GSF
FORSCHUNGSZENTRUM FUR UMWELT UND GESUNDHEIT

FORSCHUNGSBERGWERK ASSE

Schachtanlage Asse
Freisetzung volatiler Radionuklide auf dem Gaspfad

Colenco.Bericht 3331/108
Oktober 2006

Colenco Power Engineering AG
Baden, Schweiz

Verfasser: Dr. M. Niemeyer, Dr. G. Resele

Dr. Georg Resele Dr. Matthias Niemeyer
Chefprojektleiter Leitender Chemiker

Grundwasserschutz und Entsorgung



Standort Asse: Freisetzung volatiler Radionuklide auf dem Gaspfad

Inhaltsverzeichnis
INhaltSVErZEIChNIS ... ..o 2
VerzeiChnis der TabEIEN ....... .o e e e e e e 2
VL= =T 1] ] e 1= AN ] = o 1= o TP 2
1 g1 [=T1 (8] o o TR PP P TP O PPPPPPPPI 3
2 Relevante Radionuklide in der Gasphase ............uuueuiiiiiiicicccceee itk e 4
3 Y=Y F= 1= o RPN S OSSP 5
4 Konzeptuelles MOAEIl .........oooerrn e s B e e et e e e e e e e eeenenanns 7
5 Rechenfalle, Modellparameter und Resultate ....................d e, 9
5.1 Systemverhalten des Nahfelds.........ccooooiiiiiiiiiiiii e, 9
5.2 TSy o] =TT 0 1S74=T =Ty 1= o 10
5.2.1 Referenz-Biosphare: Landwirtschaftliche Nutzflache......v..........vvviviiiviiiiiiiias 10
5.2.2  Gering wahrscheinliches Alternativszenario: Freisetzung in Wohnhaus..................... 10
5.2.3  Alternativszenario: Auflésung von “CH,_in oberflichennahem Grundwasser und
Einleitung in FISChEEICN.........uiiiiiiiiiiit s e 11
5.3 TS U] | = (= 15
6 SChIUSSTOIGEIUNGEN ... i e 17
7 =] (=T =T =Y o e SRR 18

Verzeichnis der Tabellen

Tabelle 1

Auswahl der relevanten Radionuklide fiir den Gaspfad ...........cccccccvviiiiiinnnnnne. 4

Tabelle 2 Varianten Und RESUIATE .......oveiiiee e een 16

Verzeichnis der Anlagen

Anhang:

Verfeinerte Modellierung des Ubertritts von "CH, aus der Gasphase in
einen oberflachennahen Aquifer ............cccei 20



Standort Asse: Freisetzung volatiler Radionuklide auf dem Gaspfad 3

1 Einleitung

Der Nachweis der radiologischen Langzeitsicherheit fur die Schachtanlage Asse Il
wird sowohl fir den Transport und die Freisetzung von Radionukliden in gel6ster
Form (Lésungspfad) als auch flr den Transport von gasférmigen Verbindungen in
der Gasphase (Gaspfad) gefiihrt. Der Nachweis flr den Lésungspfad erfolgt im Pro-
jekt ALSA-C. Der vorliegende Bericht behandelt den Gaspfad.

Da mit den Abfallen groRe Mengen an Metallen und organischen Verbindungen in
das Grubengebaude eingebracht wurden, ist mit der Bildung entsprechend grofRer
Gasmengen durch Korrosion und mikrobielle Zersetzung<zu rechnen. Daher ist zu
erwarten, dass diese Gase aus dem Grubengebaude in das Deckgebirge Ubertreten
und durch dieses zur Gelandeoberflache aufsteigen, wodurch eventuell auch Ra-
dionuklide in Gasphase bis in die Biosphare gelangen. Im Folgenden werden mit ei-
nem einfachen Modellansatz die potenziellen Strahlenexpositionen ermittelt, die ei-
ne Freisetzung volatiler Radionuklidverbindungen auf dem Gaspfad zur Folge haben
kann. Der Modellansatz knupft an die.Modellergebnisse fur die Fluidbewegung im
Grubengebaude mit dem numerischen Modell KAFKA im Rahmen des Langzeitsi-
cherheitsnachweises flr den Lésungspfad ([ALSA-C 2005], [ALSA-C 2006]) an.

Der Modellansatz fir die Berechnung der potenziellen Strahlenexposition aufgrund
einer Radionuklidfreisetzung. auf dem Gaspfad stutzt sich im Wesentlichen auf die
folgenden Systemkomponenten und Prozesse:

¢ die Verteilung der radioaktiven Gase im Gesamt-Gasvolumen aus eingeschlos-
sener Luft und gebildeten Gasen,

e den Beginn und die Rate des Gasaustritts aus der Grube in das Deckgebirge
gemald Modellrechnungen mit KAFKA,

¢ den unverzogerten Aufstieg der Gasphase durch das Deckgebirge ohne Minde-
rung durch Lésungsprozesse,

¢ . die teilweise Auflosung der radioaktiven Gase in oberflachennahem Grundwas-
ser, mit welchem ein Fischteich gespeist wird, und der anschlieRende Verzehr
von Fisch,

e die vollstandige mikrobielle Oxidation des "“CH, zu "CO, in den ungeséttigten
Bodenschichten vor dem Eintreten in die Atmosphare und

e die Inhalation von "CO, und die Ingestion von Nahrungsmitteln, welche aufgrund
der Assimilation durch Pflanzen "C enthalten.

Untersucht werden sowohl verschiedene Entwicklungen des Systemverhaltens
(Szenarien) im Nahfeld des Standorts Asse [Colenco 2006] als auch drei unter-
schiedliche Szenarien fur die Freisetzung in die Biosphare und deren Auswirkungen
auf die potentielle Strahlenexposition von Einzelpersonen.
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Relevante Radionuklide in der Gasphase

Aufgrund des eingelagerten Radionuklid-Inventars kdnnen in der Schachtanlage
Asse nur vier Radionuklide in nennenswerter Menge in die Gasphase Ubergehen:

o Tritium (°H),

o Radiokohlenstoff ('*C),

e lod ("®I) und

e Radon (**Rn).

lhre Halbwertszeiten HWZ, Anfangsinventare’ |o, Dosiskoeffizienten fiir Inhalation
DFnn und Toxizitatsindizes Tl, als Produkt aus Anfangsinventar.und Dosiskoeffizient
fur Inhalation, sind in Tabelle 1 zusammengestellt. Auer.'*CH, kénnen alle radioak-

tiven Gasspezies aus den nachfolgend aufgefiihrten Grinden vernachlassigt wer-
den:

Tabelle 1 Auswahl der relevanten Radionuklide fir.den Gaspfad
Nuklid | Spezies | Kommentar HWZ lo DFinn TIO
[a] [Ba] | [Sv/Bg] | [SV]
HTO |zu wenig volatil 1,8:10"" | 2,0-10'
H HT  |DFym (HT) < DFin(CHST) | 1,23-10" | 1,1-10" | 1,8:10" | 2,0-10°
CH3T 1,8-10"° | 2,0:10™
1 “CH, |sicherheitsrelevant 3 12 12 1
c “CO, |weniger volatil als "*CH, 5731071 3,910 1 6,2107% 2,410
hdchstens in Spuren,
I kaum im Gas (Eh, pH, 9,6:10° | 3,1-10"
Lésungsmengen)
129) vollstandig dissoziiert, 1,57-10" | 3,2:108
Hi hohe Loslichkeit in Salzl6-
sung
CHsl |Bildung nicht plausibel 7,410% | 2,4:10
Halbwertzeit flr Freiset- 2510
*2Rn Rn  |zung liber Gaspfad zu 1,05:10% [ 2,0-10"2 | ©¥, 5,0-10?
gering
@ Kann ein Radionuklid in mehreren chemischen Formen auftreten, wird der Toxizitatsindex fir je-

de chemische Form unter der Annahme ermittelt, dass das gesamte Inventar vollstéandig in der
betrachteten chemischen Form vorliegt.

Tritium kann als tritiiertes Wasser (HTO), tritiierter Wasserstoff (HT) oder tritiiertes
Methan (CH3T) vorliegen. HTO verhalt sich ahnlich wie Wasser; sein Dampfdruck ist
nur geringfiigig kleiner. Wegen der aulRerordentlich groen Flissigkeitsmengen im
Grubengebaude, in denen sich das HTO I6sen und verteilen kann, ist seine Kon-
zentration und damit auch sein Dampfdruck vernachlassigbar. HT wird, in geringen

Fur **Rn gilt das Anfangsinventar des Vorlaufernuklids Ra.

entspricht dem Inventar von **Ra

entsprechend der von der ICRP vorgeschlagenen Konvention, den Jahresaufenthalt in einer Wohnung
(7'000 h/a), deren Radon-Konzentration 250 Bq/m3 betragt, als gleichbedeutend mit einer effektiven
Dosis von 4 mSv/a durch eine andere Strahlung anzusehen, da diese beiden Expositionen zum glei-
chen Risiko fiihren. [ICRP 1993]. Atemrate: 8100 m*/a (in Konsistenz mit dem in Kapitel 5 verwende-
ten Wert)
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Mengen, hauptsachlich durch Umsetzung von HTO mit korrodierenden Metallen
entstehen. Die Bildung von CH3T durch mikrobielle Umsetzung von Organika in An-
wesenheit von HTO ist grundsatzlich moglich, wenn auch nicht in grokem Ausmaf
zu erwarten. Bericksichtigt man ferner die Halbwertszeiten und die Toxizitaten, wird
deutlich, dass beim vorliegenden Radionuklidinventar *H gegeniiber **C keine Rolle
spielt (Tabelle 1). Der Toxizitatsindex ist flr die zu betrachtenden Verbindungen des
Tritiums bereits zu Beginn niedriger als fiir CH, bzw. CO, und nimmt zudem we-
gen seiner vergleichsweise kurzen Halbwertszeit von 12,3 Jahren rasch weiter ab.

Radiokohlenstoff liegt als Carbonat und in Form leicht abbaubarer organischer
Verbindungen vor. Durch die Umsetzung der letzteren entstehen Methan ("CH.)
und Kohlendioxid (**CO,). Dieses ist deutlich weniger volatil-als Methan, [6st sich
besser in der Flussigkeit in der Grube und kann zusatzlich als Carbonat in der Fest-
phase gebunden sein. Daher wird — vergleichbare Stoffmengen vorausgesetzt — er-
heblich mehr ™CH, als "™CO, auf dem Gaspfad transportiert. Nach den im Hinblick
auf die chemischen Verhaltnisse in den Einlagerungskammern durchgefiihrten Ab-
schatzungen der ,Gasbildung bei maximaler CO.-Bildung“ und unter der Annahme,
dass sich der Radiokohlenstoff (**C) in gleichen Verhéltnissen umsetzt wie der
nicht-radioaktive Kohlenstoff liegt "*C dort nach dem Abklingen der mikrobiellen Ak-
tivitat zu etwa 54% als "“CH, vor [ISTec.2005] (vgl. Kapitel 4). Am Ende des Gas-
pfads, vor dem Eintreten in die Atmosphare, ist davon auszugehen, dass Methan in
den ungesattigten Bodenschichten:mikrobiell zu CO, oxidiert wird [Prohl 20086].

Fir lod sind zunachst die ‘elementare Form (l,), lodwasserstoffsaure (HI) und Me-
thyliodid (CHgsl) zu betrachten. Elementares lod kommt bei den vorherrschenden re-
duzierenden Eh-Werten.und den alkalischen pH-Werten in den Einlagerungsberei-
chen kaum vor. Zudem ist |, relativ gut wasserldslich, und sein Dampfdruck ist ge-
ring. HI 16st sich “auferordentlich gut in Salzlésung. Bei den zu erwartenden pH-
Werten in Lésung.ware es vollstandig dissoziiert (1), so dass das lod hier nicht in die
Gasphase lbergehen kann. Methyliodid schlieflich ist eine hoch reaktive, sehr toxi-
sche und 'mutagene Verbindung. Es kann ausgeschlossen werden, dass diese Sub-
stanz unter.den Bedingungen am Standort Asse in nennenswerter Menge gebildet
wird. Somit gibt es flr lod keine Verbindung, die Gber den Gaspfad freigesetzt wer-
den kénnte.

Radon kommt als Edelgas nur elementar vor. Seine langste Halbwertszeit von
3,8 Tagen fiir *Rn ist viel zu gering, als dass eine Freisetzung von der Grube bis in
die Biosphare zu betrachten ware. Freisetzungen von *Rn sind nur in unmittelbarer
N&he seines Vorlaufers in der Zerfallsreihe, ?°Ra, zu erwarten. Fiir die Bedingun-
gen am Standort Asse hieRe das, dass ?°Ra zunachst (iber den Grundwasserpfad
bis in den Aquifer nahe der Tagesoberflache transportiert werden muss, bevor
22Rn, welches mit ??°Ra im Zerfallsgleichgewicht steht, von dort in die Atmosphare
ausgast. Dieser Prozess gehdrt nicht zur Freisetzung von volatilen Radionukliden
auf dem Gaspfad und wird im Folgenden nicht betrachtet.

3 Szenarien

Durch Korrosion von Metallen und mikrobielle Umsetzung organischer Abfallinhalts-
stoffe werden in den Einlagerungsbereichen grole Mengen an Gas gebildet.
Gleichzeitig werden auch die "C-haltigen organischen Verbindungen umgesetzt,
wobei unter anderem "*CO, und "*CH, entstehen. Die verschiedenen Gase steigen
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durch die Grube auf und sammeln sich im Grubenhdchsten?; dabei mischen sie
sich. Damit Gas aus der Grube entweichen kann, missen die beiden folgenden Be-
dingungen erfillt sein:

o Das Gaspolster im Grubenhdchsten muss sich soweit ausgedehnt haben, dass
dessen Basis die Wegsamkeit erreicht, (iber welche der Ubertritt in das Deckge-
birge erfolgt.

e Der Druck im Gaspolster muss die Summe aus Gaseindringdruck und Lésungs-
druck in der betrachteten Wegsamkeit Gberschreiten.

Dann tritt das Gas unter Zwei-Phasen-Bedingungen durch diese Wegsamkeit in das
Deckgebirge Uber und steigt anschlieliend durch dieses weiter auf. Es sind zwei
Austritts- und Aufstiegspfade zu betrachten:

o (ber die Zone der desintegrierten Steinsalz-Barriere in den Roétanhydrit, entlang
dieser Schicht in das verstlrzte Deckgebirge und.durch dieses zur Gelandeober-
flache (Referenzszenario)

¢ entlang eines der oder beider mit Dichtelementen versehenen Tagesschachte bis
zur Gelandeoberflache (in einem wenig wahrscheinlichen Alternativszenario ist
dieser Transportpfad fir Radionuklide in der Gasphase der wichtigste, im Refe-
renzszenario tritt er nicht auf oder ist hdchstens von untergeordneter Bedeu-
tung).

Bei Wechselwirkung des aufsteigenden Gases mit oberflachennahem Grundwasser
geht ein Teil des Methans.in Losung. Falls das dabei entstehende '*C-haltige Was-
ser fur Fischzucht verwendet wird, ist die aus dem Verzehr der Fische resultierende
Strahlenexposition zu betrachten. Die Strahlenexposition Uber den Trinkwasserpfad
ist demgegenuber von geringer Bedeutung [Préhl 2006]. Pflanzen nehmen aus dem
Bodenwasser unabhangig von der chemischen Form keinen Kohlenstoff auf. Als
Folge ist auch die Strahlenexposition Uber tierische Nahrung (Fleisch, Milchproduk-
te, etc.) vernachlassigbar.

Wenn das Gas die ungesattigten Bodenschichten erreicht hat, wird das Methan
mikrobiell zu Kohlendioxid (d.h. *CO,) oxidiert. Nach der Freisetzung aus dem Bo-
den.in die Atmosphare kann es auf verschiedenen Wegen zu einer Strahlenexposi-
tion kommen. Insbesondere sind die Aufnahme durch Pflanzen (Photosynthese) und
anschlieliende Ausbreitung Uber die Nahrungsketten bis zum Menschen und die di-
rekte Inhalation zu bertcksichtigen. Die folgenden Biospharenszenarien werden be-
trachtet:

e Freisetzung aus dem Boden einer landwirtschaftlichen Nutzflache (wahrscheinli-
ches Biospharenszenario)

o kanalisierte Freisetzung in den Keller eines kleinen Wohnhauses (wenig wahr-
scheinliches Biospharenszenario)

o teilweise Auflésung im oberflichennahen Grundwasser, mit welchem ein Teich
zur Fischzucht gespeist wird (alternatives Biospharenszenario)

Zuvor geht der grokte Teil des “CO, in die fliissige oder feste Phase (iber, weil er durch die Versatz-
stoffe als Carbonat gebunden oder in der Flissigkeit in der Grube geldst wird.
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4 Konzeptuelles Modell

Das konzeptuelle Modell fur die Abbildung des Radionuklid-Transports auf dem
Gaspfad beruht auf folgenden Annahmen:

Die Gasbildung setzt zum Zeitpunkt des Einleitens von Schutzfluid in die Abbaue
mit gasbildenden Stoffen ein; es werden die unter realistischen Bedingungen er-
mittelten Gasbildungsraten auf Grundlage von [ISTec 2005] in der Parametrisie-
rung gemaly Referenzfall R8-K [ALSA-C 2005] sowie eine Parametrisierung fir
starke Gasbildung verwendet.

Das gesamte "C-Inventar der Abfille wird zum Zeitpunkt des Schachtverschlus-
ses instantan umgesetzt, wobei 46% *CO, und 54% '“CHzentstehen.

Bei der mikrobiellen Umsetzung von Cellulose entstehen theoretisch gleiche Tei-
le an CO, und CH,. Bei der anaeroben mikrobiellen Degradation organischer Ab-
falle in Deponien ist der Methananteil etwas hdher [Farquhar & Rovers 1973].
Oxidierende Substanzen in den Einlagerungskammern der Asse (Nitrat, Sulfat,
Fe(lll)) kénnen dagegen den CO,-Anteil erhéhen. Der Zahlenwert von 46% CO,
geht auf die Modellierung von [ISTec 2005] zurick (Annahme einer maximalen
CO,-Bildung bei vollstandiger Umsetzung des organischen Materials). Der ent-
sprechende Anteil fir "*CH4 von 54% (iberschatzt sehr wahrscheinlich die tat-
sachlich gebildeten "*CH,-Mengen,. weil damit nicht beriicksichtigt ist, dass ein
Teil des ™C in den eingelagerten Abfillen bereits in carbonatischer Form exis-
tiert, dass das Uibrige, organisch gebundene "C vermutlich vorwiegend in leicht
mikrobiell umsetzbaren Verbindungen vorhanden ist und daher abgebaut wird,
wenn noch gréRere’Mengen an Oxidantien vorliegen, was den '*CO,-Anteil deut-
lich erhohen diirfte, und dass eine vollstandige Umsetzung des organischen Ma-
terials zu Gas wenig plausibel ist.

Das "“CO,. wird groRtenteils als Carbonat gefallt; der verbleibende gasférmige
Anteil ist gegentiber dem "CH, von untergeordneter Bedeutung.

Das_'“CH, mischt sich vollstandig mit den brigen Gasen; dabei werden die Bei-
trage‘aus allen Kammern in vollem Umfang berilcksichtigt.

Die Lésung von "CH, in der Grubenldsung wird fiir den Transport in der Gas-
phase als konservative Vereinfachung vernachlassigt.

Der Transport des Gases innerhalb und aus der Grube wird flr unterschiedliche
Entwicklungen des Systems im Nahfeld bertcksichtigt [Colenco 2006]. Die Er-
gebnisse fur den Transport beruhen auf den Resultaten der Modellrechnungen
mit KAFKA [ALSA-C 2005] und [ALSA-C 2006]:

o0 Referenzfall der Szenariengruppe des Referenzszenarios — R8-K

0 Szenariengruppe vergroRerte Zone der desintegrierten Steinsalz-Barriere
(vZdSB) - R.V10-K
Szenariengruppe Gasabfluss entlang Tagesschachte (GTs) — R.V7-K
kombinierte Variante aus [ALSA-C 2006], Rechenfall mit Gasbildung wie im
Referenzfall und Sorelbetonverfullung im Grubenhdchsten — RX.5-K

o Variante mit Gasbildung bei maximaler CO,-Bildung und Sorelbetonverfillung
im Grubenhdchsten — RX.13-K

Die '“C-Konzentration im Gas, das aus der Grube in das Deckgebirge Ubertritt,
errechnet sich aus dem '“C-Inventar in der Grube, dem bei der mikrobiellen Um-
setzung daraus entstehenden Anteil an "CH, von 54% (s.0.) und der gebildeten
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Gasmenge zum Zeitpunkt des beginnenden Gasaustritts aus dem Grubenge-
baude.

e Transportverzogerung, Losungsprozesse etc. beim Aufstieg durch das Deckge-
birge werden als konservative Vereinfachung vernachlassigt.

e Vor der Freisetzung in die Atmosphare wird das '*CH, in den ungeséattigten Bo-
denschichten mikrobiell vollstandig zu '“CO, oxidiert (Biosphdrenszenarien
Jandwirtschaftliche Nutzflache“ und ,Freisetzung in Wohnhaus®).

o Fur das wahrscheinliche Biospharenszenario einer flachenhaften Freisetzung
des ™CO, aus einer landwirtschaftlichen Nutzflaiche® wird -die. entsprechende
Modellierung von Préhl [2006] zu Grunde gelegt; dort wurden Strahlenexpositio-
nen fir Einzelpersonen aus normierten Freisetzungsraten ermittelt. Diese kon-
nen daher als Dosiskonversionsfaktoren angewandt werden.

e Fir das wenig wahrscheinliche Biospharenszenario, in.dem der gesamte Gas-
fluss aus dem Deckgebirge bzw. Tagesschacht kanalisiert in den Keller eines
Einfamilienhauses erfolgt, errechnet sich die/potenzielle Strahlenexposition aus
dem Luftvolumen des Hauses, der Liftungsrate, der mittleren Atemrate, der tag-
lichen Verweildauer der betroffenen Personenim Haus und dem Dosiskoeffizien-
ten fur die Inhalation von *CO,.

¢ Im dritten betrachteten Biosphérenszenario trifft das aufsteigende Gas aus der
Grube auf einen genutzten oberflachennahen Grundwasserleiter. Dabei 16st sich
"“CH, im Grundwasser. Mit dem “C-haltigen Wasser werde ein Fischteich aus-
schlieRlich gespeist, d.h. dem Fischteich werde kein anderes Wasser zugeleitet®.
Fur die quantitative’/Analyse 'wird angenommen, dass sich zwischen dem aufstei-
genden Gas und dem Grundwasser das Losungsgleichgewicht entsprechend
dem Henry’schen Gesetz einstellt. Dabei wird wegen des hohen Wasserstoffpar-
tialdrucks unterstellt, dass im Kontaktbereich zwischen aufsteigender Gasphase
und Grundwasser keine Oxidation des '“CH, zu '*CO, stattfindet’. Als konserva-
tive Vereinfachung wird eine anschlieRende Abnahme des *C-Gehaltes im Was-
ser vernachlassigt. Eine solche erfolgt wahrend des Transports bis zum Fisch-
teich( durch Ausgasen als Folge des abnehmenden Drucks und in Kontakt mit
“C-armer Luft (als ™CH, oder CO,). Spatestens im Fischteich werde dann das
“CH, zu "CO, oxidiert, welches in die Nahrungskette im Fischteich eingeht. Die
Berechnung der Strahlenexposition iber den Verzehr von Fisch erfolgt dann in
Anlehnung an die AVV [Préhl 2006].

Modellrechnungen der GRS zeigen, dass eine punkiférmige Freisetzung von Gas unter Berlicksich-
tigung der Expositionspfade Landwirtschaft und Inhalation zu deutlich geringeren Strahlenexpositionen
fuhrt.

Dies ist flr gelostes *CO; oder "CH,4 der mit Abstand dominierende Expositionspfad: Die radiologi-
schen Konsequenzen einer direkten Aufnahme mit dem Trinkwasser sind vergleichsweise gering, und
fiir eine Aufnahme durch Pflanzen — z.B. nach Bewasserung — miisste geldstes "C zuvor in die Gas-
phase Ubergehen, was Bestandteil des Referenz-Biospharenszenario ist. (vgl. auch Anmerkungen in
Kapitel 3)

Eine Oxidation von “CH, zu "CO, im Kontaktbereich zwischen Gas und Grundwasser hitte wegen
der gréReren Henry-Konstanten von CO, und wegen des CO»/HCOs ™~ Gleichgewichts eine grofere '*C-
Konzentration im Grundwasser und damit auch eine héhere potenzielle Strahlenexposition zur Folge.
Der durch das Grundwasser aufsteigende Wasserstoff bewirkt aber ein Ausgasen von im Wasser ge-
I6stem Sauerstoff, und zusatzlich kann er durch den Prozess der mikrobiellen Methanogenese “co,
wieder zu "CH, reduzieren.
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5.1

Rechenfélle, Modellparameter und Resultate
Systemverhalten des Nahfelds

Die Auswirkungen der Freisetzung volatiler Radionuklide werden auf der Basis von
folgenden Rechenfallen fir die Fluidbewegung im Grubengebaude ermittelt ([AL-
SA-C 2005], [ALSA-C 2006]):

1. Referenzfall R8-K: realistische Gasbildungsrate, Ubertritt von Gas aus der Grube
in das Deckgebirge entlang der modellhaften Verbindung durch die Zone der de-
sintegrierten Steinsalz-Barriere in 500 m Teufe, anschlielend Aufstieg der Gas-
phase entlang des Rétanhydrit und durch das verstirzte Deckgebirge

2. Rechenfall R.V10-K: realistische Gasbildungsrate, Entweichen von Gas aus der
Grube im Grubenhdchsten in 474 m Teufe in den ‘Rotanhydrit, anschlieliender
Gasaufstieg wie im Referenzfall:

Im Gegensatz zum Referenzfall muss sich in_diesem Rechenfall kein nennens-
wertes Gaspolster im Grubenhdchsten bilden, damit Gas in das Deckgebirge
austritt. Die '*C-Konzentration im relativ.friihzeitig austretenden Gas ist beson-
ders hoch®.

3. Rechenfall R.V7-K: realistische Gasbildungsrate, relativ hohe Permeabilitat des
Schachtverschlusses (integrale Permeabilitat des Dichtelements und der umge-
benden Auflockerungszone: 5:107'°m?) und niedriger Gaseindringdruck (10° Pa):
Wahrend bei einer Permeabilitdt des Schachtverschlusses wie im Referenzfall
der Gasabfluss Uber.den Schacht im Vergleich mit jenem in die Flanke der Salz-
struktur verschwindend gering ist, ist in diesem Rechenfall der Schacht der do-
minierende Transportpfad fir Gas.

4. Rechenfall RX.5-K\(kombinierte Variante der Szenariengruppe des Referenzsze-
narios gemafl:[ALSA-C 2006]): realistische Gasbildungsrate und Sorelbetonver-
fullung im Grubenhoéchsten:

Aufgrund der Verfillung steht in diesem Fall im Grubenhdchsten ein geringeres
Speichervolumen fiir Gas als im Referenzfall zur Verfigung. Dadurch wird das
gebildete Gas friiher als im Referenzfall und auch mit hdherer Rate freigesetzt.

5. Rechenfall RX.13-K: Gasbildung bei maximaler CO,-Bildung und Sorelbetonver-
fullung im Grubenhéchsten:

Die ,Gasbildung bei maximaler CO.-Bildung“ gemaf [ISTec 2005] in Verbindung mit
dem geringeren Speichervolumen im Grubenhdchsten flhrt zu noch friheren und
héheren Gasfreisetzungsraten als im Fall 4.

Zum Beginn des Gastibertritts aus der Grube haben sich in diesem Rechenfall 2,8:10° m® Gas gebil-
det, diese sind Uiber die verschiedenen Grubenteile verteilt. Es wird — wie in den anderen Rechenfillen
— vereinfachend angenommen, dass die 14CH4-Konzentration im austretenden Gas dem Quotienten
aus 54% des Gesamtinventars an "“C und der Gesamtgasmenge zu diesem Zeitpunkt entspricht, auch
wenn die Voraussetzung einer vollstandigen Mischung in diesem Rechenfall im geringsten Ausmalf} er-
fullt ist.
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5.2

521

5.2.2

Biosphéarenszenarien

Referenz-Biosphare: Landwirtschaftliche Nutzflache

Im wahrscheinlichen Fall fir die Ausbreitung in der Biosphére wird von einer fla-
chenhaften Freisetzung Uber eine landwirtschaftliche Nutzflache von einem Hektar
ausgegangen. Dabei wird angenommen, dass die gesamten Nahrungsmittel in dem
Gebiet erzeugt werden, Uber das die Gasfreisetzung erfolgt. Die Berechnungen von
[Préhl 2006] ergeben einen Dosiskonversionsfaktor von 1,3-107° Sv/Bq°®. Die Inhala-
tion von CO, ist dabei fiir die potenzielle Strahlenexposition bedeutungslos, maRk-
geblich ist die Assimilation durch Nutzpflanzen inkl. Weidegras.

Gering wahrscheinliches Alternativszenario: Freisetzung in Wohnhaus

In einem wenig wahrscheinlichen Fall fur die Ausbreitung in der Biosphare, bei einer
ortlich konzentrierten Gasfreisetzung in ein Wohnhaus, ergibt sich die Strahlenex-
position aus der Atemrate, der Aufenthaltsdauer der betroffenen Personengruppe im
Wohnhaus, dem Dosisfaktor fiir die Inhalationwvon "“CO, und der "C-Konzentration
der Atemluft im Wohnhaus. Letztere entspricht:dem Verhaltnis aus der Freiset-
zungsrate in das Wohnhaus und dem Luftstrom infolge kontinuierlicher Liiftung':

p - .2l pr  _ F.g5.10835Y (1)
VLB Bqg

mit:

D Personendosis; [Sv/a]

F Freisetzungsrate von "“C (chemische Form: *CQ,) in ein Wohnhaus; [Bq/a]

A Anrechenbares Luftvolumen des Hauses (500 m®)"!

B Luftwechselzahl'? (0,8 h™")

ta Aufenthaltsdauer (16 h/d)™

I Atemrate (8'100 m*/a)
DFy, ~~Dosisfaktor fiir Inhalation von "CO, (6,2:10™? Sv/Bq) ™

In [Préhl 2006] werden Argumente angeflihrt, warum eine landwirtschaftliche Nutzflache von 1 ha auch
fur Selbstversorger eher zu klein sein diirfte. Geht man von einem Flachenbedarf von 10 ha aus (Ren-
tabilitatstiberlegungen fiir die Erzeugung von Grundnahrungsmitteln sowie fiir eine Rinderherde bent-
tigtes Weideland), dann reduziert sich der Dosiskonversionsfaktor um eine GréRenordnung, d.h. auf
1,3:107° Sv/Bq. Im Folgenden wird allerdings konservativerweise von einem Flachenbedarf von 1 ha
ausgegangen.

Dies ist das untkonomischste Liftungsregime, fiihrt aber im zeitlichen Mittel zu den héchsten Radio-
nuklidkonzentrationen.

Eine Freisetzung von Gas aus dem Untergrund in ein Haus mit so hohen Raten, wie sie sich fir den
konzeptuellen Modellansatz ergeben (Tabelle 2), ist in Verbindung mit der niedrigen angenommen
Luftwechselzahl nur méglich, wenn das Haus einen Naturkeller hat. Daraus ergibt sich eine Mindest-
gréRe fur das Haus (100 m? Grundflache, Keller + Erdgeschoss).

Luftwechselzahl, von der Warmeschutzverordnung [WSchVO 1995] aus hygienischen Griinden vorge-
sehen

[ICRP 1987]: Aufenthaltsdauer im eigenen Haus = 65 %; 20 % in anderen Hausern, 15 % an anderen
Orten

[BMU 2001]; der Dosiskoeffizient fiir die Inhalation von YCH, ist gemal einer Abschétzunq4von

[Phipps et al. 1990] um ca. 2 Gré3enordnungen kleiner als der von "CO,. Falls nur ein Teil des "*CHa
zu "*CO; oxidiert wiirde, dann ware der resultierende Dosisbeitrag entsprechend niedrigerer.
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5.2.3

Alternativszenario: Auflésung von **CH, in oberflachennahem Grund-
wasser und Einleitung in Fischteich

Das bei der Metallkorrosion und der mikrobiellen Umsetzung organischer Abfalle in
der Grube gebildete Gas dient als ,Trager” firr die Freisetzung von "CH, auf dem
Gaspfad durch das Deckgebirge. Da die Gasbildung durch Korrosion die mikrobielle
Gasbildung bei weitem Uberwiegt [ISTec 2005], kann vereinfachend davon ausge-
gangen werden, dass das gebildete Gas nur aus Wasserstoff besteht.

Es wird nun angenommen, dass das Gas nach dem Aufstieg durch das Deckgebir-
ge auf einen genutzten Grundwasserkorper trifft. Dieser habe eine Machtigkeit von
10 m, der Druck — die Summe aus hydrostatischem Druck und Atmospharendruck —
betragt in der Mitte des Grundwasserkorpers also 0,15 MPa.

Im Losungsgleichgewicht zwischen einer Gasphase, die vorwiegend aus Wasser-
stoff besteht und einen geringen Gehalt an “CH, aufweist, und Wasser lasst sich
die Konzentration an geldstem '*CH, im Wasser hach.dem Gesetz von Henry ermit-
teln:

C' = Pacy, ‘Hen, = mg-P-Hey, (2)
mit:
C/ Konzentration von "*CH, im Aquifer; [mol/m®]

Pugy, Partialdruck von “CH, am Ort des Kontaktes zwischen Gasphase und

Wasser; [Pa]

p Druck in der Gasphase am Ort des Kontaktes zwischen Gasphase und
Wasser, wegen vernachlassigbarer Kapillareffekte im (quartaren) Aquifer
identisch mit dem Wasserdruck [Pa]

Ng Mol-Anteilvon "*CH, in der Gasphase [-]
Hen, Henry-Konstante fiir CH,; [mol/(Pa-m?)]

Eine analoge Gleichung gilt auch fiir Wasserstoff. Durch den Ubergang von "“CH,
und Wasserstoff aus der Gasphase in das Grundwasser nehmen der Gasfluss und
der Fluss von "“CH, in der Gasphase von der Basis des oberflichennahen Aquifers
bis zu dessen Oberflache ab'®. Wegen der Unterschiede der Henry-Konstanten von
Wasserstoff und "CH, verschiebt sich dadurch auch der Mol-Anteil Ng. Zudem sin-
ken mit abnehmender Tiefe der Druck p und damit die Ldslichkeiten von Wasser-
stoff und "CH,. Sofern das Grundwasser eine hohe Sauerstoffsittigung aufweist,
tritt aufgrund der zu Gl. (2) analogen Gleichung flr Sauerstoff solches aus dem
Wasser in die Gasphase Uber. Dadurch wachst der Gasfluss wieder an.

Im Anhang wird gezeigt, dass die Berechnung der teufengemittelten 'CH,-
Konzentration im Grundwasser mit Gl. (2) eine gute Naherung ist, wenn als Mol-
Anteil von "CH, in der Gasphase (n,) der Wert an der Basis des oberflachennahen
Grundwasserleiters (und damit der Wert beim Ubertritt der Gasphase in das Deck-
gebirge) und als Druck der Losungsdruck in der Mitte des Grundwasserleiters ge-

Ein analoger Prozess findet auch im Deckgebirge statt. Dort wird er jedoch von vorneherein vernach-
Iassigt, da der Wasserumsatz geringer ist als in einem oberflachennahen (quartéren) Aquifer und eine
Quantifizierung wesentlich schwieriger ware. Wie nachfolgend festgestellt und im Anhang gezeigt wird,
ist auch im oberflachennahen Aquifer der Effekt von beschrankter Auswirkung.
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wahlt werden. Im Anhang wird weiter gezeigt, dass diese Naherung systematisch
auf hdhere Werte fiir die mittlere "*CH,-Konzentration im Grundwasser fiihrt als eine
verfeinerte Berechnung. Die Gleichung fiir die ndherungsweise Ermittlung der mittle-
ren “CH,-Konzentration im Grundwasser lautet somit:

' .q-B
C' = mgoPo - Hepy, '[1 +%J (3)
“Po

C'| teufengemittelte Konzentration von *CH, im Aquifer; [mol/m?]

Ngo Mol-Anteil von "CH, in der Gasphase an der Basis-des oberflichennahen
Aquifers, gemafR vereinfachender Annahme gleich-wie.in der Gasphase im
Grubenhdchsten [-]

Po Normaldruck, 1,013-10° Pa

p Dichte des Wassers im oberflaichennahen Aquifer; 1000 kg/m®
g Erdbeschleunigung, 9,81 m/s?
B

Machtigkeit des oberflachennahen Aquifers am Ort der Wechselwirkung mit
der aufsteigenden Gasphase [m]

Es ist beachtenswert, dass dieteufengemittelte “CH,-Konzentration im oberfla-
chennahen Aquifer naherungsweise. sowohl vom Grundwasserfluss als auch vom
Gasfluss unabhangig ist. Sie.ist ebenfalls unabhangig von der Flache, Gber welche
der Gasaufstieg erfolgt. Diese bestimmt ,lediglich®, welcher Anteil des Grundwasser-
tragers "“CH, aufnimmt, .mit welcher Wahrscheinlichkeit das "CH,-haltige Grund-
wasser ohne weitere Verdiinnung in den Fischteich geleitet wird und ob der "CH,-
haltige Grundwasserfluss fir die Speisung des Fischteichs ausreicht. Bei einem ka-
nalisierten Gasaufstieg wird nur ein geringer Anteil des Grundwassertragers beein-
flusst, und eine:Speisung des Fischteichs ausschlieRlich mit "*CH,4-haltigem Wasser
ist unmoglich.

Die Auswertung von Gl. (3) erfolgt mit folgenden, teilweise schon oben erwahnten
vereinfachenden Annahmen: (i) Die Bildung von "™CH, in den Einlagerungskammern
erfolgt schnell. (i) Das "“CH, vermischt sich gleichm&Rig mit dem gesamten Gasvo-
lumen, das in der Grube zum Zeitpunkt des beginnenden Gasaustritts aus der Gru-
be vorhanden ist. (iii) Der Mol-Anteil von "CH, in der Gasphase verandert sich beim
Aufstieg durch das Deckgebirge nicht. Mit

I Inventar von C in der Grube, das nach Mobilisierung und mikrobiel-

CH,
ler Umsetzung als "*CH, vorliegt (mit Beriicksichtigung des radioakti-
ven Zerfalls bis zum Beginn des Gasaustritts aus der Grube) [Bq]

Vgeo Gasvolumen in der Grube zum Zeitpunkt des beginnenden Gasuber-
tritts aus der Grube in das Deckgebirge [m°stp]

Cqo “CH,4-Konzentration in der Gasphase im Ubertritt aus der Grube und
an der Basis des oberflichennahen Aquifers [Bqg/ m®ste]

El teufengemittelte CH,-Konzentration im oberflichennahen Aquifer
[Ba/m’]

NL Loschmidt-Zahl, 6,022-10?° mol™

Mrag Zerfallskonstante von *C, 3,84:10"? s
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R Universelle Gaskonstante, 8,314 J/(mol-K)
To Normtemperatur, 273,15 K

R-T
V, = % Mol-Volumen, 0,0224 m°srp/mol

Po

ergibt sich folgende Beziehung zwischen dem Mol-Anteil von "CH, in der Gaspha-
se, ihrer Konzentration in der Gasphase in [Bq/m>sre], dem Inventar in der Grube
und dem Volumen der Gasphase in der Grube zum Zeitpunkt des beginnenden
Gasaustritts aus der Grube in das Deckgebirge:

I NL * 7\4140

14CH
T4 = C = B —— 4
VgGO g0 1’]gO Vo ( )

Zwischen der "*CH4-Konzentration in Lésung in [molim®] und in [Bg/m®] besteht fol-
gende Beziehung:

6| = NL N ?\.14C . C'| (5)

GIn. (4) und (5) eingesetzt in Gl. (3) ergibt

— 14 .q-B
C, = —M .y, .p,-Hey | 1428 6
| Voo 0 "Po ey, ( 2 P (6)

Wird nun weiter angenommen, dass das "CH,-haltige Wasser direkt in den Fisch-
teich geleitet wird, dabei keine Ausgasung erfolgt, das "CH, bis zum Eintritt in den
Fischteich vollstandig zu **CO, oxidiert wird und dem Fischteich kein anderes Was-
ser zufliel3t, dann, ergibt sich mit dem Dosiskonversionsfaktor flr den Expositions-
pfad ,Fisch“ gemaf [Prohl 2006]

DFriseh = 5,9-10° (Sv/a)/(Ba/l)

aus diesem Biospharen-Szenario naherungsweise die Strahlenexposition

I”CH .g-B

p-9g

D = DF. ._4.Vo.p .HC4.(1+ J (7)
Fisch VgGO 0 H 2p0

Nachfolgend wird die Plausibilitdt der zuletzt genannten vereinfachenden Annahmen
kurz charakterisiert und diskutiert. Nachdem sich "C in der Form "CH, im Grund-
wasser geldst hat, wird es mit diesem weiter transportiert, bis es in den in diesem
Biospharenszenario angenommenen Fischteich gelangt. Auf dem Weg dahin wer-
den verschiedene Prozesse wirksam:

e Ausgasung
e Oxidation des "™CH, zu "*CO,

Die Reihenfolge, in der die beiden Prozesse ablaufen, ist wesentlich fur die verblei-
bende “C-Konzentration im Grundwasser:

Ausgasung von Methan erfolgt bei abnehmendem Partialdruck. Der Prozess setzt
bereits ein, wenn das Grundwasser zur Geldndeoberflache aufsteigt und dabei der
hydrostatische Druck abnimmt. Ausgasung findet nach dem Gesetz von Henry zu-
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dem an der Grenzflache zwischen '“CH,-haltigem Wasser und "“CH,-freier Atmo-
sphare statt. Solche Verhaltnisse liegen beim FlieRen durch einen natirlichen Bach-
lauf, bei einer Trinkwasseraufbereitung oder beim Anreichern des Wassers mit Luft
wahrend des Einleitens in den Fischteich vor. Speziell, wenn technische Malknah-
men ergriffen werden, fihrt dies dazu, dass der grolte Teil des gelosten Gases in
die Atmosphare Ubergeht. Der Effekt kann allerdings schwer quantitativ belastet
werden, weil auch nicht ausgeschlossen ist, dass das Grundwasser aus einer Brun-
nenfassung oder einer Quelle auf kurzem Wege und ohne technische Mallnahmen
in den Fischteich gelangt; in diesem Fall ware der Kontakt mit der Atmosphare be-
schrankt, und ein grof3er Teil des C bliebe im Wasser gelost.

Die Oxidation von Methan zu Kohlendioxid erfolgt bakteriell-unter aeroben Bedin-
gungen. Im tieferen Grundwasser innerhalb der hier betrachteten Schadstofffahne
ist dies aufgrund des grofen Partialdrucks an Wasserstoff wenig wahrscheinlich.
Bei einer oxydierenden Trinkwasseraufbereitung dagegen kénnte der gréfite Teil
des gelosten CH, in CO, umgewandelt werden. Dies geschieht spatestens im Fisch-
teich, wodurch das 'C in die Nahrungskette eingeht.

Die Loslichkeit von CO, in Wasser ist um mehr als einen Faktor 20 hoher als die
von CH,. Hinzu kommt, dass CO, mit COs* (z.B. in Form von Kalk: CaCQOj3) zu
Hydrogencarbonat (HCOj3) reagiert'und als solches chemisch gebunden im Wasser
geldst bleibt. Daher ist nach einer.Oxidation des "™CH, zu "™CO, nicht mehr mit ei-
nem nennenswerten Ubergang in'die:Gasphase zu rechnen.

Je spater die Oxidation"des Methans auf dem Weg vom Grundwasser uUber Brun-
nenfassung, Wasseraufbereitung/Bellftung, FlieRweg zum Fischteich bis zur Einlei-
tung in den Teich erfolgt, umso wahrscheinlicher ist es, dass ein grofler Teil des
'“CH, ausgast und.nicht zur Strahlenexposition beitragt.

Es ist durchaus. mdglich, dass das CH, im Grundwasser noch nicht oxidiert wird,
sondern als solches bis in den Brunnen gelangt. Das wird durch eine kurze Litera-
turrecherche: belegt: In landlichen Gebieten des Minsterlandes kam es bereits zu
Verpuffungen und zum Auftreten brennbarer Gase in Hausbrunnen [Melchers &
Coldewey 2005]. Eine Grundwasserklassifizierung ergab, dass in 52% der Grund-
wasser in Norddeutschland Bedingungen herrschen, unter denen Methan produziert
werden kann. Fir 9 % dieser Wasser wurde Methan auch analytisch in Konzentrati-
onen von 0,2 bis 36 mg/l (im Extremfall bis zu 70 mg/I'®) nachgewiesen. Der Anteil
methanhaltiger Wasser liegt vermutlich noch viel héher, denn bislang ist nur ein
kleiner Teil der Wasser auf Methan analysiert worden [Wichmann 2001].

Bei der Aufbereitung von methanhaltigem Grundwasser muss Methan durch z.B. in-
tensive Beluftung entfernt werden. Ansonsten kommt es zum Wachstum metha-
notropher Bakterien, die Methan unter Sauerstoffverbrauch oxidieren und den Auf-
bereitungsprozess erheblich beeintrachtigen kénnen. Methanbedingte Aufberei-
tungsprobleme sind z.B. die unvollstdndige mikrobielle Oxidation von Fe?", NH," und
Mn?" aufgrund der hohen Sauerstoffzehrung bei der Methanoxidation oder eine Ver-
stopfung der Filter aufgrund starker Biomasse- und Schleimproduktion der metha-
notrophen Bakterien [Wichmann 2001]. In diesem Fall wiirde ein Teil des "*C in der
Biomasse gebunden und ware flr den Fischteich nicht mehr verfiigbar.

Dieser Wert entspricht in etwa der Sattigungskonzentration von CH4 bei einem Partialdruck von 3 bar.
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5.3

Resultate

Die Rechenfélle, die wichtigsten Zwischenergebnisse und die resultierenden poten-
ziellen Strahlenexpositionen sind in Tabelle 2 aufgefuhrt. Im Referenzfall (R8-K)
wahrt es ca. 1'500 Jahre, bis die Gasfreisetzung aus der Grube beginnt. So lange
dauert es, bis das Gaspolster grol} genug geworden ist, dass seine Basis die obere
Wegsamkeit in der desintegrierten Steinsalzbarriere in 500 m Tiefe erreicht. Das
gebildete Gasvolumen zu diesem Zeitpunkt betragt 5-10° m3srp. Es ist maRgeblich
fiir die Berechnung der Konzentration des "CH, in der zunachst austretenden Gas-
phase. Die Gasfreisetzung steigt danach rasch an und erreicht, nach gut
2'000 Jahren ihr Maximum von 1'600 m3STp/a. Zu diesem Zeitpunkt.sindbereits etwa
25% des '“C-Inventars zerfallen. Daraus berechnet sich das-Maximum der Uber-
trittsrate von 5,4-10° Bg/a in das Deckgebirge und — gestiitzt auf die Annahme eines
schnellen und verlustfreien Transports durch das Deckgebirge — in die Biosphare.
Die Strahlenexposition betragt fur diese Freisetzungsrate 0,0007 mSv/a bei einer
flachenhaften Freisetzung in eine landwirtschaftliche Nutzflache. Fir das Szenario
einer ortlich konzentrierten Freisetzung in den Keller eines Einfamilienhauses — bei
dem der Gasaufstieg im Deckgebirge kanalisiert erfolgen oder eine geringdurchlas-
sige Schicht das aufsteigende Gas oberflachennah sammeln und in eine lokale
Wegsamkeit leiten misste — betragt sie rund 0,005 mSv/a. Fur das Biospharensze-
nario der Lésung von CH, im Grundwasser bis zur Sattigung in Verbindung mit
dem Einleiten des "C-haltigen-Wassers ohne weitere Verdiinnung und Ausgasung
in einen Fischteich, der zudem mit keinem anderen Wasser gespeist wird, berech-
net sich die Dosis zu 0,11 mSv/a.

In der Szenariengruppe ,vergrolierte Zone der desintegrierten Steinsalz-Barriere®
(vZdSB) existiert vom Grubenhéchsten eine Wegsamkeit in der Steinsalz-Barriere
zum Deckgebirge, iber die der Gasabfluss aus dem Grubengebaude in das Deck-
gebirge bereits nach 300 Jahren einsetzt. Das zu diesem Zeitpunkt gebildete Gas-
volumen betragt 2,8:10° m®stp. Der maximale Gasfluss, der etwa 400 Jahre nach
dem VerschlieBen des Grubengebaudes erreicht wird, ist dann mit etwa
9'700 m>stp/a sehr hoch. Dennoch liegt die berechnete Strahlenexposition flr das
wahrscheinliche Biospharenszenario mit 0,009 mSv/a noch deutlich unterhalb des
Wertes gemal § 47, Abs. 1 der StrlSchV. Fir das wenig wahrscheinliche Biospha-
renszenario einer Freisetzung in den Keller eines kleinen Wohnhauses wird eine
Strahlenexposition von etwa 0,07 mSv/a berechnet, fiir das Biospharenszenario
,Fischteich® von 0,23 mSv/a.

In der Szenariengruppe ,Gasabfluss entlang der Tagesschachte* (GTs) erfolgt die
Gasfreisetzung quantitativ tGber einen oder beide Tagesschachte. Der Gasaustritt
aus dem Grubengebaude beginnt bereits nach 750 Jahren und erreicht sein Maxi-
mum von 2'700 m3stp/a nach knapp 2'000 Jahren. Die potenzielle Strahlenexpositi-
on liegt in diesem Fall flr die Biospharen-Szenarien ,Landwirtschaft‘ und ,Wohn-
haus® um den Faktor 6, fiur das Biospharen-Szenario ,Fischteich® um den Faktor 1,5
unter jenen des Szenarios vZdSB.



Standort Asse: Freisetzung volatiler Radionuklide auf dem Gaspfad

16

Tabelle 2 Varianten und Resultate

° ® 14 Dosis (Land- | Dosis Dosis
Referenzfall / Varianten Re]?ar}f’”' t® | Veas(t) | tna® | Qoasmar | (“CHa, tnar) | Qiachox | “yirtechaft)y | (Haus) | (Fischtsich)
[a] | [m’ste] [a] _|[m’stela] [Bq] [Bg/a] [mSv/a] [mSv/a] [mSv/a]
Referenzfall R8-K 1'450 | 5,0-10° | 2'050 | 1'600 1,6:10” | 5,3-10° 0,0007 0,005 0,11
Wegsamkeit zum Deck-
gebirge im Gruben- R.V10-K | 300 | 2,8:10° | 400 | 9'700 2,010 | 7,0-10° 0,009 0,07 0,23
hochsten
Hohere Permeabilitat
des Schachtverschlus- 1o \7 | 750 | 4,2-10° | 1'850 | 2:700 17102 | 1110° | 00014 | 0,010 0.15
ses und verminderter
Gaseindringdruck
Kombinierte Variante mit
Gasbildung wie Refe-
renzfall und Sorelbeton- |RX.5-K 800 | 4,2:10° |+1'150 | 3'700 1,810 1,6:10° 0,0021 0,015 0,14
verfullung im Gruben-
hochsten
maximale Gasbildung
und Sorelbetonverfiillung [RX.13-K | 150 | 6;2-10° 150 |15'000 2,110 | 5,0-10° 0,007 0,05 0,11

im Grubenhochsten

@ t1:
@ tmax:

Beginn der Gasfreisetzung aus-dem Grubengebaude

Zeitpunkt der maximalen Gasfreisetzung aus dem Grubengebaude
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In der kombinierten Variante (RX.5) mit Gasbildung wie im Referenzfall und Sorel-
betonverfillung im Grubenhdchsten beginnt die Gasfreisetzung nach 800 Jahren,
also etwas mehr als der halben Zeit verglichen mit dem Referenzfall. Ursache ist
das kleinere Gasspeichervolumen im Grubenhdchsten. Entsprechend friher, nach
1'150 Jahren, ist auch das Maximum der Gasfreisetzung erreicht. Zu dieser Zeit ist
die Gasbildungsrate mit 3'700 m3ste/a noch deutlich hdher, wodurch auch die Frei-
setzungsraten entsprechend grof3er sind, was sich linear auf die Dosis fir die Bio-
spharenszenarien ,Landwirtschaft® und ,Haus“ auswirkt (0,0021:mSv/a bzw.
0,015 mSv/a). Da das Biospharen-Szenario ,Fischteich® in erster:Naherung unab-
hangig vom Gasfluss ist, ist die berechnete Strahlenexposition 'mit 0;14 mSv/a nur
mafig hoher als im Referenzfall.

Die Kombination von Gasbildung bei maximaler CO,-Bildung und Sorelbetonverfiil-
lung im Grubenhdchsten flhrt erwartungsgemald zuden friihesten Freisetzungszei-
ten (150 Jahre) und den hochsten Gasfliissen (15'000:m>sre/a). Trotzdem ist auch
hier in allen Biospharenszenarien die potenzielle Strahlenexposition deutlich unter-
halb des Wertes von 0,3 mSv/a gemal § 47, Abs. 1 der StrISchV: 0,007 mSv/a
(Landwirtschaft), 0,05 mSv/a (Haus). Fur das.Biospharen-Szenario ,Fischteich® er-
rechnen sich 0,11 mSv/a.

6 Schlussfolgerungen

Die Modellrechnungen flr die verschiedenen Szenarien einer Freisetzung volatiler
Radionuklide auf dem:Gaspfad ergeben durchwegs potenzielle Strahlenexpositio-
nen unterhalb des Wertes von 0,3 mSv/a gemal § 47, Abs. 1 der StrISchV. Von ra-
diologischer Bedeutung ist dabei ausschlieRlich *C, das nach Mobilisierung und
mikrobieller Umwandlung in der Form “CH, in die Gasphase iibergeht. Selbst bei
wenig bis maRig wahrscheinlichen, ungiinstigen Annahmen fiir das Nahfeld, wie
z.B. einer(schnellen Gasfreisetzung aus dem Grubenhdchsten, wird der o.g. Wert
von 0,3-mSv/a nicht Uberschritten. In allen Szenarien wurden eher konservative Pa-
rameterwerte fir das "“CH,-Inventar zu Grunde gelegt und den Transport begren-
zende Prozesse, wie z.B. die Verzdgerung des Gastransports im Deckgebirge, nicht
berlcksichtigt. Die flr eine gasformige Freisetzung in die bodennahe Luft Gber einer
landwirtschaftlichen Nutzflache berechneten Strahlenexpositionen liegen typischer
Weise im Bereich von 0,002 mSv/a, bei ungunstigen Verhaltnissen im Nahfeld im
Bereich bis 0,01 mSv/a und damit deutlich unterhalb des Werts von 0,3 mSv/a ge-
manR § 47, Abs. 1 der StrISchV. Selbst bei einer wenig wahrscheinlichen kanalisier-
ten Freisetzung des durch das Deckgebirge aufsteigenden Gases in den Keller ei-
nes Wohnhauses sind die berechneten Strahlenexpositionen lediglich um den Fak-
tor 7 héher und somit noch mit Abstand unterhalb des Werts von 0,3 mSv/a gemaf
§ 47, Abs. 1 der StriSchV.

Beim Aufstieg der Gasphase durch einen oberflachennahen Aquifer und der Nut-
zung des dadurch entstehenden "C-haltigen Wassers ohne Verdiinnung oder kon-
zentrationsminderndes Ausgasen fur Fischzucht (wobei in den Fischteich zudem
kein anderes Wasser eingeleitet wird) ergeben sich nach den Modellrechnungen
Strahlenexpositionen, die im Bereich des Wertes von § 47, Abs. 1, StrlSchV oder
etwas darunter liegen. Andere Nutzungen des '“C-haltigen Wassers sind ver-
gleichsweise von geringer Bedeutung.
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Die in den Abféllen enthaltenen, volatilen Radionuklide fihren bei Gasbildung im
Grubengebaude unter Berilicksichtigung realistischer Annahmen auch in den Band-
breiten zu unbedenklichen Strahlenexpositionen in der Biosphare. Eine Ausnahme
bildet unter ungunstigen Bedingungen die Nutzung von Grundwasser, das mit der
aufsteigenden Gasphase in intensiven Kontakt gelangt ist, fir die Fischzucht. In die-
sem Fall liegen die berechneten Dosiswerte im Bereich des Wertes von § 47,
Abs. 1, StrISchV oder knapp darunter. Das radiologische Schutzziel wird bei der
Ausbreitung von Radionukliden auf dem Gaspfad — mit der genannten Einschran-
kung — eingehalten. Weitere, verfeinerte Modellierungen des Gastransports unter
Bericksichtigung der Zwei-Phasen-Effekte und von Lésungseffekten im Grubenge-
baude und im Deckgebirge sind fur den Nachweis der Langzeitsicherheit weder er-
forderlich noch angemessen. Einerseits ist die Datenlage fur das Deckgebirge dies-
bezlglich beschrankt. Andererseits zeigen Abschatzungen, dass die moglichen
Auswirkungen jener vernachlassigten Effekte, die mit einer detaillierteren Modell-
rechnung berticksichtigt werden kénnten, beschrankt sind.
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Anhang:  Verfeinerte Modellierung des Ubertritts von **CH, aus der Gasphase
in einen oberflachennahen Aquifer

Al Einleitung

Der Ubertritt von “CH, aus der Gasphase in den oberflichennahen Aquifer ist einer der Pro-
zesse, die im Biospharen-Szenario ,Fischteich® wesentlich die berechnete Strahlenexposition
bestimmen. Bei den im Haupttext dieses Berichtes dargestellten Ergebnissen. wurde dieser
Prozess in starker Vereinfachung, dafur aber unter Verwendung einer geringen Zahl von Ein-
gangsgroflen und dadurch relativ robust berechnet. Nachfolgend soll mit. einer verfeinerten
Modellierung dargelegt werden, welchen Einfluss die folgenden, in den Berechnungen des
Haupttextes vernachlassigten Prozesse haben:

- Der Lésungsdruck im Aquifer und damit auch der Druck in der Gasphase nehmen von der
Basis des Aquifers gegen den Grundwasserspiegel ab. Dadurch sinkt die Ldslichkeit von
“CH, mit abnehmender Tiefe ab. In der vereinfachten Modellrechnung im Haupttext wur-
de der Lésungsdruck in der Mitte des Aquifers als Naherung.verwendet. Die Berechtigung
fur diese Naherung soll Uberpriift werden.

- Durch den Ubertritt von CH, und von H, aus.der Gasphase in den Aquifer verandert sich
der Mol-Anteil von CH, in der Gasphase, da die Henry-Konstanten der beiden Gaskom-
ponenten nicht gleich sind. Dieser Prozess wird in der vereinfachten Modellrechnung ver-
nachlassigt. Die Folge dieser Vereinfachung soll Gberprift werden.

Der analoge Effekt eines Ubertritts von weiteren Gaskomponenten — z.B. von nichtradio-
aktivem Methan — in die geléste Phase oder die Auswirkung eines Ausgasens von sauer-
stoffgesattigtem Grundwasser in-die Gasphase werden nicht speziell in die folgende Mo-
dellrechnung aufgenommen. Die’ Tendenz der Auswirkungen solcher Prozesse kann
durch eine rechnerische Variation der Henry-Konstanten fur H, gezeigt werden.

A2 Modellansatz

Es wird angenommen, dass die Gasphase vertikal und ortlich gleichmaRig einen horizontal
verlaufenden Aquifer mit konstanter Machtigkeit B quert. Horizontal werden homogene Verhalt-
nisse unterstelit. Die Filtergeschwindigkeit im Aquifer sei in der Tiefe konstant, d.h. in allen Tie-
fen gleich. Der Modellansatz beruht auf einer Bilanzierung des Gasflusses (H,) und des Flusses
von "“CHa. Abbildung A-1 illustriert den Modellansatz.
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Abbildung A-1:  Modellansatz fiir die verfeinerte Berechnung des Ubertritts von "“CH, aus der

Gasphase in den oberflachennahen Aquifer

Folgende Groen werden verwendet:

Qq(2)
ng

C’|(Z)
Ng(2)
r]gO

p(z)
AQLH2 (z)

AQ 14

1 CH,

Qew

vertikaler Gasfluss in der Tiefe z [m3STp/a]

Gasfluss aus der Grube und, gemal Modellannahme, vertikaler Gasfluss an der
Basis des oberflachennahen Aquifers [m®srp/a]

“CH,-Konzentration 'in der Gasphase im Austritt aus der Grube und, gemall Mo-
dellannahme, an der Basis des oberflichennahen Aquifers [Bq/m°stp]

Konzentration des geldsten im Aquifer in der Tiefe z [mol/m?]
Mol-Anteil von "*CH, in der Gasphase in der Tiefe z [-]

Mol-Anteil von "CH, in der Gasphase im Austritt aus der Grube und, gemaR Mo-
dellannahme, an der Basis des oberflachennahen Aquifers [-]

Wasser- und Gasdruck in der Tiefe z [Pa]
Abfluss von geléstem Gas aus der Gasphase in der Tiefe z im Tiefenintervall Az

[m3STP/ aJ

(z) Abfluss von geléstem "CH, aus der Gasphase in der Tiefe z im Tiefenintervall Az

[mol/a]
Tiefe ab Obergrenze des oberflachennahen Aquifers (z>0) [m]
Machtigkeit des oberflachennahen Aquifers [m]

Grundwasserfluss im Bereich des oberflachennahen Aquifers, der von der aufstei-
genden Gasphase durchstrémt wird [m®a]

Normaldruck, 1,013:10° Pa
Normtemperatur, 273,15 K

Universelle Gaskonstante, 8,314 J/(mol-K)
Erdbeschleunigung, 9,81 m/s?
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p Dichte des Grundwassers im oberflachennahen Aquifer, 1000 kg/m®
NL Loschmidt-Zahl, 6,022-10%* mol™
s Zerfallskonstante von *C, 3,84:10" ™

R-T,
V, = 0 Mol-Volumen, 0,0224 m3srp/mol

Po

B= P9 relativer Druckgradient im Aquifer, 0,0968 m™

Po
Hy, Henry-Konstante von Wasserstoff, reprasentativ fur die Gasphase,

7,83:10° mol/(Pa-m?)

Hen, Henry-Konstante von Methan, 1,60-10° mol/(Pa-m?)

H
K=—J% _1 = 104

Die Beziehung zwischen dem Mol-Anteil von “CHy4'in der Gasphase an der Basis des oberfla-
chennahen Aquifers, ng, und der "*CH,—Konzentration, Cy, lautet

NL '7\.140

Vo

Co = Mg (A-1)
Mit GI. (A-1) lasst sich aus der CH,—Konzentration in der Gasphase der Mol-Anteil von “CH,
in der Gasphase berechnen.

Der Druck in der Tiefe z betragt
p(z) = p,-(1+p:2) (A-2)

Bei intensivem Kontakt zwischen der Gasphase und dem Grundwasser besteht zwischen dem
Partialdruck einer Gaskomponente, py, und deren Konzentration im Grundwasser, Cy (geldst in
mol/m?), die Beziehung nach Henry. Als Partialdruck von H, wir der Gasdruck angesetzt.

C, = RH

X

(A-3)

X

In einer Schicht.des Aquifers der Dicke Az in der Tiefe z flieRen folgende Mengen an Gas (H»)
und an "CH, in geldster Form pro Zeiteinheit aus der Gasphase ab:

AQy, (2) = p2)Hy - SSWy, Az (A-4)
Qow
AQuugy,(2) = My(2)-p(2)-Hoy, =S Az (A-5)
Damit ergibt sich fur den vertikalen Gasfluss durch den Aquifer folgende Differentialgleichung:
dQ, Q
e P(z)-Hy, - =5 Vo (A-6)

mit der Lésung

Q,(z) = ng-[1—80-B-(1+%Bj+80-z-(1+%-zﬂ (A7)
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Po -Hu, - Qaw - Vo

mit 9§, B.Q
[[0]

Die Bilanzgleichung fiir ™CH, (in mol/a) ergibt sich mit GI. (A-5) aus folgender Differenzenglei-
chung:

1 1 Q
V—-Qg(z+Az)-ng(z+Az) = V—-C)g(z)-ng(z)Jrng(z)-p(z)-HCH4 -%-Az (A-8)
0 0

Unter Verwendung von Gl. (A-6) flhrt diese Differenzengleichung im Grenziibergang Az — 0 zu
folgender Differentialgleichung:

1odne _ ). Qow Vo P(2) ]
o - (Hew, —Hs,) A (A-9)

Die Losung dieser Differentialgleichung lautet, unter Verwendung von Gin. (A-2) und (A-7)

’I+81-z~(1+%-z) -
1+35,-B-(1+%-B)

ng(2) = Mg [ (A-10)

Po *Hu, - Qaw * Vo
B-Q4(z=0)

mit 9,

Damit ist die Bilanzierung des Gas- und "CH,=Fluss im oberflachennahen Aquifer geldst.

Von Interesse ist die im Aquifer teufengemittelt auftretende Konzentration an geléstem “CH,.
Die "“CH,-Konzentration im Grundwasser.in der Tiefe z ist (in mol/m®, vgl. GI. (A-3))

Ci(z) = my(2)-p(z) Hey, (A-11)

Da der Grundwasserfluss in jeder Tiefe als gleich angesetzt wurde, fihren die Mittelung Gber
den Fluss und jene Uber/die Tiefe auf das gleiche Ergebnis

C = 1',fC'.(Z)dz
?0 Neo * P H B (A-12)
0 Mo "'lcH, .
§[1+6j8(1+28)]Kv([[1+61z(1+%z)] '(1+B'Z)dz

Das Integral auf der rechten Seite von Gl. (A-12) lasst sich durch die Variablentransformation

Y= 1+81-z~(1+%-z)

dy = 8,-(1+B-z)dz
geschlossen integrieren und ergibt

— -Q, (z=0
c, = o ol )~1+51~B.(1+g-|3)_
Vo - Qaw

1
f+5,-B-(1+2.B)}"

(A-13)

Im Grenzfall kleiner 8, geht die Loésung nach Gl. (A-13) in die im Haupttext verwendete verein-
fachte Gleichung uber:

C, - My -Po-Hey, -(1+4-B) 8, >0 (A-14)

Auffallend ist, dass dieser Grenzwert auch angendhert wird, wenn — formal — die Henry-
Konstante flr Wasserstoff klein wird, d.h. — physikalisch — wenn das Ausgasen von Sauerstoff



Standort Asse: Freisetzung volatiler Radionuklide auf dem Gaspfad 24

aus dem Grundwasser die Abnahme der Gasphase durch Ubertritt von Wasserstoff in Lésung
weitgehend kompensiert.

A3 Auswertung des verfeinerten Modells

Nachfolgend wird die teufengemittelte "*CH,-Konzentration im oberflachennahen Aquifer mit GI.
(A-13) fur verschiedene Werte der Aquiferparameter Qgw (beeinflusster Grundwasserfluss) und
B (Méachtigkeit des Aquifers) ermittelt. Zusatzlich wird auch die Sensitivitdt der Konzentration in
Bezug auf den Gasfluss aus der Grube, Qqo, untersucht. Zum einfacheren Vergleich mit den
Ergebnissen im Haupttext sind die resultierenden Dosiswerte aufgefihrt.

Dargestellt in den Abbildungen sind die mit Gl. (A-13) berechneten Strahlenexpositionen fur

Grundwasserfluss Qgw: 40 000 m*/a, 20 000 m¥a, 10.000. m*/a
Méachtigkeit des Aquifers B: 10m, 20 m, 30 m
Gasfluss Qqo: 0,5-Wert gemal Tabelle 2, 1:Wert gemal Tabelle 2,

2-Wert gemal Tabelle2 in Kapitel 5.3 des Haupttextes
fur die Rechenfalle
Referenzfall (R8-K)
Wegsamkeit zum Deckgebirge im Grubenhdchsten (R.V10-K)
kombinierte Variante (RX.5-K)

Die in Tabelle 2 im Haupttext angegebenen Werte fir die Strahlenexposition wurden fir eine
plausible Machtigkeit des oberflachennahen (quartdren) Grundwasserleiters von 10 m ermittelt.
Die dort verwendete Naherungsgleichung (A-14) vernachlassigt den Einfluss des Grundwasser-
flusses und des Gasflusses.

Die Ergebnisse in den Abbildungen A-2 bis A-4 und deren Vergleich mit den Werten in Tabelle
2 des Haupttextes zeigen, dass

- mit der im Haupttext verwendeten Naherung systematisch hdéhere Dosiswerte ermittelt
werden,

- die Einflisse-der Parameter Qgw und Qgo, welche in der im Haupttext verwendeten Néhe-
rung vernachlassigt werden, meistens im 20%-Bereich oder darunter und damit maRig bis
gering sind,

- die_Einflisse von Grundwasserfluss (Qgw) und Gasfluss (Qgo) insbesondere bei hohen
Gasfliissen sehr gering sind.

Sofern der Aquifer vor dem Kontakt mit der Gasphase eine hohe Sauerstoffsattigung aufweist,
gast das Grundwasser im Kontakt mit der sauerstofffreien Gasphase aus. Dadurch nimmt der
Gasfluss mit abnehmender Tiefe weniger ab als nach Gl. (A-7) und damit auch weniger, als in
den dargestellten Ergebnissen angenommen wurde. In der Tendenz kann dieser Effekt durch
eine niedrigere Wahl der Henry-Konstanten fir Wasserstoff abgeschatzt werden. Nachfolgend
sind die berechneten Dosiswerte fir die kombinierte Variante (RX.5-K) und fir die oben unter-
strichenen Referenzwerte der Parameter dargestellt, das eine Mal mit der physikalischen Hen-
ry-Konstanten fiir Wasserstoff, das andere Mal mit einem um den Faktor 10 verminderten Wert
des Parameters H, in Gl. (A-13).

Dosis flr physikalischen Wert von H,, : 0,134 mSv/a

Dosis fir reduzierten Wert von H,, : 0,126 mSv/a

Dieser Vergleich zeigt, dass eine Ausgasung des Grundwassers ebenfalls einen geringen Ein-
fluss hat und dass die Vernachlassigung dieses potenziellen Effektes konservativ ist.
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Abbildung A-2:

Berechnete Strahlenexposition.gemal Gl. (A-13) fir das Biospharen-Szenario
.Fischteich“ und den Rechenfall R8-K
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Abbildung A-3:

Berechnete Strahlenexposition geman Gl. (A-13) fiir das Biospharen-Szenario
,Fischteich® und den Rechenfall R.V10-K
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