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1. EINLEITUNG

Die Physikalisch-Technische Bundesanstalt (PTB) hat die Gesellschaft
fir Reaktorsicherheit (GRS) mit der Durchfiihrung einer Systemanalyse
fur das Endlager Konrad zur Festlegung von Anforderungen an radioak-
tive Abfadlle und zur Erstellung wvon Planfeststellungsunteriagen be-
auftragt.

Im Rahmen dieses Auftrages beschreibt der vorliegende Bericht die
Freisetzung radioaktiver Stoffe aus dem Abfaliprodukt, die Rickhal-
tung durch die Verpackung sowie den Transport in die wetterflihrenden
Strecken. Hiermit soll die Grundlage fir die Ableitung von Anforde-
rungen an die Abfallgebinde aus der Sicherheitsanalyse des bestimmungs-

geméfen Betriebes gelegt werden.



2. ABLEITUNG VON FREISETZUNGSRATEN

Die Freisetzung wvon radioaktiven Stoffen aus Abfaligebinden wird pri-
mdr bestimmt vom Abfaliprodukt (z.B. Art der Fixierung) und dem Be-
hélter. Fir eine differenzierte Vorgehensweise widre es daher erfor-
derlich, nuklidspezifisch eine Matrix von Freisetzungsraten 2zu er-
stellen, in der alle Variationen der beiden o.g. HaupteinfluBfaktoren
berlicksichtigt sind. Da experimentell verifiziertes Datenmaterial in
diesem Detaillierungsgrad nicht vorliegt, beschrinkt sich die nachfol-
gende Untersuchung auf Obergrenzenabschitzungen. Hierzu werden eine
Reihe von Vereinfachungen vorgenommen, die ein konservatives Gesamt-
ergebnis sicherstellen. Dies solite bei der Bewertung der nachfolgend
herangezogenen ‘und ermittelten Daten bericksichtigt werden. Diese
konservative Vorgehensweise kann durch realitdtsnéhere Modelle ersetzt
werden, wenn Ergebnisse entsprechender Forschungs- und Entwicklungs-
arbeiten vorliegen.

2.1 EinfluB des Behélters

Eine experimentell abgesicherte Dichtigkeitsspezifikation liegt bei
den derzeit vorgeésehenen Abfallbehdltern nur fiir die GuBbehidlter vor.
Dies bedeutet zwar nicht, daB den {brigen Abfallbehdltern keine Ruck-
haltefunktion zukdame. Da sie jedoch nicht im Rahmen einer Produkt-
kontrolle quantifiziert wird, kann hiervon Zahlenm'aiB‘ig nicht Kredit
genommen werden. Ein Freisetzungsfaktor < 1 aus der Atmosphédre des
Behdlters in die Wetter der Einlagerungskammer wird daher nur fir
die GuBbehdlter abgeleitet.

Die bislang genehmigten und Typ-B-gepriiften GuBbehiiter sind mit
Doppeldichtungen ausgestattet, um = die Dichtheitsanforderungen der
Transportvorschriften einzuhalten. Messungen an diesen GufBlbehiditern
weisen nach Belastungstests eine Heliumleckrate von = 10'7 Pa - m3/s
fir die Einzeldichtungen aus /z. B. TN 84, TN 84a/. Fir die nachfol-
genden Rechnungen wird hingegen nur eine Leckrate von 10-5 Pa - m3/s

unterstellt, wie sie den Anforderungen der Typ-B-Priifung entspricht.



Aus der Heliumleckrate |38t sich der Volumenstrom &£ des Mediums aus
dem Behidlter bestimmen zu:

L}[e 0.5

€= P, (mHe RYL THe)

He
wobei:
. -5 3
LHe = Heliumleckrate (10 Pa * m /s)
PHe = Heliumpriifdruck (105 Pa)
e = Molekulargewicht von Helium
THe = Temperatur bei der He-Messung (293 K)
m = Molekulargewicht des Mediums
T = Temperatur des Mediums

Geht man wvon 50 °C warmer Luft als Medium und einer Druckdifferenz
von 105 Pa aus, was filr die hier zu betrachtenden Abfallgebinde als

abdeckend anzusehen ist, ergibt sich damit

£ = 1.25l
a

Bei einem minimalen Volumen der Beh3lteratmosphire von 15 | (2 50 |
Nettovolumen, Porenanteil 0.3) und unter Vernachldssigung des radio-
aktiven Zerfalls bedeutet dies eine Freisetzungsrate bezogen auf die

GuBbehdlteratmosphire von 0.08 a-1.

Geringere Restvolumina sind nur
vorstellbar bei (iberstehendem Restwasser, was nach den Annahmebedin-’

gungen fiir die Schachtaniage Konrad nicht 2uldssig ist.

Die Freisetzung aus Behidltern mit spezifizierter Di;htigkeit wird
herangezogen, um allgemeine Anforderungen an Abfallgebinde zu formu-
lieren, die sicherstellen, daB die beantragten Abgaberaten eingehalten
werden. Hierflir ist die soeben bestimmte Freisetzungsrate ungeeignet,
da sie untypisch flur das erwartete Abfallaufkommen fiir die Schachtan-
lage Konrad ist. Fir charakteristischere Verhdltnisse (z. B. 300 |

Nettovolumen, Porenanteil 0.4) liegt dieser Wert bei 0.01 a-1.



Zieht man den ersten Wert als Obergrenze der Freisetzung aus GuBbe-

héltern heran, so erhilt man damit in mehrfacher Hinsicht eine Uber-
schatzung:

- Das angenommene Nettovolumen entspricht dem kleinsten derzeit
vorgesehenen GuBbehilternettovolumen. Da die Mehrzah! der Be-
hdlter groBere Nettovolumina besitzt, wird bei der gewdhiten

Umrechnung die Freisetzungsrate um bis zu einem Faktor > 10
Uberschatzt.

- Die spezifizierte Leckrate basiert auf einer Druckdifferenz wvon
: 105 Pa. Ohne Druckaufbau in den Abfallgebindevn durch Gasbildung
wird die Druckdifferenz bestimmt durch das natlirliche Luftdruck-
gefdlle. Das mittlere Luftdruckgefdille bewegt sich zwischen 5
und 10 hPa. In der gleichen GréBenordnung liegen auch die Druck-
schwankungen in den Wettern unter Tage. Dies bedeutet eine Uber-
schatzung der Leckrate um einen Faktor 10 bis 100, je nachdem,
ob man bei der Umrechnung vom Prifdruck auf die tatsadchiiche
Druckdifferenz eine laminare oder turbulente Leckstrémung unter-
stellt.

- Die zugrundegelegte Leckrate liegt um zwei bis drei GroBenord-
nungen Uber den MeBwerten an Einzeldichtungen.

Durch die Konservativitdten werden allerdings auch EinfluBfaktoren kom-
pensiert, die zu einer Erhdhung der Leckrate flihren konnen, aber nur
im Einzelfall zu quantifizieren sind. Hierunter wird in erster Linie
die Drucksteigerung im Behilter durch die HZ-BiIdung z.B. durch Korro-
sion oder Radiolyse verstanden. Da die Abfallgebinde gemdB den Anfor-
derungen drucklos angeliefert werden und eine Dichtigkeit nur flr die
Zeit der Lagerung in offenen Einlagerungskammern unterstellt wird,
bleiben derartige Drucksteigerungen sicher auf Werte < 105 Pa be-~
schrankt. Sie kommen ohnehin nur in wenigen Fdllen. vor. Daher wird
folgender Durchldssigkeitsfaktor fiir Behélter mit Dichtigkeitsanfor-
derung als repridsentativer Wert verwendet:

-2 a-l

fG=10



Der Durchlassigkeitsfaktor ist hierbei zu verstehen als der Anteil der
aus dem Abfaliprodukt in die Behidlteratmosphire fkeigesetzten Aktivi-
tét, der aufgrund von Leckagen in die Umgebungsatmosphire gelangt.
Der Duréhléssigkeitsfaktor von fG = 10'2 a°1, gilt zunachst fir Typ
B-gepriifte Behilter. Bei nachgewiesener gleicher oder héherer Dichtig-
keit der Behilter kann der behilterspezifisch sich ergebende Durch-
lassigkeitsanteil verwendet werden.

2.2 Freisetzung aus dem Abfallprodukt

Hinsichtlich der Freisetzung im bestimmungsgemiBen Betrieb lassen
sich die folgenden Abfallproduktgruppen unterscheiden:

a) zementierte/betonierte Abfille (B)

b) in Bitumen oder Kunststoff fixierte Abfille (O)

c) Feststoffe, Konzentrate und Kunststoffprodukte (U)
d) Metallische Feststoffe (M)

e) PreBlinge (P)

Die Merkmale a) und b) sind selbsterklirend. Unter c) werden hier un-
verfestigte, dispergierbare Abfallarten wie Harze, Aschen oder Bau-
schutt verstanden. Unter d) sind metallische Abfallprodukte einzu-
ordnen, die Aktivitdit in festhaftender Form enthalten (z2.B. durch
Aktivierung des Grundmaterials oder Eindiffundieren in die Ober-
fliche). Ferner werden Absorberstibe aus Leichtwasserreaktoren die-
ser Abfallproduktgruppe zugerechnet. Mit e) werden unter Hochdruck
verprefite Abfallarten erfafit.

Am intensivsten sind bislang zementierte/betonierte Abfdlle unter-
sucht worden. Daher werden im folgenden zunidchst Freisetzungsraten
fir diese Abfallproduktgruppe abgeleitet und anschlieBend - soweit
sinnvoll mdglich - auf die Ubrigen Abfaliproduktgruppen Uubertragen.

Die nuklidspezifischen relativen Freisetzungsraten F? (i = Index des
Radionuklids oder der Radionuklidgruppe, p = lndex der Abfallprodukt-
gruppe) sind dabei zu verstehen als Anteile der nubklidspeziﬁschen
Abfallgebindeaktivitat, die pro Jahr in die Wetter der Einlagerungs-



kammer gelangen, sofern keine Dichtigkeitsanforderungen an die Behil-
ter gestellt werden (vgi. Abschnitt 2.1). Diese Vorgehensweise liefert
insbesondere bei den nicht gasférmig auftretenden Radionukliden sehr
konservative Werte. Damit werden jedoch andererseits Unsicherheiten

bei der Bestimmung von Freisetzungsraten zur sicheren Seite hin abge-
deckt. '

2.2.1 Freisetzung aus zementierten/betonierten Abfillen

Die Diskussion der Freisetzungsraten wird nachfolgend getrennt fiir ein-
zelne Radionuklide bzw. Radionuklidgruppen durchgefiihrt, die jeweils
ein bestimmtes charakteristisches Freisetzungsverhalten aufweisen:

+ Edelgase

Bei betonierten/zementierten Abfédllen treten Edelgase mit verschiede-
nen Bildungs- und Freisetzungsmechanismen auf. Zum einen kénnen Edel-
gase bei der Spontanspaltung von Aktiniden entstehen (z.B. Kr 85,
Xe.133). Eine Abschidtzung der daraus resuitierenden Edelgasableitung
zeigt jedoch, daB pro Jahr theoretisch ein Maximalwert von ca.
6.1 - 1011 Bg/a (16.5 Ci/a) erreicht werden kann (siehe Anhang 1).
Selbst bei diesem theoretischen Hdchstwert ergibt sich eine maximale
Edelgaskonzentration in der Umgebungsatmosphdre, die mehr als vier
GréBenordnungen unter den nach § 46 StriSchV festgelegten Grenzwerten
flir die Umgebung liegt. Ermittelt man die Edelgasableitung auf der Ba-
sis des derzeit spezifizierten tatsdchlichen Abfallaufkommens, ergibt
sich zusitzlich eine Reduktion um etwa drei GréBenordnungen. Das be-
8 Basa (0.02 ci/a)
aufgrund der Spontanspaltung zu erwarten ist. _Dieser Beitrag zur Strah-

deutet, daB eine Edelgasableitung von etwa 6 < 10

lenexposition der Umgebung kann vernachldssigt werden. Es wird daher
keine Freisetzung von Edelgasen aus den Abfidllen aufgrund der Spontan-
spaltung unterstellt.

Als zweites kommen Edelgase in Form der Radionuklide Rn 220 und Rn 222
als Zerfallsprodukte der natlirlichen Zerfallsreihen vor.

Da die Halbwertszeit beider Radionuklide kiein ist im Vergleich zu dem
fir die Ableitung von Freisetzungsraten betrachteten Zeitintervall
(1 a), muB zwischen der momentan im Abfall vorhandenen und der pro Jahr



gebildeten Aktivitdt unterschieden werden. Die hier angegebenen jdhr-
lichen Fbeisetzungsraten beziehen sich immer auf die zum jeweiligen
Zeitpunkt im Abfall vorhandene Aktivitit. Daher nehmen sie insbesondere
fir Verpackungen ohne Dichtigkeitsanforderung auch Werte > 1 an.

Flir die Ableitung der Freisetzungsraten wird unterschieden zwischen
der Freisetzung von Radon aus dem Abfallprodukt in das unverfiillte
Leervolumen des Behdlters und der Freisetzung aus dem Behilter in die
Wetter. Die daraus resultierenden Freisetzungsraten gelten zunéichét nur
fur zemenfierte/betonierte Abfdlle, deren charakteristischer Porenan-
teil und Wassergehalt die Diffusion von Radon entscheidend bestimhwt.
Eine Ubertragung auf sonstige Abfille erfolgt in den nachfolgenden Ab-
schnitten anhand der im jeweiligen Fall zu unterstellenden Werte die-
ser EinfluBparameter.

Fir Radon-220 genligt wegen seiner extrem kurzen Halbwertszeit (T1/2
(Rn 220) = 55.6 s) bereits eine wenige Zentimeter dicke inaktive, um-
hiillende Materialbarriere, um eine Freisetzung in die Wetter zu unter-
binden. Andernfalls ergibt sich eine geringfligige, aber endliche Frei-
setzung aus den oberflaichennahen Bereichen des Abfal'lproduktes. Aus
diesem Grund wird an Rn 220-bildende Abfélle die Forderung gestelit,
daB bei Abfallgebinden ohne Dichtigkeitsspezifikation das Abfalipro-
dukt von mindestens 4 cm inaktivem Beton umgeben ist. Damit kann eine

Betrachtung der Rn 220-Freisetzung entfallen.

Aus der detaillierten Analyse des Freisetzungsverhaltens von Rn 222
(vgl. Anhang 2) ergeben sich unter diesen Randbedingungen folgende
Freisetzungsraten fiir betonierte/zementierte Abfille:

FB = 3.3 a-l fiir Abfallgebinde ohne Dichtigkeits-

Rn 222 ~— 7 spezifikation bzw.

FB =D -1 fiir Abfallgebinde, deren Verpackung einen
“Rn 222 a Durchlissigkeitsfaktor D aufweist.

SchilieBlich tritt als weiteres Edelgas Ar 39 auf, das als Aktivie-
rungsprodukt von K 39 im Borosilikatglas von Absorberstdben gebildet
wird. Borosilikatglas wird als Absorbermaterial in Erstkernen von
Druckwasserreaktoren eingesetzt, um die 2zu diesem Zeitpunkt maximale



UberschuBreaktivitit zu kompensieren und jederzeit einen positiven
Moderatortemperatur-Koeffizienten auszuschlieBen. Berechnet man aus-
gehend von den experimentell ermittelten Freisetzungsf'aten /KRO 85/
die Ar 39-Freisetzung aus den Absorberelementen der Erstkerne von 17
Druckwasserreaktoren (Erwartungswert fiir das Jahr 2000), so ergibt
sich eine j3hrliche Ableitung mit den Abwettern in der GréBenordnung
von 3.7 - ‘IO7 Bg/a (1 mCi/a).' Dabei wurden Riickhalteeffekte durch
Behaiterdichtigkeit und KammerabschluBbauwerke nicht berlcksichtigt.
Daraus folgt, daB die Ableitung von Ar 39 vernachldssigbar ist und
eine Freisetzung nicht betrachtet zu werden braucht.

. Tritium

Soweit Tritium in Form von tritiiertem Wasser (HTO) vorliegt, kann
sein Freisetzungsverhalten auf verschiedenen Wegen abgeschitzt werden.
Aus Messungen wihrend des Einlagerungsbetriebes im Versuchsendlager
Asse wifd in /ST! 83/ eine Freisetzungsrate von 5 $ HTO pro Jahr ab-
geschéatzt.

Bei Untersuchungen im KfK /RUD 79/ ist der Gewichtsverlust an Zement-
proben bei einjahriger geschlossener bzw. offener Lagerung bestimmt
worden. Dabei haben sich bei Raumtemperatur Werte zwischen 0.1 % und
7.55 % ergeben. Beriicksichtigt man das fiir die Verdunstung entschei-
dende Oberfldchen/Volumen-Verhiltnis und die Lagertemperatur von ca.
50 °C im Endlager Konrad, |iBt sich daraus ein Wertebereich von
0.07 % bis 5 % absch&tzen (siehe Anhang 3).

Legt man flir die Freisetzung von HTO einen Wert von 0.05 a-‘I
(2 5 %/a) zugrunde, ergibt dies aus verschiedenen Griinden eine Uber-
schatzung der Freisetzung:

- Der flr die Asse ermitteite Wert ist in dieser Hhe nur wihrend
der Einlagerungsphase gemessen worden.

- Die in der Asse zuletzt praktizierte Form der Einlagerung (Versturz-
technik) verursacht eine mechanische Belastung der Abfaligebinde,
die die Wahrscheinlichkeit filir erhthte Leckraten vergréSert. Fir
Konrad ist statt dessen die Stapeltechnik vorgesehen, die mit ge-
ringeren mechanischen Belastungen fiir die Abfallgebinde verbunden
ist.



-  In Asse sind F&sser eingelagert worden. Hingegen werden in Konrad
Fasser nur noch in Containern angeliefert. Das bedeutet, es exi-
stiert u. U. eine weitere Umhiillung.

- SchlieBlich stammt der o. g. experimentelle Hoéchstwert von 5 $
aus Labormessuhgen an Proben ohne Behilter, was zu erheblich
hSheren Freisetzungsraten flihrt, wie die geringeren Vergleichs-
werte bei geschlossener Lagerung ‘zeigen.

Ergebnisse bei entsprechenden Messungen deuten darauf hin, daB die
hierdurch bewirkte Uberschitzung bei intaktem Behiiter mindestens zweij
GrdBenordnungen ausmacht /GRA 87/.

Zur Abdeckung der Schwankungsbreite des Freisetzungsverhaltens von Ab-
fallprodukt und Verpackung wird eine Freisetzungsrate von

B

FHTO = 0.05 a

1

unterstelit.

Die Freisetzung wvon Tritium kann auch als tritilerter Wasserstoff
(HT) erfolgen. Dieser tritt zum einen mit einem wesentlichen Anteil
auf, wenn Tritium in Metallen eindiffundiert vorliegt. Dieser Fall
wird unter Abschnitt 2.2.4 behandelt.

Zum anderen erfolgt die Produktion von HT durch Radiolyse von HTO.
Legt man hierfir die in /MOC 82/ ermittelte Bildungsrate von maximal
8 mi Hz/kg + 10¢ Gy filir zementierte/betonierte Abfille zugrunde,
188t sich die HT-Freisetzung in Abhdngigkeit von der Gesamtaktivitat
im Abfaliprodukt (ohne Tritiumaktivitit) beschreiben (siehe Anhang 4).
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Fir die Freisetzung_srate von HT werden daher gestaffelt nach den
Gesamtaktivitdten auBer Tritium folgende Werte angenbmmen:

Gesamtaktivitit im

Abfallgebinde ohne HT-Freisetzungsrate FET
Tritiumaktivitit '

< 1010 Bq 10.5 a-1
1010 Bq - 1012 Bq 1073 571

> 102 Bg 5 - 1072 571

Zementierte/betonierte Abfille mit einer Aktivitst > 1012 Bg, die
gleichzeitig HTO enthalten, treten nach den derzeit vorliegenden An-
gaben nur in einem Fall auf (FSZOSBKFKO).

Flr unspezifiziertes Tritium oder solches, das nicht als HTO oder HT
vorliegt, wird die unglinstigste Freisetzungsrate fir Tritium aus den
zuvor diskutierten Prozessen abdeckend in den Rechnungen unterstellt:

B

_ 1
T (unspez.)

1071 2"

Diesem Wert liegen zum einen die Kenntnisse iiber das derzeit vorhande-
ne Abfallspektrum zugrunde, wonach die verwendete Freisetzungsrate als
konservativ anzusehen ist. Zum anderen wird hiermit bericksichtigt,
daB Tritiumverbindungen hdherer Fliichtigkeit aufgrund der Konditionie-
rungsverfahren und der Austauschrate mit wasserstoffhaltigen Verbin-
dungen in den Abfdllen ausgeschlossen werden kénnen. Es wird angenom-
men, daB die Freisetzung analog zum HTO je zur Halfte in Form von HT
aus der Radiolyse und in Form von HTO erfolgt. Sofern der Beitrag der
Radiolyse zur Freisetzung wie bei Tritium in Form von HTO quantifi-
ziert wird (siehe obige Tabelle), kann hiervon analog Kredit genommen
werden.
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. Kohlenstoff-14 (C 14)

Kohlenstoff-14-haltige Abfille entstehen in verschiedenen Bereichen in
Chemi_.séh sehr unterschiedlicher For'm. Zur Vereinfachung wird fiir die
Ableitung von Freisetzungsraten unterschieden zwischen Abfallen, die
C 14 als Feststoff enthalten und solchen, in denen C‘14 in flﬁchtigerk
Form oder unspezifiziert vorliegt.

Sofern C 14 in nicht naher spezifizierter Form in den Abfillen vor-
kommt, wird es als in fliichtiger Form vorliegend unterstellt. Als Ober-
grenze der C 14-Freisetzung wird in diesem Fall die Fliichtigkeit von
HTO zugrunde gelegt. Dies folgt aus analogen Uberlegungen zur Tritium-
freisetzung. C 14 als Feststoff wird entsprechend den leicht I&slichen
Feststoffen (s.u.) behandelt. Kommt C 14 gleichzeitig als Feststoff
und in fliichtiger Form in den Abfillen vor, so werden beide Bestand-
teile bezliglich der Freisetzung getrennt behandelt. '

Als Freisetzungsraten fur C 14 werden daher verwendet:

B e a2 -1
Fow, p =3 107 a

B e . aa-10 -1
FC 14, f =5 10 a

Die Freisetzung wvon C 14 aus metallischen Feststoffen wird in Ab-
schnitt 3.2.4 behandelt.

. Jod-129

Jod-129 taucht als Spaltprodukt nur in den Abfdllen der Kernkraftwerke
und der Wiederaufarbeitung auf. Dabei handelt es sich zum einen um
Harze und Konzentrate, die unverfesﬁgt in GuBbehditern gelagert
werden. Bei Untersuchungen an lonentauscherharzen wurde bei integrier-
ten Dosen bis 10%* Gy keine Abnahme der Beladekapazitit festgestellt
/KUH 77/. Aufgrund dieser Untersuchung wird der Anteil im Restwasser
auch nach langerer Zeit mit maximal einigen Prozent abgeschdtzt. Geht
man nur von dem Anteil des Jods im RestWassergehalt der Harze und Kon-
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zentrate aus, so |&Bt sich auf der Basis eines konservativen Vertei-
lungskoeffizienten wvon 10-4 t'm-3 ein zur Freisetzung verfiigbarer An-
teil von < 10"4 ermitteln (siehe Anhang 5).

Jodhaitige Abfille treten zum anderen in Zementstein/Beton verfestigt
auf. Freisetzungsraten flr dieses Abfallprodukt sind nur bei Brand-
experimenten bestimmt worden /NUK 84/. Der Freisetzungsanteil liegt
danach mit £ 2 - 1074 bei etwa dem 3.5 - 10 3-fachen der Wasserfrei-
setzung. Dies |38t auf recht stabile Bindungsverh'aiitnisse des Jods
schlieBen.

Ahnliches ergibt sich aus Auslaugexperimenten an fixierten und un-
fixierten Jodverbindungen, die Werte zwischen 0.04 %/a und 1 %/a ge-
liefert haben /BAR 82, CLA 77, FUR 83/, wenn man sie auf ein 200-i-
FaB als den unglinstigsten Fall bezieht. Berlicksichtigt man hierbei
wiederum einen Verteilungskoeffizienten wvon ‘10-4 t°m-3, so laBt sich
eine Freisetzungsrate von 107> a” bis 1076 a7 abschatzen.

Einen weiteren Bildungsmechanismus fir eine potentielle Jodfreiset-
zung stellt die Radiolyse dar. Bei den hier vorliegenden Konzentratio-
nen, Strahlungsdosen und‘chemischen Bedingungen wird jedoch nur eine
geringfiigige Umwandlung in die nicht fllichtige Jodatform beobachtet.
/JLIN 79/. Es wird daher zusammenfassend fir Jod generell eine Frei-
setzungsrate von

B -4 -1

I (unspez.) =10 "a

unterstellt.

Einen Sonderfall jodhaltiger Abfélle stellen silberhaltige Filter-
materialien der Abgasreinigung einer Wiederaufarbeitungsanlage dar.
Das hierbei als Silberjodid (Agl) vorliegende Jod ist als Feststoff
anzusehen und weist demzufolge entsprechend geringe Freisetzungs-
raten auf. Zur Abdeckung méglicher radiolytischer Prozesse wird je-
doch eine gegeniliber den Feststoffen erhdhte Freisetzungsrate von

B _ .a=6 =1
FI(WAA) = 10 a

zugrunde gelegt.
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. Feststoffe

Ein Transport radicaktiver Feststoffe aus den Abfaligebinden in die
Wetter der Schachtanlage Konrad setzt voraus, daB ein Ubergang in
eine Iu'ﬂ':getragene Form stattfindet. Fiir 2zementierte/betonierte Ab-
falle ist hierzu zundchst erforderlich, die Feststoffe aus der Ab-
fallmatrix 2zu I6sen. Dies geschieht vorrangig durch Auslaugung ins
Restwasser. Andere Ubergangsformen sind demgegenﬁber unbedeutend
(Festkoérperdiffusion, Feststoffverdampfung).

Der zweite Schritt, der zur Freisetzung aus den Abfaligebinden erfor-
derlich ist, liegt im Ubergang der geldsten in die luftgetragene Form.
Geht man wvon einem dichten Abfaligebinde aus, ist hierflir der Vertei-
lungskoeffizient maBgebend. Im Extremfall der Verdunstung an einer
offenen Grenzfliche Wasser-Luft mii8te statt dessen ein Mitverdamp-
fungsfaktor betrachtet werden. Bei einer angenommenen Wasser- bzw.
HTO-Freisetzungsrate von 5 % pro Jahr erscheint zwar die erste Uber-
gangsform der Réalitét am nachsten. Da jedoch Daten Uber Verteilungs-
koeffizienten bei den gegebenen Umgebungsbedingungen nur fiir einige
wenige Radionuklide voriiegen, wird hier die zweite Art des Uberganges
zugrunde gelegt.

Hierbei ist zu berlcksichtigen, daB bei dieser Betrachtungsweise eine
freie Grenzschicht Wasser/Luft unterstelit wird. In der Realitit liegt
nur ein Bruchteil des Wassers in ungebundener Form als Porenwasser
vor. Eine freie Grenzschicht kann dabei ndherungsweise nur in ober-
flaichennahen Bereichen des Abfallproduktes angenommen werden. Flr al-
le Ubrigen Bereiche steilt der Zementstein/Beton eine zuséatzliche
Barriere flir die Freisetzung dar. Beides wird bei der hier gewadhliten
VorgehensWeise jedoch vernachlassigt.

Fur d‘ie Ableitung wvon Freisetzungsraten wird vereinfachend zum einen
die Gruppe der leichter I&slichen Elemente (F) mit maximalen Auslaug-
raten zwischen 0.01 und 1 %/a (z.B. Cs, Co, Sr) betrachtet. Dies sind
im wesentlichen die Elemente bis zur Ordnungszahl 56 und Radium, so-
fern sie nicht zu den oben diskutierten Sondernukliden gehdren. Zum
anderen werden die restiichen Elemente mit geringer L&slichkeit (%2 Aus-

5

laugraten 10 > - 10»-3 %/a) als Gruppe (SF) zusammengefaB3t.
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Der Ubergang in die luftgetragene Form wird durch Aerosolaustrag beim
Verdémpfen angenommen.' Dies ergibt konservative ErgebniSse fur die
Freisetzung, da bei entsprechenden Experimenten wesentlich héhere Luft-
wechselzahlen als im Abfaligebinde vorliegen und keine Sattigungsef-
fekte eintreten, wie sie unter Endlagerbedingungen zu e'rwarteh sind.
Messungen unter verschiedenen Randbédingung’e’n /MIS 68/ sowie thermo-
dynamische Modellbetrachtungen /DOR 82/ liefern hierfir einen Mitver-
dampfungsfaktor von g 10'6 bei einer Temperatur von 50 °C.

Vergleicht man dies mit gemessenen Verteilungskoeffizienten von
-10 3
> 10

gebene Reduktionsfaktor erhebliche Sicherheitsreserven beinhaltet.

tem ° fir einzelhe Radionuklide, wird deutlich, daB der ange-

Berilcksichtigt man nun noch, daB nur 5 % des Wasserinventars eines
Abfallgebindes pro Jahr freigesetzt werden, erhilt ‘man damit als
Obergrenzenabschitzung fir die beiden betrachteten Radionuklidgruppen:

-10 -1
a

F. =5 +10

W

12 -1

Foo= 5+ 10 “ a

[

F

Dabei wurde der ermitteite Wert flir die letzte Gruppe um einen. Faktor
10 erhdht, um denkbare Sekundireffekte (Oberflicheneffekte) abzu-
decken, die bei der ermittelten Freisetzungsrate u.U. noch vergleich-
bare Beitrige liefern kdnnten.

Um eine Zuordnung zu den Antragswerten flir die Ableitung radioaktiver
Stoffe mit den Abwettern zu erhalten, werden die leichter I8slichen
Feststoffe mit Ausnahme von Ra 226 im folgenden vereinfachend mit
B/y-Strahlern gleichgesetzt. Analog werden die schwer |8slichen Fest-
stoffe mit den a-Strahlern gleichgesetzt, wobei auch flr den B/y-Strah-
ler Pu 241 die Freisetzungsraten fiir a-Strahler gelten.

2.2.2 Freisetzung aus in Bitumen oder Kunststoff fixierten Abfallen

Geht man in gleicher Weise wie bei den zementierten/betonierten Ab-
fallen vor, ergibt sich folgendes Biid:
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. Edelgase

Die flur zementierte/betonierte Abfille durchgefiihrten Obergrenzenab-
schatzungen flUr die Freisetzung von Ar 39 und Kr 85 decken alle ande-
ren Abfallproduktgruppen mit ab. Fir Radon werden die gleichen Frei-
setzungsraten wie bei zementierten/betonierten Abfédllen unterstellt,
wenn auch die organischen Materialien, wie z. B. Bitumen, i.a. eine
geringere Durchldssigkeit aufweisen:

an 220 3.3 a_1 fiir Abfallgebinde ohne Dichtigkeitsspezifikation,

FRn 299~ Da"” fiir Abfallgebinde, deren Verpackung einen
Durchliassigkeitsfaktor D aufweist.

. Tritium

Eine Fre?setzung von Tritium als HTO ist in vergleichbarer Hoéhe wie
bei zementierten/betonierten Abfallen nicht mdglich, da die organi-
sche Matrix weitgehend wasserfrei ist. Da bei in Bitumen oder Kunst-
stoff fixierten Abfdllen ohnehin nur geringe Tritiumaktivitaten vor-
kommen, kiSnnen» hierfiir abdeckend die fur zementier‘fe/betonier'te Ab-
fille hergeleiteten Freisetzungsraten verwendet werden, ohne das Er-
gebnis allzu sehr 2u verfdlschen:

0 _ . 402 .-1
FHTO =5 10 a

0 _ -1 -1
FT(unspez.) =10 " a

Die Freisetzung von Tritium als HT aus in Bitumen oder Kunststoff fi-
xierten Abfillen erfolgt vorwiegend durch Radiolyse. Die Verhéltnisse
fir diesen Freisetzungsmechanismus sind &hnlich wie bei den zementier-
ten/betonierten Abfillen, da vergleichbare Wasserstoffbildungsraten in
Bitumen gemessen worden sind /BAT 83/. Daher wird hier fiir organisch
fixierte Abfille die Freisetzung von Tritium als HT beschrieben durch

folgende Freisetzungsraten:
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Gesamtaktivitit im

Abfallgebinde ohne HT-Freisetzungsrate FgT'
Tritiumaktivitidt

< 1010 Bq 107 27!
101% Bq - 1012 Bq 1073 271

> 1012 Bq 5 - 102 57}

. Kohlenstoff-14

In Bitumen oder Kunststoff fixierte Abfélle enthalten nach den der-
zeitigen Spezifikationen mit einer Ausnahme kein C 14. Fir dieses
Abfallprodukt (verfestigte lonenaustauscherharze aus Kernkraftwerken)
wird die flir unverfestigte Ilonentauscherharze abgeleitete Freiset-
zungsrate wvon 5-10'3 a-1 (vgl. Abschnitt 2.2.3) als abdeckend angese-
hen:

0

3 .-1
FC(KKW)

=5 +10° a

. Jod-129

Ahnlich wie C 14 taucht | 129 nur in einem einzigen in Bitumen oder
Kunststoff fixierten Abfall auf. MeBwerte filir in organischer Matrix
verfestigte jodhaltige Abfédlle liegen nicht wvor. Wie jedoch Ver-
gleichsmessungen der Auslaugraten flir andere Radionuklide zeigen
/BAT 83, NOM 83/, ergibt sich fiir dieses Abfaliprodukt i.a. eine
geringere oder #hnlich hohe Auslaugbarkeit im Vergleich zu Beton als
Fixierungsmittel. Da Wasser als Auslaugmedium bei organischer Fixie-
rung Jjedoch praktisch nicht zur Verfigung steht (Massenanteil der
Restfeuchte < 1 %), liegt die Freisetzungsrate hier sicher gilinstiger
als bei Betonfixierung. Daher wird die dort abgeleitete Freisetzungs-
rate als Obergrenzenabschitzung Ubernommen:

0

_ -4
FI = 10 a

-1
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. Feststoffe

Wie bereits beim Jod dargestellt, ergeben sich fir in Bitumen oder
Kunststoff fixierte Abfille i..a. geringere oder vergleichbar hohe
Auslaugraten. Da Wasser als Auslaug- und Transportmedium jedoch prak-
tisch nicht vorliegt, éind die Freisetzungsraten gerihg. Eine Unter-
scheidung nach der L&slichkeit ist daher nicht sinnvoll. Deshalb wer-
den die Freisetzungsraten schwer I[8slicher Radionuklide fiir zemen-
tierte/betonierte Abfdlle filir alle Feststoffe {ibernommen, sofern der
Massenanteil der Restfeuchte weniger als 1 % betrigt:

=95 ¢ 10.12 a.1

o

e . oagml2 -1

)
wn o

2.2.3 Freisetzung aus Feststoffen, Konzentraten und Kunststoff-
produkten

Entsprechend der Untergliederung der Radionuklidgruppen in den voran-
gegangenen Abschnitten ergibt sich:

. Edelgase

Die fiir fixierte Abfille abgeleiteten Freisetzungsraten fiir Rn 222 be-
ricksichtigen die geringe Durchldssigkeit derartiger Abfallprodukte
aufgrund des niedrigen Porenanteils bzw. des hohen Restwassergehal-
tes. Beide Voraussetzungen kdnnen fiir die hier zusammengefaBten, un-
fixierten Abfédlle nicht in Anspruch genommen werden. Modellrechnungen
sowie Vergleiche mit gemessenen Radon-Diffusionsgeschwindigkeiten in
vergleichbaren Materialien (siehe Anhang 2) liefern statt dessen eine
nur geringflgig verzégerte und dadurch reduzierte Freisetzung. Daher
werden flr die hier diskutierten Abfédlle folgende Freisetzungsraten
angewendet:

= 53 a-l fiir Abfallgebinde ohne Dichtigkeitsspezifikation,

an 222~ D a-1 fiir Abfallgebinde, deren Verpackung einen Durch-
lassigkeitsfaktor D aufweist.
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Flir alle Ubrigen Edelgasnuklide gilt das fir betonierte/zemenfierte
Abfille Gesagte.

. Tritium

In unfixierten, nicht formbestéhdigeh Abfédlilen kommt Tritium als HTO
zum einen in lonentauscher-Harzen in GuBbehiltern vor. Entspre-
chend einem Restfeuchteanteil von 15-30 %, der Tritiumaktivitit und
der Séattigungsfeuchte bei Lagertemperatur ergibt sich ein Anteil in
der Behilteratmosphire von < 2 - 1074,

In geringer Konzentration tritt Tritium zum anderen in unfixierten
Abfdllen aus Forschung und Kernkraftwerken auf. Sofern es sich hier-
bei nicht um chemisch gebundenes Tritium handelt, Iiegén dhnliche
Verhidltnisse wie bei zementierten/betonierten Abfdllen wvor, wo Tri-
tium zum Uberwiegenden Teil nur physikalisch schwach gebunden ist.
Demzufolge ist hier eine analoge Freisetzungsrate (0.05,a-1) angemes-
sen.

Zusammenfassend wird fir Tritium als HTO abdeckend eine Freisetzungs-
rate von

FHTO=5'10 a

zugrunde gelegt. Dies Uberschitzt zwar die Freisetzung aus dem Abfall-
produkt in dichten Beha3ltern. Fir das Gesamtergebnis ist das jedoch
von untergeordneter Bedeutung.

FUr die Freisetzung von Tritium als HT durch Radiolyse kann wieder
auf die Betrachtungen bei zementierten/betonierten Abfillen zuriick-
gegriffen werden. Dabei wird implizit unterstellt, daB sich das
Tritium komplett als HTO in der Restfeuchte befindet. Eventuelle sta-
bilere Bindungsformen werden nicht beriicksichtigt. Folglich gilt:
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Gesamtaktivitidt im

Abfallgebinde ohne HT-Freisetzungsrate'FgT
Tritiumaktivitit o ,
<100 Bq 107 27!
1020 Bq - 1012 Bq 1073 271
> 1012 Bq 51072 571

Messungen an unfixierten Kernkraftwerksabfidllen mit hohen B/y-Aktivi-
titen (> 3.7 + 10'3 Bq pro Abfallgebinde) /KRO 85/ zeigen, daB die hier
verwendeten Bildungs- bzw. Freisetzungsraten von HT durch Radiolyse ab-
deckend sind, selbst wenn das Tritium als HTO ungebunden in (berste-
hendem Restwasser vorliegt.

Fir sonstiges, insbesondere unspezifiziertes Tritium wird wiederum
konservativ die maximale Freisetzungsrate der beiden zuvor diskutier-
ten Mechanismen verwendet, sofern nicht vom Verursacher ein geringerer
Beitrag der Radiolyse nachgewiesen wird (vgl. S. 10):

U - -1 -1
T(unspez.) ~ 10 = a

. Kohlenstoff-14

Prinzipiell gelten die bereits bei den zementierten/betonierten Abfal-
len dargesteliten Uberlegungen, so daB auch hier von

U _ . -2 -1
FC 14,£1° 5 10 a bzw.

U

0 -1
Fo 14,5

=5 - 10-'1 a

ausgegangen wird.
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Fiir den in dieser Abfallproduktgruppe am hiufigsten vertretenen C 14-
haltigen - Abfall, die Ilonentauscher-Harze aus Kernkraftwerken, wird
hier beispielhaft die Freisetzungsrate fiir C 14 abgeleitet. Aus Mes-
sungen an GuBbehiltern 138t sich /KRO 85/ ein in der Behilteratmo-
sphidre befindlicher Aktivit‘étsanteil von = 10-4 fijr C 14 bestimmen.
Aufgrund der moglichen Schwankungsbreite der MeBwerte wird hier eine
Freisetzungsrate von 5 - 107> a~! als abdeckend angesehen, sofern kein
weiterer Nachweis erfolgt. Legt man die zuvor dargestellten aligemein
anzuwendenden Freisetzungsraten zugrunde, bedeutet dies, daB ein An-
teil von £ 10 § der C 14}Aktivit§t in flichtiger Form wvorliegt und da-
mit dominierend zur Freisetzung beitrdgt. Soweit reprisentative Mes-
sungen des Abfallverursachers an einer ausreichenden Zahl von Abfall-
gebinden vorliegen, kann die hier konservativ beriicksichtigte Schwan-
kungsbreite entsprechend reduziert werden.

. Jod-129

Unfixierte jodhaltige Abfdlle treten mit einer Ausnahme nur als lonen-
tauscher-Harze in GuBbehdltern auf. Hierflir wurde bereits bei zemen-
tierten/betonierten Abfédlien ein fir die Freisetzung verfligbarer An-
teil in der Behadlteratmosphiare von < 10-4 abgeschiatzt.

In einem weiteren Abfall (K54130SNRO) tritt | 129 mit geringem Inven-
tar unfixiert auf. Da Jod hier als Feststoff vorliegt und kein Lésungs-
medium vorhanden ist, ware eine Behandlung analog den Feststoffen denk-
bar. Um Unsicherheiten abzudecken, wird dennoch durchgehend eine Frei-
setzungsrate von

angesetzt.
. Feststoffe
Da ein Mechanismus zur Uberfiihrung von nennenswerten Anteilen der

Feststoffe in Iluftgetragene Form i. a. nicht zur Verfigung steht,
wird durchgehend mit der kleinsten Freisetzungsrate der zementierten/
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betonierten Abfdlle gerechnet, sofern der Massenanteil der Restfeuch-
te im Abfallprodukt < 1 % betrégt:

U_ . ,o-12 -1
Fp =510 °a

U_ ., q0-12 -1
Fep=5 °10 " a

Flir lonentauscher-Harze wird wegen der héheren Restfeuchte

U : :
e . 1a=10 -1
FIT,F =510 a

verwendet.

2.2.4 Freisetzung aus metallischen Feststoffen

Die Freisetzung aus metallischen Feststoffen setzt eine Diffusion des
radioaktiven Stoffes durch einen Festkérper voraus. Da solche Effekte
nur fir gasférmige Stoffe (z. B. Wasserstoff, Argon) in nennenswertem
Umfang beobachtet werden, wird fir alle Ubrigen Radionuklide keine
Freisetzung unterstellt. |

Die Freisetzung gasférmiger Stoffe durch Festkorperdiffusion wird im
folgenden zundchst filir Wasserstoff als dem unglinstigsten Fall abge-
schatzt. Aus der Permeationsrate 'vbn wasserstoff /LOR 79/ in Stahl
138t sich bei 50 °C und einem ungiinstigen Oberflache/Volumen-Verhdit-
nis von 30 cm”| eine Freisetzungsrate < 3 - 107 2™ ableiten. In an-
deren Metallen (Wasserstoff-Getter) kann sie wesentlich niedriger

liegen.

Einen Sonderfall stellen Tritium-Targets dar wegen ihrer extrem hohen
Tritium-Konzentration (3.7'1()13 Bgq H-3 pro g TiTx). MeBwerte liegen
hierfur allerdings nur beschrinkt vor. In /MCK 79/ wird fir die Frei-
setzungsrate ein Wert £ 2 - 10'4 a"l genannt. Entsprechend dem Ver-
wendungszweck der Targets ist daks Tritium hierbei allerdings in einem

starken Wasserstoffgetter (Titan) gebunden.
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‘MeBergebnisse, die filir beide o. g. Fille als Abschitzung herange-
zogeh werden kdnnen, resultieren férner aus Freisetzungsexperimenten
an zementierten Brennelementhiilsen. In /Kés 84/ wird die gasférmige
Freisetzung wvon Tritium fiir dieses Abfallprodukt durch Spillen eines
Probekérpers mit einem stdndig erneuerten Tridgergas bestimmt. Als Er-
gebnis wird eine Freisetzungsrate von < 2 - 10-6 a”! angegeben.

Die Auslaugrate ist von den gleichen Experimentatoren /KOS 84/ zu
< 103 9/a bestimmt worden. Beriicksichtigt man, daB fiir die Freiset-
zung noch der Ubergang von HTO in Luft erforderlich ist, 18Bt sich
eine Freisetzungsrate wvon < 10.6 a-1 abschdtzen. Um Unsicherheiten
aus der hbdheren Tritiumkonzentration in Targets abzudecken, wird eine

Freisetzungsrate flir Tritium als HT aus metallischen Feststoffen von

=5 .10

4 -1
HT

unterstellt.

Fiir Ar 39 ist bereits in Abschnitt 2.2.1 aus MeBergebnissen an zer-
legten Absorberstiben /KRO 85/ abgeschatzt worden, daB kein signifi-
kanter Beitrag zur Strahlenexposition der Umgebung oder des Personals
zu erwarten ist.

Als weiteres Radionuklid, das mdglicherweise gasformig aus metalli-
schen Feststoffen freigesetzt werden kann, wird hier C 14 betrachtet.
Es wird Uber die Reaktion N 14 (n,p) C 14 aus den Stickstoffverunrei-
nigungen metallischer Werkstoffe gebildet. MeBwerte fiir die C 14-Frei-
setzung aus metallischen Feststoffen liegen nur flr Zircaloy als Tra-
germaterial vor /KOP 88/. Sie weisen aus, daB der gebiidete Kohien-
stoff-14 als 14CO2 freigesetzt wird. Die Freisetzungsrate |aBt sich bei
vorsichtiger Extrapolation auf Endlagerverhdltnisse zu < 1078377 ab-
schidtzen. Daher wird hier eine Freisetzungsrate von

-6 -1
F214 =10 " a

unterstellt. Sie entspricht den oben diskutierten MeBwerten fur die
Wasserstoffdiffusion in Metallen und ist daher sicher abdeckend fur
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COZ' dessen groBerer Molekiildurchmesser die Diffusionsgeschwindigkeit
gegenlber Wasserstoff deutlich verringert. '

Eine Freisetzung wvon Feststoffen aus mdglichen Oberfiichenkontamina-
tionen metallischer Feststoffe wird hier nicht berticksichtigt. Fur
den Ubergang derartiger Aktivititen in luftgetragene Form sind bei
trockener Lagerung mechanische Einwirkungen erforderlich, die unter
Lagerungsbedingungen in offenen Einlagerungskammern nicht zu erwarten
sind. In abgeworfenen Kammern ist eine Feststofffreisetzung aus den
Abfallgebinden wegen der Rickhaltewirkung des Versatzmaterials und
ggf. des Kammerabschlusses ohne Bedeutung (vgl. Kap. 3).

2.2.5 - Freisetzung aus PreBlingen

Aufgrund ihrer Verdichtung ergeben sich filir dieses Abfallprodukt eher
glinstigere Rickhalteeigenschaften als bei den Feststoffen, Konzentra-
ten und Kunststoffprodukten. Da eine Quantifizierung hier nicht még-
lich ist, werden flir beide Abfallproduktgruppen die gleichen Freiset-
zungsraten ver'wendet_.

2.3 Zusammenfassung

Zusammenfassend ergeben sich damit die in Tabelle 2-1 wiedergegebe-
nen Freisetzungsraten, die im Falle der Abfaligebinde mit spezifi-
zierter Dichtigkeit noch mit den entsprechenden Durchldssigkeitsfak-
toren zu multiplizieren sind.

Bei gleichzeitigem Vorliegen eines Radionuklides in mehreren Spezi-
fikationen in einem Abfallgebinde, z.B. C 14 in flichtiger Form und
als Féststqff, ist entweder die unglnstigste Freisetzungsrate zu-
grunde zu legen, oder die verschiedenen Freisetzungsraten sind auf die
entsprechenden Aktivitdtsanteile im Abfaligebinde getrennt anzuwenden.
Im letzten Fall ergibt sich damit beispielsweise bei einem Anteil von
C 14 in flichtiger Form von £ 10 % eine Freisetzungsrate bezogen auf
die gesamte C 14-Aktivitdt von 5 - 10-3 a'1
teilungen 2u einer pauschalen Freisetzungsrate zusammengefaBt werden.

. Analog kdénnen andere Ver-
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Tab. 2-1:

Relative Freisetzungsraten radioaktiver Stoffe aus Abfallprodukten;
Gesamtaktivitdt im Abfallprodukt ohne Tritiumaktivitit: a) < 1010 Bq,
b) 2 101° Bq bis 1012 Bq, c) 2 102 Bq;

Massenanteil des Wassers bzw. der Restfeuchte im Abfallprodukt:
d)<1% e)21%.

Radionuklid/ Metallische ' Soﬁstige
Radionuklidgruppe Feststoffe Abfallproduktgruppen
a-l | a-l
Tritium:
- unspezifiziert £ 0.1

a) 5-10"% (HTO) + 1072 (HT)

- als HTO b) 5-1075 (HTO) + 10 >_(HT)
-4 "~ ¢) 510 © (HTO) + 5-10 © (HT)
- als HT 5 < 10
C 14:
- unspezifiziert oder -6 -2
in fliichtiger Form 1 <10 510
- als Feststoff 5+ 10710
1129:
- unspezifiziert 4 10-4
- auf silberhaltigen Filtern
der Abgasreinigung von -6
Wiederaufarbeitungsanlagen 10
*)
Rn 222:
- Behdlter ohne Dichtigkeits-
spezifikation
- unfixierte Abfdlle 53
» zementfixierte Abfidlle 3.3
- Behdlter mit Dichtigkeits~
spezifikation 1.0
Leicht 18sliche Feststoffe d) 5+ 1002
(Ra 226 und B/y-Aerosole auBer Pu 241) e) 5«10
Schwer 1l6sliche Feststoffe 5 - 10.12

(a-Aerosole und Pu 241 auBer Ra 226)

*)

Die fiir Rn hier angegebenen Freisetzungsanteile sind auf die entsprechen-
de Ra 226-Aktivitdt in den Abfidllen bezogen.
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3. _ AKTIVITATSFREISETZUNG AUS EINLAGERUNGSKAMMERN

Solange die Abfdlle in den Einlagerungskammern unversetzt sind, wird
fir die aus den Abfallgebinden freigesetzten radioaktiven Stoffe bei
ihrem Transport mit den Abwettern zum Diffusor keine Rickhaltung, Ver-
z8gerung oder Ablagerung unterstelit. Die aus den Abfallgebinden frei-
gesetzten radioaktiven Stoffe werden folglich als Iuftgetragen und
spontan in die Abwetter transportiert angenommen.

Bei den im Pumpversatz versetzten Abfillen wird die Freisetzung {uft-
getragener AKktivitit bewirkt durch:

- Austreiben der Restluft in die wetterfiihrenden Strecken infolge
Gasbildung in den Einlagerungskammern '

- Druckschwankungen in den untertigigen Wettern und Temperaturer-
héhungen in den Einlagerungskammern

- Diffusion durch das Versatzmaterial und den KammerabschiuB.

Die Austreibung der Restluft durch Gasbildung erfolgt mit der in
/GRS 90a/ abgeleiteten Rate, falls keine weiteren MaBnahmen ergriffen
werdén. Sofern durch Begrenzung der Gasbildung in einer Einlagerungs-
kammer geringere Werte erzielt werden, z.B. bei Errichtung eines Kammer-
abschiuBbauwerkes, werden sie entsprechend fiir die Ableitung von Anfor-
derungen an die Abfaligebinde in einer solchen Kammer unterstelit.

Fir die Analyse der Freisetzung durch Druckschwankungen werden diese
so gewdhlt, daB reale Luftdruckschwankungen und Temperaturerhdhungen
hinsichtlich Aktivitdtstransport davon abgedeckt werden. Die Analyse
zeigt, daB Druckschwankungen wegen der geringen Permeabilitit des Ver-
satzes Keinen wesentlichen Beitrag liefern (siehe hierzu /GRS 88/).

Die Freisetzung infolge Diffusion durch den Kammerversatz und den
KammerabschluB wird entsprechend den Diffusionsgesetzen beschrieben.
Sie tragt ebenfalls nur vernachldssigbar zur Freisetzung bei.

Da bei Einwirkung des Gebirges auch Behélter mit quantifizierbarer
Dichtigkeit deformiert werden kénnen, ist nach einigen Jahren mit
einer Verschlechterung der Dichtigkeit dieser Behidlter zu rechnen.
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Deshalb wird konservativ die ~spezifizierte Dichtigkeit fir diese Ver-
packungen nur flr die Zeit unterstellt, wdhrend der die Abfallgebinde
unversetzt in offenen Einlagerungskammern stehen.

Eine Freisetzung radioaktiver Stoffe aus versetzten Bereichen,' wird
nur flr die Radionuklide Tritium in Form von HT und C 14, soweit es

nicht als Feststoff oder in Form von Kohlenstoffdioxid wvorliegt, unter-
stelit.

Die Freisetzung von Tritium als HTO aus versetzten Bereichen wird ana-
log zu den unversetzten Abfillen betrachtet. Fiir unversetzte Abfille
wurde eine Freisetzungsrate von 0.05 a-1 auf der Basis eines Abfallge-
bindes von der Gr&Be eines 200 I-Fasses abgeleitet. Bei einer vollstin-
digen Einbettung der Abfdlle im Beton des Pumpversatzes muB diese Rate
auf das entsprechend kleinere Oberflichen/Volumen - Verhiltnis des ge-
samten,Betonkérpers einer Einlagerungskamrﬁer‘ ubertragen werden.

Wendet man die ermittelte Freisetzungsrate fiir Tritium als HTO in
versetzten Bereichen auf die maximal zuldssige Aktivitit einer Ein-
lagerungskammer mittlerer GroBe an, ergibt sich ein Anteil von rund
2 % zur beantragten Ableitung von Tritium iber den Diffusor. Beriick-
sichtigt man ferner, daB fir HTO ein Retardationsfaktor von 7 000
beim Transport durch feuchte Medien experimentell bestimmt wurde
/BEY 87/, wird der Beitrag von Tritium als HTO aus versetzten Berei-
chen zur beantragten wie auch zur tatsichlichen Ableitung von Tritium
tber d'en Diffusor vernachlassigbar ’klein.

Die Freisetzung von Rn 222 ist aufgrund der kurzen Halbwertszeit, ver-
glichen mit seiner Wanderungszeit durch den Versatz vernachl'éssigbar.
Wegen der erheblichen Rickhaltewirkung des Versatzes fiir Feststoffe
ist ihre Freisetzung aus versetzten Bereichen vernachlédssigbar.
Gleiches gilt flr | 129, das als Feststoff 2zurlickgehalten wird oder
chemisch bzw. adsorptiv am Versatzmaterial gebunden wird.

Erfahrungswerte der Asse weisen aus, daB gasférmige C 14-Verbindungen
zu ca. 90 % in der chemischen Form Kohlenstoffdioxid vorliegen. Kohlen-
stoffdioxid besitzt gegeniiber vielen anderen fliichtigen Kohlenstoff-
verbindungen die Eigenschaft einer starken Wasserldslichkeit in neu-
tralen und alkalischen Wiassern.
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Da das Porenwasser des Versatzes stark alkalisch ist, kann davon aus-
gegangen werden, daB C 14 in der chémischen Form Kohlenstoffdioxid
sich praktisch wvollstindig im Porenwasser auflést und nicht zur Frei-
setzung aus versetzten Einlagerungsbereichen beitragt.

Aufgrund des vorgenannten Sachverhaltes ist es fiir eine konservative
Analyse ausreichend, wenn die Ermittlung der qutgetragenen C 14-Akti-
vitdt in versetzten Bereichen der Einlagerungskammern mit um den
Faktor 10 reduzierten Freisetzungsfaktoren fir C 14 durchgefiihrt wird.
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4. SONSTIGE FREISETZUNGEN

Neben der zuvor beschriebenen Freisetzung radioaktiver Stoffe aus den
Einlagerungskammern kann eine Freisetzung auch bei der Handhabung
oder der Ubertdgigen Lagerung in der Pufferhalle erfolgén. Ferner
ist generell eine Freisetzung durch Ablésung von nicht festhaftender
Oberflachenkontamination der Abfallbehilter mdéglich. Sie tritt aller-
dings Uberwiegend nur bei der Handhabung der Abfallgebinde auf.

Die Freisetzung radioaktiver Stoffe, die wihrend der Handhabung und
voribergehenden Lagerung der Abfallgebinde i{iber Tage auftreten, liegt
erheblich unter den Freisetzungen radioaktiver Stoffe aus eingelager-
ten Abfallgebinden. |

~Zum einen betragen die Transportzeiten der Abfallgebinde liber Tage
weniger als ein Promille ihrer Lagerzeit in unversetzten Einlagerungs-
bereichen. Folglich ist der Beitrag zur Aktivitatsfreisetzung wahrend
der Transportvorgdnge gering. Zum anderen werden in der Pufferhalle
im Mittel deutlich weniger als ein Prozent der Ahzahl der als in
unversetzten Einlagerungsbereichen befindlich untersteliten Anzahl
von Abfallgebinden gelagert. Sofern die in der Pufferhalle lagernden
Abfaligebinde Aktivitdtswerte unterhalb der Garantiewerte aufweisen,
ist somit gewdhrleistet, daB die Aktivitdtsableitung aus der Puffer-
halle weniger als 1% der Antragswerte betridgt. Bei Abfallgebinden
mit  Aktivitdtsinhalten oberhalb der Garantiewerte wird durch eine
entsprechende Begrenzung der Pufferzeit gewdhrleistet, daB die o.g.
Bedingung eingehalten wird.

Die atmosphdrischen Ausbreitungsbedingungen fiir Ableitungen aus der
Umladehalle und der Pufferhalle {iber den Kamin sind vergleichbar mit
den entsprechenden Bedingungen fir die Ableitungen aus den Einlage-
rungskammern Uber den Diffusor. Daher kann der Beitrag der Aktivi-
tatsfreisetzung aus Abfallgebinden wdhrend der Handhabung und Lagerung
Uber Tage zur Strahlenexposition der Umgebung vernachldssigt werden.

Die Freisetzung von nicht festhaftender Oberflichenkontamination wvon
AbfalIgebinden wird anhand von Grenzwerten ihrer Oberflaichenkontami-
nation abgeschatzt. Der Anteil dieser Freisetzung betridgt jeweils we-



-29 -

" niger als ein Promille der Grenzwerte fiir die Ableitung von B/y- und
a-Strahlern mit den Abwettern. Die hieraus resultierende potentieile
Strahlenexposition in der Umgebung der Anlage ist vernachlissigbar,
wie folgende Abschitzung zeigt: ’ |

Die Oberfliche eines Containers betrigt maximal 30.5 m2. Bei maximal
3400 Containern pro Jahr bei einschichtigem Betrieb und einem Grenz-
wert der Oberflichenkontamination von 3700 Bq/m2 fiir a-Strahler bzw.
37 000 Bg/m2 flr B/y-Strahler ergibt dies eine maximal mdgliche Akti-
vitdit von 3.8 - 108 Bq/a (a-Strahier) bzw. 3.8 ’109 Bg/a (B/y-Strah-
ler). Legt man einen konservativen Resuspensionsfaktor von 10-6 fir
Stahloberflichen zugrunde /WOO 84/, ergibt dies eine Freisetzung von
380 Bg/a (a-Strahler) bzw. 3800 Bq/a (B/y-Strahler).

Zu beriicksichtigen ist ferner, daB die Grenzwerte der Oberflichenkon-
tamination nicht durchgingig ausgeschépft werden. Zusammenfassend be-
tragt somit die Freisetzung infolge der Oberflichenkontamination
< 26 % (a-Strahler) bzw. < 0,2 % (B/y-Strahler) im Vergleich zum Er-
wartungswert der Freisetzung /BFS 90/; Da die Strahlenexposition in
der Umgebung jedoch bestimmt wird durch die fliichtigen Radionuklide
C 14 und Tritium, die a-Strahler hingegen nur unwesentlich dazu bei-
tragen, kann die Freisetzung von nicht festhaftender Oberflichenkonta-
mination bei der Ermittlung dieser Strahlenexpositionen’ vernachldssigt
werden. Hinzu kommt, daB nicht alle Abfdlle in Containern des Typs V
angeliefert werden. Die Freisetzung durch andere Behiltertypen wird
aber in jedem Fall geringer, da die Oberfliche eines zylindrischen Be-
hilters mindestens um den Faktor 2.6 kleiner ist, wahrend die maximale
Anzahl von zylindrischen Abfaligebinden auf einer Tauschpalette 2 be-
tragt.
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ANHANGE



ANHANG 1:

Abschatzung der Edelgasableitung aus der Schachtanlage Konrad aufgrund
der Einlagerqﬂg spontan spaltender Radionuklide

Die fur die Einlagerung in die Schachtanlage Konrad vorgesehenen Ab-
fille enthalten z. T. Radionuklide aus der Gruppe der Aktiniden, die
neben dem jeweils dominierenden a- bzw. B-Zerfall auch durch Spontan-
spaltung zerfallen kdnnen. Die Spontanspaltung weist eine gegeniber
dem dominierenden Zerfall (AM) kleinere charakteristische Zerfallskon-
stante }‘SF auf (ASF < AM). Die Bildungsrate BTi fﬁr ein Edelgastochter-
nuklid aus einem solchen spontan spaltenden Mutternuklid 1aBt sich da-
her beschreiben durch

wobei NM die Anzahl der Kerne des Mutternuklids und Yi die Spaltaus-
beute des i-ten Tochternuklids bedeutet. Die Kernanzahl NM ergibt sich
wiederum aus der Aktivitdt des Mutternuklids A,, aufgrund der dominie-

M
renden Zerfallsart mit Hilfe der folgenden Beziehung:

By =Ny - Ny

Damit erhalt man

Hierbei wird die Teilchenzahl NM als konstant betrachtet, was in die-
sem Falle gerechtfertigt ist, da die Halbwertszeit des Mutternuklids
sehr viel gréBer ist als der betrachtete Freisetzungszeitraum.

Wegen der Kurzlebigkeit der meisten Edelgastochternuklide aus der
Spontanspaltung muB hingegen flir die Ermittlung der Edelgasfreisetzung
die Halbwertszeit dieser Radionuklide bericksichtigt werden. Dies ge-
schieht durch folgende Differentialgleichung, die die zeitliche Ver-
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dénderung der Teilchenzahl Ni des i-ten Tochternuklids im Abfall be-
schreibt:

dN,

1 - - -
at - Bpy T ANy - DNg

Hierbei sind
Ai Zerfallskonstante des i-ten Edelgastochternuklids

D relative Durchléssigkeitsrate (Dichtigkeit) der Verpackung
des zu betrachtenden Abfallgebindes

Eine Rickhaltung der Edelgase im Abfallprodukt wird nicht bertcksich-
tigt. ’

Die Lésung dieser Differentialgleichung mit den genannteh Randbedin-
gungen ergibt filir die pro Zeiteinheit in die Wetter freigesetzte Edel-
gasaktivitat

A . + Y. A, D
Ni A -D= SF | AM i i a - e-(Ai + D)t

i AM"(Ai+D) )

FUr Freisetzungszeitrdume t, die sehr viel groBer sind als die Halb-
wertszeit des betrachteten Edelgasnuklids, wird der Klammerausdruck
ndherungsweise 1. Dies wird hier konservativ fir alle Edelgasnuklide

aus der Spontanspaltung unterstellt.

Dariiber hinaus kann fiir Verpackungen ohne Dichtigkeitsspezifikationen
ndherungsweise }‘i + D gleich D gesetzt werden, da D >> )\i ist.

Zur Abschiatzung der maximal méglichen Edelgasableitung in die Umge-
bung ist nunmehr noch die Auswahl des kritischen Mutternuklids erfor-
derlich, d. h. desjenigen Radionuklids, das aufgrund seiner Aktivi-
tat AM und des Verhidlitnisses seiner Zerfaliskonstanten ASF/AM maximal
zur Edelgasbildung durch Spontanspaltung beitrdgt. Aus den vorhande-
nen Abfalldaten 3Rt sich ableiten, daB Cm 244 das hier gesuchte Ra-
didnuklid ist. Zum einen weist es einen hohen Wert flir das Verhiltnis
ASF/ }‘M auf. Zum anderen ergibt sich aus der Betrachtung der Abfali-
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daten, daB alle Radionuklide, bei denen ASF/AM gréBere Werte als bei
Cm 244 annimmt (Pu 242 Pu 244), mit einer um mehrere GrdBenordnungen
geringeren Aktivitdt vertreten sind. Dieses Aktivitdtsverhdltnis ist
physikalisch bedingt durch den Aufbau der Transurane bei der Kernspal-
tung und kann daher nicht beliebig verschobenv werden.

Aus diesem Grund wird flr die Untersuchung der Edelgasfreisetzung
durch Spontanspaitung Cm 244‘ als Mutternuklid herangezogen. Als Maxi-
malaktivitdt wird 2zunichst theoretisch der in /GRS 90b/ abgeleitete
Aktivitatswert fir die pro Jahr elnlagerbare a-Aktivitdt in Verpackun-
gen ohne spezifizierte: DlChtngelt verwendet.

Damit ergeben sich fiir die wesentlichen Edelgasnukliide aus der Spon-
tanspaltung folgende Werte der theoretischen maximalen Aktivitadtsab-
leitung mit den Abwettern in die Umgebung der Schachtanlage Konrad:

Kr 85 4.7 - 10’ Bg/a (1.3 - 1073 ciza)

Xe-131 m 9.9 - 10 Bg/a (2.7 - 1072 ci/a)

Xe 133 8.7 - 10!! Bg/a (23.6 Ci/a)

Xe 133 m 5.1 - 1010 Bq/a (1.4 Ci/a)
3 9.2 + 10! Bq/a (25 Ci/a)

Bei dieser Rechnung wurde unterstelit, daB nur Cm 244 mit der maximal
zuldssigen a-Aktivitdt in allen Abfdllen vorkommt. Berilicksichtigt man,
daB wegen des mehr oder weniger vorgegebenen Radionuklidvektors auch
andere a-Strahler aufgrund der Bildungsmechanismen vertreten sein mis-
sen, reduziert sich der o. g. Maximalwert auf 6.1 -_1011 Bg/a (16.5

Ci/a).

Dieser Wert hat jedoch immer noch rein theoretischen Charakter, da das
zugrundegelegte Abfallaufkommen unrealistisch ist. Auf der Basis der
in /PTB 84/ beschriebenen Abfalle erhdit man als Erwartungswert der

Edelgasableitung durch Spontanspaltung. 6.4 - 108 Bqg/a (0.02 Ci/a).
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ANHANG 2:

Die Freisetzung von Radon aus Abfaligebinden

1. EINLEITUNG

Radon wird in Abfaligebinden, die Mutternuklide der Th- bzw. U/Ra-
Reihe enthalten, kontinuierlich als Tochternuklid gebildet. Radiolo-
gisch von Bedeutung sind dabei die Radionuklide Rn 220 (Mutter: Ra 224)
und Rn 222 (Mutter: Ra 226). Beide haben eine kurze Halbwertszeit im
Vergleich zum betrachteten Freisetzungszeitraum (Rn 220: 55.6 s;
Rn 222: 3.8 d), so daB der radioaktive Zerfall bei der Betrachtung der
Freisetzung berlicksichtigt werden mQB. Wegen der stindigen Nachlie-
ferung wird andererseits die Freisetzung nicht wie bei den meisten
tubrigen Radionukliden bestimmt von der momentan vorhandenen Aktivitat,
sondern von der pro Zeiteinheit im Abfall gebildeten Radon-Aktivitat.

Bleibt man bei dem in Kapitel 2 gewdhlten Modus der Beschreibung der
Freisetzung, bedeutet dies, daB u. U. Freisetzungsraten > 1 ermittelt
werden. Aufgrund der kurzen Halbwertszeiten spielt schlieBlich die
Verzégerungszeit beim Transport in die Umgebung durch die Barrieren-
bwirkung des Abfa'l|produktes und der Verpackung (bei spezifizierter
Dichtigkeit) eine entscheidende Rolie.

Im folgenden wird auf diese die Freisetzung bestimmenden Parameter
ndher eingegangen.

2. FREISETZUNG VON RADON AUS DEM ABFALLPRODUKT

2.1 Theoretische Beschreibung der Freisetzung von Radon aus Ab-
féllen

in /GAN 86/ und /JON 78/ wird die Radonfreisetzung aus Ra-haltigen
Abfdllen mit unterschiediichen theoretischen Ansdtzen beschrieben,
welche zu gut (ibereinstimmenden Ergebnissen kommen. Beiden Ansatzen
liegt die Freisetzung von Radon via Diffusion aus der Abfallmatrix
zugrunde. |
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Der in /GAN 86/ beschriebene Lésungsweg ist im Rahmén ‘von Untersuchun-
gen zum Endlager Konrad erarbeitet worden und dort gut dokumentiert.

Der in /JON 78/ beschriebene L&sungsweg beruht auf dem allgemeinen

Diffusionémodell, welches z.B. auch in /SCH 74/ zur Beschreibung der

Freisetzung wvon Spaltprodukten aus der Brennstoffmatrix ins Plehum

wdhrend des Reaktorbetriebs verwendet wird.

im vorliegenden Bericht wird das allgemeine Diffusionsmodell verwen-
det. Die Freisetzungsgeometrie entspricht einem an einer Stirnseite
vollstindig offenen Abfallgebinde. Die Diffusion findet dann nur in
Achsenrichtung (x) statt. Es ist ein eindimensionales Problem zu I8~
sen.

Die Diffusion von Radon durch die Abfallmatrix wird durch das 2. Fick-
sche Gesetz unter Beriicksichtigung von Bildung und Zerfall wie folgt
beschrieben:

et =n - B - neco o 10)

Diffusion  Zerfall Bildung

Dabei sind

C(x) Radon-Konzentration im Abfall entlang der Abfallgebindeachse
b Bildungsrate fiir Radon pro Volumeneinheit (s-1 «cm V)

A Zerfallskonstante fiir Radon (s-l)

D effektive Diffusionskonstante (cm? - s 1)

Da hier nur die 2zeitlich stationdre L&sung betrachtet werden muB, gilt
wegen

ac(x) _
at =0

die Beziehung
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. d2C(x)
gx

D dx

- AC(x) +b=0 (11)

Der durch das Konzentrjétionsgefélle langs der Abfvallgebi'ndeachse X'
resultierende Diffusionsstrom ergibt sich nach dem 1. Fickschen Ge-
setz allgemein zu

-p . 9C&x)
D dx

(12)
mit
j = Diffusionsstrom = Anzahl der Radonatome, die pro Sekunde eine

Fliche von 1 cm? durchlaufen (s ! cm %)

Die Radon-Exhalationsrate E an der offenen Abfallgebindeoberfliche
(x = L) foigt aus (12) als Spezialfall fir j an der Stelle x = L

E=-p- (EX, s’ (13)

Unter Berlcksichtigung der gegebenen Randbedingungen folgt aus der in
/JON 78/ und /SCH 74/ beschriebenen Lésung der Differentialgleichungen
(10) bis (13)

E=b - (0/M)%2 . tanh (L/(D/A)?D) (18)

Das in den nachfolgenden Abschnitten verwendete Verhidltnis R/B (ge-
samte Freisetzungsrate/gesamte Bildungsrate) ergibt sich aus den Gré-
Ben E.und b zu:

R-EF, % - o/M)%3 - tanh @/ /M%) (15)

mit
F offene Abfallgebindeoberfliche

v Volumen der Abfallmatrix (Nettovolumen des Abfallgebindes)
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2.2 Diffusion von Radon aus fixierten‘ Abfillen

Fir die in der Schachtanlage Konrad zum Einsatz kommenden Fixiermate-
rialien gilt, daB ihre effektiven Diffusionskonstanten kleiner sind
oder gleich denen von Leichtbeton.

In Anlehnung an die Untersuchungen in /GAN 86/ wird bei den vorliegen-

den Berechnungen filir Leichtbeton von folgender Diffusionskonstante
DL ausgegangen:

D, =2 - 10°%

L cm?/s.

Die Zeit, welche Radon-Atome im statistisc_hen Mittel fir die Diffusion
durch eine x cm dicke Betonschicht bendtigen, errechnet sich nach der
Formel

t = 207 (1)

X = Linge der Diffusionsstrecke

Flir eine Schichtdicke von 4 cm Beton betridgt diese Zeit t (4 cm) =

4-10%s=11.1h.

Fir Radon-220 geniligt daher wegen seiner extrem kurzen Halbwertszeit
(T1/2(Rn 220) = 55..6 s) bereits eine wenige Zentimeter dicke inakti-
ve umhiillende Betonschicht, um die Rn 220-Freisetzung aus Thorium-
haltigen Abfallgebinden praktisch auszuschlieBen, da die entsprechende
Transportzeit ein Vielfaches der Rn 220-Halbwertszeit betragt. Aus
diesem Grunde wird an Abfidlle, die Rn 220 freisetzen kdnnten, die An-
forder'dng gestellt, daB das Abfallprodukt von einer mindestens 4 cm
dicken Betonschicht umgeben ist. Im folgenden wird daher nur die
Rn 222-Freisetzung nadher untersucht.

In /GAN 86/ und /JON 78/ wird die Rn 222-Freisetzung aus Ra 226-halti-
gen Abfallen mit unterschiedlichen theoretischen Ansatzen (s. 0.) be-
schrieben, die jedoch unter Berlcksichtigung identischer Freisetzungs-
geometrie (z. B. offenes 200-1-FaB, zementfixierte Abfédlle) zu nahezu



identischen Ergebnissen kommen. Fiir ein offenes 200-1-FaB wird in
/GAN 86/ nach dem dort eingesetzten Freisetzungsmodeil ein theoreti-
scher R/B-Wert (Freisetzungsrate zu Bildungsrate fir Rn 222) ermittelt:

R _ Freisetzungsrate durch die offene Fliche _ 1.5 « 10°2 2)
B, Bildungsrate im Abfallgebinde ST
mit einer effektiven Diffusionskonstante von D_.. = 3.4 - 107> em2-s71.

Der entsprechende expe‘r‘irrientell gefundene Wert fiir R/B liegt bei

% (55 °C) = 9.0 - 10~2 (3)

exp

Andere Untersuchungen wie /ULL 83/ und /JON 78/ geben experimentelle
und theoretische R/B-Werte an, welche filr untersc_hiedliche geometri-
sche Freisetzungskonfigurationen zwischen dem experimentellen und dem
theoretischen Wert aus /GAN 86/ liegen. Ausgehend auch von eigenen Be-
rechnungen wird daher im weiteren von folgendem fiir fixierte Abfille
reprasentativem R/B-Verhditnis ausgegangen:

R 2

=5+ 10
Bfixiert

(Rn 222) : (4)

Dies gilt flr alle mbglichen Freisetzungsgeometrien, d. h. fir alle
fixierten Abfdlle in Abfallgebinden ohne Dichtigkeitsspezifikationen.

Aus dem so ermittelten R/B-Wert fiir Rn 222 wird die jéhrliche Freiset-
zungsrate bezogen auf die momentane Ra 226-Aktivitdt, wie folgt berech-

net:

Die Freisetzung von Radon-222 ist gegeben durch

R = (5)

|
[+ <)

Qn 222 ©



Die Bildungsrate B fiir die Rn 222-Aktivitit steht mit der momentanen
Ra 226-Aktivitdt A in einem Gebinde im folgenden Zusammenhang:

Brn 222 T ®Ra 226 ° MRa 222 (6)

oder in Zahlen

Ben 222 T ARa 226 ° 665, (6a)

. S e =1 w ‘
woben BRn 222 und ARn 220 N der Einheit a = gewdhlt wurden.
Aus (5) und (6) erhilt man

R
Rn 222

" ARa 226 * Mrn 222 o))

%o 222 = @)

Als Zahlenwert fiir den jahrlichen Freisetzungsanteil

B - %22
Ro 222 ARa 226

ergibt sich daraus fiir fixierte Abfélle

B - -1
Fon 222 = 3-3 a (8)

Er ist auf die momentane Ra 226-Aktivitdt bezogen.

2.3 Diffusion von Radon aus unfixierten Abféllen

Flir die Freisetzung von Radon aus unfixierten Abfédllen wird analog
ein offenes 200-I-FaB (entspricht auch etwa einer offenen VBA-200)
unterstellt. Mit einer konservativen Diffusionskonstante von
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D = 0.08 cm? - s (Diffusion von Radon in Luft) erhidlt man eine ent-
sprechende Freisetzungsrate von

U — -1

Fon 299 =53 a (9)

3. FREISETZUNG VON RADON AUS DEM ABFALLBEHALTER

Die weitere Behandlung der Radonfreisetzung erfolgt mit Hilfe der
nachfolgenden Differentialgleichung

S =q-AN-DN

wobei

N Anzahl der Radonatome (Rn 222) zur Zeit t im Abfallgebindeplenum

q Freisetzungsrate der Radonatome aus dem Abfallprodukt £ Erzeugungs-

' rate aufgrund der Mutteraktivitit - Verlust durch Zerfall beim Trans-
port ins Plenum

A Zerfallskonstante von Radon-222 (2.11 - 1076 s-l)

D relative Durchlidssigkeitsrate der Verpackung, bezogen auf die zum
jeweiligen Zeitpunkt vorhandene Aktivitit

Die allgemeine Lésung dieser Differentialgleichung lautet:

N = X%ﬁ Qa - e-(MD)t)

Daraus folgt filir die in die Abwetter pro Zeiteinheit freigesetzte Ra-
donaktivitat éRn 222 (Freisetzungsrate der Radonaktivitit):

- A;D

- (A+D)t)
A+D

= N-AD = § (1-e

Qn 222

Bei dem hier interessierenden Rn 222 kann man nun 2zwei Sonderfiile
unterscheiden:
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‘#ﬁr Abfallgebinde ohne Dichtigkeitsanforderungen ist A << D, d. h.

A+ D ~ D. Der Exponentialterm wird, wenn man die Freisetzung auf den
Zeitraum eines Jahres bezieht, praktisch null. Somit gilt n3herungs-

weise:

éRn 202 ™ é * A (Verpackung ohne Dichtigkéitsspezifikation)

Im 2zweiten Sonderfall einer Verpackung mit spezifizierter Dichtigkeit
folgt analog aus A >> D:

Q =q-°D (Verpackung mit Dichtigkeitsspezifikation)
Rn 222

Bezogen auf ein Jahr ergibt sich daraus zusammenfassend filir die Radon-
freisetzung, wenn man flr q die jdhrlichen Freisetzungsanteile aus den
Gleichungen (8) und (9) einsetzt

-1 (unfixierte Abfille in un-

Q = - 53 a
Rn 222 ARa 226 dichter Verpackung) (11)

"1 (fixierte Abfille in un-

6 = -3.3a
Ra 222 ARa 226 dichter Verpackung) (12)

Diese Beziehungen entsprechen den Gleichungen (8) und (9). Sie be-
schreiben die Freisetzung als Diffusion aus den Abfdllen ohne Ruck-
haltung durch Behaiter.

Fiir die Freisetzung aus Abfallgebinden mit Dichtigkeitsspezifikation
wird konservativ nicht unterschieden zwischen fixierten und unfixier-
ten Abféillen, d.h. die Diffusion von Radon durch die Abfallmatrix und
die damit verbundene verzdgerte Freisetzung wird nicht berilcksichtigt.
Damit ergibt sich |

6Rn 222 = ARa 226 ° D (dichte Verpackung) (13)‘
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ANHANG 3:

Gewichtsverlust bei offener bzw. geschlossener Lagerung von zemen-
tierten/betonierten Abfillen |

In /RUD 79/ wird bei offener Lagerung einer Zementprobe bei Raum-
temperatur nach einem Jahr Lagerzeit ein Gewichtsverlust von 7.55 %

gemessen. Das Oberflichen/Volumen-(0O/V-)Verhiltnis der Probe be-

trigt 1.3 cm™\.

Rechnet man dies um auf ein Abfallgebinde mit einem maximalen O/V-
Verhdltnis von 0.1 cm-1, so erhdlt man einen um den Faktor 13 gérihge-
ren Gewichtsverlust, wenn man davon ausgeht, daB die gesamte Ober-
flache zur Verdampfung des nicht chemisch gebundenen Wassers im Ze-
ment 2zur Verfligung steht. In Wirklichkeit gilt dies aber naherungs-
weise nur flir die Proben. Bei Abfallgebinden ergibt sich hingegen
wegen der Verpackung ein wesentlich kleinerer Wert»des O/V-Ver-
hiltnisses. Daher ist die hier gewahlte Art der Umrechnung konserva-
tiv.

Bericksichtigt man nun noch, daB die Erhdhung der Lagertemperatur
bei offener Lagerung von Raumtemperatur auf 80 °C im Experiment eine
Erh6hung des Gewichtsverlﬁstes um etwa einen Faktor 2 bewirkt, 1a8t
sich aus den o. g. 7.55 % ein Gewichtsverlust von maximal 1 % flr ein
Abfallgebinde bei 50 °C nach einem Jahr abschétzen.

Bei Lagerung der Proben in geschiossenen Gldsern ergibt sich ein Ge-
wichtsverlust von 0.1 % nach einem vJahr bei Raumtemperatur. Bei ana-
loger Umrechnung auf ein Abfallgebinde bei 50 °C erhdlt man daraus
einen Wert von 0.014 %.

Bei geschlossener Lagerung wurde jedoch bei 80 °C ein vergleichbarer
Gewichtsverlust wie bei offener Lagerung gemessen. Dies geht vermut-
lich auf Zersetzungsreaktionen im simulierten Abfallprodukt zurick.
Solche Reaktionen sind jedoch bei 50 °C wenig wahrscheinlich. Um diese
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und andere Unsicherheiten der Abschdtzung aszdecken, werden die er-
mitteiten Gewichtsvker'luste um den Faktor 5 erh6ht. Interpretiert man
die so erhaltenen Werte als Freisetzungsraten von Wasser aus Zement, ‘
ergibt sich ein Wertebereich von 0.07 % bis 5 % pro Jahr“fﬁrf die Frei-

setzungsraten.
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ANHANG 4:

Tritiumfreisetzung durch Radiolyse

Die Freisetzung von Tritium als HT durch Radiolyse bei in Beton/Ze-
mentstein fixierten Abfallprodukten wird anhand des in /MOC 82/ er-
mittelten Maximalwertes fur B/y-Strahlung von 8 ml H2 pro 10%¢ Gy
und pro kg Beton berechnet.

Die maximale Energiedosisleistung D im Abfallprodukt erhdit man fir
den Mittelpunkt eines 2zylinderférmigen Einzelgebindes nach folgender
Naherungsformel:

B-+S
. v

+ G (1/2 L h, FSR)
s

wobei

K = FluB-zu-Dosis-Umrechnungsfaktor

B = Aufbaufaktor

‘Sv = Quellstirke

B, = makroskopischer Wirkungsquerschnitt
h = H6he des Zylinders '

R = Radius des Zylinders

Die Funktionswerte fiir G kdnnen der einschlédgigen Literatur (z. B.
/ROC 65/) zur Abschirmung entnommen werden.

Bei einer angenommenen Aktivitdit des Abfallgebindes von 1012

Bq wird
nach dieser Formel die maximale Dosisleistung 1.8 + 105 Gy/a. Dieser
Wert stellt die Obergrenze fir die vorkommenden AbfallgebindegréBen

und Zerfallsenergien dar.

Mit dieser Dosisleistung und der o. g. H2-Bildungsrate erhdit man bei
einem flir Normalbeton typischen Massenanteil des Wassers von 0.17 g/g
einen maximalen H,-Bildungsanteil von 0.08 %, bezogen auf den Wasser-
stoffanteil im Wasser des Abfaligebindes.
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Fir die Freisetzungsrechnungen wird daher eine Freisetzungsrate von
Tritium als

verwendet, wenn die Gesamtaktivitit des Abfallgebindes 1012

Ubersteigt.

Bqg nicht

Die Freisetzungsrate von 107> a |

gilt naherungsweise auch flir andere
als in Beton/Zementstei_n' fixierte Abfalle, wenn man unterstelit, da8
die Radiolyse von WaSSer weitgehend unabhdngig wvon der Abfalimatrix
ist. Diese Annahme wird bestitigt durch MeBergebnisse an in Bitumen
fixierten Abféallen. /BAT 83/, die sich zu eher niedrigeren HT-Frei-
setzungsraten umrechnen.

Bei Aktivititen der Abfallgebinde von > 1012
abschatzung der ‘Tritiumfreisetzung folgendermaBen vorgenommen: Rech-

net man die oben ermitteite Bildungsrate von 0.08 %/a auf eine Akti-

Bg wird eine Obergrenzen-

vitdt von 3.7 - 1013 Bq um, die flir energiereiche Strahler aus Griin-
den der Abschirmung und der W'eirmeleistang mit Sicherheit eine Ober-
grenze fiir Einzelgebinde darstellt, erhdlt man eine Freisetzungsrate
von 3 %/a. Dies liegt in vergleichbarer GréBe zur Tritiumfreisetzung
als HTO (5 %/a). Daher wird fiir Abfallgebinde mit einer Aktivitit
> 102 Bq eine Freisetzungsrate von 5 + 1072 a !
stellt.

als Obergrenze unter-
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ANHANG 5:

Abschdtzung des zur Freisetzung verfiigbaren Anteils von Jod im Rest-
wasser_von Harzen und Konzentraten

Harze weisen im unverfestigten Zustand einen Restfeuchtegehalt von etwa
30 % auf. Zur Abschitzung des Jodanteils in der Behélteratmosphare wird
hier konservativ unterstelit, daB diese Restfeuchte nicht als Quellwas-
ser im Harz gebunden ist, sondern als (iberstehendes Wasser den Poren-
raum des Harzes ausfiilit. Unter dieser Voraussetzung ergibt sich bei
einem typischen Fillungsgrad von 90 % und einem Porenanteil von 0.4
z.B. fur einen 200-1-GuBbehilter:

Wassermasse 60 dm3

Hohlvolumen 32 dm3

(= Porenvolumen + unverfiilltes
Vol. - Wasservolumen)

Die Berechnung des luftgetragenen Jodanteils erfolgt mit Hilfe des Ver-
teilungskoeffizienten. Filir neutrale bis basische Verhidltnisse, wie sie
flir die hier diskutierten Abfélle charakteristisch sind, wird ein Ge-
samtjodverteilungskoeffizient wvon 1_0",1 %3 als abdeckend zugrunde ge-
legt /BEA 84/. Dieser Wet;t wird auch durch neuere Untersuthungen, die

derzeit noch an zahlreichen Stellen im Gange sind, gestlitzt /UKA 86/.

Daraus erhdlt man einen luftgetragenen Anteil der Jodaktivitat von ca.
5 - 10-5, bezogen auf die Jodaktivitdt im Restwasser. Bei sonst glei~
chen Ausgangsdaten ist dieser Wert nicht abh3angig vom Behadltervolumen.
Die hier diskutierten Daten kdénnen in analoger Weise auf Konzentrate
libertragen werden.

Entsprechende Daten flir zementierte/betonierte Harze und Konzentrate
sind:

Wassergehalt 30 %

Porenanteil 0.3
(des Betons)
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Damit errechnet sich nach dem oben beschriebenen Verfahren ebenfalls

ein zur Freisetzung verfiigbarer Anteil der Jodaktivitat von < 10-4.





