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Abschatzung der im Endlager fur hochradioaktive Abfélle durch den
Alphazerfall produzierten Menge Helium

Beim Alphazerfall von radioaktiven Stoffen wird bei jedem Zerfall ein Helium-4-Atomkern
erzeugt, der durch Elektroneneinfang zu einem Atom des Edelgases Helium umgewan-
delt wird. In einem Endlager fur radioaktive Abfélle entsteht auf diese Weise mit der Zeit
eine zunehmende Menge an Heliumgas. Im Folgenden wird grob abgeschatzt, welche
Gasmenge durch diesen Prozess im Nachweiszeitraum von einer Million Jahren gebildet

wird und welche Relevanz der Prozess fur die Entwicklung des Endlagers hat.

Auf Grund der vergleichsweise groRen Menge an Alphastrahlern in ausgedienten Brenn-
elementen wird fur die Abschatzung im Folgenden ausschlieZlich dieser Abfalltyp be-
trachtet. In verglasen hochaktiven Abféllen ist der relative Anteil an Aktiniden durch die
Wiederaufarbeitung deutlich reduziert. Das Gesamtaktivitétsinventar lges der endzula-
gernden ausgedienten SWR, DWR und MOX-Brennelemente in Deutschland ist in den
Endlagersystemberichten zum Vorhaben RESUS angegeben, wie z. B. (RESUS, 2019).

Solange die Endlagerbehdlter intakt sind, sammelt sich das durch den Alphazerfall ge-
bildete Helium zunachst im Inneren jedes einzelnen Behalters an. Daher ist es sinnvaoll,
eine Betrachtung fur einen Behélter durchzufihren. Entsprechend dem Endlagerkonzept
fir das Endlagersystem in einer Tongesteinsformation groRerer Machtigkeit im Vorha-
ben RESUS wird im Folgenden von einer Beladung jedes Brennelementbehalters mit
1,9 Brennelementen und einer Gesamtzahl von 11 159 Behdltern ausgegangen
(RESUS, 2019). Daraus ergibt sich das in Tabelle 1 angegebene Aktivitatsinventar eines
einzelnen Behdlter lge. In Tabelle 1 sind nur diejenigen Radionuklide des Nuklidspekt-

rums angegeben, die einen Alphazerfall aufweisen.

Beim radioaktiven Zerfall entstehen unter Umstanden Tochternuklide, die ebenfalls radi-
oaktiv sein und wiederum durch Alphazerfall zerfallen kdnnen. Der Zerfallsprozess wird

solange fortgesetzt, bis das urspringliche Radionuklid durch den radioaktiven Zerfall in



ein stabiles Nuklid umgewandelt worden ist. Die Anzahl der in dieser Kette von Zerféllen
stattfindenden Alphazerfélle kann anhand der Nuklidkarte abgezéahlt werden (vgl. Abbil-
dung 2), ist aber durch Verzweigungen in der Zerfallskette mit unterschiedlichen Abzwei-
gungswabhrscheinlichkeiten nicht immer eindeutig bestimmt. Die Alphazerfélle der Toch-
ternuklide in der Zerfallskette missen bei der Bildung von Helium ebenfalls
bertcksichtigt werden. Die maximale Anzahl an Alphazerféllen in der Zerfallskette inklu-

sive des Zerfalls von Tochternukliden ist als F, in Tabelle 1 angegeben.

Durch den radioaktiven Zerfall reduziert sich die Aktivitat des ausgedienten Brennstoffs
entsprechend dem Zerfallsgesetz mit der Zeit. Eine genaue Bestimmung der beim Zerfall
gebildeten Heliummenge kann nur durch eine zeitabhangige Zerfallsrechnung erfolgen.
Fur eine grobe Abschatzung wird im Folgenden eine obere Grenze fir die Heliummenge
abgeleitet. Dabei wird zunachst angenommen, dass fur die Dauer von zehn Halbwerts-
zeiten Ty, des Ursprungsnuklids dessen Aktivitat im Inventar konstant bleibt. Diese An-
nahme fihrt zu einer Uberschatzung der durch den Alphazerfall erzeugten Helium-
menge. Nach zehn Halbwertszeiten ist die Aktivitat des Ursprungsnuklids auf weniger
als ein Tausendstel der Anfangsaktivitat zuriickgegangen. Die wahrend dieser Zeit
Tmax = 10Ty, gebildete Menge wird berechnet und die nach dieser Zeitspanne gebildete
Menge im Gegenzug vernachlassigt. Falls die Zeitspanne von zehn Halbwertszeiten lan-
ger ist als der Nachweiszeitraum, dann wird Tma auf eine Million Jahre beschrankt (vgl.
Tabelle 1). Falls die auf diese Weise berechnete Anzahl Ny, gré3er ist als die urspriing-
lich im Inventar enthaltene Anzahl Ngen, dann ist demnach das gesamte Inventar des
entsprechenden Radionuklids zerfallen und die Anzahl der Alphazerfélle wird auf Ngen
beschrankt (vgl. Tabelle 1).

Weiterhin wird angenommen, dass auch die radioaktiven Zerfélle aller Tochternuklide
innerhalb der Zeit Trax Stattfinden. Da manche der Tochternuklide eine grof3e Halbwerts-
zeit aufweisen, ist auch dies eine Annahme, die die tatsachliche Anzahl an Alphazerfal-

len und die dadurch erzeugte Heliummenge Uberschétzt.

Die Anzahl der im Nachweiszeitraum in einem Brennelementbehdalter durch den Alpha-
zerfall gebildeter Heliumatome N ergibt sich unter Berticksichtigung der oben beschrie-

benen Annahmen bei Summation tber alle Nuklide i durch

Nye = Zi (F(x " min (IBeh * Trax " Sas NBeh))il



zu etwa 4-10%%, wobei S, die Anzahl der Sekunden pro Jahr angibt. Mit der Avogadrozahl

Na (vgl. Tab. 2) ergibt sich daraus eine Stoffmenge

N = NHe
He —
Ny

von Npe = 665 Mol, bzw. mit dem Molvolumen Vy,

Vie = Nie " Vi

ein Gasvolumen Ve von etwa 15 Nms3.

Die Relevanz dieser Gasmenge fiir die Endlagerentwicklung lasst sich anhand zweier

prinzipiell unterschiedlicher Endlagerkonzepte diskutieren, in denen

1. die Endlagerbehalter — z. B. durch eine Kupferummantelung — so ausgelegt sind,

dass sie den gesamten Nachweiszeitraum von einer Million Jahren gasdicht blei-
ben sollen:
In diesem Fall wird das gebildete Helium Uber den gesamten Nachweiszeitraum
im Endlagerbehélter gesammelt. Das in den Behdltern zur Verfiigung stehende
Hohlraumvolumen ist begrenzt, so dass sich die Bildung von Helium entspre-
chend dem allgemeinen Gasgesetz in einem Anstieg des Gasdrucks im Behalter
auswirkt. Bei einem angenommen verfiigbaren Hohlraumvolumen im Behélter
von 0,5 m3 unter anfanglichem Atmosphéarendruck, wirde sich der Druck im Be-
halter durch die oben angegebene zusatzliche Gasmenge auf 3 MPa nach einer
Million Jahren erhéhen?. Dieser Druck ist geringer als der in einer typischen End-
lagerteufe von 800 m zu erwartende Gebirgsdruck von etwa 18 MPa, gegen den
die Endlagerbehalter auszulegen sind. Die Heliumproduktion kann bei intakten
Behaltern eventuell zu einer relevanten Druckerhdhung im Behalter fiihren, die
bei der Behélterauslegung bertcksichtigt werden muss. Genauere Betrachtun-
gen zur tatsachlich gebildeten Gasmenge sind dabei notwendig.

2. die Endlagerbehélter aus Stahl bestehen, nur fir eine vergleichsweise geringe
Lebensdauer ausgelegt sind und mindestens 500 Jahre aerosoldicht bleiben sol-

len:

1 Je nach Gebirgstemperatur in der Endlagerteufe kann sich der Druck um bis zu 20 % erhdhen

3



Bei der Verwendung von Behaltern aus Stahl entsteht zusatzlich zu dem oben
beschriebenen Prozess auch Gas bei der anaeroben Korrosion des Eisens im
Kontakt mit Feuchtigkeit. Anzunehmende Massen fir den Behalter betragen
etwa 5 300 kg Eisen fur BSK und 38 000 kg fur POLLUX-3-Behélter. Bei der an-
aeroben Korrosion entsteht pro Kilogramm korrodiertes Eisen eine Gasmenge
von knapp 24 Mol Wasserstoff. Verglichen mit der bei vollstandiger Korrosion des
Behalters entstehenden Gasmenge stellt die Produktion des Heliums damit nur
einen Anteil von 0,5 % bei der Verwendung von BSK und 0,1% bei der Verwen-
dung von POLLUX-3-Behaltern dar. Die durch den Alphazerfall erzeugte Gas-
menge ist damit fur die Entwicklung des Gasdrucks im Endlager nur von unter-
geordneter Bedeutung. Dies gilt insbesondere, da sich das Gas aus der
Korrosion von Eisen — bei ausreichender Verfiigbarkeit von Wasser (z. B. in ei-
nem Endlager im Ton) — innerhalb eines deutlich kiirzeren Zeitraums bildet als

das Helium beim Alphazerfall.

In einem Bericht der SKB (SKB 2010) werden ebenfalls Analysen zur Heliumproduktion
durch den Alphazerfall beschrieben. Die in dem genannten Bericht angegebenen Werte
fur die Heliumkonzentration und den entstehenden Druck im Behélter deuten auf etwa
eine Grolenordnung niedrigere Werte hin, als in der hier durchgefiihrten Abschétzung.
Die getroffene Schlussfolgerung ist dort dementsprechend, dass der Prozess fir die zu-
kiinftige Entwicklung des Endlagers nicht relevant ist. Der Unterschied der Ergebnisse
und der Bewertung ist zumindest zum Teil durch die konservativen Annahmen in der hier
durchgefuhrten Abschatzung zu erwarten. Ein genauerer Vergleich mit den Werten von
SKB ist auf Basis der Angaben in deren Bericht und der hier nicht durchgefuihrten zeit-
abhéngigen Zerfallsberechnungen nicht moglich.

Aus der hier durchgefiihrten Abschatzung lasst sich schlussfolgern, dass die Gasbildung
von Helium als Folge des Alphazerfalls im Endlager je nach dem zu Grunde liegenden
Endlagerkonzept bei der Entwicklung des Endlagersystems berticksichtigt werden muss.
Bei der Verwendung von Behéltern, die entsprechend dem Sicherheits- und Endlager-
konzept eine Dichtigkeit von einer Million Jahre aufweisen sollen, ist der entstehende
Gasdruck bei der Behélterauslegung zu bericksichtigen. In Endlagerkonzepten, bei de-
nen eine starke Gasbildung durch Korrosions- oder Degradationsprozesse zu erwarten
ist, spielt die Heliumproduktion aus dem Alphazerfall vermutlich nur eine untergeordnete
Rolle.



Eine genauere Berechnung der durch den Alphazerfall erzeugten Heliummenge und die
Analyse der daraus resultierenden Konsequenzen ist spezifisch fur jedes Endlagerkon-
zept durchzufuhren. Gegeniber der oben durchgefihrten groben Abschétzung sind da-

bei die folgenden zusatzlichen Voraussetzungen und Informationen notwendig:

1. Eine Modellrechnung zum radioaktiven Zerfall der Aktinide inklusive der Toch-
ternuklide, bei der die Anzahl der Alphazerfalle Gber eine Million Jahre zeitlich
integriert wird,

2. ein spezifisches Endlagerkonzept, durch das die Anzahl der Brennelemente pro
Endlagerbehalter festgelegt ist und

3. ein spezifisches Behdlterkonzept, durch das der verbleibende Hohlraum im Be-

halter nach deren Beladung festgelegt ist.



Tab. 1:

Aktivitatsinventar ausgewahlter Radionuklide in ausgedienten Brennele-

menten und durch Alphazerfall erzeugte Heliummenge (weitere Informatio-

nen siehe Text)

Nuklid Halb- Inventar | Inventar | Anzahl Maximale | Maximale | Anzahl er-
wertszeit | Brennele- |in einem |des Nuk- |Anzahl a- | Anzahl o- |zeugter
mente ge- | Brennele- |lids im In- | Zerfalle in | Zerfalle in | Heliu-
samt mentbe- | ventar vz der Zer- matome
halter fallskette
Ty, Iges IBen Ngeh NHyp Fo NHe
[a] [Bq] [Bq]
Ra-226 1,60-10%| 4,01-10%| 3,59-10%| 2,62-10¢| 1,81-107 5| 1,31-10%7
Th-229 7,88-10%| 6,17-10%| 5,53-10%| 1,98-10'7| 1,37-10%8 5| 9,91-10%
Th-230 7,54-10%| 3,50-1011| 3,14-10°97| 1,08-10%°| 7,46-10%° 6| 6,46-10%
Th-232 1,41-10%| 2,27-10°%| 2,03-10%| 1,30-10%2| 6,42-10%7 6| 3,85-10'8
Pa-231 3,28-10%| 3,07-101°| 2,75-10%| 4,10-10'8| 2,84:-10%° 6| 2,46-101°
U-232 6,89-1091 | 2,31-1013| 2,07-10%°| 6,49-10'8| 4,50-10%° 6| 3,89-10%°
U-233 1,59-10%| 1,17-10%2| 1,05-10%| 7,59-102°| 3,31-10%% 6| 4,56-10%1
U-234 2,46-10%| 8,88-104| 7,96-10°| 8,89-10%3| 2,51-10** 7| 6,22:10%*
U-235 7,04-10% | 551-1012| 4,94-10%| 1,58-10%5| 1,56-10%2 7| 1,09-10%
U-236 2,34-10°7| 1,37-104| 1,23-10°| 1,31-10%5| 3,87-10% 7| 2,71-10%
U-238 4,47-10%°| 1,26-104| 1,13-10°| 2,30-10%" | 3,56-10% 8| 2,85-10%*
Np-237 2,14-10% | 2,82-1014| 2,53-10°| 2,47-10%*| 7,97-10% 7| 5,58-10%*
Pu-238 8,77-1001| 2,73-1018| 2,45-10*| 9,77-10%3| 6,77-10>* 9| 8,79-10%*
Pu-239 2,41-10%| 2,05-10'7| 1,84-1013| 2,02:10%5| 1,40-10% 8| 1,61-10%
Pu-240 6,56-10% | 4,52-10'7| 4,05-10'3| 1,21-10%| 8,38:10% 8| 9,68-10%
Pu-242 3,75-10%| 2,73-1015| 2,45-1011| 4,17-10%*| 7,72:10* 10| 4,17-10%
Pu-244 8,00-10°7 | 3,16-101*| 2,83-10°7| 1,03-10%3| 8,93:-10%° 9| 8,04-10%
Am-241 4,32-10%2| 4,03-10'8| 3,61-104| 7,10-10>*| 4,92-10% 9| 6,39-10%
Am-242 1,41-10°2| 1,33-10%| 1,19-102| 7,65-102*| 5,30-102%2 10| 7,65-10%
Am-243 7,37-10%| 3,56-101¢| 3,19-10'2| 1,07-10%*| 7,41-10* 9| 9,63-10%*
Cm-245 8,50-10% | 1,54-105| 1,38-10'1| 5,34-10%?| 3,70-10% 10| 5,34-10%
Cm-246 4,73-10%| 2,52-104| 2,26-10°| 4,86-10%| 3,37-1022 10| 4,86-10%
Cm-247 1,56-1007| 1,40-10%°| 1,25-10°| 8,90-10%°| 3,96-10% 10| 3,96-10%°
Cm-248 3,40-10% | 3,60-10°°| 3,23:1095| 4,99-10'8| 1,02:10%° 10| 4,99-10%°




Tab. 2: Weitere in diesem Memo verwendete Werte

Parameter Wert Einheit
Anzahl Brennelemente pro Behalter 1,9

Anzahl Behalter im Endlager 11 159

Avogadrozahl N, 6,02:102 1/mol
Sekunden pro Jahr Sa 3,15-107 s/a
Molvolumen Vi 0,0224 Nm?3/mol
Behalterhohlraum 0,5 m3
Normaldruck 0,101 MPa
Masse BSK-Behalter 5300 kg
Gasproduktion bei der Eisenkorrosion 23,87 MOlH2/kgFe
Wasserverbrauch bei der Eisenkorrosion 0,43 KQwasser/KgFe

Abb. 1: Ausschnitt aus der Nuklidkarte. Die Zerfallskette vom Cm-246 zu Pb-206

ist beispielhaft eingezeichnet, wobei Alphazerfalle durch rote Pfeile ge-

kennzeichnet sind.
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