 

Für ein alle Zementprodukte abdeckendes Partikelspektrum sind durch 

Parameterstudien die folgenden Parameter ermittelt worden: 

(J = 11 
g 

b = 0,023 J/cm2 

) Für den 60 m-Fall ergibt sich mit diesen Parametern für 125 µm eine 

Massensummenhäufigkeit von 1, 7 %; das heißt, die gewählten Parameter 

liefern ein konservatives Ergebnis. 

Eine weitere Bestätigung, daß die gewählten Parameter geeignete Er

gebnisse liefern, ergibt sich durch Nachrechnungen von Abwurfversu

chen in /Räm 79/. Als 44 µm-Siebdurchlaß wurden für den 5 m-Fall Frak

tionen von 0,008 % bis 0,017 % gemessen. Für CJ = 11 und b = 0,023 J/ g 
cm2 errechnet sich 

d' = m 

q) 44 µm = 

25 cm und 

0,016 %, 

das heißt, auch dieser Lastfall wird ausreichend genau reproduziert. 

Der Nachweis des abdeckenden Verhaltens ist in Bild 12 gegeben: 

Hier sind die Ergebnisse der experimentellen Untersuchungen nach Um

rechnung auf einen einheitlichen Energieeintrag von 0, 05 J/g darge

stellt. Die Randziffern beziehen sich wiederum auf die Erläuterungen 

der Tabellen 1 und 2. Die Kurve mit dem Randbuchstaben M ist die mit 

den angegebenen Parametern für diesen Lastfall berechnete Modell kurve. 

Sie deckt über den radiologisch relevanten Bereich alle anderen Spek

tren ab. 
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50 
Durchmesser 

Bild 12: 

Ergebnisse der Zerkleinerungsexperimente bei einem Energieeintrag von 
0,05 J/g und theoretische Modellkurve (M) bei demselben Energieeintrag 

100 
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2.2 Dispergierbare Partikelsysteme 

Neben den Abfallproduktgruppen, aus denen infolge der mechanischen Be

aufschlagung gemäß der Beschreibung in Kapitel 2. 1 freisetzbare Parti

kel entstehen, existieren weitere Abfallproduktgruppen, die an sich 

dispergierbare Aktivität enthalten, die beim Störfall offengelegt wird 

und somit ausgebreitet werden kann. 

Gemäß den Anforderungen im Plan KONRAD sind für die Abfallprodukt

gruppen 01, 02, 03 und 04 unfixierte Abfälle ohne weitere Anforderun

gen an die Parti kelverteilung zulässig. Im Hinblick auf größere An

teile pulvriger Substanzen im Abfallprodukt der Abfallproduktgruppe 

) 03 sind nur SWR-Steuerstäbe relevant, da hier das Absorbermaterial 

B 
4
c pulverförmig vorliegt. Hierauf wird in Kapitel 4 noch eingegangen'. 

Abfälle mit signifikanten Anteilen an Pulvern sind gemäß einer Erhe

bung bei den Abfallverursachern nicht in Abfällen der Abfallprodukt

gruppe 03 vorgesehen und es ist auch bei zukünftigen Abfällen nicht 

abzusehen, daß größere Anteile reiner Metallpulver auftreten werden. 

Somit sind für die Auswahl repräsentativer Partikelsysteme die Abfall

produktgruppen 01, 02 und 04 relevant. Realistische Rohabfälle, die 

zu derartigen Abfallproduktgruppen konditioniert werden können und 

die einen signifikanten Pulveranteil aufweisen, sind insbesondere Ver

brennungsrückstände und Filterhilfsmittel. Diese beiden Rohabfallfor

men werden zur: Auswahl des repräsentativen Partikelsystems vertieft 

untersucht. 

- Verbrennungsrückstände 

Das Veraschen brennbarer Abfälle ist ein derzeit gängiges Konditionie

rungsverfahren mit hoher Volumenreduktion. Die Konsistenz der Rück

stände (chemische Zusammensetzung, Partikelspektrum) hängt von der 

Prozeßführung - Temperatur, Luftzufuhr, Stützfeuer u.ä. - und von der 

Art der Rohabfälle ab. Allgemein kann gesagt werden, daß ein optima

ler Verbrennungsprozeß bei hohen Temperaturen mit hohem Oxidations

verhältnis ein kohlenstoffarmes Produkt mit nur geringem freisetzba

rem Anteil liefert (der Massenanteil an Partikeln < 125 µm geometrisch 

beträgt etwa 5 % /TN 84/). Verbrennungsvorgänge bei geringerem Tempe

raturniveau mit schlechterem Oxidationsverhältnis führen zu einem koh-
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lenstoffreicheren Produkt mit höherem frei setzbarem Anteil. So liefert 

zum Beispiel normale Hausasche aus der Verbrennung von Holz nach Sie

bung mit 2 mm Maschenweite einen Massenanteil an Partikeln < 100 µm 

geometrisch /See 87 / von über 50 % •• 

Aufgrund des signifikant größeren freisetzbaren Anteils gegenüber 

Aschen aus industriellen Prozessen wird diese Hausasche als repräsen

tatives Produkt für Verbrennungsrückstände den experimentellen Unter

suchungen zugrunde gelegt. 

Die mittels Siebanalyse bestimmte Massenverteilung als Funktion des 

geometrischen Durchmessers ist als Kurve 1a in Bild 13 dargestellt. 

Messungen der Partikeldichte mit Pyknometer und Volumenometer ergeben 

einen Wert von 2 100 kg/m3 • Eine einfache Umrechnung der geometrischen 

• Verteilung in eine aerodynamische Verteilung mittels des Stoke 1schen 

Gesetzes war nicht möglich, so daß die aerodynamische Verteilung (Mas

senverteilung als Funktion des aerodynamischen Durchmessers) in Bild 13, 

Kurve 1b, in einer separaten Messung mit einem aerodynamischen Verfah

ren ermittelt wurde. 

Filterhilfsmittel 

Als Filterhilfsmittel mit hohem freisetzbarem Anteil sind unter ande

rem Pulverharze, Kieselgur oder eine Mischung beider Substanzen rele

vant. Voruntersuchungen an einer Mischung aus Pulverharz (Lewasorb) 

) und Kieselgur (Hyflo) ergeben, daß 

- Siebanalysen zu einer Entmischung führten und 

- durch Bindung von Kieselgurpartikeln an feuchten Pulverharzpartikeln 

bei Fallversuchen keine Freisetzung resultiert. 

Eine Trocknung des Pulverharzes führte zu keiner Verbesserung des Er

gebnisses. Aufgrund der ausgeprägten hygroskopischen Eigenschaften, 

die auch im Abfallgebinde gegeben sind, kehrte das Pulverharz sehr 

schnell zum feuchten Zustand zurück. 

Aus diesen Gründen wird als repräsentatives Partikelsystem für Fil

terhilfsmittel die Reinsubstanz Kieselgur herangezogen. 
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Bild 13: 

Größenverteilungen der Substanzen Kieselgur und Hausasche 

Kurve 1a : Hausasche (Siebanalyse) 
Kurve 2a : Kieselgur (Siebanalyse) 
Kurve 1b : Hausasche (Schwingbettgenerator) 
Kurve 2b : Kieselgur (Schwingbettgenerator) 
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Die Massenverteilung als Funktion des geometrischen Durchmessers ist 

in Bild 13 als Kurve 2a dargestellt. Die Partikeldichte des Kieselgur 

beträgt 1 800 kg/m3 • Wie bei der Hausasche läßt sich auch beim Kiesel

gur die geometrische Verteilung nicht in eine aerodynamische Vertei

lung umrechnen, so daß auch hier aerodynamische Messungen durchge

führt werden mußten. Das Ergebnis - die Massenverteilung als Funktion 

des aerodynamisch äquivalenten Durchmessers - ist als Kurve 2b in 

Bild 13 dargestellt. 

Bei beiden Partikelsystemen ergeben die aerodynamischen Messungen 

gegenüber den geometrischen Messungen eine Erhöhung des Massenan

teils kleiner Partikel und eine Verringerung des Massenanteils großer 

) Partikel. Von den Experimentatoren wird diese Inkonsistenz - gemäß 

Stoke1schem Gesetz sollten sich aerodynamische und geometrische Ver

teilung nur um einen konstanten Faktor unterscheiden und damit in log

normal-Wahrscheinlichkeitsdarstellung parallel abbilden durch phy

sikalische Effekte mit der Folge von Meßfehlern bei der Siebung er

klärt /See 87 /. 

Zur Interpretation der weiteren Ergebnisse werden daher im folgenden 

nur noch die Massenverteilungen als Funktion des aerodynamisch äquiva

lenten Durchmessers herangezogen. Wie aus Bild 13 ersichtlich ist, be

sitzt Kieselgur einen erheblich größeren freisetzbaren Massenanteil 

als die Hausaschen und wird daher als repräsentatives Partikelsystem 

für die Abfallproduktgruppen 01, 02 und 04 ausgewählt. 

3. BESTIMMUNG DES DISPERGIERTEN ANTEILS VON 

PARTIKELSYSTEMEN 

Von den in einem Störfall gebildeten bzw. offengelegten Parti kein 

wird durch die mechanische Beaufschlagung nur ein bestimmter Anteil 

freigesetzt und zur Dosis beitragen. 

Da geeignete theoretische Verfahren zur Bestimmung dieses Anteils 

fehlen, sind experimentelle Untersuchungen durchgeführt worden, um 

das Freisetzungsverhalten in Abhängigkeit verschiedener Einflußgrößen 

zu quantifizieren. Im vorliegenden Kapitel werden die Ergebnisse die

ser Experimente beschrieben, soweit sie für die Quelltermbestimmung 
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von Bedeutung sind. Für eine vollständige Beschreibung der Experimente 

sei auf die ausführliche Dokumentation in /See 87 / verwiesen. 

Gegenstand der Untersuchungen sind dispergierbare Partikelsysteme, 

die durch die mechanische Beaufschlagung offengelegt werden. Parti

kelsysteme, die durch mechanische Beaufschlagung gebildet werden, 

werden in den Untersuchungen nicht berücksichtigt, da bei diesen von 

einer 100 % Freisetzung der ausbreitungsfähigen Partikel ausgegangen 

werden kann, ohne daß die Auswirkungen des thermischen Lastfalls er

reicht werden. 

Zur Durchführung der Untersuchungen wird ein mit verschiedenen Sub

stanzen gefüllter Behälter in einer geschlossenen Kammer aus unter

schiedlichen Höhen fallengelassen (die Darstellung der Ergebnisse 

wird im folgenden nur noch für die als repräsentativ ausgewählte Sub

stanz Kieselgur gegeben, vgl. Kapitel 2.2). 

Der Behälter ist so konstruiert, daß er beim Aufprall die Seitenwän

de abklappt, so daß die Freisetzung nicht durch eine Restbarriere

wirkung des Behälters beeinflußt wird. 

Die Kammer ist so instrumentiert, daß eine zeit-, größen- und höhen

abhängige Messung der Partikelkonzentration möglich ist. 

Die Untersuchungseinrichtung erlaubt Versuche mit einem maximalen Sub

stanzvotumen von ca. 8 1. Dies entspricht für das untersuchte Kiesel

gur einer Masse von 1 kg. D~ diese Masse nicht zu den realistischen 

Massen (bis zu ca. 10 t) hin gesteigert werden kann, wird die Massen

abhängigkeit an kleineren Massen untersucht. Neben der maximalen Masse 

von 1 kg werden noch 0,25 kg untersucht. Tabelle 3 faßt exemplarisch 

die Ergebnisse aus /See 87/ für Kieselgur und den 5 m-Fall mit Venti

lation zusammen. Dargestellt sind die Freisetzungsanteile 

mit 

f. . = 
J , l. 

mf . 
-t..! 

m. 
J 

f. . Freisetzungsanteil, bezogen auf Masse j im 
J' 1 Größenintervall i (AED) in % 

mf . freigesetzte Masse im Größenintervall (AED) 
, 1 

m. eingesetzte Masse 
J 
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Tabelle 3: 

Massenabhängigkeit von Freisetzungsanteilen in % für ver
schiedene Größenintervalle (AED) (Kieselgur) 

Größenintervall 
Masse 
[ kg] 

< 10 µm* 10 µm . . . 70 µm > 70 

0,25 0,07 0,5 

µm 

7 

1,00 0,02 0,3 4,8 

) * respirable mass nach /See 87 / 

Als allgemeine Tendenz ergibt sich aus Tabelle 3, daß in allen Grös

senbereichen die Freisetzungsanteile mit zunehmender Masse abnehmen. 

Dieses Verhalten, was sich einfach durch die zunehmende Eigenbarrie

rewirkung größerer Massen erklärt, spiegelt sich in allen Versuchen 

in /See 87/ wieder. 

Die beschränkte Anzahl von Untersuchungen erlaubt keine belastbare 

Extrapolation zu größeren Massen. Aus diesem Grunde werden zur Ablei

tung der Quellterme die Untersuchungen mit der Masse 1 kg herangezo

gen. Aus der Massenabhängigkeit der Ergebnisse kann jedoch geschlos

sen werden, daß die Übertragung der 1 kg-Ergebnisse auf realistische 

Massen eine konservative Vorgehensweise darstellt. 

Als relevante Lastfälle, für die aufgrund unterschiedlicher Ausbrei

tungsbedingungen der freigesetzten radioaktiven Stoffe gegebenenfalls 

Quellterme zu bestimmen sind, gelten 

1. Absturz von Abfallgebinden aus maximal 5 m in der Einlagerungskam

mer, 

2. Absturz von Abfallgebinden aus maximal 3 m in der Umladehalle und in 

der Pufferhalle, 

3. Absturz von Abfallgebinden aus maximal 1, 75 m am Füllort, 
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4. Absturz von Abfallgebinden aus maximal 1, 20 m im Sonderbehandlungs

raum. 

Die untertägig herrschende Bewetterung wird in den Experimenten durch 

entsprechende Ventilation berücksichtigt. Demgegenüber kann in den 

obertägigen Anlagenbereichen aufgrund der langsamen Luftströmungen 

der Einfluß einer Ventilation auf die Freisetzung vernachlässigt wer

den. 

Diese die Freisetzung beeinflussenden Faktoren werden durch Abwürfe 

des mit 1 kg Kieselgur befüllten Behälters aus 1 m bis 5 m jeweils 

mit und ohne Ventilation untersucht. Die Tabellen 4 und 5 und die 

Bilder 14 bis 16 geben die entsprechenden Ergebnisse wieder. 

Tabelle 4: 

Höhenabhängigkeit von Freisetzungsanteilen in% für ver
schiedene Größenintervalle (AED) ohne Ventilation 

Größenintervall 
Fallhöhe 

[m] 
< 10 µm* 10 µm . . . 70 µm > 70 µm 

1 1,9 E-3 0,09 0,22 

2 1,9 E-3 0,1 0,3 

3 6,7 E-3 0,21 2,1 

5 7,3 E-3 0,23 (2,6) 

* respirable mass nach /See 87/ 
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Tabelle 5: 

Höhenabhängigkeit von Freisetzungsanteilen in% für ver
schiedene Größenintervalle (AED) mit Ventilation 

Größenintervall 
Fallhöhe 

[m) 
< 10 µm* 10 µm . . . 70 µm > 70 µm 

1 7,7 E-3 0,078 0,53 

2 0,015 0,13 0,9 

3 6 E-3 0,16 1,53 

5 0,017 0,32 6,9 

* respirable mass nach /See 87/ 

Freigesetzter Kicselgurs taub(< 1 OAED) 
als Funklion der Fallhoehe 

1.SE-04 

1.7E-04 

1.6E-04 

1.5E-04-

1.4E-04 

1.3E-04-

1.2E-04-

1.lE-04-

1.0E-04-

9.0E-05 

8.0E-05 

7.0E-05 

6.0E-05 

5.0E-05 

4.0E-05 

3.0E-05 

2.0E-05 

1.0E-05 

1 

0 mit Ventilation 

Bild 14: 

2 3 

Fallhoehe [m] 
+ ohne Ventilation 

Höhenabhängigkeit der Partikelfraktion < 10 µm (AED) 

5 
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3.4E-03 

3.2E-03 

3.0E-03 

2.SE-03 

2.6E-03 

2.4E-03 

2.2E-03 

2.0E-03 

1.SE-03 

1.6E-03 

1.4E-03 

1.2E-03 

1.0E-03 

8.0E-04 

6.0E-04 

1 

□ mit Ventilation 

Bild 15: 

A 11 - 31 

F r e i g e s e t z t e r K i e s e l g u r s t a u b ( < 7 0 _;_ E D ) 

als Funktion der Fallhoehe 

2 3 

Fallhoehe [m] 
+ ohne Vent1lalion 

Höhenabhängigkeit der Partikelfraktion 10 µm ... 70 µm (AED) 

--• .. 
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Bild 16: 

7.0E-02 

6.0E-02 

5.0E-02 

4.0E-02 

3.0!-02 

2.0E-02 

1.0E-02 

O.OE+OO 

a mit Ventilation 

Freigesetzter Kies elg urs taub(> 70AED) 

2 

als Funktion der Fa!lhoehe 

3 

Fa!lhoehe [m) 
+ ohne Ventilation 

Höhenabhängigkeit der Partikelfraktion > 70 µm (AED) 

5 

5 
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Die Ergebnisse geben für die zwei Fälle mit und ohne Ventilation deut

lich den Trend wieder, daß mit zunehmender Fallhöhe die freigesetzten 

Anteile steigen. Außerhalb dieses Trends liegt der Versuch mit 3 m Fall

höhe mit Ventilation. Zu erklären ist diese Abweichung insbesondere 

durch Zufälligkeiten beim Aufprall des Behälters, siehe hierzu die 

Dokumentation des Aufpralls in /See 87/. 

Die Quelltermbestimmung erfolgt für die Lastfälle 

5 m-Fall mit Ventilation, 

2 m-Fall mit Ventilation, 

3 m-Fall ohne Ventilation, 

1 m-Fall ohne Ventilation 

und basiert auf den entsprechenden Ergebnissen der entsprechenden· Un

. tersuchungen für 1 kg Kieselgur. 

Die Ergebnisse der Experimente für den Partikelgrößenbereich ca. < 15 

µm AED sind in Tabelle 6 aufgeführt. Die Spaltenüberschriften Versuch 

6 usw. beziehen sich auf die Numerierung der Versuche in /See 87 /. Es 

bedeuten: 

Versuch 6 

Versuch 20 

Versuch 10 

Versuch 19 

-

5 m-Fall 

2 m-Fall 

3 m-Fall 

1 m-Fall 

mit Ventilation, 

mit Ventilation, 

ohne Ventilation, 

ohne Ventilation. 

In der ersten Hauptspalte stehen die Kanalnummer des Meßgerätes (APS) 

und die oberen lntervallgrenzen des jeweiligen Kanals in µm. 

Die nächsten Spalten sind jeweils in drei Unterspalten gegliedert. 

Die erste - 11 CONCENTR. MASSE" - beinhaltet die volumenbezogene Kon

zentration im Intervall. Diese Werte werden während der Versuche di

rekt vom Meßgerät geliefert. Die in der Tabelle 6 aufgeführten Werte 

entsprechen den maximalen Werten während der ersten 10 Minuten nach 

Versuchsbeginn. In der nächsten Unterspalte - 11 MASSENSUMME 11 
- sind 

die Massenkonzentrationen aufsummiert. Die dritte Spalte liefert die 

Freisetzungsanteile als Massensumme bezogen auf die eingesetzte Masse. 
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VERSUCH 6 VERSUCH 20 VERSUCH 10 VERSUCH 19 
KANAL- INTERV.- 1 
NUMMER GRENZE CONCENTR. HASSEN FREIS. CONCENTR. HASSEN FREJS. CONCENTR. HASSEN FREIS. CONCENTR. HASSEN FREIS. 

HASSE SUMME ANTEIL HASSE SUMME ANTEIL HASSE SUMME ANTEIL MASSE SUMME ANTEIL 
1 HG/H"3 HG/H"3 X HG/H"3 HG/H"3 X HG/H"3 HG/H"3 X HG/H"3 HG/H"3 HG/M"3 <O m -l , , n, 

♦ 0:(0 O" 
0 0.486 0.0000837 0.0000837 3.01E-07 0 0 O.OOE+OO 0.0000193 0.0000193 6.95E--08 0 0 O.OOE+OO wro (D 

1 0.504 0.000125 0.0002087 7.51E-07 0.0000404 0.0000404 1.45E-07 0.0000651 0.0000844 3.04E--07 0 0 O.OOE+OO CD 0" 
:::, :::, (D 

2 0.542 0.000467 0.0006757 2.43E--06 0.0000501 0.0000905 3.26E-07 0.000242 0.0003264 1.18E-06 0 0 O.OOE+OO O" -· 
3 0.582 0.00106 0.0017357 6.25E-06 0.0000618 0.0001523 5.48E-07 0.000473 0.0007994 2.88E--06 0 0 O.OOE+OO (D C/1 m , C/1 .. 
4 0.626 0.00201 0.0037457 1.35E-05 0.000537 0.0006893 2.48E-06 0.000866 0.0016654 6.00E-06 0.0000384 0.0000384 1.38E-07 (D (D 

5 0.673 0.00275 0.0064957 2.34E-05 0.00163 0.0023193 8.35E-06 0.00163 0.0032954 1.19E-05 0.000239 0.0002774 9.99E-07 n o. 
6 0.723 0.00253 0.0090257 3.25E-05 0.00297 0.0052893 1.90E-05 0.00215 0.0054454 1.96E-05 0.000416 0.0006934 2.50E-06 :J" CD 

7 0.1n 0.00372 0.0127457 4.59E-05 0.0045 0.0097893 3.52E-05 0.00215 0.0075954 2.73E-05 0.000591 0.0012844 4.62E-06 
, 

A 
8 0.835 0.00451 0.0172557 6.21E-05 0.00733 0.0171193 6.16E-05 0.00264 0.0102354 3.68E-05 0.000916 0.0022004 7.92E-06 "ll 
9 0.897 0.00564 0.0228957 8.24E-05 ' 0.0083 0.0254193 9.15E-05 0.0024 0.0126354 4.55E-05 0.00125 0.0034504 1.24E-05 

.... , 
10 0.964 0.00953 0.0324257 1 .17E-04 0.00945-0.0348693 1.26E-04 0.00501 o.01no54 6.37E--05 0.00169 0.0051404 1.85E-05 Ul ~. 

11 1.03 0.0115 0.0439257 1.58E-04 0.0131 0.0479693 1.73E-04 0.00486 0.0225654 8.12E-05 0.00193 0.0070704 2.55E-05 "C C/1 

3 ~ 12 1 .11 0.0124 0.0563257 2.03E-04 0.0156 0.0635693 2.29E-04 0.00809 0.0306554 1.lOE-04 0.00261 0.0096804 3.48E-05 N 
13 1.19 0.0218 0.0781257 2.81E-04 0.0213 0.0848693 3.06E-04 0.00807 0.0387254 1.39E-04 0.0035 0.0131804 4.74E-05 C 
14 1.28 0.0252 0.1033257 3.72E--04 0.0207 0.1055693 3.80E-04 0.0141 0.0528254 1.90E-04 0.00669 0.0198704 7. 15E-05 :::, 

15 1.38 0.0385 0.1418257 5.11E-04 0.0278 0.1333693 4.80E-04 0.026 0.0788254 2.84E-04 0.00623 0.0261004 9.40E-05 (0 
(/) 

16 1.48 0.0498 0.1916257 6.90E-04 0.0278 0.1611693 5.80E-04 0.0206 0.0994254 3.58E-04 0.00721 0.0333104 1.20E-04 C 
17 1.59 0.0811 0.2727257 9.82E-04 0.0384 0.1995693 7.18E-04 0.0244 0.1238254 4.46E-04 0.00639 0.0397004 1.43E-04 ::, 

18 1.71 0.118 0.3907257 1.41E-03 0.0507 0.2502693 9.0lE-04 0.0475 0.1713254 6.17E-04 0.0174 0.0571004 2.06E-04 M' 
CD 

19 1.84 0.15 0.5407257 1.95E-03 0~0708 0.3210693 1.16E--03 0.0697 0.2410254 8.68E-04 0.0128 0.0699004 2.52E-04 , 
)> 

20 1.98 0.202 0.7427257 2.67E-03 0.0989 0.4199693 1.51E-03 0.104 0.3450254 1.24E-03 0.0183 0.0882004 3.18E-04 C/1 
C 

21 2.12 0.255 0.99n257 3.59E-03 0.139 0.5589693 2.0lE-03 0.116 0.4610254 1.66E-03 0.0364 0.1246004 4.49E-04 n 
22 2.28 0.41 1.40n257 5.07E-03 0~ 184 o. 7429693 2.67E-03 0. 183 0.6440254 2.32E-03 0.0244 0.1490004 5.36E-04 J 

23 2.45 0.525 1.9327257 6.96E-03 0.198 0.9409693 3.39E-03 0.139 o. 7830254 2.82E-03 0.0257 0.1747004 6.29E-04 C 
::, 

24 2.64 0.631 2.5637257 9.23E-03 0.252 1.1929693 4.29E-03 0. 205 0. 988025_4 3. 56E-03 0.0347 0.2094004 7.54E-04 (0 w 
25 2.83 0.9 3.4637257 1.25E-02 0.438 1.6309693 5.87E-03 0.252 1.2400254 4.46E-03 0.0575 0.2669004 9.61E-04 CD w 

26 3.05 1.03 4.4937257 1.62E-02 0.464 2.0949693 7.54E-03 0.27 1.5100254 5.44E-03 0.0758 0.3427004 1.23E-03 ::, 

27 3.27 1.21 5.7037257 2.05E-02 0.564 2.6589693 9.57E-03 0.335 1.8450254 6.64E-03 0.0609 0.4036004 1.45E-03 3 28 3.52 1.41 7.1137257 2.56E-02 0.639 3.2979693 1.19E-02 0.289 2.1340254 7.68E-03 0.0824 0.4860004 1. 75E-03 
29 3.78 1.62 8.7337257 3.14E-02 0.707 4.0049693 1.44E-02 0.341 2.4750254 8.91E-03 0.136 0.6220004 2.24E-03 "'O 
30 4.06 1.88 10.613725 3.82E-02 0.846 4.8509693 1.75E-02 0.323 2.7980254 1.01E-02 0.0952 0.7172004 2.58E-03 n, , 
31 4.37 1. 74 12.353725 4.45E-02 o.n4 5.6249693 2.02E-02 0.267 3.0650254 1. lOE-02 0.144 0.8612004 3. lOE-03 ~-
32 4.69 1.98 14.333725 5.16E-02 0.782 6.4069693 2.31E-02 0.377 3.4420254 1.24E-02 0.212 1.0732004 3.86E-03 'J-' 
33 5.04 1.96 16.293725 5.87E-02 1.09 7.4969693 2.70E-02 0.273 3.7150254 1.34E-02 o. 182 1.2552004 4.52E-03 CD 

34 5.42 1.95 18.243725 6.57E-02 0.978 8.4749693 3.05E-02 0.388 4.1030254 1.48E-02 0.226 1.4812004 5.33E-03 1 

35 5.82 2.51 20.753725 7.47E-02 0.747 9.2219693 3.32E-02 0.518 4.6210254 1.66E-02 0. 187 1.6682004 6.0lE-03 
36 6.26 2.73 23.483725 8.45E-02 1.24 10.461969 3.77E-02 0.373 4.9940254 1.80E-02 0.0386 1.7068004 6.14E-03 
37 6.73 3.21 26.693725 9.61E-02 0.862 11.323969 4.08E-02 0.549 5.5430254 2.00E-02 0 .24 1. 9468004 7.0lE-03 
38 7.23 2.8 29.493725 1.06E--01 0.832 12.155969 4.38E-02 0.508 6.0510254 2.18E--02 0.0595 2.0063004 7.22E-03 
39 7.77 3.59 33.083725 1.19E-01 1.4 13.555969 4.88E-02 0.505 6.5560254 2.36E-02 0.0738 2.0801004 7.49E-03 
40 8.35 3.4 36.483725 1.31E-01 0.549 14.104969 5.08E-02 0.656 7.2120254 2.60E-02 0 2.0801004 7.49E-03 
41 8.97 3.69 40.173725 1.45E-01 1.48 15.584969 5.61E-02 1.25 8.4620254 3.05E-02 0.227 2.3071004 8.31E-03 
42 9.64 3.83 44.003725 1.58E--01 0.846 16.430969 5.92E-02 0.141 8.6030254 3.10E-02 0.282 2.5891004 9.32E-03 
43 10.2 5.3 49.303725 1.77E-01 1.05 17.480969 6.29E-02 2.1 10.703025 3.85E-02 0.35 2.9391004 1.06E-02 
44 11.1 7.48 56.783725 2.04E-01 1.95 19.430969 7.00E-02 1.36 12.063025 4.34E-02 0 2.9391004 1.06E-02 
45 11.9 7.14 63.923725 2.30E-01 1.35 20.780969 7.48E-02 0.741 12.804025 4.61E-02 0 2.9391004 1.06E-02 
46 12.8 5.44 69.363725 2.50E-01 2.01 22.790969 8.20E-02 1. 91 14. 714025 5.30E-02 0.334 3.2731004 1. 18E-02 
47 13.8 4.98 74.343725 2.68E-01 1.66 24.450969 8.80E-02 1.68 16.394025 5.90E-02 0.83 4.1031004 1.48E-02 
48 14.8 12.9 87.243725 3. 14E-01 2.06 26.510969 9.54E-02 4.25 20.644025 7.43E--02 0.515 4.6181004 1.66E-02 
49 15.4 12.1 99.343725 3.58E-01 0 26.510969 9.54E-02 1. 92 22. 564025 8.12E-02 0 4.6181004 1.66E-02 

... 
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Die Werte der Massenkonzentration gelten für eine Partikeldichte von 

1 000 kg/m3 • Eine volumenometrische Dichtebestimmung der Partikel er

gibt einen Wert von ca. 1 800 kg/m3 • Dies bedeutet, daß die Partikel

spektren zu größeren Teilchen verschoben werden bzw. daß die angegebe

nen Werte abdeckend sind. Angesichts der bereits erwähnten Problernati k 

der Umrechnung von Partikeldurchmessern über die Dichte wird von die

sem Effekt kein Kredit genommen. 

Neben diesen Ergebnissen im Partikelgrößenbereich < 15 µm existieren 

noch Meßwerte für Partikel mit einem AED i 70 µm und > 70 µm /See 87 /, 

vergl. Tabelle 2 und 3. Während der Meßwert AED > 70 µm nur einge

schränkt aussagekräftig ist, da dieser Massensummenhäufigkeit keine 

) eindeutige unabhängig veränderliche Variable zugeordnet werden kann, 

kann der Meßwert < 70 µm zur Quelltermbestimmung mit herangezo~en 

werden. 

Bild 17 zeigt neben der aerodynamisch ermittelten Partikelverteilung 

der Kieselgurschüttung die Partikelspektren des bei den relevanten 

Untersuchungen dispergierten Kieselgurs, wobei der gestrichelte Teil 

des Spektrums > 70 µm aufgrund der obengenannten Unsicherheiten nur 

qualitativen Aussagewert besitzt. 

Für die radiologischen Rechnungen sind für den untertägigen 5 m-Fall 

und die obertägigen Lastfälle Angaben über den Spektrumsbereich bis 

70 µm AED notwendig, für die keine Meßwerte aus den Experimenten vor-

) liegen. Für den untertägigen 1~75 m-Fall sind Partikel bis 100 µm zu 

berücksichtigen. Wie aus Bild 17 hervorgeht, stellt eine lineare Inter

polation zwischen dem 15,4 µm-Wert und dem < 70 µm-Wert im log-normal

Wahrscheinlichkeitsmaßstab ein passendes Verfahren zur Ermittlung der 

Massensummenhäufigkeiten zwischen 15,4 µm und 70 µm dar. 

Die Notwendigkeit eines modifizierten Vorgehens ergibt sich für Ver

such 6. Hier liegt die maximale APS-Messung für die 15,4 µm-Massen

summenhäufigkeit über der durch Filtermessungen gewonnenen 70 µm-Mas

sensummenhäufigkeit, vgl. /See 87/. Zu erklären ist dies durch kurz

fristiges Ansaugen von Schlieren mit der Folge einer Konzentrations

überschätzung. Um Massenanteile in den Größenintervallen zwischen 15,4 

µm und 70 µm zu erhalten, wird angenommen, daß der 15,4 µm-Wert in 

gleicher Weise ansteigt wie die Massensummenhäufigkeiten beim Ver-
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such 20, der ebenfalls mit Ventilation durchgeführt wurde. Diese Vor

gehensweise bewirkt eine Überschätzung des Quellterms um ca. 60 %. 

Wie aus den Ergebnissen des Experimentes 20 die Freisetzungsanteile 

für den untertägigen 1, 75 m-Fall bis 100 µm AED abgeleitet werden, 

soll anhand von Bild 18 erläutert werden. 

Dargestellt sind in Bild 18 relative Anteile der Kieselgurausgangs

substanz und des beim Versuch 20 in der Kammer freigesetzten Kiesel

gurs für verschiedene Größenbereiche. Die Anteile der Kieselguraus

gangssubstanz ergeben sich durch log-normal-Regression der Meßwerte 

in Bild 13. Relevante Parameter der Regression sind: 

d 1 = 5 µm 
m 

a = 5 450 

Wie aus Bild 18 hervorgeht, fallen die Anteile der Kieselgurausgangs

substanz im betrachteten Größenbereich monoton. Die durch Extrapola

tion in log-normal-Wahrscheinlichkeitsdarstellung gewonnenen Anteile 

der in der Kammer freigesetzten Substanz bis 70 µm folgt in etwa die

sem Verhalten. 

Zur Abschätzung der Anteile über 70 µm AED bieten sich insbesondere 

zwei Vorgehensweisen an: 

1. Der differentielle Freisetzungsanteil wird das Größenintervall 

60 µm - 70 µm als Verhältnis des freigesetzten Anteils im Größen

intervall berechnet. Das Resultat wird als differentieller Frei

setzungsfaktor für die Größenintervalle von 70 µm - 100 µm über

nommen. Die Ergebnisse sind normiert auf den maximalen differen

tiellen Freisetzungsanteil für die Größenintervalle 70 µm - 80 µm, 

80 µm - 90 µm und 90 µm - 100 µm als 11 freig. Anteile 11 in Bild 18 

dargestellt. 

2. Der differentielle freigesetzte Anteil des Größenintervalls 60 µm -

70 µm wird linear bis 100 µm extrapoliert, das heißt, in allen Grös

senintervallen von 70 µm - 100 µm liegt der gleiche differentielle 

freigesetzte Anteil vor. Die Ergebnisse sind als 11 konserv. Extrap. 11 
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(konservativ, weil die Ergebnisse höher liegen als die unter (1) 

berechneten Werte) in Bild 18 aufgeführt. 

Tabelle 5 zeigt die Ergebnisse der vier relevanten Versuche für die 

jeweils radiologisch signifikanten Partikelbereiche. Die Werte von 

70 µm - 100 µm für den 2 m-Fall mit Ventilation wurden nach 2. (siehe 

oben) ermittelt. 

99 

95 MJssensummen-
90 häufigkeit der 

80 Kieselgurschüttung 

l8 
50 

¾ 40 
30 
20 Hassensummenhäufigkei t 
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2 Versuch 6 
I ,,,. 
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Bild 17: 

Massensummenhäufigkeiten der Kieselgurschüttung und des 
dispergierten Kieselgurs in % 
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DIFFERENT. FREIGESETZTE AKTIYITAET 

normiert auf maximale Werte 

_LlJULu 
5-10 10-20 20-30 30-40 40-50 50-60 60-70 70-80 80-90 90-100 

GROESSENINTERVALLE [AEDI 
E:::ss] freig. Anteile (SZ] konserv. Extrop. 

Bild 18: Anteile der Kieselgurausgangssubstanz und diffe
rentielle Freisetzungsanteile in radiologisch 
relevanten Größenintervallen 
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Tabelle 7: 

Größenabhängige Freisetzungsanteile für die vier rele
vanten Lastfälle 

5 m-Fall 2 m-Fall 3 m-Fall 1 m-Fall 
Partikel- mit Vent. mit Vent. ohne Vent. ohne Vent. 
größenbe- [%] [%] [%] [%] 
reich 

< 5 µm 0,059 0,027 0,014 0,0045 

< 10 µm 0,18 0,063 0,039 0,011 

< 20 µm 0,39 0,103 0,10 0,022 

< 30 µm 0,44 0,116 0,12 0,035 

< 40 µm 0,48 0,127 0,15 0,05 

< 50 µm 0,51 0,136 0,17 0,062 

< 60 µm 0,54 0,143 0,19 0,078 

< 70 µm* 0,56 0,15 0,21 0,092 

< 80 µm * * 0,157 * * * * 
< 90 µm * * 0,164 * * * * 
< 100 µm * * 0,171 * * * * 

* Dieser Wert wird gebildet aus der Summe mF und m2 der Tabelle 3 in /See 87/ 

4. VORGEHENSWEISEN UND ARBEITSHYPOTHESEN ZUR 

QUELL TERMBESTIMMUNG BEI ABFALLKLASSE 1 

Im folgenden wird im einzelnen ausgeführt, welche Vorgehensweisen den 

Ermittlungen der angegebenen Quellterme zugrunde liegen. Sofern auf 

Arbeitshypothesen zurückgegriffen werden muß, sind diese angegeben. 

- Abfallproduktgruppen 01 und 02 

An Abfälle der Abfallproduktgruppen 01 und 02 werden keine Anforde

rungen an Fixierung bzw. Immobilisierung des Abfallproduktes gestellt, 

so daß ein Abfallprodukt zulässig ist, welches ausschließlich aus 
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Pulver besteht. Da derzeit kein theoretisches Verfahren zur Umrech

nung der experimentellen Randbedingungen auf reale Lastfälle verfüg

bar ist, werden die größenabhängigen Freisetzungsanteile der Tabelle 

7 direkt als Quellterme angesetzt. Hierbei wird der 1, 20 m-Absturz 

im Sonderbereich durch den 1 m-Fall ohne Ventilation und der 1, 75 m

Absturz im untertägigen Entladebereich durch den 2 m-Fall mit Ventila

tion abgedeckt. Die geringfügig verringerte Lastannahme beim 1 m-Fall 

wird durch die mit den experimentellen Untersuchungen verbundenen 

Konservatismen kompensiert. 

- Abfallproduktgruppe 03 

) Zur Abfallproduktgruppe 03 zählen laut Definition Abfälle, die nur 

aus Metallteilen oder aus Werkstoffen von Einbauteilen eines Reaktors 

bestehen. Zum Zerkleinerungsverhalten derartiger Materialien liegen 

keine Untersuchungen vor, aufgrund allgemeiner Erfahrungen ist jedoch 

bekannt, daß zumindest Metallteile eine höhere Festigkeit aufweisen 

als zum Beispiel Zementprodukte und entsprechend schlechter zu zer

kleinern sind. Für sonstige Materialien aus dem Reaktorkern läßt sich 

eine derartige Aussage nicht treffen, insbesondere da bei zerschnit

tenen SWR-Steuerelementen Borcarbid pulverförmig vorliegen kann. 

Die Abschätzung des freigesetzten Aktivitätsanteils aus Abfällen der 

Abfallproduktgruppe 03 bei mechanischer Beaufschlagung erfolgt daher 

anhand derartiger SWR-Steuers~äbe. Hierbei werden folgende Arbeits

hypothesen zugrunde gelegt: 

• Nach /Ulf 77 / beträgt die mittlere Körnung des Borcarbids ca. 100 

µm. Während des Reaktorbetriebs verbackt das Borcarbid zu größeren 

Brocken /Gid 84/. Freigesetztes Borcarbid ist somit nicht relevant, 

da nur Partikel mit einem Durchmesser < 70 µm in den radiologischen 

Rechnungen berücksichtigt werden müssen. Um mit dieser Betrachtung 

verbundene Unsicherheiten abzudecken, zum Beispiel die Möglichkeit, 

daß durch die mechanische Beaufschlagung oder beim Schneiden der 

Stäbe feine B 
4
c-Partikel entstehen können, wird konservativ unter

stellt, daß die Partikelverteilung des Borcarbids (oder anderer 

pulverförmiger Anteile) durch die in Kapitel 2.2 spezifizierte Grös

senverteilung des Kieselgurs abgedeckt wird. 
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• Der Massenanteil an Borcarbid in einem Steuerstab beträgt weniger 

als 10 %Gew. Zur Bestimmung des pulverförmig vorliegenden Aktivi

tätsanteils wird unterstellt, daß das Borcarbid-Pulver die gleiche 

nuklidspezifische spezifische Aktivität aufweist wie die sonstigen 

Steuerstabkomponenten. Diese Hypothese ist im Hinblick auf die ra

diologischen Auswirkungen konservativ, da die spezifische Aktivität 

aller Radionuklide, außer Tritium, im Borcarbid-Pulver überschätzt 

wird. Die Unterschätzung der Tritiumaktivität ist nicht relevant, 

da die Begrenzung der Tritiumaktivität im Abfall auf der Freiset

zung im thermischen Lastfall mit einer 100 %-Tritiumfreisetzung 

basiert. 

• Das Borcarbid wird in die Hüllrohre einvibriert. Dabei wird durch 

Stahl kugeln eine Unterteilung des Stabs vorgenommen, damit bei 

einem Hüllrohrschaden nur ein kleiner Teil des Absorbermaterials 

austreten kann. Diese Unterteilung führt in Kombination mit dem 

Effekt des Schwellens und Zusammenbackens des Absorbermaterials 

dazu, daß auch beim Schneiden der Steuerstäbe nur ein kleiner Pro

zentsatz des Absorbermaterials aus dem Hüllrohr freigesetzt wird. 

Zur Quelltermbestimmung wird unterstellt, daß insgesamt 10 % des 

Barcarbid-Pulvers beim Schneiden austritt. 

Diese drei Arbeitshypothesen führen zu folgendem Quellterm: 

1 % der Aktivität liegt im Behälter pulverförmig vor. Hierfür wird 

die Größenverteilung des Kieselgurs gemäß Kapitel 2.2 unterstellt. 

Als Quellterm für die pulverförmigen Anteile werden daher um einen 

Faktor 100 reduzierte Werte der Tabelle 7 herangezogen. 

- Abfallproduktgruppe 04 

Abfälle der Abfallproduktgruppe 04 müssen gemäß den Anforderungen an 

diese Abfallprodukte formstabil kompaktiert sein. Dies bedeutet nach 

/Gru 86/, daß maximal 1 % des Abfallproduktes mobil sein darf, zum 

Beispiel als Pulver außerhalb der verpreßten Kartusche. 

Im Hinblick auf die Freisetzung im mechanischen Lastfall wird unter

stellt, daß die erste Barriere, der Abfallbehälter, total versagt, 

die zweite Barriere jedoch, die plastisch sehr stark deformierten 
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Kartuschen, ihre Integrität soweit bewahrt, daß keine Aktivität frei

gesetzt wird. Somit steht für die Freisetzung lediglich der freie Ak

tivitätsanteil außerhalb des Preßlings zur Verfügung. Hierfür wird 

konservativ eine hundertprozentige Freisetzung unterstellt. Die un

terstellte Obergrenze von 1 % bedeutet, daß zur Freisetzung mehr als 

die untersuchte Masse von 1 kg zur Verfügung steht. Damit können für 

die freisetzbare Masse die Freisetzungsanteile gemäß Tabelle 8 über

nommen werden. Bezogen auf die gesamte Aktivität im Behä~ter bedeutet 

dies, daß als Quellterme im mechanischen Lastfall die Werte der Ta

belle 7, reduziert um den Faktor 100, herangezogen werden können. 

- Abfallproduktgruppe 05 

Seim mechanischen Lastfall werden Abfälle der Abfallproduktgruppe· 05, 

das heißt, zementierte, betonierte Abfallstoffe so zerkleinert, daß 

ausbreitungsfähige Partikel entstehen. Es wird unterstellt, daß die 

gesamte Radioaktivität aus dem Rohabfall in die Zementmatrix überge

gangen ist, so daß die kleinen Zementpartikel Aktivitätsträger dar

stellen. Die Ermittlung der Größenverteilung dieser Zementpartikel 

erfolgt gemäß der Vorgehensweise in Kapitel 2.1.4 mit den Parametern 

b = 0,023 J/cm2 

a = 11 

für die abdeckende Modellkurve. 

Berechnet man mit dieser Partikelverteilung die Strahlenexposition in 

der Umgebung, so resultieren Dosen, die bis zu 1 000 mal unter den 

Dosen durch den thermischen Lastfall liegen. Da dies bedeutet, daß 

das maximal zulässige Aktivitätsinventar im Abfallgebinde durch den 

thermischen Lastfall bestimmt wird, wird von dem in /See 87/ quanti

fizierten Anteil der in der Atmosphäre dispergierten Aktivität kein 

Kredit genommen. 

- Abfallproduktgruppe 06 

Abfälle der Abfallproduktgruppe 06 werden getrocknet und bilden in 

diesem Zustand einen festen Körper, der bezüglich der Zerkleinerungs-
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eigenschaft zementierten Abfallstoffen ähnelt. In Ermangelung direk

ter Untersuchungen werden die Parameter der zementierten, betonierten 

Abfälle übernommen. 

b = 0,023 J/cm2 , a = II 

Wie für die Abfallproduktgruppe 05 ausgeführt wurde, liegen auch im 

Falle der Abfallproduktgruppe 06 die Dosen durch das mit den obenge

nannten Parametern berechneten Partikelspektrum um bis zu einem Fak

tor 1 000 unter den für den thermischen Lastfall berechneten Dosen. 

Würde man den in /See 87/ experimentel 1 untersuchten Effekt berück-

sichtigen, daß nur ein Bruchteil der ausbreitungsfähigen Partikel 

dispergiert und freigesetzt wird, würde sich die resultierende Strah-

lenexposition um einen weiteren Faktor 100 vermindern, vgl. Bild 17. 

Insgesamt darf somit der Quellterm um bis zu ca. 5 Größenordnungen 

über dem mit den obengenannten Parametern ermittelten Partikelspek

trum liegen, ohne daß es zu einer Überschreitung zulässiger Dosis

grenzwerte kommt. Diese Sicherheitsreserve dient der Abdeckung even

tueller Unsicherheiten, die mit der Wahl der verwendeten, aber experi

mentell nicht abgesicherten Parameter zur Quelltermbestimmung verbun

den ist. 

5. FREISETZUNG AUS BEHÄLTERN DER ABFALLKLASSE 11 

Bei Behältern der Abfallklasse 11 wird unterstellt, daß bei den mecha

nischen Lastfällen ihre Integrität gewahrt bleibt. Dies bedeutet, daß 

Freisetzungen nur noch durch kleine Leckagen über definierte Gas- bzw. 

Molekularströmungen aus dem Behälter stattfinden bzw. anders ausge

drückt, daß der Druckabfall pro Zeiteinheit sehr klein ist. 

Quantifiziert wird dies durch die Angabe der Leckrate, aus der sich 

entsprechend den Gesetzen der Thermodynamik sowohl der Druckabfall im 

Behälter als auch die Ausströmrate aus dem Behälter bestimmen läßt. 

1 n Anlehnung an die Anforderungen von Typ-B-Behältern gemäß den Be

stimmungen der GGVS /GGV 79/ wird nach /PTB 86/ für Behälter der Ab

fallklasse 11 eine maximale Leckrate von < 10-
4 

Pa m3 s -
1 

(bezogen auf 
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Standardbedingungen wie bei der Dichtheitsprüfung nach der Vakuumme

thode) zugelassen. Diese maximal zugelassene Leckrate stellt sicher, 

daß die infolge mechanischer Beaufschlagung freigesetzte Aktivität 

erheblich unter der infolge thermischer Beaufschlagung freigesetzten 

Aktivität liegt. Dies wird auf der Basis der folgenden konservativen 

Arbeitshypothesen gezeigt: 

- das Abfallprodukt besteht ausschließlich aus dispergierbaren Par

tikeln mit einem AED < 10 µm. Dies ist konservativ, weil nur der

artig kleine Partikel durch das mögliche Leck passen und somit die 

gesamte Aktivität zur Freisetzung beitragen kann. 

Die Produktmasse beträgt maximal 50 kg. Dies ist konservativ, weil 

eine so kleine Masse nur bei einem einzigen Behältertyp vorkommen 

kann (Typ 1 15/12) und somit bei allen anderen Behältern die ·spe

zifische Aktivität (Bq/g) überschätzt wird. 

- Die Aktivität ist homogen auf die Abfallmasse verteilt. 

- Ablagerungen im Spalt während des Ausströmens werden nicht berück

sichtigt. 

Es wird eine Freisetzungsdauer von 10 h unterstellt. Es ist davon 

auszugehen, daß dieser Zeitraum für Gegenmaßnahmen ausreicht. 

Der Behälterinnendruck durch Radiolysegasbildung und Aufheizung 

in der Sonne beträgt 0,2 MPa. 

Gemäß diesen Arbeitshypothesen kann der Freisetzungsvorgang folgen

dermaßen beschrieben werden: 

Durch die mechanische Beaufschlagung wird die gesamte Aktivität im 

Behälter dispergiert. Dies führt zu einer extrem hohen Aerosol kon

zentration, die sich jedoch sehr schnell durch Sedimentations- und 

Koagulationsprozesse abbaut und die gegen einen Grenzwert konver

giert. 

1 nfolge des Behälterüberdrucks strömt entsprechend der vorgegeben 

Leckrate ein kleiner Gasstrom aus dem Behälter, der die gleiche Aero

solkonzentration wie die Behälteratmosphäre besitzt. Aus dem zeitli-
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chen Integral der ausgetragenen Aerosolmasse und der spezifischen 

Aktivität ergibt sich die freigesetzte Aktivität. 

Eine zeitabhängige Aerosol konzentration wird zum Beispiel in einer 

experimentellen Untersuchung in /Mis 76/ beschrieben. Hierbei wurden 

zunächst 4,5 kg feinpulveriges uo
2 

Pulver in einem Volumen von ca. 

3 1 dispergiert und anschließend wurde die Aerosolkonzentration ge

messen. Es ergaben sich die folgenden Werte: 

Anfangskonzentration: 

Konzentration nach 100 s: 

Konzentration nach 1 000 s: 

100 g/m3 

3,3 • 10-2 g/m3 

3 • 10-3 g/m3 

Der Wert der Anfangskonzentration entspricht einer molbezogenen .Kon

zentration von 1, 12 g/mol für ein Molvolumen von 11,2 m3/kmol bei einem 

Behälterinnendruck von 0,2 MPa. Anhand dieser hohen Anfangskonzentra

tion, die physikalisch nicht stabil ist, kann bereits gezeigt werden, 

daß die Freisetzungsanteile des thermischen Lastfalls nicht erreicht 

werden. 

Die Umrechnung der Leckrate auf den austretenden Molenstrom ergibt 

sich aus der Zustandsgleichung für ideale Gase: 

mit 

hieraus folgt 

bzw. 

L = d(pV) 
dt 

pV = n • R • T 

p = Druck 

V= Volumen 

n = Molzahl 

R = allgemeine Gaskonstante 

T = Temperatur [K] 

dn L 
dt = RT 

IE-4 Pa m3 s-l = 4 E-8 mol s-l für T = 300 K 
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Mit der Aerosol konzentration von 1, 12 g/mol im Behälter und diesem 

Molenstrom ergibt sich als gesamt ausgetragene Masse: 

m = 4 E-8 • 1,12 • 36 000 

= 1,6 E-3 g 

Das Verhältnis der ausgetragenen Masse zur Gesamtmasse entspricht we

gen der Voraussetzung der homogenen Aktivitätsverteilung dem freige

setzten Aktivitätsanteil: 

f = 1,6 E-3 = 3 E-8 
50 000 

Dieser Wert bleibt erheblich unter dem für den thermischen Lastfall 

ermittelten Freisetzungsanteil. Damit ist der thermische Lastfall be

stimmend für die Ableitung des zulässigen Aktivitätsinventars. 

6. ZUSAMMENFASSUNG 

Im vorliegenden Anhang wird die Vorgehensweise bei der Quelltermbe

stimmung für mechanische Lastfälle beschrieben. 

Ausgehend von theoretischen Grundlagen zur Bildung und Beschreibung 

von Partikelsys!emen wird zunächst auf die Quelltermbestimmung der 

Abfallklasse I eingegangen. Bei den Abfallproduktgruppen 01, 02, 03 

und 04 wird unterstellt, daß die freigesetzte Aktivität durch dis

pergierbare Bestandteile im Abfallprodukt bestimmt wird. Hierbei ba

sieren Partikelverteilung und Dispersionsverhalten auf experimentel

len Untersuchungen. 

Demgegenüber wird bei den Abfallproduktgruppen 05 und 06 angenommen, 

daß die dispergierbare •Aktivität erst durch die mechanische Beauf

schlagung gebildet wird. Zur Bestimmung der Partikelverteilung wird 

ein halbempirisches Berechnungsverfahren abgeleitet. Es wird unter

stellt, daß die gesamte durch mechanische Beaufschlagung gebildete 

dispergierbare Aktivität freigesetzt wird. 
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Im Falle der Aktivitätsfreisetzung aus Abfallgebinden der Abfallklas

se 11 infolge mechanischer Beaufschlagung kann anhand eines einfa

chen konservativen Modells gezeigt werden, daß der mechanische Last

fall durch den thermischen Lastfall abgedeckt ist. 
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