Sicherstellung der Unterkritikalitat
in der Nachbetriebsphase

Fachoffentliche Ergebnisprasentation UsiKo Phase 2, 23.10.2024



Uberblick

A1: Spaltstoffkonzentration durch Ausfallung im Grubengebaude
Es ist zu zeigen, dass eine Kritikalitat auf Grund einer Ausfallung von Spaltstoffen auszuschlie3en ist
Es wurde festgestellt, dass keine Ausfallung von Spaltstoffen im Grubengebaude erfolgt

A2: Spaltstoffkonzentration durch Ausfallung in der Geosphare
Es ist zu zeigen, dass eine Kritikalitat auf Grund einer Ausfallung in der Geosphare auszuschliel3en ist

Es wurde festgestellt, dass eine Ausfallung von Uran in der Geosphare maoglich ist, aber eine Kritikalitat
ausgeschlossen werden kann, wenn die mittlere Anreicherung an U-235 geringer als 5,3 % ist

A3: Nachweis der Kritikalitatssicherheit fur alle hoheren Actinoide
Es ist zu zeigen, dass fur die hoheren spaltbaren Actinoide eine Kritikalitat ausgeschlossen werden kann

Es wurde festgestellt, dass die Kritikalitat der hoheren Aktinide ausgeschlossen werden kann, wenn die
tatsachlich einzulagernde Masse an Am-243 klein gegen die zulassige Masse an U-235 ist

A4: Nachweis der Kritikalitatssicherheit bei der Anwesenheit spezieller Moderatormaterialien

Es ist zu zeigen, dass fur die hoheren spaltbaren Actinoide eine Kritikalitat bei der Anwesenheit von
Moderatormaterialien ausgeschlossen werden kann

Es wurde festgestellt, dass die Kritikalitat der hoheren Aktinide ausgeschlossen werden kann, wenn die
tatsachlich einzulagernde Masse an Am-243 klein gegen die zulassige Masse an U-235 ist



Einfuhrung: Moglichkeiten kritischer Ansammlungen in der Nachbetriebsphase

Entlang des Transportwegs der Actinoide (nach Verlust der Behalterintegritat)
gelost in der Losung,
sorbiert auf Oberflachen
ausgefallt in einer Festphase

Ort A Ort B

_ Sorption am Versatz/Gestein c,,

Transport e Ut
D > Konzentration in Losung
Cp SCpy

Auflésung bis Loslichkeitsgrenze c g, Ausfillung, falls
erreicht, oder Abfall aufgelost ist Léslichkeit;grenze

Lésungszutritt A Cle2 < Cpp
rad. Zerfall
Festphase

Abfallbehalter

¢ = Konzentration, Kd = Sorptionskoeffizient, | = gelost, s = sorbiert, LG = Léslichkeitsgrenze



Einfuhrung: Betrachtungen zur Loslichkeiten von Actinoiden

Relevante Stoffe fur die geochemischen Bedingungen
ZuflieRendes tiefes Grundwasser (1) Schnitt durch die
Versatzmaterial: Abraummaterial + Zement (2) “inlagerungssirecie
Ausbau: Zement und metallisches Eisen (3)

Abfalle mit Organika und Komplexbildnern, Zementmatrix (4)
Abfallbehalter: metallisches Eisen (5)

Geochemische Modellrechnungen fur das Grubengebaude und die Geosphare
Thermodynamische Gleichgewichtsrechnungen mit zwei Codes
Datenbasis: THEREDA Release 2020, erweitert um zusatzliche Daten
Berechnung maximaler Losungskonzentrationen fur Actinoide U, Pu, Np, Cm, Am
Variationen zur Untersuchung der Ungewissheit der Ergebnisse



Einfuhrung: Betrachtungen zur Loslichkeiten von Actinoiden: Ergebnisse

Geochemische Bedingungen im Grubengebaude
Die pH-Werte sind nach dem Kontakt mit Zement hoch (> 13) und durch Zement gepuffert

Konzentrationen wichtiger Komponenten wie Ca und geldster inorganischer Kohlenstoff (DIC) bleiben
gering und sind durch Portlandit und Calcit gepuffert

Ternare Ca-An-Hydroxo-, bzw. Ca-U-Carbonato-Komplexe spielen keine Rolle

Schon geringe Mengen an metallischem Eisen reichen, dass die Speziation von Uran durch U(IV) dominiert
ist

Maximale Konzentration der betrachteten Actinoiden in Losung ist nahezu unabhangig von den erwarteten
Bandbreiten der eingelagerten Stoffmengen

Naturliche geochemische Bedingungen in der Geosphare sind durch das Grundwasser bestimmt und weichen
erheblich von denen im Grubengebaude ab

Rechnungen liegen den Betrachtungen zu allen vier Deltas zu Grunde



A1 Spaltstoffkonzentration durch Ausfallung im Grubengebaude

Untersuchung der Moglichkeit einer Akkumulation von Spaltstoffen im Endlager auf Grund von Ausfallungen
Geochemische Rechnungen

Maximale Konzentration der betrachteten Actinoiden in Losung ist unabhangig von den erwarteten
Bandbreiten der Stoffmengen

Es findet keine Ausfallung der betrachteten Actinoiden im Grubengebaude statt
Keine kritische Ansammlung der betrachteten Actinoide im Grubengebaude moglich
Keine numerischen Kritikalitatsrechnungen notwendig
Das A1 ist vollstandig bearbeitet und nicht sicherheitsrelevant
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A2 Spaltstoffkonzentration durch Ausfallung in der Geosphare

Geochemische Rechnungen zeigen fur die Geosphare
Loslichkeiten fur Np, Cm, Am, Cf sind gleich oder hoher als im Grubengebaude

Plutonium kann bei Komplexbildung mit Isosaccarinsaure (ISA) im Grubengebaude eine hohere Loslichkeit
als in der Geosphare haben (Faktor 6)

Uran hat eine geringere Loslichkeit gegenuber Grubengebaude (Faktor 100)
Moglicherweise gebildetes Uran-Mineral ist Ningyoite (gelbes Mineral in dem Bild)
Pu und U sind weiter zu betrachten

¢, = maximale Konzentration in L&sung
¢, Gruben- | ¢, Geosphare Faktor c,

gebaude Gruben-

[kg/m3] gebaude / ¢
Geosphare

1,9-10°7 2,5-10°04 7,5-1004
2,1-10%7 2,5-10° 8,4:10° Wikimedia Commons
3,7-10% 1,6-1008 0,2

Pu (mit ISA) 9,9-1008 1,6-10°8 6,1

Np 2,4-10°%7 7,0-:10°%7 0,5

U 7,6:10°%7 = 7,3-:10°° = 104



https://commons.wikimedia.org/wiki/File:Ningyoite.jpg

A2 Spaltstoffkonzentration durch Ausfallung in der Geosphare
Akkumulation von Plutonium in der Geosphare

Auf Grund des langsamen Transports von Pu-239 zerfallt dies zu einem grof3en Teil wahrend der
Transportzeit

Die Konzentration verringert sich um einen Faktor 10 wahrend weniger Meter Transportdistanz und ist dann
unterhalb der Loslichkeitsgrenze in der Geosphare

Eine Akkumulation von Pu-239 in der Geosphare ist auszuschliel3en

Pu-239 Kd = 100 kg/m?® (t=10.000a) | |
Pu-239 Kd = 100 kg/m? (t > 100.000a) | -
Pu-239 Kd = 6.3 kg/m? (t = 10.000 a) -
Pu-239 Kd = 6.3kg/m® (t > 100.000 a)

Normierte Konzentration

Abstand [m]



A2 Spaltstoffkonzentration durch Ausfallung in der Geosphare
Akkumulation von Uran in der Geosphare
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A2 Spaltstoffkonzentration durch Ausfallung in der Geosphare
Akkumulation von Uran in der Geosphare

Inventar an Uran besteht weit Uberwiegend aus U-238, alle Uran-Isotope verhalten sich bezuglich Transport
und Ausfallung gleich

Berechnung des Neutronenmultiplikators fur ausgefalltes Ningyoite

Angesetzter Sicherheitsmalstab: Neutronenmultiplikator k;; < 0,95

Ausfallung als Ningyoite ist durch den Porenraum des Wirtsgesteins raumlich auf 470 g/l beschrankt
Maogliche kritische Ansammlungen konnen theoretisch durch U-233 und U-235 entstehen

4o .44 48 53 58 .
| —e— Ningyoite (U233, kinf = 0.95)
450 * & | - Ningyoite (U233,
) Ungewissheitsbandbreite)
+— Ningyoite (U235, kinf = 0.95)
430
—_ - N e Ningyoite (U235,
= Ungewissheitsbandbreite)
% 410 ————— Porenvolumen
> *
£
=
390 .
370 N
N
\
350 A -
4 4,5 5 55 6 6.5 T 7.5 8 8,5 9

233-, 235U-Gewic htsanteil [%]

10



A2 Spaltstoffkonzentration durch Ausfallung in der Geosphare
Akkumulation von Uran in der Geosphare

U-233 kommt im Abfall nicht in ausreichender Menge vor
Kritische Akkumulation von U-235 erfordert entsprechend der Berechnung mindestens 5,3 % Anreicherung
U-235 kann zusatzlich durch Zerfall erzeugt werden (U*-235 = U-235 + Pu-239 + Am-243)

Die Gesamtmasse an U*-235 in den bisher produktkontrollierten Gebinden mit einem Gewichtsanteil von
U*-235 uber 5,3 % betragt etwa 20 kg

100 gL

&
80 | Behalter mit i
Anreicherung > 5,3 %
1 fur o U*-235 3
60 1 o U-235 -

Anreicherung [%]

20

* ]

& *

w bW bt ar o . .

L L L I

50 100 150 200 250 300
Masse [g]

11



A2 Spaltstoffkonzentration durch Ausfallung in der Geosphare
Akkumulation von Uran in der Geosphare

U-233 kommt im Abfall nicht in ausreichender Menge vor
Kritische Akkumulation von U-235 erfordert entsprechend der Berechnung mindestens 5,3 % Anreicherung
U-235 kann zusatzlich durch Zerfall erzeugt werden (U*-235 = U-235 + Pu-239 + Am-243)

Die Gesamtmasse an U*-235 in den bisher produktkontrollierten Gebinden mit einem Gewichtsanteil von
U*-235 uber 5,3 % betragt etwa 20 kg

Bei reinem U-235 wird mindestens eine Masse von 3,4 kg fur eine kritische Ansammlung benotigt, bei einem
Uran-Gemisch ist die Masse hoher

Mengen Uran mit Anreicherungsgrad U*-235 > 5,3 % in einzelnen Behaltern sind gering

Wenn die Behalter im Endlager so positioniert werden, dass der mittlere Gewichtsanteil des in die Geosphare
transportierten Urans unterhalb von 5,3 % U*-235 liegt, dann ist eine Sicherheitsrelevanz des Deltas
ausgeschlossen

Es wird eine Empfehlung zur Positionierung der Behalter gegeben
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A3 Nachweis der Kritikalitatssicherheit fur hohere Actinoide

= Betrachtung fur 29 relevante Actinoide
= Angesetzter Sicherheitsmalistab: Neutronenmultiplikator k. < 0,95
= Berechnung der kleinsten kritischen Konzentration gaineis/voumen iN APhangigkeit der Losungsmenge
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A3 Nachweis der Kritikalitatssicherheit fur hohere Actinoide

= Betrachtung fur 29 relevante Actinoide

= Angesetzter Sicherheitsmalistab: Neutronenmultiplikator k; ; < 0,95

= Berechnung der kleinsten kritischen Konzentration gaineis/voumen iN APhangigkeit der Losungsmenge
- Tabelle zeigt Ausschnitt aus der Liste der Actinoide fur 8 Curiumisotope

Kleinste Konzentration zu | Kleinste Konzentration zu
k.. =0,95 [g/l,] k.. = 0,95 bei vollstandig
gesattigtem Porenraum

859 2 404
1,91 4,41
2 034 5 449
0,65 1,37
3705 10010
8,63 22,64
3978 9 855
27 830 68 430
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A3 Nachweis der Kritikalitatssicherheit fur hohere Actinoide

= Elementweiser Vergleich der kleinsten kritischen Konzentration mit der maximalen Konzentration aus den
geochemischen Modellrechnungen in Losung und sorbiert auf Oberflachen

= Konzentration fur alle Elemente in LOsung und sorbiert auf Oberflachen ist kleiner als die kleinste kritische
Konzentration

_-ﬂﬂﬂ- Hﬂ
Reaktivstes Isotop 242m

Maximalkonzentration in 0,007 0,167 0022 0053 0,045 0041 0041
Losung und sorbiert [g/l,]

Kleinste Konzentration zu 200 3,24 1,42 025 0,157 0,43 0,133
k.. = 0,95 [g/l] fiir das

reaktivste Isotop
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A3 Nachweis der Kritikalitatssicherheit fur hohere Actinoide

Berucksichtigung des radioaktiven Zerfalls und der Zunahme der Menge der Tochterisotope
z. B. Am-243 — Np-239 — Pu-239 — U-235
Zuwachs der Menge nicht relevant aul3er fur den Zerfall von Am-243 (Halbwertszeit 7.364 Jahre)

Laut Endlagerungsbedingungen (ELB) sind bis zu 487g Am-243 in einem Container Typ-5 zulassig, ohne
Anforderung fur die Homogenisierung

Bei U-235 und Pu-239 konnen sich die Mengen aus dem Zerfall von Am-243 theoretisch nahezu verdoppeln
bzw. im Fall von U-235 sogar mehr als verdoppeln

Eine kritische Anordnung ware dann nicht ausgeschlossen, wenn die formal zulassigen Maximalmengen an
U-235 und Am-243 mehrerer Behalter ausgeschopft wirden und in den Ecken der Behalter aufeinandertrafen

Die Menge von Am-243 in den Abfallen ist vernachlassigbar gering, in den bisher produktkontrollierten
Abfallen, die etwa 6 bis 10 % aller Abfalle darstellen, betragt die Gesamtmenge an Am-243 weniger als 1 g

Wenn das eingelagerte Inventar von Am-243 klein gegen die zulassige Masse an U-235 ist, dann kann eine
Sicherheitsrelevanz des Deltas ausgeschlossen werden
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A3 Nachweis der Kritikalitatssicherheit fur hohere Actinoide

In den bisher produktkontrollierten Abfallen ist keine relevante Menge an Am-243 vorhanden
Es liegen keine Informationen Uber die noch zu erwartenden Mengen an Am-243 vor

Es wird daher empfohlen zu Uberprufen, ob relevante Mengen an Am-243 in den im Endlager Konrad
endzulagernden Abfallen vorkommen kdnnen
Falls keine relevanten Mengen an Am-243 zur Endlagerung in Konrad existieren, dann ist das Delta nicht
sicherheitsrelevant

FUr den Fall, dass relevante Mengen an Am-243 in den Abfallen auftreten konnen, werden mogliche
Optionen zur Anderung der ELB im Bericht diskutiert
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G5

A4 Nachweis der Kritikalitatssicherheit bei der Anwesenheit spezieller Moderatormaterialien

Zu berucksichtigende Moderatormaterialien
Schweres Wasser (darf nach ELB nur fixiert in Beton vorliegen)
Graphit
Beryllium

Vorgehen analog zu A3 bei zusatzlicher Bertcksichtigung der Moderatormaterialien
Berechnung der kleinsten kritischen Konzentration g inoiq/Lite€rvoumen IN Abhangigkeit der Losungsmenge

Elementweiser Vergleich der kleinsten kritischen Konzentration mit der maximalen Konzentration aus den
geochemischen Modellrechnungen in Losung und sorbiert auf Oberflachen

Berlcksichtigung des radioaktiven Zerfalls zwischen verschiedenen Actinoiden
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G5

A4 Nachweis der Kritikalitatssicherheit bei der Anwesenheit spezieller Moderatormaterialien

Kritikalitat eingebrachter Actinoide mit Moderatormaterialien
Die kleinsten kritischen Massen verringern sich zum Teil
Es kann keine kritische Anordnung entstehen durch den Transport

— der spaltbaren Nuklide mit der Losung in das Fixierungsmittel des schweren Wassers bzw. in das
Graphit, noch

— des schweren Wassers oder des gelosten Berylliums in die Abfallmatrix oder in den Versatz

Bertcksichtigung des radioaktiven Zerfalls

Zerfall von Am-243 fuhrt zum Anwachsen von Pu-239 und U-235, was wie bei A3 theoretisch zu einer
kritischen Anordnung fuhren konnte

Wenn das eingelagerte Inventar von Am-243 klein gegen die zulassige Masse an U-235 ist, dann kann eine
Sicherheitsrelevanz des Deltas ausgeschlossen werden
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G5

A4 Nachweis der Kritikalitatssicherheit bei der Anwesenheit spezieller Moderatormaterialien

In den bisher produktkontrollierten Abfallen ist keine relevante Menge an Am-243 vorhanden
Es liegen keine Informationen Uber die noch zu erwartenden Mengen an Am-243 vor

Es wird daher empfohlen zu Uberprufen, ob relevante Mengen an Am-243 in den im Endlager Konrad
endzulagernden Abfallen vorkommen kdnnen

Falls keine relevanten Mengen an Am-243 zur Endlagerung in Konrad existieren, dann ist das Delta nicht
sicherheitsrelevant

FUr den Fall, dass relevante Mengen an Am-243 in den Abfallen auftreten konnen, werden mogliche
Optionen zur Anderung der ELB im Bericht diskutiert

20



Fazit

A1: Spaltstoffkonzentration durch Ausfallung im Grubengebaude
Geochemische Rechnungen zeigen, dass keine Ausfallung stattfindet
Das Delta ist nicht sicherheitsrelevant
A2: Spaltstoffkonzentration durch Ausfallung in der Geosphare
Kritische Ansammlung von U-235 als Mineral Ningyoite ware prinzipiell denkbar

Wenn die Behalter im Endlager so positioniert werden, dass der mittlere Gewichtsanteil des in die
Geosphare transportierten Urans unterhalb von 5,3 % U*-235 liegt, dann ist eine Sicherheitsrelevanz des
Deltas ausgeschlossen

A3: Nachweis der Kritikalitatssicherheit fur alle hoheren Actinoide
Das Delta ist fur alle hoheren Actinoide aufder Am-243 nicht sicherheitsrelevant

Wenn das eingelagerte Inventar von Am-243 klein gegen die zulassige Masse an U-235 ist, dann ist eine
Sicherheitsrelevanz des Deltas ausgeschlossen

A4: Nachweis der Kritikalitatssicherheit bei der Anwesenheit spezieller Moderatormaterialien
Das Delta ist fur alle hoheren Actinoide aulder Am-243 nicht sicherheitsrelevant

Wenn das eingelagerte Inventar von Am-243 klein gegen die zulassige Masse an U-235 ist, dann ist eine
Sicherheitsrelevanz des Deltas ausgeschlossen
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