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Zusammenfassung

Im vorliegenden Bericht werden zur Abrundung der Aussagen beziig-
lich der Kritikalitatssicherheit des geplanten Endlagers Konrad
Fragen zur chemischen Zusammensetzung der Grubenwidsser und des
Gesteins sowie zur Wahl des Moderators in den Kritikalitdtsrech-
nungen behandelt. AuBerdem wird begriindet, weshalb Grenzwerte nur
tir die im Atomgesetz genannten besonderen spaltbaren Stoffe
(U 233, U 235, Pu 239 und Pu 241) abgeleitet worden sind.



1. Einleitung

Im Rahmen eines Fachgespriachs mit dem NMU und dem TUV Hannover am
14, April 1988 sind noch ein paar Punkte identifiziert worden,
die zur Abrundung der Aussagen beziglich der Kritikalitdtssicher-
heit des geplanten Endlagers Konrad behandelt werden sollen.

Auf der Basis von Kritikalitadtsrechnungen /1 - 4/ sind Grenzwerte
fir die maximal 2zuldssigen Massen an spaltbaren Stoffen pro
Abfallgebinde und pro Stapelabschnitt in der Einlagerungskammer
abgeleitet worden /5/. Dabei sind die Radionuklide U 233, U 235,
Pu 239 und Pu 24! bericksichtigt worden. Uber diese Radionuklide
hinaus gibt es noch weitere Stoffe, die insbesondere durch
schnelle Neutronen spaltbar sind. Auf diese Radionuklide und ihre
Bedeutung im Endlager wird in Kap. 1 eingegangen.

Da bei der Ableitung der zuldssigen Massen an spaltbaren Stoffen
von der chemischen Zusammensetzung der Grubenwdsser (Chlorid-
Gehalt) Kredit genommen wurde, werden die neuen Meflergebnisse
bericksichtigt und bewertet.

Im Rahmen der Betrachtungen zur Kritikalitdtssicherheit in der
Nachbetriebsphase des geplanten Endlagers Konrad /6/ wird bei der
Ermittlung der Konzentration an spaltbaren Stoffen und dem Ver-
gleich mit der kritischen Konzentration von der chemigchen Zusam-
mensetzung des umgebenden Gesteins Kredit genommen. Da der Einla-
gerungshorizont nicht mehr nur der mittlere Korallenoolith ist,
sondern auf den gesamten Xorallenoolith ausgedehnt wurde, muf3
gepriift werden, ob sich daraus Anderungen fir die getroffenen
Aussagen ergeben.

Der vorliegende Bericht ist in Zusammenarbeit zwischen der Physi-
kalisch-Technischen Bundesanstalt, Braunschweig, und der Gesell-
schaft fir Reaktorsicherheit mbH, Minchen, erstellt worden.



2. Betrachtung weiterer Radionuklide

Im geplanten Endlager Konrad konnen aufgrund der Ergebnisse der
Sicherheitsanalysen auch Abfallgebinde eingelagert werden, die
Restmengen an spaltbaren Stoffen in fester Form enthalten.

Zu den "besonderen spaltbaren Stoffen" zdhlen nach dem Atomgesetz
/7/ die Radionuklide Pu 239, ©Pu 241, U 233 und U 235. Fir diese
Radionuklide sind =zulassige Massen prc Abfallgebinde wund pro
Stapelabschnitt in der Einlagerungskammer abgeleitet worden /5/.

In den Transportbestimmungen fiir gefihrliche Giuter /8/ wird dari-
ber hinaus noch das Radionuklid Pu 238 aufgefiihrt; daneben gibt
es noch weitere Radionuklide, die durch thermische und schnelle
Neutronen spaltbar sind wie z. B. einige Cm-Isotope /9 - 10/. Auf
die Bedeutung dieser Radionuklide fir die Kritikalitdtssicherheit
im geplanten Endlager Konrad wird im folgenden eingegangen.

Aufgrund der vorliegenden Daten iber die einzulagernden Abfalle
/11/ - die ermittelten Gesamtmassen im Endlager Konrad zu Beginn
der Nachbetriebsphase sind in Tabelle 1 aufgefithrt - ist nicht
zu erwarten, daf3 einzelne Abfallgebinde hchere spaltbare Aktini-
den {im o. g. Sinne) in Mengen und Konzentrationen enthalten
werden, fiur die eine Anreicherung und chemische Abtrennung die
Voraussetzung widre. Nur dann konnten sie in bezug avf Kritikali-
tatssicherheit von Bedeutung sein.

Zur Festsetzung von Grenzwerten fiir diese Gruppe spaltbarer Ra-
dionuklide werden keine Kritikalitdtsrechnungen unter speziellen
Randbedingungen durchgefiihrt. Als Grenzwerte werden die sicheren
Massen (die kleinsten kritischen Kugelmassen) der Jjeweiligen
Radionuklide festgesetzt, wie sie in der Norm ANSI/ANS-8.15-1981
des American National Standards Institute /12/ angegeben sind
{(Tab. 1).

Dabei ist anzumerken, dap die in der ANSI-Norm aufgefihrten
Radionuklide Cf 249 und Cf 251 nicht in den fir das Endlager

Konrad vorgesehenen Abfallen vorhanden sind.

Der Vergleich der sicheren Massen pro Abfallgebinde mit den im



Endlager 2zu erwartenden Gesamtmassen zeigt, daf fuir alle Radio-
nuklide bis auf Pu 238 die Gesamtmassen (2. T. um mehrere GrofBen-
ordnungen) unterhalb der in der ANSI-Norm genannten Werte liegen.

Im Fall des Pu 238 betrdgt die im Endlager zu erwartende Gesamt-
masse rd. 20,5 kg, d.h. das siebenfache der pro Abfallgebinde
zuldssigen Masse. Beriicksichtigt man die Anforderungen, die sich
aufgrund der Ergebnisse anderer Teile der Sicherheitsanalysen
ergeben, so betragt die maximal zuldssige Aktivitat in einem
Abfallgebinde 3,1-1013 Bg /13/. Das fuhrt bei einer spezifischen
Aktivitat von 6,33'1011 Bg/g zu einer maximal zuldssigen Masse an
Pu 238 von 0,049 kg und liegt damit um einen Faktor 60 unter der
in Tab. 1 genannten sicheren Masse.

Wenn keine Prifung des Einzelfalles erfolgt, begrenzen die in
Tabelle 1 aufgefiihrten Werte die einzulagernde Gesamtmasse des
jeweiligen Radionuklides, sofern es in reiner angereicherter Form
vorliegt.

Im Hinblick auf Spuren dieser Radionuklide (insbesondere Am 241},
wie sie in Abfdllen aus der plutoniumverarbeitenden Industrie
enthalten sein konnen, wird auf die durchgefihrten Kritikali-
tatsrechnungen verwiesen /4/.

Hier ist im Fall des ersten untersuchten Plutonium-Vektors in /4/
mit 69,6 % Pugioe €in Anteil von 0,3 % Am-241 in den Rechnungen
berlicksichtigt worden.



Radio- Thermisches System Metallkugel Gesamtmasse

nuklid H,0-Retlektor Stahlreflektor im Endlager

Np 237 — 20 6,9

Pu 238 — 3 20,5

Am 241 — 16 9,5

Am 242m 0,013 _— 0,047¢1072

Am 243 — 25 0,13 »1073

Om 243 0,090 — 0,037+107°

Om 244 —— 3 0,735

Cm 245 0,030 —— 0,011

Cm 247 0,900 — 0,0321073

Cf 249 0,010 — nicht
Vor-

CE 251 0,005 — handen

Tab. 1: Vergleich der Werte zur Massenbegrenzung (kleinste kritische Kugel-
massen) hoherer spaltbarer Aktiniden in isotopenreiner Form /12/
pro Abfallgebinde mit den im Endlager Konrad zu erwartenden Gesamt-
massen.

Angaben in kg.



3. Wahl des Moderators

Bei den Rechnungen zur Kritikalitdtssicherheit in der Betriebs-
phase des geplanten Endlagers Konrad ist als Moderator Wasser
unterstellt worden. Mit Hilfe dieser Rechnungen ist nachgewiesen
worden, daB die festgelegte Massenkonzentration von 50 g an
spaltbaren Stoffen pro 100 1 Abfallprodukt zu k_ < 0,6 fihrt.
AufBerdem beruhen die Anforderungen aus der Betriebsphase an die
zuldssige Masse spaltbarer Stoffe pro Abfallgebinde auf diesen
Rechnungen.

Neben H,0 sind insbesondere D,0, Beryllium, Berylliumoxid und
reines Graphit wichtige Moderatoren.

Diese Stoffe konnen als Moderatoren und Reflektoren zu kleineren
kritischen Konzentrationen bzw. Massen fihren als Wasser, da sie
niedrigere Absorptionsquerschnitte fiur thermische Neutronen be-
sitzen.

Nach der gegenwartigen Planung ist jedoch auszuschliefien, daB
diese Stoffe zum Entstehen einer kritischen Anordnung im Endlager
beitragen konnen, da sie nicht in ausreichender Menge vorhanden

sind. Sollten dennoch groBere Mengen (2 1 m3

in einem 3abfallge-
binde) eines dieser Materialien zur Einlagerung kommen, so miif3te

dies im Einzelfall gepriift werden.



4. Chemische Zusammensetzung der Grubenwisser

Bei den Betrachtungen zur Kritikalitdtssicherheit ist eine 2u
erwartende Vermischung des spaltbaren Materials mit Korrosions-
produkten aus den Abfallgebinden oder dem vor Ort vorhandenen
Grubenerz konservativ vernachlidssigt worden; lediglich der expe-
rimentell bestimmte Salzgehalt des Grubenwassers ist in die Be-
rechnungen eingegangen.

Dazu sind aus den chemischen Analysen in /14/ die Grubenwasser
mit einem Cl-Gehalt von 125 000 mg/l und 95 970 mg/l verwendet
worden. Fir die Ableitung von Anforderungen an die Abfallgebinde
ist das Hils-Wasser mit dem niedrigeren Chlorgehalt unterstellt
worden.

Inzwischen sind weitere umfangreiche Analysen der chemischen
Zusammensetzung der Grubenwdsser erfolgt, die in einer Reihe von
Arbeitsberichten /15 - 18/ dokumentiert und in /19/ zusammenfas-
send dargestellt sind. Die Tabelle 2 mit den mittleren Werten ist
der Unterlage /19/ entnommen.

Der Chlorgehalt variiert dabei zwischen 98 500 mg/1 und
205 057 mg/l in den fiur die Einlagerung relevanten Teilen des
Grubengebidudes, der Chlorgehalt ist natirlich in Teufen von z. B.
200 m wesentlich geringer.

In /18/ ist bei einer Messung im Rahmen der Tiefbohrung Konrad
101 ein Chlorgehalt von 94 500 mg/l festgestellt worden, der sich
aber im Vergleich mit dem o. g. Wert von 95 970 mg/l in den
Berechnungen von k_ nicht bemerkbar macht. Dazu wird in /18/
angemerkt, daf der Chemismus des Wassers aus dem Hils-Sandstein
dem Chemismus der in der Schachtanlage Konrad auftretenden Tief-
grundwisser relativ gut entspricht; die Tiefengrundwidsser sind
eher noch hther mineralisiert.

Auch die neuesten Messungen /20/ zeigen, dafl der Chlorgehalt an
verschiedenen Stellen im Grubengebdude sehr unterschiedlich 1ist
und zwischen 98 000 mg/1 und 230 000 mg/l schwankt.
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alle Proben Ort 300 Ort 410 N Ort 660 A

Na 62,7 9/1 + 8% 59,0 g/l + 2N 59,0 g/l + 1% 63,5 g/1+ 5%

X 0,31 g/1 +39 % 0,2¢  g/1 + 14 % 0,24 g/1 + 13 % 0,34 g/1 + 40 %

Li 0,008 g/1 + 37 % 0,003 g/1 + 17 % 0,003 g/1 + 8% 0,006 g/1 + 31 %
Ca 12,3 g/1 +19 4% 10,6 g/1 + 5% 9,93 g/t + 2% 12,8 ¢/1 + 11 %
Mg 2 2,48 g/l + 16 % 2,12 g/1 *+ 5% 2,08 g/l + 5% 2,6 9/l + &N
Rb 0,008 g/1 + & % - - -

Sr 0,381 g/1 + 26 % 0,388 g/f! + 28 % 0,536 g/1 + 7% 0,358 ¢g/1 + 18 %

Fe 0,056 g/1 + 56 % 06,065 g/1 + 38 % 0,030 g/1 +79 % 0,066 g/1 + 39 %

C1 128,0 g/1 + 9% 17,8 g/l + 1% 118 g/l + 1% 131 o/t + 3\
50, 0,787 g/t + 30 % 0,705 g/1 + 18 % 0,888 g/1 + 13 % 0,746 g/1 + 28 N
HCO4 0,037 g/1 + 37 % 0,057 g/1 + 9% 0,033 /1 + 57 % 0,030 g/1 + 60 %
B0y 0,107 g/1 + 26 % 0,090 g/1 + 30 % 0,076 g/l + 4& & 0,112 g/t + 17 &

[ 0,084 g/l + 44 % 0,058 g/1 +39% 0,060 g/1 + 73 % 0,082 g/1 + 30 %
Br 0,807 g/l + 25 % 0,637 g/l + 3% 0,512 g/1 +29% 0,842 g1/ + 15 %

pH 5,5 +11 N 6,0 + 0,48 5,9 +85% 5,3 + 6,84
Eh 197 mv + 33 % 102 mV o+ 4,2 % 119 mé +59% 214 mV o+ 28,4 %
Temperatur &1 °C + 15 % 42,1 o¢ +2,5% 39,2 °¢ +8,8% 51,3 °%C + 15,7 %
Dichte 1,143 kg/1 &+ 5 % 1,120 kg/7 + 0,3 & 1,123 kg/1 + 8,8 % 1,187 kg/1 + 6,0 %
Abdampfr., 228 g/l + 12 % 210 g/1 + 1,6 % 21t g/1 +1,5% 234 g/l + 2,4 %

Tab. 2: Mittlere 2Zusammensetzung der Tiefengrundwidsser aus der
Schachtanlage Konrad nach /19/

Bei den in /20/ ausgewerteten Messungen liefert nur eine chemi-
sche Analyse einen geringeren Chlor-Anteil (54 218,09 mg/l) in
den Wissern als bei den Kritikalitdtsberechnungen unterstellt
wurde. Die Stelle, an der diese Wasserprobe entnommen wurde, ist
bei der Erkundung des AuBenbereichs des Grubengebdudes im Kimme-
ridge, also oberhalb des Einlagerungshorizontes Korallenoolith,
angefahren worden. Diese Widsser sind fir die Kritikalitatsrech-
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nungen daher nicht zu bericksichtigen, zumal allein aus bergtech-
nischen Gesichtspunkten zwischen den Einlagerungskammern und der
Erkundungsstrecke ein Sicherheitsabstand von mehr als 35 m einge-
halten werden muf.
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5. Chemische Zusammensetzung des Gesteins

Die Rechnungen in /1/ basieren auf einer bestimmten Materialzu-
sammensetzung des Erzgesteins, die in /21/ aufgefithrt ist. Im
Rahmen der Betrachtungen zur Kritikalitadtssicherheit in der Nach-
betriebsphase des geplanten Endlagers Konrad /6/ wird bei der
Ermittlung der Konzentraticon an spaltbaren Stoffern und dem Ver-
gleich mit der kritischen Konzentration von der chemischen Zusam-
mensetzung des umgebenden Gesteins Kredit genommen. Da der Einla-
gerungshorizont nicht mehr nur der mittlere Korallenoelith ist,
sondern auf den gesammten Korallenoolith ausgedehnt wurde, muf
geprift werden, ob sich daraus Anderungen fir die getroffenen
Aussagen ergeben.

Mineralogische Untersuchungen liegen fir ein groBeres Spektrum
von Gesteinsproben vor, chemische Untersuchungen im wesentlichen
fiilr den mittleren Korallencolith. Die folgenden Betrachtungen
stiitzen sich daher auf die Ergebnisse der Tiefbohrung Konrad 101
/22/, dabei wird der gesamte Korallenoolith in den Teufen zwi-
schen 635,85 m bis 774,0 m zugrunde gelegt. Da die Erzgehalte im
mittleren KXorallenoolith im Grubengebiude der Schachtanlage Kon-
rad deutlich hoher sind, als sie in den Tiefbohrungen angetroffen
wurden, konnen im Sinne einer abdeckenden Bewertung die Daten aus
der Tiefbohrung verwendet werden.

Die in /1/ angefithrten Kritikalitdtsrechnungen haben primar
orientierenden Charakter. Grenzwerte fiir den Einlagerungsbetrieb
sind unmittelbar daraus nicht abgeleitet worden. In den unter-
suchten homogen Gemischen sind drei verschiedene Betonsorten und
Erzgestein mit 30 % Fe-Gehalt in =zwel verschiedenen Dichten
zugrunde gelegt worden (vgl. Tabelle 1 in /1/). 1In diesen Mate-
rialgemischen variiert der Massenanteil des Eisens, das hinsicht-
lich der Neutronenabsorption dominierend ist, zwischen 0 und ca.
50 %.

Damit ist in der Berechnungen der kritischen Pu 239-Konzentration
{Abb. 1 und 2 in /1/) eine ausreichende Schwankungsbreite im Fe-
Gehalt bericksichtigt, um auch Gemische von Spaltstoff und Erzge-
stein mit niedrigerem Fe-Gehalt abzudecken, wie er in der Probe
101 mit 8 % Fe,05 gemessen wurde.
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Die weiteren vorhandenen Elemente (Si, Ti, Al, Ca) unterscheiden
sich hinsichtlich Neutronenabsorption nicht sehr stark, so dap
eine Verschiebung der relativen Anteile kritikalitdtsmidfig keinen
wesentlichen Einfluf3 hat.

Somit behalten auch die in /6/ gemachten Ausfithrungen zur Kriti-
kalitatssicherheit in der Nachbetriebsphase ihre Giiltigkeit.
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