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Kurzfassung

In Anlehnung an den Ansatz fur die uneingeschrankte Freigabe, wird in dem vorliegen-
den Eigenforschungsvorhaben durch die GRS ein Berechnungsinstrument fir die Be-
stimmung spezifischer Freigabewerte nach Stand von Wissenschaft und Technik in
Form eines Baukastensystems entwickelt. Mit Hilfe dieses Ansatzes kdnnen zuktinftig
aufkommende Fragestellungen, z. B. in Zusammenhang mit einer méglichen Uberarbei-
tung der Strahlenschutzverordnung (StriSchV), sich verandernder Randbedingungen
oder auch neuer Szenarien, transparent ermittelt werden. Dabei werden neue internati-
onale Empfehlungen, die derzeit z. B. bei der International Atomic Energy Agency (IAEA)
(DS 500) auch unter Beteiligung der GRS in der Endredaktion sind, ebenso berticksich-
tigt, wie die spezifischen Bedingungen der deutschen Verwertungs- und Entsorgungs-

landschatft.

Die den aktuellen spezifischen Freigabepfaden zugrundeliegenden Expositionsszena-
rien und Berechnungsvorschriften wurden durch die GRS im Rahmen des Eigenfor-
schungsvorhabens, wo es mdglich war, zunachst in generische Expositionsszenarien
Uberfiihrt und mit den notwendigen Berechnungsvorschriften untersetzt. Ziel war es,
durch mdglichst generische Expositionsszenarien und den darin verwendeten Berech-
nungsvorschriften, ein Instrument zur Bestimmung spezifischer Freigabewerte zu entwi-

ckeln und hinsichtlich seiner Anwendbarkeit, Flexibilitat und Transparenz zu prifen.

Das Berechnungsinstrument wurde mit der skriptbasierten Programmiersprache Python
/VAN 09/ umgesetzt und so dokumentiert, dass die Berechnung einzelner Freigabewerte
fir samtliche Radionuklide und zunachst ausgewéahlte Freigabeszenarien transparent
und nachvollziehbar, z. B. durch eine Art ,Baukastensystem®, erfolgen kann. Auf diese
Art und Weise ist es moglich, die Auswirkungen von sich zukinftig &ndernden Randbe-
dingungen, und damit verbundene Parameterwerte, auf bestimmte spezifische Freiga-
bewerte schnell und transparent zu prufen. Hierflr war zusétzlich, zur programmiertech-
nischen Dokumentation, die Zusammenstellung wesentlicher Modellparameter sowie

der damit verbundenen Wertebereiche in einer Datenbank von zentraler Bedeutung.

Es war nicht Ziel des Eigenforschungsvorhabens, ein Berechnungsinstrument fur die ak-
tuellen spezifischen Freigabewerte zu entwickeln. Der fir bestimmte Radionuklide rele-
vante Boden- oder Grundwasserpfad wurde mittels numerischer Grundwassermodelle
abgebildet. Einfache numerische Modelle wurden erstellt, um maximale Konzentrationen

aus dem Modell abzugreifen und als Input fir das Python-Modell zu verwenden. Um die



Robustheit der Rechencodes nachzuweisen und das Vertrauen in die numerischen Er-
gebnisse zu starken, wurde eine Art Benchmark mit mehreren Rechencodes in Zusam-

menarbeit mit der Universitat Stuttgart durchgefihrt.

Im Rahmen des vorliegenden Eigenforschungsvorhabens wurde der Kp-Wert als ein
zentraler Parameter fur die Grundwassermodellierung eingehend untersucht. Neben ei-
ner umfassenden Literaturrecherche wurden dartuber hinaus auch Versuche im GRS-
eigenen Labor durchgefihrt. Erstmals wurde zudem ein methodischer Ansatz zur Be-
stimmung von Verteilungen ungewisser Parameter aus implizitem Expertenwissen am

Beispiel von Sorptionsparametern durchgefihrt.
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1 Einleitung/Hintergrund

Nicht bzw. leicht radioaktiv kontaminierte Materialien fallen in grof3eren Massen bei der
Stilllegung und dem Abbau von kerntechnischen Anlagen oder in deutlich kleineren Mas-
sen in Medizin, Forschung oder dem Betrieb kerntechnischer Anlagen an. Diese Massen
werden nach Durchlaufen eines in der StrISchV geregelten behdrdlich genehmigten Frei-
gabe- bzw. Herausgabeverfahrens zur Wieder- bzw. Weiterverwertung dem Stoffkreis-
lauf zugefuihrt bzw. fachgerecht beseitigt.

Die Freigabe ist daher ein wichtiger Pfeiler zur Bewaltigung der aktuellen und zuktinftig
anfallenden Reststoffmassen. Nach den 88 35 und 36 StrISchV /SSV 24/ kénnen die
zustandigen Behorden in der Regel davon ausgehen, dass fur Einzelpersonen der Be-
volkerung eine effektive Dosis im Bereich von 10 pSv (Mikrosievert) (Dosiskriterium) im
Kalenderjahr nicht Giberschritten wird, wenn die entsprechenden Freigabewerte nach An-
lage 4 Tabelle 1 der StrlISchV /SSV 24/ eingehalten werden. Hierbei gelten die Freiga-
bewerte nach Anlage 4 Tabelle 1 Spalte 3 fiir die uneingeschréankte Freigabe nach § 35
StrISchV und jene nach Anlage 4 Tabelle 1 Spalten 6 bis 14 fir die spezifische Freigabe
nach § 36 StrlISchV. Voraussetzung zur Einhaltung des Dosiskriteriums ist neben der
Einhaltung der genannten Freigabewerte nach Anlage 4 auch die Einhaltung der Festle-
gungen zur Freigabe geman Anlage 8 StrlSchV /SSV 24/ sowie ggf. des vorgesehenen
Entsorgungsweges und, in den Fallen einer Beseitigung oder stoffspezifischen Verwen-

dung oder Verwertung, das festgelegte Entsorgungsziel.

Den Freigabewerten der uneingeschréankten Freigabe liegen international anerkannte
Berechnungsmodelle entsprechend der IAEA Safety Reports Series No. 44 (SR 44) zu-
grunde /IAEA 05/. In diesen Modellen werden festgelegte Standardszenarien in der Art
eines Baukastenprinzips zur Berechnung der Freigabewerte fir die uneingeschrankte

Freigabe herangezogen.

Die Freigabewerte der spezifischen Freigabe wurden, anders als die der uneinge-
schrankten Freigabe, weitgehend unveréndert aus der StrlSchV von 2001 /SSV 17/
Ubernommen. Die Berechnung dieser Freigabewerte erfolgt durch verschiedene Berech-
nungsvorschriften fiir die jeweiligen Freigabeoptionen. Mit Hilfe einer Vielzahl an Szena-
rien, welche die Ausbreitung der freigegebenen Stoffe in die Umwelt und Stoffkreislaufe
und die damit verbunden Expositionen von Einzelpersonen erfassen, werden so fir die
einzelnen Freigabeoptionen mit den entsprechenden Freigabemodellen die Freigabe-
werte bestimmt /ART 14/, /ART 20/.



Infolge der vielfaltigen Szenarien der einzelnen Freigabemodelle und der damit verbun-
denen grof3en Anzahl an Parameterwerten, ist eine Priifung der bestehenden Freigabe-
werte, z. B. durch sich &ndernde Randbedingungen und damit verbundene Annahmen

einzelner Parameterwerte, aktuell nur unter gro3em Aufwand mdglich.

Das Ziel des vorliegenden Eigenforschungsvorhabens ist die Entwicklung eines Berech-
nungsinstrumentes, das die Bestimmung von Freigabewerten fur spezifische Freigabe-
optionen unter Berlcksichtigung des geltenden Regelwerks und seiner Anforderungen
ermaoglicht. Das Berechnungsinstrument soll eine transparente und nachvollziehbare Be-
rechnung der Freigabewerte gewahrleisten. Zudem wird es so konzipiert, dass sich zu-
kiinftig andernde Randbedingungen sowie damit verbundene Anpassungen der zur Be-
rechnung notwendigen Parameter flexibel integriert werden kénnen. Dadurch lassen
sich deren Auswirkungen auf die Freigabewerte analysieren. Ein besonderes Merkmal
des Berechnungsmodells ist die vollstandige Nachvollziehbarkeit und Transparenz
samtlicher Eingabewerte, um eine verlassliche und anpassungsfahige Bewertung zu er-

madglichen.



2 Begriffsbestimmungen

Fur das vorliegende Eigenforschungsvorhaben wurden die folgenden Begriffsdefinitio-
nen festgelegt.

Annahmen

Annahmen bilden den Argumentationsrahmen fir die verwendeten Modelle. Sie sind
grundlegende Voraussetzungen, die getroffen werden, um ein Problem zu vereinfachen
oder Uberhaupt I6sbar zu machen. Allgemein werden in der Forschung unter Annahmen
Aussagen verstanden, die als gegeben hingenommen werden. Jede wissenschaftliche
Aussage beruht auf den zugrunde gelegten Annahmen, und es ist entscheidend, diese

Annahmen explizit zu machen.

Randbedingungen (auch Rahmenbedingungen)

Randbedingungen legen fest, wie sich ein System an seinen Grenzen verhélt oder wie
es mit seiner Umgebung interagiert. Fir die spezifische Freigabe sind dies z. B. rechtli-
che Bestimmungen, spezifische Annahmen und/oder praktische Anforderungen. Recht-
liche Vorgaben kdnnen dabei z. B. auch aus den Anforderungen umweltgesetzlicher
Vorgaben resultieren, da die Abfalle oder Reststoffe in Beseitigungsanlagen weiteren

Regulierungen unterliegen.

Freigabeoptionen (auch Freigabepfade)

Als Freigabeoptionen werden die Mdglichkeiten zur Freigabe nach Spalte 3 und nach
den Spalten 6 bis 14 der Tabelle 1 aus Anlage 4 zur StrSchV bezeichnet. Es bestehen
demnach die Freigabeoptionen, Abfalle oder Reststoffe aus dem Strahlenschutzrecht
uneingeschrankt (Spalte 3) oder spezifisch, d. h. unter Einhaltung spezifischer Randbe-

dingungen (Spalten 6 bis 14), freizugeben.

Freigabemodell

Das Ubergeordnete (spezifische) radiologische Freigabemodell flr jede Freigabeoption
stellt sicher, dass das Dosiskriterium eingehalten wird. Das Dosiskriterium nach § 31
Abs. 2 StrISchV fordert fur die Freigabe, dass Einzelpersonen der Bevélkerung durch
die freizugebenden Stoffe und Gegenstande maximal einer effektiven Dosis im Bereich

von 10 uSv im Kalenderjahr ausgesetzt werden. Jedes Freigabemodell besteht aus



verschiedenen Szenarien und den damit verbundenen Berechnungsvorschriften und

Modellparametern.

Die so gebildeten Szenarien und deren Aggregation zu einer Gesamtbetrachtung tber
moglichst abdeckende Szenarien fir jedes Radionuklid ist in diesem Sinne ein konzep-
tioneller Modellbildungsprozess. In diesem ist sowohl bzgl. des Szenariodesigns als
auch hinsichtlich der Auswahl der Parameter eine gute Abwégung im Sinne eines allge-
meingultigen Nachweises erforderlich. Die Szenariodefinition bildet die Schnittstelle zu
den eigentlichen Berechnungsvorschriften.

Szenario (Synonym flr Expositionsszenario)

Abfolge/Dokumentation von zusammenhangenden, (ursachlich) miteinander verketteten
Ereignissen oder Vorgangen mit Blick auf die Frage des Umgangs, der Verwendung
oder Weiterverarbeitung eines Stoffes und die Frage, in welchem Umfang dadurch Men-

schen und Umwelt mit dem betrachteten Stoff in Bertihrung kommen.

Expositionspfad

Als Expositionspfad wird der Weg radioaktiver Stoffe von der Ableitung aus einer Anlage
oder Einrichtung Gber einen Ausbreitungs- oder Transportvorgang bis hin zu einer inha-
lativen (Inhalation), oralen (Ingestion) oder dermalen (externe Strahlung) Exposition des

Menschen bezeichnet.

Berechnungsvorschriften

Unter einer Berechnungsvorschrift fur die Freigabe werden die Gleichungen bzw. Glei-
chungssysteme innerhalb eines Freigabemodells verstanden, die in ihrer Gesamtheit die
Freigabewerte begrinden sollen. Es hat sich fur die Berechnung etabliert, fiir einen spe-
zifischen Freigabewert ein Set an Szenarien zu definieren. Fir jedes Szenario gibt es
mindestens eine oder mehrere mathematische Gleichungen (geschlossene algebrai-
sche Systeme), seltener auch ein numerisches Rechenmodell. Gleichungen und nume-
rische Modelle liefern im Ergebnis einen deterministischen Zahlenwert eines Radionuk-
lids als Aktivitatskonzentration. Ob dieser Zahlenwert (ggf. nach Rundung) den Freiga-
bewert bildet, ergibt sich aus dem Vergleich innerhalb des Sets an Szenarien. Durch
diesen Vergleich wird sichergestellt, dass jede mégliche Umgangsform mit den Abféallen
bzw. Reststoffen durch das restriktivste Szenario - also das mit der potenziell héchsten

Strahlenexposition - mit abgedeckt wird.



Freigabewerte

Fur jede Freigabeoption werden nuklidspezifische Freigabewerte angegeben. Bei Be-
ricksichtigung dieser Werte in Zusammenhang mit den Anforderungen der Anlage 8

StrISchV kann davon ausgegangen werden, dass das Dosiskriterium eingehalten wird.

(Modell) Parameter

In die Gleichungen zur Berechnung von Freigabewerten (Berechnungsvorschrift) gehen
eine Vielzahl deterministischer Werte ein (z. B. Dosiskoeffizienten, Atemrate, Aufent-
haltszeit, ...), fir die meist Annahmen getroffen werden, da sie gemeinhin nicht empi-
risch beobachtbar sind oder als wissenschaftlich gesichert angesehen werden kdnnen.
Abhangig von den fiir das Szenario getroffenen Annahmen und Randbedingungen, wer-
den die Parameterwerte fir die Berechnungsvorschriften festgelegt.






3 Darstellung der Forschungsarbeiten und -ergebnisse

Im Rahmen des Eigenforschungsvorhabens wurden insgesamt vier Arbeitspakete bear-
beitet. Jedes Arbeitspaket hatte dabei spezifische Zielsetzungen, die aufeinander auf-
bauten und in ihrer Gesamtheit den zentralen Erkenntnisgewinn des Projektes ermdg-
lichten. Die Bearbeitung umfasste sowohl konzeptionelle und theoretische Frage-
stellungen (Arbeitspaket 1) als auch die praktische Umsetzung und Uberprifung durch
geeignete Methoden und Instrumente (Arbeitspakete 2 bis 4). Das folgende Kapitel gibt
einen strukturierten Uberblick Gber den Verlauf der Arbeiten und die erzielten Ergeb-

nisse.

3.1 Grundlagen/Konzeptionelle Entwicklung des Berechnungsinstru-
ments

3.1.1 Freigabepraxis in Deutschland

Laut Atomgesetz (AtG) /ATG 22/ hat der Bund Anlagen zur Sicherstellung und zur End-
lagerung radioaktiver Abfélle einzurichten. Es ist vorgesehen, alle Arten radioaktiver Ab-
falle in tiefen geologischen Formationen einzulagern /BMU 15/ (befindet sich aktuell in
Uberarbeitung). Infolge der gesetzlich festgelegten Abfallminimierung und angestrebten
Kreislaufwirtschaft hat Deutschland ein besonderes Interesse an der Entlassung von ra-
dioaktiven Materialien aus der atom- und strahlenschutzrechtlichen Uberwachung, so-
fern diese das Dosiskriterium erfilllen. Dartiber hinaus haben die im Rahmen der Frei-
gabe verwendeten Freigabewerte einen entscheidenden Einfluss auf die verfligbaren
Kapazitaten eines Endlagers. Dies ist immer dann zu beriicksichtigen, wenn Anderun-

gen in den Freigabeverfahren diskutiert werden.

Das Freigabeverfahren (kurz: Freigabe) ist gesetzlich geregelt und legt fest, unter wel-
chen Voraussetzungen und Bedingungen sichergestellt ist, dass Stoffe, Gegenstande,
Anlagenteile, Gebaude oder Geléande aufgrund ihrer radiologischen Unbedenklichkeit
aus der atom- und strahlenschutzrechtlichen Uberwachung entlassen werden kénnen.
Wesentliche Elemente der Freigabe basieren dabei auf den Vorgaben der IAEA sowie

des europaischen Regelwerkes /ESK 22/.



3.1.1.1 Wissenschaftliche Grundlage der Freigabe — das Dosiskriterium

Bereits im Juli 1979 setzte die IAEA eine Expertengruppe ein, die sich mit der Frage
auseinandersetzte, ab wann die Radioaktivitat eines Stoffes (damals unter Beriicksich-
tigung der Versenkung/Entsorgung im Meer) nicht mehr bertcksichtigt werden muss
/IAEA 81/. Als Mal3stab fur die Unbedenklichkeit gilt international das sog. De-minimis-
Konzept. De minimis steht hierbei kurz fur das Rechtsprinzip ,de minimis non curat lex*
(das Recht kimmert sich nicht um Kleinigkeiten) und bedeutet, dass der Gesetzgeber
keine Regelungen vorsieht, wenn die Auswirkungen zu vernachlassigen sind. In Anleh-
nung an diesen Begriff ist die ,De-minimis-Dosis” eine Bagatelldosis, fir die keine wei-
teren StrahlenschutzmalRnahmen fiir notwendig erachtet werden /IAEA 81/. Das De-mi-
nimis-Konzept der Freigabe (oder 10-uSv-Konzept) beschreibt dabei, wie hoch das
Gesundheitsrisiko und die Kontamination sein dirfen, um als vernachlassigbar zu gel-
ten. Die IAEA hat in den Safety Series No. 89 /IAEA 88/ diese Definition formuliert, die
noch heute international angewendet wird und in die spéatere Revision der Basic Safety
Standards der IAEA aufgenommen wurde /IAEA 03/.

Die Freigabe von radioaktiven Stoffen aus kerntechnischen Anlagen ist somit an ein ak-
zeptables Gesundheitsrisiko geknipft, das auf der Grundlage von wissenschatftlichen
Erkenntnissen und ethischen Prinzipien hergeleitet wurde. Die damaligen Uberlegungen
fuhrten zum Vorschlag einer Begrenzung auf eine zusétzliche jahrliche Dosis durch die
Freigabe von hochstens 10 bis 100 ySv (Dosiskriterium) /IAEA 83/, /IAEA 87/, IAEA 88].
Dies entspricht einem sehr geringen zusatzlichen moglichen Risiko von etwa 1:1 Mio.
pro Jahr. Das dem Risiko zugrunde gelegte Schadensmalfd berticksichtigt dabei auch
andere mdogliche Schaden durch Strahlung, wie z. B. Erbschaden oder eine verkirzte
Lebenserwartung. In lhrer Begriindung wies die IAEA darauf hin, dass eine solche ,De-
minimis-Dosis“ sehr gering im Vergleich zu realen Dosen aus naturlichen Quellen ist
(siehe auch Abb. 3.1).

Bandbreite der naturlichen effektiven Dosis je nach Wohnort,

[ Erndhrungs- und Lebensgewohnheit |
J/lOOO usSv/a J/lOOOO uSv/a
|
| >
TZlOO uSv/a
mittlere natiirliche Dosis in Deutschland

10pSv/a

,De-minimis-Dosis”

Abb. 3.1  Einordnung des 10 pSv-Kriteriums (Dosiskriterium) in die Schwankungs-

breite der jahrlichen naturlichen Dosis in Deutschland /ESK 22/



Um sicherzustellen, dass ein Dosiswert von 10 uSv pro Jahr fir ein bestimmtes Radio-
nuklid eingehalten wird, missen mathematische Berechnungsmodelle zur Bestimmung
der Freigabewerte verwendet werden, da eine solch geringe Dosis nicht zuverlassig mit
Messungen ermittelt werden kann /IAEA 83/. Die Freigabewerte basieren dabei auf Sze-
narien, die sowohl berufliche als auch allgemeine Personen beriicksichtigen, die mit dem
Material in Kontakt kommen kénnen. Die Dosisbegrenzung von 10 pSv pro Jahr gilt fir

alle Personen.

Im Rahmen der Diskussionen Uber das De-minimis-Konzept wurde entsprechend des
Artikels 31 des EURATOM-Vertrags /EUR 58/ eine Expertengruppe einbezogen. Diese
veroffentlichte im Jahr 1993 mit der Empfehlung RP-65 eine radiologisch fundierte Ab-
leitung von nuklidspezifischen Freigrenzen /EC 93/. Das De-minimis-Dosiskonzept
wurde im Jahr 1996 in der Richtlinie 96/29/EURATOM (Grundnormen fiir den Strahlen-
schutz) fir die Mitgliedsstaaten verbindlich gemacht /EUR 96/.

Im Jahr 2000 richtete die IAEA eine weitere Arbeitsgruppe ein, um auf der Grundlage
des De-minimis-Konzepts Werte fiir die Aktivitatskonzentration abzuleiten, die unabhan-
gig von der spateren Verwendung des Stoffes gelten sollten (uneingeschrankte Frei-
gabe). Diese Freigabewerte sollen dann auch als Freigrenzen, also als Kriterium fur die
Feststellung, ob eine Genehmigung erforderlich ist, herangezogen werden kénnen. Die-
se Freigabe- und Freigrenzenwerte wurden von der IAEA erstmals im Jahr 2004 als
Guide RS-G 1.7 ,Application of the Concepts of Exclusion, Exemption and Clearance”
/\AEA 04/ veroffentlicht und spater in der weiteren Uberarbeitung der IAEA Basic Safety
Standards GSR Part 3 /IAEA 14/ Gbernommen und damit fiir die européischen Mitglied-
staaten verbindlich /EC 14/.

Zur Unterstitzung der Anwendung von Anforderung des GSR Part 3 wurden die Leitfa-
den GSG-17 ,Application of the Concept of Exemption® /IAEA 23a/ sowie GSG-18 ,Ap-
plication of the Concept of Clearance” /IAEA 23b/ entwickelt, welche die IAEA Guide RS-
G 1.7 aus dem Jahr 2004 ersetzen.

Nach dem aktuellen Wissensstand tber die Auswirkungen ionisierender Strahlung halt
die Entsorgungskommission (ESK) die Dosisbegrenzung von 10 uSv pro Jahr fur die
Freigabe fir angemessen, da mdgliche zusatzliche Gesundheitsrisiken im Vergleich zu
den natirlichen Strahlenquellen und ihren Schwankungen vernachlassigbar sind
/ESK 22/. Es bleibt jedoch festzuhalten, dass nicht ausgeschlossen werden kann, dass

gesundheitliche Risiken ionisierender Strahlung unabhangig von der Dosis vorhanden



sind. Es wird daher vorsorglich davon ausgegangen, dass es keine ,sichere Dosis" gibt,
die gemal} dem aktuellen Stand von Wissenschaft und Technik keinen Schaden verur-
sacht. Dies bedeutet, dass jede zusatzliche Strahlenbelastung (Dosis), das damit ver-
bundene Risiko erhoht. Allerdings ist zu beriicksichtigen, dass die naturliche Strahlen-
dosis die De-minimis-Dosis um ein Vielfaches uberschreitet und je nach Ort sehr

unterschiedlich sein kann (siehe Abb. 3.1).

3.1.1.2 Freigabe radioaktiver Materialien in Deutschland

Die Freigabe radioaktiver Materialien kann in Deutschland grundsatzlich auf zwei Arten
erfolgen: die uneingeschrankte und die spezifische Freigabe. Wobei der Begriff der spe-
zifischen Freigabe erst seit 2018 in der StrlISchV verwendet wird. Sowohl die uneinge-
schrankte Freigabe als auch die spezifische Freigabe basieren auf dem Dosiskriterium.
Die daraus resultierenden Freigabewerte sind in der StriISchV /SSV 20/ in Anlage 4 Ta-
belle 1 hinterlegt. Auf die Freigabe nach der StrlSchV von 2001 /SSV 17/ wurde im Be-
richt zum Vorhaben FKZ 4717E03510 ausfuhrlich eingegangen /ART 20/.

Durch eine Freigabe nach 88 31 — 42 StrISchV /SSV 20/ gelten nachweislich unbedenk-
liche radioaktive Stoffe nicht mehr als radioaktiv im Sinne des Atom- und Strahlenschutz-
gesetzes. Sie bediirfen demnach keiner weiteren Uberwachung mehr und kénnen wei-
teren Stoffkreislaufen zugefiihrt werden. Bei der uneingeschrankten Freigabe kann ein
Stoff, ohne weitere Spezifizierung seiner Weiternutzung, aus der strahlenschutzrechtli-
chen Uberwachung entlassen werden. Es gelten die in Spalte 3 der Tabelle 1 in Anlage 4
aufgeflihrten Werte, basierend auf der Richtlinie 2013/59/Euratom /EC 14/ Artikel 30. Bei
einer spezifischen Freigabe wird hingegen zwischen verschiedenen Optionen der Ent-
sorgung und einer Weiterverwertung unterschieden. Die einzelnen spezifischen Frei-

gabeoptionen sind in den Spalten 6 — 14 hinterlegt (siehe hierzu auch Abb. 3.2).

3.1.1.21 Die uneingeschrankte Freigabe

Fur welche Stoffe eine uneingeschrénkte Freigabe nach Spalte 3 Tabelle 1 Anhang 4

StrISchV infrage kommit, ist in Anlage 8 Teil B StrISchV festgelegt. Es handelt sich um
o feste Stoffe,

e Bauschutt einschlief3lich anhaftenden Bodens, wenn die freizugebende Masse nicht

mehr als 1.000 Megagramm (Mg) im Kalenderjahr betragt und

e Ole und dlhaltige Flussigkeiten sowie organische Losungs- und Kiihimittel.
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Die Freigabewerte flr eine uneingeschrankte Freigabe sind in der StrlSchV fir einzelne
Nuklide hinterlegt. Grundlage dafiir bildete lange Zeit die Empfehlung der Strahlen-
schutzkommission (SSK) ,Freigabe von Materialien, Gebauden und Bodenflachen mit
geringfugiger Radioaktivitdt aus anzeige- oder genehmigungspflichtigem Umgang®
/ISSK 98/, welche im Rahmen der Aktualisierung der StrlISchV durch die Werte der SR 44
ersetzt und erganzt wurden /IAEA 05/. Die Art der weiteren Handhabung des freigege-
benen Stoffes (Art und Umfang von Recycling oder Entsorgung) spielt, wie der Name

sagt, bei der uneingeschréankten Freigabe keine Rolle.

Es wird an dieser Stelle auf eine ausfuhrliche Beschreibung des Modells, der Szenarien
und Parameter verzichtet und auf die GRS-Arbeit ,Freigabekonzepte einer neuen Strah-
lenschutzverordnung nach Euratom-Grundnormen 2013 in der Anwendung® verwiesen
/ART 20/.

3.1.1.2.2 Die spezifische Freigabe

Der Begriff der spezifischen Freigabe wurde erstmals im Jahr 2018 in die StrlSchV tber-
nommen und umfasst nun samtliche Freigabeoptionen, mit Ausnahme der uneinge-
schrankten Freigabe. Die bis dahin als uneingeschrénkte Freigabe benannten Freigabe-
optionen der Spalten 6 ,Uneingeschrankte Freigabe von Bauschutt und Bodenaushub
von mehr als 1.000 Mg/a“, Spalte 7 ,Uneingeschrankte Freigabe von Bodenflachen* und
Spalte 8 ,Uneingeschrankte Freigabe von Gebauden zur Wieder- und Weiterverwertung*®
werden, wie auch die bisherigen Spalten 9 a-d ,Freigabe zur Beseitigung®, Spalte 10
,Freigabe von Gebauden zum Abriss“ und Spalte 11 ,Freigabe von Metallschrott zur

Rezyklierung“ im Wesentlichen der spezifische Freigabe zugeordnet (siehe Abb. 3.2).

Die spezifische Freigabe gemal IAEA GSR Part 3 /IAEA 14/ stellt dabei zun&chst eine
Mdoglichkeit (rechtliche Grundlage) dar, Materialien unter bestimmten Bedingungen aus

der behordlichen Uberwachung zu entlassen:

[.13. Clearance may be granted by the regulatory body for specific situations, on the
basis of the criteria of paras 1.10 and 1.11, with account taken of the physical or chemical
form of the radioactive material, and its use or the means of its disposal. Such clearance
levels may be specified in terms of activity concentration per unit mass or activity con-

centration per unit surface area /IAEA 14/.

Im Gegensatz zur uneingeschrankten Freigabe, bei der pauschale Freigabewerte unab-

hangig vom weiteren Verbleib des Materials gelten, bezieht sich die spezifische Freigabe
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auf einen klar definierten Verwendungszweck oder Entsorgungsweg. Sie erlaubt damit
die Anwendung realitatsnaher Annahmen und reduziert konservative Uberschatzungen
der Exposition, sofern eine zuverlassige Begrenzung der Strahlenexposition gewéhrleis-
tet werden kann. Die in der IAEA GSR Part 3 formulierte Mdglichkeit der spezifischen
Freigabe wird in der IAEA GSG-18 Application of the Concept of Clearance /IAEA 23b/

in einen methodischen Rahmen gesetzt.

Es ist festzuhalten, dass sich insbesondere die tabellierten Freigabewerte der entspre-
chenden spezifischen Freigabeoptionen durch die teilweise Neubezeichnung nicht ver-
andert haben. Es wird an dieser Stelle auf eine ausfiihrliche Beschreibung der Modelle,
ihrer Szenarien und Parameter verzichtet und auf die GRS-Arbeit ,Freigabekonzepte
einer neuen Strahlenschutzverordnung nach Euratom-Grundnormen 2013 in der Anwen-
dung“ verwiesen /ART 20/. Im Kapitel 2 dieser Arbeit wird eine Bestandsaufnahme der
Freigabepraxis durchgefuhrt und die zugrundeliegenden radiologischen Modelle, Sze-
narien, ihre Expositionspfade, Parameter und Randbedingungen werden ausfihrlich be-

schrieben.
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3.1.1.3 IAEA-Empfehlung GSG-18

Im Zuge der Entwicklung generisch-spezifischer Freigabeszenarien gewinnt die IAEA-
Empfehlung GSG-18 ,Application of the Concept of Clearance® /IAEA 23b/ zunehmend
an Bedeutung. Auch wenn sie keine unmittelbar anwendbaren Freigabewerte oder Stan-
dardszenarien enthalt, stellt sie eine strukturierte Handlungsanleitung dar, wie Szenarien
fur die spezifische Freigabe entwickelt und dokumentiert werden sollten. Die Orientie-
rung an GSG-18 bietet damit nicht nur methodische Unterstiitzung, sondern auch eine
Mdglichkeit, die Nachvollziehbarkeit und internationale Anschlussfahigkeit eigener Kon-

zepte zu verbessern.

Grundlage einer spezifischen Freigabe ist ein Dosismodell, das alle relevanten Exposi-
tionspfade — insbesondere externe Strahlung, Inhalation, Ingestion und indirekte Wege
wie die Nahrungskette — nachvollziehbar berlicksichtigt. Dabei sind die physikalischen
und chemischen Eigenschaften des Materials, der vorgesehene Verbleib und die Art des
Umgangs maf3geblich. Die Wahl der Modellparameter orientiert sich an realistischen Be-
dingungen, etwa reduzierter Aufenthaltsdauer (z. B. 500 Stunden pro Jahr statt 2.000)
oder technischen Mallnahmen zur Staubbindung. Auch mdgliche Folgeprodukte oder
Sekundarpfade — etwa bei der Metallverwertung entstehende kontaminierte Filterstaube

— mussen in die Bewertung einbezogen werden.

Die Umsetzung erfolgt entweder auf gesetzlicher Grundlage oder durch behérdlichen
Einzelentscheid. Voraussetzung ist stets, dass der weitere Verbleib des freizugebenden
Materials eindeutig festgelegt und organisatorisch abgesichert ist. Eine spezifische Frei-
gabe kann beispielsweise an die Bedingung geknipft werden, dass das Material nur an
bestimmte Abnehmer, zu bestimmten Zwecken oder in definierten Mengen abgegeben
wird. Eine Zwischenlagerung mit unklarer Weiterverwendung oder ein Verkauf an Dritte,
die nicht unter die Freigabebedingungen fallen, ist nicht zuldssig. Der Inhaber bleibt fir

die Einhaltung der festgelegten Bedingungen verantwortlich.

Typische Anwendungen fir die spezifische Freigabe betreffen Altmetalle zur Verwer-
tung, Bauschutt zur Deponierung, kontaminierte Béden aus Sanierungsmal3nahmen
oder Gebaude, die abgerissen oder umgenutzt werden sollen. In solchen Fallen kann
durch eine spezifische Bewertung nachgewiesen werden, dass die daraus resultierende
Strahlenexposition von Einzelpersonen unterhalb des geltenden Dosisrichtwertes von

10 pSv pro Jahr liegt.
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Die Freigabewerte kdnnen als Aktivitatskonzentration (Bg/g), Oberflachenkontamination
(Bg/cm?) oder Gesamtaktivitat (Bg oder Bg/a) angegeben werden. Bei Einhaltung dieser
Werte und unter Beriicksichtigung der gepriften Annahmen entféllt die strahlenschutz-
rechtliche Kontrolle. Ein anschlie3ender Transport unterliegt dann ebenfalls nicht mehr
den Regelungen fir radioaktive Stoffe, sofern dies im Dosismodell beriicksichtigt wurde.

Die spezifische Freigabe bietet einen flexiblen und verhaltnisméaligen Ansatz zur Ent-
lassung von Materialien aus der strahlenschutzrechtlichen Uberwachung. Sie erfordert
jedoch eine prézise Dokumentation, belastbare Annahmen und eine liickenlose Nach-
vollziehbarkeit des Materialverbleibs. Der Erfolg hdngt wesentlich davon ab, dass die
vorgesehenen Nutzungs- oder Entsorgungswege verbindlich eingehalten werden kon-
nen. Eine Weitergabe, Zweckentfremdung oder unkontrollierte Streuung der freigegebe-
nen Materialien widerspricht den Voraussetzungen der spezifischen Freigabe und stellt
ein regulatorisches Risiko dar — inshesondere dann, wenn internationale Verbringung

oder Lander mit abweichenden Regelungen betroffen sind.

Im Folgenden sind die Abschnitte 7.1 bis 7.29 der GSG-18 kurz zusammengefasst. Sie
befassen sich umfassend mit der spezifischen Freigabe radioaktiver Materialien als Er-
ganzung zur generischen Freigabe. Wéahrend beide Freigabeformen auf denselben ra-
diologischen Kriterien basieren, erlaubt die spezifische Freigabe eine differenziertere
Betrachtung konkreter Anwendungsfalle, Materialien und Verwertungswege. Die darge-
stellten Regelungen und Empfehlungen zeigen auf, in welchen Fallen spezifische Frei-
gaben sinnvoll und notwendig sind, wie entsprechende Modelle unter Bertcksichtigung
realer Expositionsszenarien abgeleitet werden und welche Bedingungen dabei einzuhal-
ten sind. Besonderes Augenmerk gilt der praktischen Umsetzung: von der Definition ge-
eigneter Freigabewerte Uber Anforderungen an Transport und Zielort bis hin zur formel-

len Absicherung der Einhaltung aller Freigabebedingungen.

Spezifische Freigabe - Allgemein 7.1 bis 7.7

e Gleiche radiologische Grundlage wie bei generischer Freigabe (7.1):
Die spezifische Freigabe basiert auf denselben Dosisgrenzwerten und Kriterien wie
die generische Freigabe (nach GSR Part 3, Abs. 1.10 und 1.11 /IAEA 14/), bertck-

sichtigt jedoch zusétzlich Form, Verwendung und Entsorgungsweg des Materials.

¢ Notwendigkeit spezifischer Modelle (7.2):

Da generische Modelle sehr konservativ sind, kann eine spezifische Freigabe
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sinnvoll sein, wenn Szenarien oder Parameter deutlich abweichen (z. B. Expositi-

onsdauer, Materialmenge, Abschirmung, Aerosolkonzentration).

e Relevanzprifung von Szenarien (7.3):
Bei der spezifischen Bewertung kénnen irrelevante Szenarien des generischen Mo-

dells ausgeschlossen werden, um realitatsnahere Bewertungen zu ermdglichen.

e Berucksichtigung aller Expositionspfade (7.4):
Auch bei spezifischen Freigaben mussen die gleichen Expositionspfade wie im ge-
nerischen Modell einbezogen werden: externe Strahlung, Inhalation, Ingestion und

Hautkontakt — mit angemessenen Annahmen fir Parameterabweichungen.

e Bertcksichtigung nationaler Gegebenheiten (7.5):
Spezifische Freigaben ermdglichen die Anpassung an landesspezifische Faktoren
(industriell, klimatisch, regulatorisch) und vermeiden die unangemessene Anwen-

dung generischer Werte.

¢ Behordliche Entscheidung im Einzelfall (7.6):
Die Aufsichtsbehdrde kann spezifische Freigaben erteilen — auch fur Materialien mit
hoheren Aktivitdtskonzentrationen als generisch erlaubt — sofern Schutz- und Do-

sisanforderungen erfillt sind.

¢ Internationale Kompatibilitat beachten (7.7):
Da spezifische Freigaben meist weniger restriktiv sind, kdnnen Probleme beim Ex-
port entstehen, wenn das Zielland nur generische Werte anerkennt. Dies erfordert

Berticksichtigung oder bilaterale Absprachen.

Spezifische Freigabe als zuséatzliche Option zur Materialbewirtschaftung (7.8 bis
7.9)

Diese beiden Punkte betonen den praktischen Nutzen der spezifischen Freigabe, setzen

aber gleichzeitig klare Bedingungen fir deren Anwendung.

e Erganzende Option im Abfallmanagement (7.8):
Die spezifische Freigabe ist eine zusétzliche Moglichkeit zur Behandlung von Mate-
rialien aus genehmigten Tatigkeiten, Stilllegungen oder Sanierungen nach einem
Notfall. Sie ist Teil eines abgestuften regulatorischen Ansatzes und tragt zur Um-
setzung der Abfallhierarchie bei — durch Reduktion radioaktiver Abfalle und Férde-

rung von Wiederverwendung und Recycling.
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Schutzanforderungen am Zielort (7.9):

Vor der Entscheidung zur spezifischen Freigabe muss die Aufsichtsbehoérde prifen,
ob die Empfangeranlage geeignete SchutzmalRhahmen bietet — ohne dass eine be-
hordliche Uberwachung nétig ist. Falls eine solche Uberwachung erforderlich ware,
ist die Freigabe nicht zulassig. Das Material darf dann nur an genehmigte Einrich-

tungen abgegeben werden.

Ableitung und Anwendung spezifischer Freigabewert (7.10 bis 7.14)

Diese Punkte zeigen, dass spezifische Freigabewerte gezielt, realitatsnah und risikoba-

siert abgeleitet werden — unter Beriicksichtigung des Materials, seiner Nutzung und még-

licher Nebenwirkungen.

Formen der Freigabewerte (7.10):

Spezifische Freigabewerte konnen auf Basis der Aktivitatskonzentration, Oberfla-
chenkontamination oder Gesamtaktivitat (z. B. Bq oder Bg/a) abgeleitet werden.
Sie gelten jedoch nur fur das jeweilige Material und seinen vorgesehenen Verbleib.

Annahmen zur Handhabung (7.11):

Es wird grundsatzlich angenommen, dass freigegebenes Material wie vergleichba-
res nicht-radioaktives Material behandelt wird — also ohne spezielle Strahlenschutz-
mafnahmen. Das ermdglicht eine weniger konservative Ableitung der Grenzwerte

als bei generischer Freigabe.

Vermeidung zusatzlicher Regulierung (7.12):
Um zusétzliche Genehmigungen zu vermeiden, sollten spezifische Freigabewerte
so gewahlt werden, dass sie unterhalb der Freistellungsgrenzwerte (z. B. Ta-

belle I.1 GSR Part 3) fir gréRere Materialmengen liegen.

Mengenbegrenzung (7.13):

Es kann erforderlich sein, die Menge an freigegebenem Material pro Zeitspanne
(z. B. kg oder t pro Jahr) zu begrenzen, um die Bedingungen des zugrundeliegen-
den Modells einzuhalten (z. B. bezogen auf die Anzahl der Transporte oder die Ka-

pazitat am Zielort).

Nebenprodukte bertcksichtigen (7.14):

Beim Schmelzen von Metallen kénnen sich bestimmte Radionuklide in Staub oder
Schlacke anreichern, wodurch dort hohere Aktivitaten als im Ausgangsmaterial auf-
treten. Das Modell muss sicherstellen, dass auch in diesen Nebenprodukten die

Strahlendosis 10 uSv pro Jahr nicht Gberschreitet.
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Oberflachenkontamination bei spezifischer Freigabe (7.15 bis 7.22)

Diese Abschnitte konkretisieren, wann und wie Oberflachenfreigabewerte eingesetzt
werden kénnen — insbesondere fir Materialien mit messbarer, oberflachlicher Kontami-

nation.

e Unterschied zu generischen Werten (7.15):
Freigabewerte fur Oberflachenkontamination bei spezifischer Freigabe unterschei-
den sich von generischen Freigabewerten. Sie werden z. B. angewendet bei Metal-

len zum Einschmelzen, Geb&uden zur Wiederverwendung oder zum Abriss.

e Schutzfunktion der Grenzwerte (7.16):
Die Grenzwerte dienen dem Strahlenschutz — etwa beim Umgang mit kontaminier-
ten Metallteilen oder bei der Nutzung bzw. dem Abriss von Gebauden (Schutz vor
auRRerer Strahlung oder Inhalation resuspendierter Aktivitat).

¢ Anwendbarkeit auf messbare Oberflachen (7.17):
Diese Grenzwerte gelten nur fir messbare Oberflachenkontamination, bei der die
Tiefe der Kontamination durch geeignete Messverfahren erfassbar ist. Sie sind

nicht anwendbar auf Boden oder Bauschutt.

e Tiefe der Kontamination (7.18):
Es sollte geklart werden, ob sich der Grenzwert nur auf die Oberflache oder auch
auf eine dinne Volumenschicht unterhalb der Oberflache bezieht. Meist ist eine

kombinierte Betrachtung sinnvoll.

e Abgrenzung zu Transportregelungen (7.19):
Die Grenzwerte der Transportvorschriften gelten nicht fir Freigaben. Sie dienen
dem regulierten Transport radioaktiver Stoffe und durfen nicht zur Freigabe heran-

gezogen werden.

¢ Relevante Expositionspfade (7.20):
Alle relevanten Pfade missen im Modell beriicksichtigt werden:
(a) externe Strahlung
(b) Ingestion Gber Hand-Mund-Kontakt
(c) Inhalation durch Wiederaufwirbelung

(d) Hautkontamination

e Dosisgrenzwerte (7.21):
Es gelten die allgemeinen Freigabekriterien (GSR Part 3 /IAEA 14/). Zusétzlich ist
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bei niedrigwahrscheinlichen Szenarien ein Hautdosisgrenzwert von 50 uSv pro
Jahr zu beachten.

e Einschrankung bei aktivierten Materialien (7.22):
Bei Materialien mit induzierter Aktivitat (z. B. Betonabschirmungen) sind Oberfla-
chengrenzwerte nicht geeignet. Fir solche Falle sind andere Modelle und Bewer-

tungen erforderlich.

Einhalten der Bedingungen bei spezifischer Freigabe (7.23 - 7.29)

Diese Abschnitte verdeutlichen, dass spezifische Freigaben nicht nur von Grenzwerten,
sondern auch vom tatséchlichen Verbleib des Materials abhangen, und dass die Verant-
wortung Uber die Freigabe hinaus reicht, bis alle Bedingungen erfullt sind.

¢ Verbindlichkeit der Bedingungen (7.23):
Die spezifische Freigabe ist an konkrete Bedingungen geknipft, z. B. Menge, Art
und Zielort des Materials. Diese Bedingungen muissen erflllt sein, damit der Frei-
gabeprozess als abgeschlossen gilt. Beispiel: Metall muss tatsachlich eingeschmol-

zen werden und darf vorher nicht anderweitig verwendet werden.

¢ Vereinbarungen zwischen Betreiber und Empfanger (7.24):
Um die Einhaltung der Bedingungen sicherzustellen, kann eine formale Vereinba-
rung zwischen dem freigebenden Betreiber und dem Empfanger notwendig sein.
Diese kann auch Transportiberwachung oder Empfangsbestatigungen beinhalten.
Bei grenziuberschreitender Verbringung missen internationale Anforderungen be-

achtet werden.

o Zweistufiger Freigabeprozess (7.25):
Der Prozess besteht aus zwei Phasen:
Freigabeentscheidung, wenn alle Kriterien erfiillt und der Verbleib gesichert ist.

Bestatigung, dass das Material wie vorgesehen behandelt oder entsorgt wurde.

e Besonderheit Altmetall (7.26):
Die ubliche Verwertungskette fur Altmetall (z. B. Uber Schrotthandler) ist nicht ge-
eignet fur spezifische Freigabe. Es muss sichergestellt werden, dass das Metall di-

rekt zur Schmelze gelangt.

e Besonderheit Deponie (7.27):
Fur die Freigabe zur Deponierung mussen Standorteigenschaften der Deponie,

Auslaugverhalten, Kapazitat und Langzeitverhalten (z. B. nach Ende der
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institutionellen Kontrolle) bertcksichtigt werden. Eindringszenarien gelten als nied-
rigwahrscheinlich (Grenzwert: 1 mSv pro Jahr gemafd GSR Part 3, Abs. .11
/IAEA 14/).

o Vollstandigkeit der Freigabe (7.28):
Bei generischer Freigabe ist der Prozess mit der Grenzwerteinhaltung abgeschlos-
sen. Bei spezifischer Freigabe endet die behdrdliche Verantwortung erst mit Zieler-
reichung (z. B. tatsachliche Deponierung oder Einschmelzung). Eine Zwischenver-
wendung kann eine Genehmigungspflicht auslésen.

e Bertcksichtigung des Transports (7.29):
Das Modell zur Ableitung spezifischer Freigabewerte muss Transportaspekte ein-
beziehen. Sofern dieselben Dosisgrenzwerte wie bei generischer Freigabe gelten,
unterliegt der Transport nicht den Vorschriften der SSR-6 (Transportregelwerk fur
radioaktive Stoffe). Auch die Zielanlage bendétigt keine zusatzliche Genehmigung,

wenn die Voraussetzungen erfillt sind.

Da die vorliegende Eigenforschung auf die Entwicklung praktikabler, sicherheitstech-
nisch belastbarer Freigabeszenarien abzielt, erscheint ein abschlie3ender Abgleich mit

den Anforderungen und Empfehlungen aus GSG-18 sinnvoll (siehe Tab. 3.6).

3.1.2 Datensammlung und Parameterwerte

Fur die im Verlauf des Forschungsvorhaben zu entwickelnden generischen Szenarien
(Baukasten) wurden zunachst die vorhandenen Modelle und Szenarien sowie zahlreiche
Parameterwerte gesammelt und fir die weitere Bearbeitung aufbereitet. Dabei
stand/steht insbesondere die Transparenz und Nachvollziehbarkeit der Daten im Vor-
dergrund. Es ist jedoch an dieser Stelle darauf hinzuweisen, dass die verwendeten Da-
ten in erster Linie eine Art ,Platzhalterfunktion“ haben, da es nicht das Ziel des For-
schungsvorhabens ist, Freigabewerte gemafd aktuellem Regelwerk nachzurechnen.
Dennoch ist es von entscheidender Bedeutung méglichst realistische Parameterwerte
zusammenzutragen, anhand derer die Funktionalitat des Berechnungsinstrumentes ge-

testet werden kann.

Bei der Datensammlung und Darstellung von Parameterwerten lag der Fokus insbeson-
dere auf der Form der Bereitstellung dieser Daten, also der Erstellung und Entwicklung
entsprechender Datenblatter (Datensammlung), die so gestaltet sind, dass ein spateres

Einlesen dieser Daten (sowie angepasster/veranderter Daten) moglich ist. Dabei wurde
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besonders darauf geachtet, dass die Quelle der Daten mdglichst transparent hinterlegt
werden kann und einzelne Parameterwerte, wenn notwendig, mit einem entsprechenden

Vermerk angepasst werden kdnnen.

Konkrete Datenblatter fur die praktische Berechnung im Rahmen des Arbeitspakets 3.3
sind im Anhang A.1 zu finden, ein exemplarisches Datenblatt ist in Abb. 3.3 dargestellt.
Die Bearbeitung hat gezeigt, dass die Erstellung solcher Datenblatter infolge der Cha-
rakteristik der einzelnen Parameter nicht einem vollumfénglich einheitlichen Format fol-
gen kann und die Datenblatter voneinander abweichen. Die umfanglich/abdeckende
Darstellung samtlicher Parameter im Rahmen des Forschungsvorhabens ist aufgrund
der zum Teil sehr umfanglichen Parameterdaten nicht sinnvoll (z. B. Halbwertszeiten

samtlicher Radionuklide o. &.).

# StrlSchV 2025, Anlage 4, Tabelle 1

#mass-related clearance values, columns 3, 6-11and 14 of table 1

nuclide / parameter parameter symbol unit generic_clearance demolition_waste soil_area landfill_100 i
H-3 clLm Ba/g 100 60 3 60000
Be-7 clLm Ba/g 10 30 2 300
Be-10 cl.m Ba/g 100

C-11 cl_m Bq/g 10

C-11 Monoxid, Dioxid clLm Ba/g 10

C-14 clLm Ba/g 1 10 0,04 4000
C-14 Monoxid, Dioxid cl.m Ba/g 1

N-13 cl_m Ba/g 100

Abb. 3.3 Beispiel Datenblatt (Ausschnitt) fir die nuklidspezifischen Freigabewerte
gemali StrSchv

3.1.2.1 Aufbau der Datenblatter

Die Sammlung an Datenblattern bildet die Grundlage fur die meisten im Berechnungs-
instrument verwendeten Parameterwerte. Um eine flexible, einheitliche und maschinen-
lesbare Speicherung dieser Schnittstelle zu gewahrleisten, missen diese Datenbléatter
als CSV-UTF-8-Dateien vorliegen.

CSV steht fur ,Comma-Separated Values® und ist ein einfaches Dateiformat zur Spei-
cherung tabellarischer Daten. Jede Zeile in einer CSV-Datei stellt eine Datenreihe dar,
wahrend die Werte durch ein Trennzeichen — meist ein Komma oder Semikolon — von-
einander getrennt sind. CSV-Dateien sind weit verbreitet, da sie von vielen Programmen,
wie Tabellenkalkulationen, Datenbanken oder Programmiersprachen, problemlos verar-

beitet werden kbnnen.
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Jedes Datenblatt beginnt mit einem sog. ,Kommentarblock®, der beliebig viele Zeilen
umfassen kann. Diese Kommentarzeilen beginnen zwingend mit einem #-Symbol und
enthalten wichtige Hintergrundinformationen zu den im Dokument aufgefihrten Parame-

tern und sind, wie die Datenblatter insgesamt, frei editierbar. Typische Inhalte sind z. B.
¢ Quellenangaben der Daten,
e Bedeutung und Verwendung der Parameter und

e wenn vorliegend, Hinweise auf mogliche Unsicherheiten oder Annahmen bei der Da-
tenerhebung.

Der Kommentarblock dient dazu, die Daten verstandlich und nachvollziehbar zu doku-
mentieren und kann Gber das Berechnungsinstrument bzw. Giber den Zugriff auf die CSV-
Datei direkt ausgelesen werden.

Nach dem Kommentarblock folgt die eigentliche Tabelle, deren erste Zeile eine Kopfzeile
enthdlt. Die Tabelle kann aus beliebig vielen Spalten und Zeilen bestehen. Dabei enthal-
ten die ersten drei Spalten der ,Parameter-Kopfzeile“ vorgegebene Informationen zu
dem Parameter bzw. Nuklid, dem im Berechnungsinstrument verwendeten Parameter-
symbol sowie der Einheit des Parameters in der dritten Spalte. Ab der vierten Spalte
folgen dann die einzulesenden und fir die Berechnung bendtigten Parameterwerte
(siehe Tab. 3.1).

Tab. 3.1 Aufbau der Parametertabellen

Spalte Inhalt Beschreibung
Spalte 1 — Name des Parameters oder Falls es sich um nuklidspezifische
nuclide/para- | Nuklidbezeichnung Daten handelt (z. B. Dosiskoeffizi-
meter enten, Halbwertszeiten), wird hier

die Nuklidbezeichnung gemar
StrSchV eingetragen. Andernfalls
erfolgt hier die Bezeichnung des
Parameters, z. B. Atemrate, Auf-
enthaltszeit, ...

Spalte 2 — Bezeichnung des Parameters, | Diese Bezeichnung entspricht der
parameter wie dieser im Berechnungs- in den Berechnungsvorschriften
symbol instrument verwendet wird verwendeten Nomenklatur.

Spalte 3 — Einheit des Parameterwertes Gibt die MaRReinheit des Parameters
unit an (z. B. Bg/kg, Sv/Bq, min, ...)

ab Spalte 4 Parameterwerte Enthalt die eigentlichen Werte, die

sich beispielsweise auf verschie-
dene Altersgruppen oder Szena-
rien beziehen kdnnen
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Diese Struktur stellt sicher, dass die Parameterwerte einheitlich, klar dokumentiert und
leicht in das Berechnungsinstrument integrierbar sind. Zudem ermdglicht das Format
eine einfache Erweiterung, falls neue Parameter oder Werte hinzukommen oder verglei-
chende Rechnungen durchgefiihrt werden sollten. Die Datenhaltungen ermdglichen es
hierbei z. B. vorhandene Datenblatter zunachst zu kopieren, entsprechend neu zu befil-
len, zu kommentieren und fir eine vergleichende Berechnung im Berechnungsinstru-

ment zu verwenden.

3.1.2.2 Verfugbare Datenblatter

Im Rahmen des Forschungsprojekts wurden nahezu samtliche Parameterwerte der bis-
herigen Freigabemodelle systematisch erfasst, gesichtet und aufbereitet. Diese umfas-
sende Sammlung war notwendig, um eine solide Datengrundlage fiur die Entwicklung
des Berechnungsinstrumentes im Arbeitspaket 2 zu schaffen und auch verschiedene
Systematiken einzelner Parameter hinsichtlich ihrer Darstellung in der gewahlten Daten-

blattstruktur zu testen.

Die in Tab. 3.2 aufgefilhrten Datensatze wurden entsprechend des oben ausgefiihrten
Aufbaus des Baukastensystems entwickelt, um die Funktionalitéat des Berechnungsin-
strumentes und den Zugriff auf die entsprechenden Parameterwerte zu testen. Die in
Tab. 3.2 aufgefiihrten Datenblatter sind nicht zwingend vollstandig, kénnen aber flexibel
erganzt und angepasst werden. Dies gilt auch fiir die Benennung des Dateinamens. Die
Festlegung einer einheitlichen Struktur bei der Bezeichnung der Datenblatter hat sich
bisher als nicht zielfiihrend und notwendig erwiesen, da der Zugriff Gber das Berech-

nungsinstrument hierbei eine grof3e Flexibilitat erlaubt.

Tab. 3.2  Ausgewadhlte Datenblatter

Name Datenblatt Inhalt
Breathing_rate.csv Atemrate
Concentration_factor_csv Aufkonzentrationsfaktor in der ein-

atembaren Staubfraktion gem.
SR-44
Conversion_factor_csv Umrechnungsfaktor von oberfla-

chen- auf massenspezifische
Werte aus THIOO

Decay_ before_scenario.csv Zerfallszeit vor Beginn des Szena-
rios
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Name Datenblatt

Inhalt

Decay_during_scenario_csv

Zerfallszeit wahrend des Szenarios

Dilution_factor

Verdunnungsfaktor

Dosse_coefficients_external_Thi0O4_area.csv

Dosiskoeffizienten (Flache) nach
THIO4

Dosse_coefficients_external_Thi04_mass.csv

Dosiskoeffizienten (Masse) nach
THIO4

Dosse_coefficients_ingestion_Thi99.csv

Dosiskoeffizienten Ingestion nach
THI99

Dosse_coefficients_inhalation_Thi99.csv

Dosiskoeffizienten Inhalation nach
THI99

Dust_concentration.csv

Staubkonzentration

Ingestion_soil_Thi99.csv

Ingestionsraten Boden nach THI99

Mass_ingestion.csv

Unbeabsichtigte aufgenommene
Bodenmenge

Result DARTM_SpezL1.csv

Ergebnisse aus DARTM-Software

Result DARTM_SpezL2.csv

Ergebnisse aus DARTM-Software

Result DARTM_SpezL3.csv

Ergebnisse aus DARTM-Software

Specific_activity.csv

Spezifische Aktivitat

strischv_2023_anl4_tabl cl_mass.csv

Massebezogene Freigabewerte
gem. StrISchv23

strlschv_2023 anl4 tabl cl surface.csv

Flachenbezogene Freigabewerte
gem. StrISchv23

strischv_2023_anl4_tabl_halflife.csv

Halbwertszeiten der Radionuklide
gem. StrISchv23

Time_Exposure_default.csv

Expositionszeiten

Durch diese methodische Vorgehensweise kann sichergestellt werden, dass die im Be-

rechnungsinstrument verwendeten Parameterwerte auf einer konsistenten und transpa-

renten Datenbasis beruhen. Zugleich erlaubt das modulare Konzept, dass zusatzliche

Parameterwerte/Eingabewerte, z. B infolge alternativer Szenarien oder sich andernder

Parameterwerte, bei Bedarf, problemlos in das System integriert werden kdnnen.
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3.1.2.3 Exkurs zur Datenverfligbarkeit

Im Rahmen der vorliegenden Eigenforschungsarbeiten war die Verfligbarkeit, Qualitat
und insbesondere Transparenz der in den Berechnungsmodellen verwendeten Parame-
terdaten von zentraler Bedeutung. Da die Parameterwerte der Freigabemodelle auf einer
Vielzahl unterschiedlicher Datenquellen basieren, konnten im Zuge verschiedener Auf-
stockungsantrage gezielt einzelne Aspekte der Datenverflgbarkeit und -art vertieft be-
arbeitet werden. Die Ergebnisse dieser Arbeiten sind in den Anhdngen dieses Ab-
schlussberichts dokumentiert und geben einen umfassenden Uberblick iber den Stand
der Recherche, der durchgefiihrten Untersuchungen sowie der abgeleiteten methodi-

schen Ansatze. Konkret wurden die folgenden Punkte bearbeitet:

Anhang A.2: Probabilistische Daten und Parameterwerte

Ausfiihrungen zu probabilistischen Daten und Parameterwerten: Hierbei lag das Augen-
merk auf der Recherche bekannter Verteilungsfunktionen relevanter Parameter aus der
Literatur sowie, soweit moglich, deren Vergleich. Ziel dieser Arbeiten war es, eine fun-
dierte Basis fur die Implementierung probabilistischer Methoden in zukinftige Modellie-

rungen zu schaffen.

Anhang A.3: Kp-Werte (Datenrecherche)

In Anhang 2 sind die Ergebnisse einer umfassenden Literaturrecherche zu Kp-Werten

zusammengestellt.

Anhang A.4: Das Kp-Konzept

Im Anhang A.4 wird das Kp-Konzept beschrieben und bestimmende Einflussfaktoren auf
Ko-Werte werden identifiziert. Konzeptionelle Schwierigkeiten im Zusammenhang mit

dem Kp-Konzept werden ebenso beleuchtet wie Aussagen zur Datenverfligbarkeit.

Anhang A.5: Kp-Werte GRS-Labor

Um moglichst realitdtsnahere Kp-Werte fur bestimmte Element-Feststoff-Systeme im
Grundwassersystem im Untergrund einer Deponie in Transportrechnungen berticksich-
tigen zu kénnen, wurden im Rahmen dieses Vorhabens Sorptionsversuche im Labor der
Gesellschaft fur Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) gGmbH durchgefiihrt. In den Ex-

perimenten wurde das Sorptionsverhalten von Eu, U(VI) und Cs untersucht. Fir die
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Sorptionsversuche wurden, in Anlehnung an im Untergrund einer Deponie, potenzielle

vorkommende anorganische Feststoffe exemplarisch ausgewahilt.

Anhang A.6: Implizites Expertenwissen

Bei der Freigabe radioaktiver Stoffe sind viele Einflussfaktoren unsicher. Um diese Un-
sicherheiten zu bertcksichtigen, werden u. a. probabilistische Analysen durchgefihrt.
Dabei werden zahlreiche Modelllaufe mit zufallig gewahlten Parametern gerechnet, um
Wabhrscheinlichkeiten und Sensitivitaten zu bewerten. Man unterscheidet aleatorische
(zufallsbedingte) und epistemische (wissensbedingte) Unsicherheiten. Da oft keine aus-
reichenden Messdaten vorliegen, wird Expertenwissen einbezogen, z. B. mithilfe der
SHELF-Methode (Sheffield Elicitation Framework) zur strukturierten Expertenbefragung.
In einer Demonstrationsstudie wurden Sorptionsparameter (Kp-Werte) mithilfe dieser
Methode abgeschatzt. Die hier dargestellten Anséatze sind als ein erster methodischer

Einstieg zu verstehen und erheben keinen Anspruch auf Vollstandigkeit.

Die Untersuchung diente als Ubung zur Anwendung der SHELF-Methodik zur Bestim-
mung von Wahrscheinlichkeitsverteilungen bei unzureichend bekannten Parametern.
Sie zeigte, dass SHELF grundsatzlich praktikabel ist. Fur einen vollsténdig bearbeiteten
Fall stimmte die ermittelte Verteilung gut mit spateren Labordaten Uberein, wobei das
Ziel nicht die Reproduktion von Messwerten, sondern die Erfassung einer gemeinsamen
Expertenschéatzung ist. Trotz anfangs stark abweichender Einzelmeinungen konnte im
Gruppendialog ein sinnvoller Konsens erzielt werden. Eine rein rechnerische Ableitung
aus Einzelmeinungen wére zwar moglich, aber weniger aussagekraftig und nur bei vie-
len Experten sinnvoll. Es lasst sich festhalten, dass im Rahmen dieser ersten Untersu-
chungen bereits wertvolle Erkenntnisse zur praktischen Anwendung der SHELF-Me-
thode gewonnen wurden. Eine ausfihrliche Darstellung der Methodik und Ergebnisse ist

dem Anhang A.6 zu entnehmen.

Die im Rahmen dieser Arbeiten gewonnenen Erkenntnisse stellen einen wichtigen Bau-
stein fur die Weiterentwicklung der zukinftigen Freigabemodelle und insbesondere der
darin verwendeten Parameter dar und liefern zugleich eine belastbare Grundlage fur

kunftige methodische Erweiterungen.
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3.1.3 Entwicklung eines generischen Baukastens zur Bestimmung spezifi-
scher Freigabewerte

Eine der zentralen Aufgaben im Rahmen des Arbeitspaketes 1 bestand in der Konzep-
tion und Ausarbeitung eines generischen Baukastensystems zur Ermittlung spezifischer
Freigabewerte. Die Herausforderung lag darin, die bestehenden spezifischen Freigabe-
modelle mit ihren jeweils unterschiedlichen Szenarien zu analysieren, systematisch zu
strukturieren und in eine generalisierbare, modular anwendbare Form zu tberfihren.
Ziel war es, ein flexibles und erweiterbares System zu entwickeln, das eine standardi-
sierte und zugleich anpassungsfahige Grundlage fur die spatere rechentechnische Um-
setzung im Berechnungsinstrument schafft. Als zentraler Punkt mussten hierzu zunéchst
generische Szenarien — die Bausteine des Berechnungsinstrumentes — entwickelt wer-

den.

3.1.3.1 Methodisches Vorgehen zur Entwicklung der generischen Szenarien

Die Entwicklung der generischen Modelle erfolgte auf Grundlage eines mehrstufigen

Analyse- und Abstraktionsprozesses, der sich in folgende methodische Schritte gliedert:

1. Systematische Erfassung der spezifischen Szenarien:
Samtliche Szenarien der spezifischen Freigabemodelle wurden gesammelt, struktu-
riert erfasst und hinsichtlich ihrer Inhalte, Zielgruppen und Anwendungsbereiche do-

kumentiert.

2. ldentifikation gemeinsamer Strukturmerkmale:
Mittels vergleichender Analyse wurden funktionale und strukturelle Gemeinsamkei-

ten innerhalb der Szenarien herausgearbeitet. Insbesondere wurden
o ahnliche Expositionspfade,

e vergleichbare Randbedingungen und

e Ubereinstimmende Berechnungsansétze

identifiziert.

3. Entwicklung generischer Szenarien:
Unter Beriicksichtigung gemeinsamer Strukturmerkmale wurden die generischen
Szenarien sowie die spezifischen Szenarien so entwickelt, dass die charakteristi-
schen Expositionspfade und Berechnungsgrundlagen die zugehérigen spezifischen

Modelle abbilden. Die so gebildeten Szenarien wurden modular aufgebaut und in
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einem standardisierten Format dokumentiert. In der folgenden rechentechnischen
Umsetzung kodnnen dabei einzelne Expositionspfade innerhalb der generischen

Szenarien ab- und angewahlt werden.

Durch diesen methodisch-strategischen Ansatz war es mdglich, die urspriinglich vorlie-
genden rund 54 spezifischen Freigabeszenarien auf fiinf generische und acht spezifi-
sche Szenarien zu verdichten. Der Klammerwert in der folgenden Aufzahlung gibt an,
wie viele Szenarien aus den jeweiligen spezifischen Freigabeoptionen in dem neuen

Szenario zusammengefasst wurden:

e GEN_A — Aufenthalt (31)

e GEN_G - Grundwasser (6)

e GEN_H — Hautdosis (3)

e GEN_O - Oberflachenwasser (3)

e GEN_S - Ingestion Pflanzen (3)

e SPEZ BL - Blasinstrumente (1)

e SPEZ_DS — Nachnutzung Deponie (1)
e SPEZ H3 - Tritium aus Abluft (1)

e SPEZ IR - Intensivrotte (1)

e SPEZ_L1 - Luft Bodenstrahlung (1)
e SPEZ L2 - Luft Inhalation (1)

e SPEZ L3 - Luft Ingestion (1)

e SPEZ_RN - Radon (1)

Parallel dazu wurde auch die Anzahl der betrachteten Expositionspfade von urspriinglich
54 auf 32 reduziert. Diese Reduktion konnte erreicht werden, ohne relevante Details
oder wichtige Einflussgrof3en zu vernachlassigen. Vielmehr wurde gezielt darauf geach-
tet, dass die generischen Szenarien alle denkbaren Kombinationen von Expositionspfa-
den abdecken kdnnen, so dass im konkreten Anwendungsfall eine bedarfsgerechte Aus-

wahl und Kombination erfolgen kann.
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6¢

Abb. 3.4

Szenarienbausteine

GEN_A — Aufenthalt (31)
GEN_G — Grundwasser (6)
GEN_H — Hautdosis (3)

GEN_0O — Oberflichenwasser (3)
GEN_S — Ingestion Pflanzen (3)

SPEZ_BL — Blasinstrumente (1)
SPEZ_DS — Nachnutzung Deponie (1)
SPEZ_H3 — Tritium aus Abluft (1)
SPEZ_IR — Intensivrotte (1)

SPEZ_L1 — Luft Bodenstrahlung (1)
SPEZ_L2 — Luft Inhalation (1)
SPEZ_L3 — Luft Ingestion (1)
SPEZ_RN — Radon (1)

Expositionspfade

0 Externe Berechnung (DARTM)

1 Externe Strahlenexposition

2 Inhalation

3 Direktingestion

4 Ingestion Grundwasser: Trinkwasser
5 Ingestion Grundwasser: Blattgemise

32 Ingestion OW: Fleisch (ber Viehtranke

Berechnungsvorschriften / Ergebnisse

Berechnungsvorschriften (Expositionspfad 1, 2, 3, ..., 32)
Ergebnis (Expositionspfad 0)

Uberblick Aufbau generischer Szenarien fiir das Berechnungsinstrument

GEN_A
GEN_G
GEN_H
GEN_O
GEN_S

SPEZ_BL
SPEZ_DS
SPEZ_H3
SPEZ_IR
SPEZ L1
SPEZ |2
SPEZ L3
SPEZ_RN

Zuordnung
Szenarienbausteine - Expositionspfade

(1,2,3)

(4,5,6,7,8,9,10)

(14)
(4,5,6,7,8,9,10,11,12,13,26,27,28,29,30,31,32)
(5,6,7,8,20,21,22,23,24,25)

(18)
(19)
(16)
(1,15)
(0)
(0)
(0)
(17)



3.1.3.2 Konkrete Ausformulierung der gebildeten generischen Szenarien

3.1.3.2.1 Generische Szenarien

Gen_A (GenericA) — Aufenthalt

Das Gen_A-Szenario dient als umfassendes Standardszenario zur Bewertung potenzi-
eller Strahlenexpositionen durch den Aufenthalt auf oder in der Nahe von spezifischen
freizugebenden Materialien. Es ermdglicht die Berlcksichtigung samtlicher relevanter
Expositionspfade beim Aufenthalt — externe y-Bestrahlung, Inhalation und Ingestion —

und erlaubt deren bedarfsgerechte Auswahl im jeweiligen Berechnungsfall.

Im Gegensatz zu friheren Einzelszenarien vereint das generische A-Szenario sowohl
Szenarien fiur die Bevdlkerung als auch flir Beschéftigte. Es deckt damit eine Vielzahl

praktischer Anwendungen ab, etwa

e Transport und Lagerung (Deponie, Mullverbrennungsanlage (MVA), Mill-, Schlacke-
und Staubbunker),

e Verwertung von Materialien (z. B. Schlacke im Stralenbau, REA-Gips, Metall-
schrott),

o Arbeitstatigkeiten und Expositionen bei Recycling und Aufbereitung und

e Umwelteinwirkungen wie Aufenthalt auf belasteten Flachen oder der Kontakt mit kon-

taminiertem Erdreich.

Das Szenario stellt somit eine zentrale Grundlage fir die standardisierte, nachvollzieh-

bare und ganzheitliche Bewertung in Freigabeprozessen dar.

Gen_G (GenericGW) - Grundwasser

Das Gen_G-Szenario (GenericGW) ist ein standardisiertes Bewertungsmodell zur Erfas-
sung von Expositionen Uber den Pfad des Grundwassers. Es richtet sich ausschlief3lich
an die Bevolkerung und fasst insgesamt sechs spezifische Grundwasser-Szenarien zu-

sammen.
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Im Fokus stehen dabei potenzielle Aufnahmepfade radioaktiver Stoffe, die Uber das
Trinkwasser oder die Nahrungskette wirksam werden kénnen. Die betrachteten Exposi-
tionspfade umfassen

e Trinkwasseraufnahme,

¢ Konsum von Blattgemiise, bewéssert mit kontaminiertem Grundwasser — sowohl all-

gemein als auch spezifisch fur Tritium (H-3) und Kohlenstoff-14 (C-14),

e Konsum anderer Pflanzenarten (ohne Blattgemtise), ebenfalls mit separater Betrach-
tung fur H-3 und C-14,

e Milchaufnahme Uber die Viehtrédnke und

e Fleischaufnahme uber die Viehtranke.

Das Gen_G-Szenario erlaubt somit eine umfassende Bewertung potenzieller radiologi-
scher Auswirkungen auf die Bevolkerung durch die Nutzung von kontaminiertem Grund-

wasser in der Lebensmittelproduktion und Trinkwasserversorgung.

Gen_O (GenericSW) — Oberflachenwasser

Das Gen_0O-Szenario (GenericSW) dient als standardisiertes Modell zur Bewertung ra-
diologischer Expositionen der Bevélkerung Uber den Pfad des Oberflachenwassers. Es
fasst drei spezifische Oberflachenwasser-Szenarien zusammen und erweitert damit die

Betrachtung des Gen_G-Szenario (Grundwasser).

Neben den bereits im Gen_G-Szenario berlicksichtigten Pfaden

e Trinkwasseraufnahme,

e Verzehr von Blattgemuise (inkl. separater Betrachtung fur H-3 und C-14),
e Verzehr anderer Pflanzenarten (inkl. H-3 und C-14),

e Milchaufnahme Uber Viehtranke und

e Fleischaufnahme uber Viehtranke

wird im Gen_0O-Szenario zuséatzlich der Verzehr von Fischen bertcksichtigt, die in kon-

taminiertem Oberflachenwasser leben.
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Das Szenario ermdglicht somit eine erweiterte und realititsnahe Bewertung moglicher
Auswirkungen einer Freisetzung radioaktiver Stoffe in Oberflachengewasser, insbeson-
dere im Hinblick auf die Nahrungsmittelkette und den menschlichen Verzehr.

Gen_H (GenericSkin) — Hautexposition

Das Gen_H-Szenario (GenericSkin) ist ein standardisiertes Bewertungsmodell zur Er-
fassung der Hautexposition durch radioaktive Stoffe bei beruflichen Tatigkeiten. Es fasst
drei spezifische Szenarien zur Hautkontamination zusammen und gilt ausschlieflich fur
Beschaftigte, die im Rahmen ihrer Arbeit potenziell mit kontaminiertem Material in Be-

rihrung kommen. Typische Anwendungsfalle sind Tatigkeiten wie

e Abriss kontaminierter Geb&audestrukturen,

e Sanierung oder Renovierung betroffener Bereiche und

e Umgang mit belastetem Staub oder Material, der auf die Haut gelangen kann.

Im Fokus steht die direkte Kontamination der Haut mit radioaktiven Stoffen, z. B. durch
Ablagerung von Staubpartikeln wahrend handwerklicher Arbeiten. Das Szenario ermdg-
licht eine gezielte Abschatzung der potenziellen lokalen Hautdosis, die im Rahmen be-

ruflicher Expositionen auftreten kann. Es ergénzt damit die anderen generischen Szena-

rien um einen wichtigen Aspekt des Arbeitsschutzes im Strahlenschutzkontext.

Gen_S (GenericlL) — Standort

Das Gen_S-Szenario (GenericL) ist ein generisches Szenario zur Erfassung standortbe-
zogener Expositionen der Bevolkerung durch den Verzehr pflanzlicher und tierischer Le-
bensmittel, die auf oder Uber kontaminierten Bodenflachen erzeugt wurden. Es fasst drei

spezifische Standort-Szenarien zusammen.

Im Zentrum steht die Ingestion radioaktiver Stoffe, die in den Boden eingetragen wurden
— etwa Uber Bauschutt, Riickstdnde oder Altlasten — und von dort aus in die Nahrungs-

kette gelangen kénnen. Berlcksichtigte Expositionspfade sind

e Verzehr von Blattgemiise von kontaminierten Flachen (inkl. getrennte Bewertung fur
H-3 und C-14),

e Verzehr anderer Pflanzenarten (ohne Blattgemuse, inkl. H-3 und C-14) und
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e Milch- und Fleischaufnahme, sofern das Vieh Uber kontaminierte Boden aufgenom-
menes Futter verwertet oder direkten Bodenkontakt hat.

Das Gen_S-Szenario dient somit der konservativen Bewertung potenzieller radiologi-
scher Belastungen durch die Nutzung kontaminierter Standorte fir die Selbstversor-
gung. Es tragt insbesondere dazu bei, Risiken durch sekundéare Expositionspfade friih-

zeitig zu erkennen und zu bewerten.

3.1.3.2.2 Spezifische Szenarien:

Bestimmte Szenarien konnten aufgrund ihrer individuellen Anforderungen und Rahmen-
bedingungen nicht zusammengefasst werden und werden daher auch im neu entwickel-
ten Berechnungsinstrument als eigenstandige, spezifische Szenarien bereitgestellt. Ein
Beispiel hierfur ist das Szenario der ,Intensivrotte®. Dieses zeichnet sich durch derart
spezielle Randbedingungen aus, dass eine Generalisierung weder maglich noch erfor-
derlich ist. Wie auch die Gbrigen spezifischen Szenarien (Kennzeichnung: SPEZ_...) wird
dieses vollstandig mathematisch ausformuliert und dem Berechnungsmodul als eigen-
standiger Baustein zur Verfligung gestellt. Das Berechnungsinstrument gibt aber auch
hier die Mdéglichkeit, individuelle Anpassung, z. B. fir eine spezifische Anlage, in einem
entsprechenden Datenblatt flir die Berechnung zu hinterlegen. Die folgenden spezifi-

schen Szenarien wurden bisher identifiziert:
e SPEZ_BL - Blasinstrumente

e SPEZ DS - Nachnutzung Deponie

e SPEZ H3 - Tritium aus Abluft

e SPEZ IR - Intensivrotte

e SPEZ_L1 - Luft Bodenstrahlung

e SPEZ_L2 - Luft Inhalation

e SPEZ_L3 - Luft Ingestion

e SPEZ_RN - Radon
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3.1.3.3 Generische Expositionspfade

Die Dosiswerte fir die vorgenannten generischen Szenarien werden unter Anwendung
der grundlegenden Expositionspfade externe Strahlenexposition, Inhalation sowie
Direktingestion ermittelt. Die entsprechenden Routinen sind, mit Ausnahme des Luft-
pfades, im Berechnungsinstrument implementiert. Die Dosiswerte fUr die spezifischen
Luftpfad-Szenarien werden mit Hilfe des externen Tools DARTM (Dosis Atmosphéri-
sches Radionuklid-Transport-Modell) berechnet und spater im weiteren Verlauf im Be-
rechnungsinstrument bertcksichtigt. Im Folgenden werden die Expositionspfade, wie sie
im Berechnungsinstrument integriert sind, kurz beschrieben. Die Nummerierung in Klam-
mern verweist auf die zugehorige Klassifikation im Rahmen der hier im Forschungsvor-
haben vorgenommenen Python-Implementierung, um eine eindeutige Zuordnung zwi-

schen Dokumentation und Software zu ermdglichen.

Fur die Entwicklung generischer Berechnungsvorschriften fur die zu berticksichtigenden
Expositionspfade erfolgte zunéchst eine umfassende Erhebung und Zusammenstellung
aller relevanten Szenarien der spezifischen Freigabeoptionen. Fir jeden identifizierten
Expositionspfad — Inhalation, Ingestion und externe Exposition — wurden s&mtliche in der
Literatur verfigbaren Formeln (Berechnungsvorschriften) gegenubergestellt. Dabei lag
der Fokus auf der Ermittlung der zugrunde liegenden Parameter, Einheiten und deren

Nomenklatur, um eine systematische Vergleichbarkeit sicherzustellen.

Im nachsten Schritt wurden identische oder aquivalente Parameter zwischen den ver-
schiedenen Formeln identifiziert und vereinheitlicht. Ziel war es, eine abdeckende und
konsistente Formelstruktur fir die jeweiligen Expositionspfade zu entwickeln, die gleich-
zeitig eine einheitliche Nomenklatur verwendet. Diese vereinheitlichte Herangehens-
weise ermdglicht eine transparente und nachvollziehbare Anwendung der Modelle sowie

eine direkte Vergleichbarkeit der Ergebnisse.

Die daraus resultierenden Berechnungsvorschriften ahneln in inrer Struktur der in SR-44
beschriebenen Herangehensweise. Die Spezifizierung erfolgt im Rahmen des Berech-
nungsinstruments Uber die Eingabe spezifischer Parameterwerte, welche die differen-
zierenden Bedingungen der betrachteten Szenarien quantitativ abbilden. Auf diese
Weise wird eine flexible, aber konsistente Berechnungsgrundlage geschaffen, die so-

wohl fur generische als auch fur spezifische Freigabesituationen anwendbar ist.
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3.1.3.3.1 Externe Berechnung (0: DARTM)

Fur bestimmte Falle werden Dosiswerte nicht im Berechnungsinstrument selbst ermittelt,
sondern extern bereitgestellt. Ein typisches Beispiel hierfiir ist DARTM. Dabei handelt es
sich um einen Spezialfall, bei dem die entsprechenden Dosiswerte direkt durch DARTM
ermittelt wird (fur die spezifischen Szenarien SPEZ L1, SPEZ L2 und SPEZ L3). Im
Berechnungsinstrument erfolgt dann lediglich der Vergleich mit dem zugehdérigen gene-

rischen Szenario. Eine eigenstandige Berechnung ist nicht vorgesehen.

Ein vergleichbares, wenn auch nicht identisches, Vorgehen gilt auch fiir Ubergabewerte
(Parameterwerte) aus der Grundwassermodellierung, die ebenfalls extern ermittelt und

anschliel3end im Berechnungsinstrument eingebunden werden.

3.1.3.3.2 Externe Strahlenexposition (1. ExternalRadiation)

Bei der Analyse der verschiedenen spezifischen Freigabeoptionen sowie der jeweils zu-
grunde liegenden Szenarien und Berechnungsvorschriften fur die externe Strahlenexpo-
sition wurde eine einheitliche und konsolidierte Berechnungsformel entwickelt. Grund-
lage hierflr bildete der systematische Vergleich der in den unterschiedlichen Regelwer-
ken und Modellen verwendeten Ansétze, Parameter und Annahmen. Durch die Identifi-
zierung Ubereinstimmender Parameter und die Harmonisierung der Nomenklatur konnte
eine abdeckende Formel abgeleitet werden, die alle relevanten Expositionspfade in kon-
sistenter Form beschreibt. Diese Formel weist in ihrer Struktur eine enge Analogie zur
Methodik gemanR SR-44 /IAEA 05/ auf. Die im Berechnungsinstrument verwendete ge-
nerische Formel zur Berechnung der Jahresdosis aufgrund externer Strahlenexposition

ist im Folgenden dargestellt:

—-ARN't
— . . .- . o—ArN-ty 1€ RN
b Eext - ARN dext fd C te e "RN 1 ARN 'L

® Ecxt = ARy * dext ™ fg-C-te - decayl- decay2

Die in der Formel verwendeten Parameter sind in Tab. 3.3 aufgefuhrt und erlautert.
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Tab. 3.3

Parameter zur Berechnung der Jahresdosis aufgrund externer Strahlendo-

sis
Parameter Formelzeichen Einheit Erlauterung
[parameter] [parameter [unit]
symbol]

Individualdosis Eext Sv/a Ergebnis der Berechnung

durch &uRRere

Bestrahlung

Aktivitat des Ra- ArN Bg/g bzw. 1 Bg/g bzw. 1 Bg/cm? oder

dionuklids Bg/cm? Freigabewert StrlSchV

Dosisleistungs- dext (Sv/h)/(Ba/g) Tabellierter oder extern be-

koeffizient bzw. rechneter Wert, abhangig

(Sv/h)/(Bg/cm?) | von Geometrie, Material

(Dichte) und ggf. Abschir-
mung

Verdinnungsfak- fa - Ggf. Produkt aus mehreren

tor dimensionslosen Faktoren,
die den Anteil des freigege-
benen Materials am zu be-
trachtenden Gesamtmaterial
beschreiben

Ggf. Umrech- c - z. B. Umrechnungsfaktor fur

nungsfaktor bzw. Aktivitat im Bauschutt fur Ge-
baude

[(Ba/g)/(Ba/cm?)]

Expositionszeit te h/a

Zerfallskonstante ARN 1/a ARy = :1_/22 mit Tu: Halb-
wertszeit aus Tabelle 1 [in a]

Zeitdauer zwi- t1 a Falls t1 > 0: decayl > 1

schen Freigabe

und Beginn des

Szenarios

Zeitdauer wah- t a Falls t; > 0: decay2 > 1

rend des Szena-
rios

3.1.3.3.3

Inhalation (2: Inhalation)

In Analogie zum Vorgehen bei der externen Strahlenexposition wurde auch fur den Ex-

positionspfad der Inhalation eine einheitliche Herangehensweise angewendet. Als Er-

gebnis dieses Vergleichs und der Parameterharmonisierung wurde die nachfolgende ge-

nerische Formel zur Berechnung der Jahresdosis durch Inhalation entwickelt:

e Ejnph= Ay -

dinh' 1:d' fc' Caust* Br- ¢ te-
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o Eoxt = Arn " dinn - fa - fo - Cqust " Br " € te - decayl - decay?2

Die in der Formel verwendeten Parameter sind in Tab. 3.4 zusammengefasst und kurz

beschrieben.

Tab. 3.4  Parameter zur Berechnung der Jahresdosis aufgrund Inhalation

Parameter Formelzei- Einheit Erlauterung
[parameter] chen [unit]
[parameter
symbol]

Individualdosis Einn Sv/a Ergebnis der Berechnung
durch Inhalation
Aktivitat des Radi- ArN Bg/g bzw. 1 Bg/g bzw. 1 Bg/cm? oder
onuklids Bg/cm? Freigabewert aus StrlSchV
Dosiskoeffizient inn Sv/Bq Tabellierter Wert, abhangig

von Arbeiter/Bevélkerung,
ggf. Alter bzw. Partikelgrof3e
(AMAD, Activity Median Aer-
odynamic Diameter)

Verdinnungsfak- fq - ggf. Produkt aus mehreren
tor dimensionslosen Faktoren,
die den Anteil des freigege-
benen Materials am zu be-
trachtenden Gesamtmaterial
beschreiben

Aufkonzentrati- fe - Dimensionsloser Faktor, die
onsfaktor (nuklidabhéngige) Aufkon-

zentration in der einatemba-
ren Staubfraktion beschreibt

Staubkonzentra- Cuust g/lcm?

tion in der Luft

Atemrate B m3/h

Ggf. Umrech- o - z. B. Umrechnungsfaktor fur

nungsfaktor bzw. Aktivitat im Bauschutt fur Ge-
[(Ba/g)/(Ba/cm2)] | Paude
oder cm?/g

Expositionszeit te h/a

Zerfallskonstante ArN 1/a _ In2

)LRN = — mit Tuo: Halb-
T1/2
wertszeit aus Tabelle 1 [in a]

Zeitdauer zwi- ty a Falls t1 > 0: decayl > 1
schen Freigabe
und Beginn des
Szenarios

Zeitdauer wah- to a Falls t; > 0: decay2 - 1
rend des Szena-
rios
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3.1.3.3.4 Direktingestion (3: Directingestion)

In Analogie zum Vorgehen bei der externen Strahlenexposition wurde auch fur den Ex-
positionspfad der Direktingestion eine einheitliche Herangehensweise angewendet. Als
Ergebnis dieses Vergleichs und der Parameterharmonisierung wurde die nachfolgende

generische Formel zur Berechnung der Jahresdosis durch Direktingestion entwickelt:

-ARN‘t
= . cfy - frc M- e Mrnty JAZETRNE
L] Eing - ARN ding fd fC C M e RN 1 ?\RN'tz

® Eext = Arn ding* fq- fc- ¢- M- decayl - decay2

Die in der Formel verwendeten Parameter sind in Tab. 3.5 zusammengefasst und kurz

beschrieben.

Tab. 3.5  Parameter zur Berechnung der Jahresdosis aufgrund Direktingenstion

Parameter Formelzeichen Einheit Erlauterung
[parameter] [parameter [unit]
symbol]

Individualdosis Eing Sv/a Ergebnis der Berechnung
durch Direktin-
gestion
Aktivitat des Ra- Arn Bqg/g bzw. 1 Bg/g bzw. 1 Bg/cm? oder
dionuklids Bg/cm? Freigabewert aus StriSchV
Dosiskoeffizient ding Sv/Bq Tabellierter Wert, abhangig

von Arbeiter/Bevélkerung,
ggaf. Alter bzw. Partikelgrofie

(AMAD)
Verdinnungsfak- fa - Ggf. Produkt aus mehreren
tor dimensionslosen Faktoren,

die den Anteil des freigege-
benen Materials am zu be-
trachtenden Gesamtmaterial
beschreiben

Aufkonzentrati- fe - Dimensionsloser Faktor, die
onsfaktor (nuklidabh&angige) Aufkon-
zentration in der inkorporier-
baren Staubfraktion be-

schreibt
(Unbeabsichtigt) M g/a Wird ggf. als Produkt aus
aufgenommene Menge pro Stunde (in g/a)
Menge im Jahr und Expositionszeit pro Jahr

(in h/a) zusammengesetzt
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Parameter Formelzeichen Einheit Erlauterung

[parameter] [parameter [unit]
symbol]
Ggf. Umrech- c - z.B. Umrechnungsfaktor fur
nungsfaktor bzw. Aktivitat im Bauschutt fur Ge-
baude
[(Ba/g)/(Ba/cm?)]
oder cm?/g
Zerfallskonstante ARN 1/a ArN = n2 mit Ty: Halb-
/2
wertszeit aus Tabelle 1 [in a]
Zeitdauer zwi- ta a Falls t; > 0: decayl -> 1

schen Freigabe
und Beginn des
Szenarios

Zeitdauer wah- to a Falls t; > 0: decay2 > 1
rend des Szena-
rios

3.1.34 Schnittstellen

In vielen Szenarien spielt die Direktstrahlung eine zentrale Rolle, insbesondere bei der
Bewertung von Abschirmmafl3nahmen oder der Ermittlung von Dosisleistungen in expo-
nierten Bereichen. Das Berechnungsinstrument bietet hierfir eine flexible Moglichkeit,
Ergebnisse aus externen Simulationsprogrammen einzulesen und weiterzuverarbeiten.
Es ist wichtig zu betonen, dass diese externen Programme nicht direkt durch das Be-
rechnungsinstrument gesteuert werden. Vielmehr dient das Berechnungsinstrument als
Plattform zur Analyse, Visualisierung und Weiterverwendung (Berechnung) bereits vor-

liegender Ergebnisse.

Ein typisches Anwendungsbeispiel ist die Nutzung von Geant4, einem weit verbreiteten
Monte-Carlo-Simulationspaket fur den Transport von Teilchen. Auch Programme wie
MicroShield oder aufbereitete MC-Resultate aus anderen Quellen kénnen eingebunden
werden. Die Einbindung erfolgt Gber definierte Schnittstellen (definierte Datenblétter)
durch welche die Ausgabeformate dieser Programme eingelesen und in die Struktur des

Berechnungsinstruments Ubertragen werden.

Die Programmschnittstellen sind so gestaltet, dass sie eine generische Szenarienbe-
schreibung ermdglichen. Voraussetzung hierfir ist die Kenntnis der zugrunde liegenden
externen Programme. Ist diese gegeben, lassen sich spezifische Expositionsszenarien

einfach im Berechnungsinstrument abbilden. Die Daten missen entsprechend der be-
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schriebenen Datenblatter vorliegen, so dass sie vom Berechnungsinstrument interpre-

tiert und intern weiterverarbeitet werden kdnnen.

Die einzelnen Programme und deren typischen Ausgabeformate sowie Anwendungsbe-
reiche werden in Kap. 3.3.1 behandelt.

Durch die Trennung externer Simulation und interner Nachverarbeitung bleibt das Be-
rechnungsinstrument flexibel, transparent und unabhangig. Dies erleichtert nicht nur die
Wartung und Weiterentwicklung, sondern ermdglicht auch die Verwendung neuartiger
oder institutsinterner Simulationssoftware, solange deren Ergebnisse im passenden For-

mat bereitgestellt werden.

Insgesamt ermoglicht die Schnittstellenarchitektur (Uber die Datenblattstruktur) eine ef-
fiziente Nutzung vorhandener Daten und leistet damit einen wesentlichen Beitrag zur

transparenten Bewertung verschiedener Szenarien.

3.1.35 Einordnung des generischen Baukastens

Das Baukastensystem basiert auf der Idee, die Freigabemodelle in Form einzelner, kom-
binierbarer Bausteine (Szenarien) abzubilden. Jeder dieser Bausteine enthalt spezifi-
sche Informationen zu Expositionspfaden, Berechnungsalgorithmen und zugrundelie-
genden Annahmen. Die modulare Struktur ermdéglicht es, neue Freigabeszenarien auf
einfache Weise durch Neukombination vorhandener Module zu erstellen oder beste-

hende Szenarien durch gezielte Anpassungen weiterzuentwickeln.

Die zentralen Vorteile dieses Baukastensystems lassen sich wie folgt zusammenfassen:

e Hohe Flexibilitat: Durch die modulare Struktur kdnnen neue oder veranderte Szena-
rien effizient aus bestehenden Elementen zusammengesetzt werden. Eine vollstan-
dige Neuentwicklung von Szenarien ist in der Regel nicht erforderlich, was den An-

passungsaufwand erheblich reduziert.

e Erhohte Transparenz und Nachvollziehbarkeit: Die standardisierte Strukturierung
und sorgfaltige Dokumentation der einzelnen Bausteine fiihrt zu einer erhéhten Ver-
standlichkeit der Modelllogik. Dies erleichtert nicht nur die interne Nachverfolgung,

sondern auch die Kommunikation mit externen Fachstellen und Aufsichtsbehdrden.

o Zukunftsfahigkeit und Anpassungsfahigkeit: Das System wurde so gestaltet, dass es

zuklnftige Entwicklungen — etwa neue wissenschatftliche Erkenntnisse oder gean-
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derte gesetzliche Rahmenbedingungen — aufnehmen kann. Anderungen lassen sich
durch das Erganzen, Ersetzen oder Anpassen einzelner Bausteine unkompliziert
umsetzen und, im Vergleich zu den bisherigen Ergebnissen, deren Auswirkungen

analysieren.

e Optimierte Effizienz in der Modellierung und Berechnung: Die Reduktion der Modell-
vielfalt und die Vereinheitlichung der Expositionspfade fiihren zu einer deutlich ver-
ringerten Komplexitat in der praktischen Anwendung. Dies tragt zu einer Beschleu-
nigung der Rechenprozesse bei und reduziert den Ressourcenbedarf sowohl in der
Modellierung als auch im laufenden Betrieb.

o Erweiterbarkeit fur zukinftige Anwendungsbereiche: Da das System nicht auf einen
spezifischen Anwendungsfall beschrankt ist, kann es zukuinftig auch fiir andere Kon-
texte der Freigabebewertung genutzt oder erweitert werden. Die Generalisierung er-
laubt eine Ubertragbarkeit auf verwandte Fragestellungen innerhalb des Strahlen-

schutzes.

¢ Konformitat des generischen Baukastens mit den Anforderungen bzw. Empfehlun-
gen der IAEA-Empfehlung GSG-18 ,Application of the Concept of Clearance®
/IAEA 23Db/ (siehe Tab. 3.6)

Das im Rahmen von Arbeitspaket 1 entwickelte generische Konzept stellt somit nicht nur
eine methodische Innovation im Einklang mit der IAEA-GSG-18 Empfehlung dar, son-
dern bildet auch die fundamentale Grundlage fur die im Arbeitspaket 2 vorgesehene re-
chentechnische Implementierung. In diesem néchsten Schritt wird das Baukastensystem
in ein softwaregestitztes Berechnungsinstrument lberflhrt, dass die automatisierte

Auswahl, Kombination und Berechnung der definierten Szenarien ermoglicht.
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Tab. 3.6

Uberblick Giber die gem. GSG-18 empfohlenen zu beriicksichtigenden Punkte bei der spezifischen Szenarienbildung im Vergleich

zu dem generischen Ansatz des im Eigenforschungsvorhaben beschriebenen Berechnungsinstrument

GSG -18
Abschnitt

Thema

Kernaussage

GSG-18
Konformitat des Berechnungsmodells

Spezifische Freigabe - Allgemein 7.1 bis 7.7

spezifischen Werten

7.1 Grundlage der spezifi- Die spezifische Freigabe basiert auf densel- | Wird entsprechend des Regelwerks eingehal-
schen Freigabe ben Dosisgrenzwerten und Kriterien wie die | ten. Auch die durch das Berechnungsinstru-
generische Freigabe ment ermittelten Freigabewerte gewahrleisten
bei entsprechender Anwendung die Einhaltung
des Dosiskriteriums.
7.2 Limitierungen des generi- | Generische Modelle sind konservativ. Spezi- | Das Berechnungsinstrument ermdglicht insbe-
schen Modells fische Modelle bei abweichenden Szenarien | sondere durch seine flexible Datenabfrage (Da-
erforderlich teninput), als auch durch die flexible Zusam-
menstellung moéglicher Szenarien Konservativi-
taten (wenn mdglich) zu reduzieren.
7.3 Ausschluss irrelevanter Nicht relevante generische Szenarien kon- | Wird durch das Berechnungsinstrument indivi-
Szenarien nen ausgeschlossen werden. duell ermdglicht.
7.4 Einzubeziehende Expositi- | Gleich wie im generischen Modell: externe | Sdmtliche Expositionspfade kdnnen im Berech-
onspfade Bestrahlung, Inhalation, Ingestion, Hautkon- | nungsmodell entsprechend den gewahlten Sze-
tamination narien bericksichtigt werden.
7.5 Bertcksichtigung nationa- | Industrielle, regulatorische, klimatische Be- | Entsprechende Anpassung sind Uber die Da-
ler Gegebenheiten sonderheiten kdnnen einflieRen. tenblatter individuell moglich.
7.6 Entscheidung durch Auf- Freigabe auch bei Uberschreiten generi- | Wird nicht unmittelbar durch das Berechnungs-
sichtsbehdrde scher Werte moglich instrument beeinflusst.
7.7 Internationale Aspekte Exportproblematik bei weniger restriktiven | Wird nicht unmittelbar durch das Berechnungs-

instrument beeinflusst.
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GSG -18

Abschnitt Thema

Kernaussage

GSG-18
Konformitat des Berechnungsmodells

Spezifische Freigabe als zusatzliche Opti

on zur Materialbewirtschaftung (7.8 bis 7.9)

7.8 Rolle in der Abfallhierar-
chie

Fordert Wiederverwendung, reduziert radio-
aktiven Abfall

Durch entsprechend spezifizierbarer und vor
allem transparenter Berechnungswerte, konnte
das Berechnungsinstrument dazu beitragen ra-
dioaktive Abfallstrdme zu reduzieren und ggf.
eine Wiederverwertung (wo moglich) zu for-
dern.

7.9 SchutzmalRnahmen am

Zielort

Erforderliche SchutzmafRnahmen ohne be-
hérdliche Uberwachung notwendig

Wird nicht unmittelbar (positiv/inegativ) durch
das Berechnungsinstrument beeinflusst.

Ableitung und Anwendung spezifischer Freigabewert (7.10 bis 7.14)

7.10 Einheiten fir Freigabe- z. B. Aktivitatskonzentration, Oberflachen- Kann im Berechnungsmodell bertcksichtigt
werte kontamination, Gesamtaktivitat werden.

7.11 Annahmen fur Handha- Behandlung wie nicht-radioaktives Material | Wird nicht unmittelbar (positiv/negativ) durch
bung — ohne Sondermalinahmen das Berechnungsinstrument beeinflusst.

7.12 Vermeidung zusatzlicher Grenzwerte unterhalb der Freistellungs- Wird nicht unmittelbar (positiv/negativ) durch
Genehmigungen grenze halten das Berechnungsinstrument beeinflusst.

7.13 Mengenbegrenzung z. B. Transportanzahl oder Gesamtmasse Kann im Berechnungsmodell berlicksichtigt

pro Jahr werden.
7.14 Berticksichtigung von Ne- | Staub und Schlacke bei Metallschmelzen Kann im Berechnungsmodell beriicksichtigt

benprodukten

beachten

werden.

Oberflachenkontamination bei spezifisch

er Freigabe (7.15 bis 7.22)

7.15 Oberflachengrenzwerte — | z. B. Metall zum Einschmelzen, Gebaude Kann im Berechnungsmodell bericksichtigt
Anwendungen zur Wiederverwendung werden.
7.16 Zweck der Grenzwerte Schutz bei Handhabung, Nutzung oder Um- | Wird nicht unmittelbar (positiv/negativ) durch

bau

das Berechnungsinstrument beeinflusst.
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GSG -18 GSG-18
Abschnitt Thema Kernaussage Konformitat des Berechnungsmodells
7.17 Anwendbarkeit Nur auf messbare Oberflachen — nicht fir Wird nicht unmittelbar (positiv/negativ) durch
Boden, Bauschutt das Berechnungsinstrument beeinflusst.
7.18 Tiefe der Kontamination Oberflache und direkt darunterliegende Wird nicht unmittelbar (positiv/negativ) durch
Schicht berlcksichtigen das Berechnungsinstrument beeinflusst.
7.19 Abgrenzung zu Transport- | SSR-6 Grenzwerte gelten nicht fur Frei- Die Freigabewerte kdnnen entsprechend des
grenzwerten gabe. Regelwerks berechnet werden.
7.20 Einzubeziehende Pfade Externe Bestrahlung, Inhalation, Ingestion, Entsprechende Expositionspfade kénnen im
bei Oberflachen Haut Berechnungsinstrument bertcksichtigt werden.
7.21 Dosisgrenzwerte 50 mSv/a fiir Haut in seltenen Szenarien Wird nicht unmittelbar (positiv/negativ) durch
das Berechnungsinstrument beeinflusst.
7.22 Einschrankungen Nicht anwendbar bei aktivierten Materialien | Wird nicht unmittelbar (positiv/negativ) durch

das Berechnungsinstrument beeinflusst.

Einhalten der

Bedingungen bei spezifischer Freigabe (7.23 — 7.29)

7.23

Bedingungserfillung

Freigegebenes Material muss wie vorgese-
hen verwendet werden.

Wird nicht unmittelbar (positiv/negativ) durch
das Berechnungsinstrument beeinflusst.

7.24 Vertragliche Absicherung | Zwischen Ursprungs- und Zielbetreiber ver- | Wird nicht unmittelbar (positiv/negativ) durch
einbaren das Berechnungsinstrument beeinflusst.

7.25 Zweistufiger Freigabepro- | 1. Freigabe; 2. Nachweis der Bedingungser- | Wird nicht unmittelbar (positiv/negativ) durch
Zess fullung das Berechnungsinstrument beeinflusst.

7.26 Besonderheit Altmetall Direkte Lieferung zur Schmelze notwendig Wird nicht unmittelbar (positiv/negativ) durch
das Berechnungsinstrument beeinflusst.

7.27 Besonderheit Deponie Kapazitat, Auslaugverhalten, Nachsorge- Wird nicht unmittelbar (positiv/negativ) durch

zeitraum berucksichtigen

das Berechnungsinstrument beeinflusst.




114

GSG -18

GSG-18
Abschnitt Thema Kernaussage Konformitat des Berechnungsmodells
7.28 Unterschied zu generi- Vollstandigkeit erst bei Zielerreichung (z. B. | Wird nicht unmittelbar (positiv/negativ) durch
scher Freigabe Schmelze) das Berechnungsinstrument beeinflusst.
7.29 Transportaspekt

Transport und Zielanlage missen im Modell
berticksichtigt werden

Alle wesentlichen Szenarien kénnen im Modell
berticksichtigt und angepasst werden.




3.2 Umsetzung/Aufbau des Berechnungsinstrument

321 Entwicklung des Python-Programms

Die Entwicklung des vorliegenden Python-Programms im Rahmen dieses Eigenfor-
schungsvorhaben wurde durch regelmaRige Treffen zwischen den Programmentwick-
lern sowie der fachlichen Projektmitarbeitern begleitet, bei denen grundlegende Anfor-
derungen, Ziele und Rahmenbedingungen abgestimmt wurden. In diesen Gesprachen
wurde festgelegt, welche Funktionalitdten das Programm abdecken soll, welche Schnitt-
stellen zu berlicksichtigen sind und wie die Dokumentation sowie die Nachvollziehbarkeit
sichergestellt werden kénnen. Von Beginn an spielten dabei eine saubere Implementie-
rung sowie Themen wie Transparenz, Versionierung und einheitliche Dokumentations-

standards eine zentrale Rolle.

Die Konzeption wurde so angelegt, dass die Software modular aufgebaut ist und mit
etablierten Python-Bibliotheken arbeitet. Darliber hinaus wurden Vorgaben fir automa-
tisierte Tests, den Umgang mit Rundungsregeln und die Einheitenumrechnung mit Hilfe

des Pakets pint /GRE 25/ in den Entwicklungsprozess integriert.

3.21.1 Programmstruktur

Das Programm wurde in Python umgesetzt, einer Programmiersprache, die sich durch
eine klare Syntax, eine vielseitige Standardbibliothek sowie die flexible Erweiterbarkeit
durch externe Module auszeichnet. Die modulare Architektur ermdglicht es, funktionale
Einheiten logisch in Modulen und Klassen zu organisieren. Ein Modul umfasst dabei ent-
weder eine einzelne Datei oder einen Ordner mit mehreren Dateien, die sowohl aus der
Standardbibliothek als auch aus externen oder selbstentwickelten Quellen stammen
koénnen. Innerhalb eines Moduls lassen sich mehrere Klassen und Funktionen definie-
ren. Zudem besteht die Mdglichkeit, ganze Module oder gezielt einzelne Klassen und

Funktionen zu importieren, um deren Funktionalitat wiederzuverwenden.

Das git-Repository des Programmcodes hat als oberste Organisation die folgenden Un-

terverzeichnisse:

e data-Unterverzeichnis, in dem alle Datenblatter (siehe Beispiele in Anhang. A.1) ab-

gelegt sind
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e doc-Unterverzeichnis, in dem die Quelldateien der Programmdokumentation abge-

legt sind
e Jjupyter-Unterverzeichnis, in dem die Beispiel Jupyter Notebooks abgelegt sind
e options-Modul fir den Programmcode

e tests-Modul fir alle Tests des Programmcodes

Diese klare Trennung ermdglicht eine flexible Weiterentwicklung, einfaches Debugging

sowie die Wiederverwendbarkeit einzelner Komponenten.

3.21.2 Python-Laufzeitumgebung

Eine Python-Laufzeitumgebung bezeichnet die Gesamtheit der Softwarekomponenten
und Konfigurationen, die erforderlich sind, um Python-Code auszufiihren. Sie umfasst
typischerweise den Python-Interpreter, installierte Bibliotheken sowie Umgebungsvari-
ablen und Paketverwaltungswerkzeuge. Laufzeitumgebungen ermdglichen die isolierte
Ausfiihrung von Programmen, wodurch Versionskonflikte zwischen verschiedenen Pro-
jekten vermieden und reproduzierbare Entwicklungsbedingungen geschaffen werden
koénnen. In der Praxis lassen sich unterschiedliche Laufzeitumgebungen nutzen, je nach
Anforderungen an Modularitat, Portabilitat und Kompatibilitdt. Ein verbreitetes Beispiel
ist die Standardumgebung von Python, die durch die Installation des offiziellen Python-
Distributionspakets bereitgestellt wird und grundlegende Funktionalititen sowie die
Standardbibliothek enthalt. Eine weiterentwickelte Alternative stellt die Conda-Umge-
bung /ANA 25/ dar, die insbesondere im wissenschaftlichen und datenanalytischen Kon-
text Anwendung findet. Conda erlaubt die Verwaltung von Abhéngigkeiten und Umge-
bungen iber ein eigenes Paketmanagementsystem und unterstitzt neben Python auch
andere Programmiersprachen. Durch die Nutzung solcher Umgebungen wird die Ent-

wicklung robuster, skalierbarer und besser wartbarer Softwarelésungen gefdrdert.

Im Folgenden wird davon ausgegangen, dass die Nutzenden eine entsprechende Lauf-

zeitumgebung auf dem Rechner installiert haben.

47



3.2.1.3 Verwendete Python-Module

Fur die Entwicklung des Berechnungsinstruments wurde auf etablierte Open-Source-
Pakete zuriickgegriffen. Die in Tab. 3.7 genannten Pakete sowie die aktuell verwendeten

Versionsnummern sind in der pyproject.toml Datei im Quellcode dokumentiert.

Alle Abhangigkeiten sowie das Programm kénnen mit dem folgenden Befehl in der Stan-
dard- und Conda-Laufzeitumgebung installiert werden:

VAN AV A AV DAY B SV B S B S SV SN AV SN SV AT AV AN AV T SV A A A A T AV A A S A A A A A S A S A S A A A A A S A A A S A A A S A S A AV A S A e
pip install -e .

Um die Abhangigkeiten fir die Dokumentation (pages), Jupyter Notebooks (jupyter)

und dem Testen (test) zu installieren, kdnnen die folgenden Befehle unter Windows

verwendet werden:

S AL LS SIS SIS LSS SIS LSS S ST S S SIS S S

pip install -e .[test]
| pip install -e .[pages]
pip install -e .[jupyter]

LIS LSS LSS SIS LSS SIS LSS S S S S S SSSSSSSSSSSSSSSSSS S S S

Tab. 3.7  Fur die Ausfilhrung des Berechnungsinstruments nétige Python-Module

Name Beschreibung Bendtigt fur/bei

pint Paket zur Umrechnung von Ein- Laufzeit des Programms
heiten

pandas Paket zur Datenanalyse Laufzeit des Programms

num Paket fiir wissenschatftliches Laufzeit des Programms
Rechnen

pytest Testumgebung fur Python Durchfiihrung von Test

pytest-cov Codeabdeckung fir pytest Durchfiihrung von Tests

sphinx Dokumentation des Quellcode Quellcodedokumentation

pydata-sphinx-theme | Darstellung der Dokumentation Quellcodedokumentation

myst-parser Parser fir Markdown in sphinx Quellcodedokumentation

sphinx-autoapi Automatische Dokumentation von | Quellcodedokumentation
Python-Modulen

notebook Bereitstellung von Jupyter Note- Jupyter Notebooks
books

jupyterlab-git Einbindung von git unter Jupyter | Jupyter Notebooks
Notebooks
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https://github.com/hgrecco/pint
https://pandas.pydata.org/
https://numpy.org/
https://docs.pytest.org/
https://pytest-dev/pytest-cov
https://www.sphinx-doc.org/
https://github.com/pydata/pydata-sphinx-theme
https://github.com/executablebooks/MyST-Parser
https://github.com/readthedocs/sphinx-autoap
https://github.com/jupyter/notebook
https://github.com/jupyterlab/jupyterlab-git

3.2.14 Jupyter Book

Jupyter Notebooks /JUP 25/ stellen ein leistungsfahiges Werkzeug fir die Entwicklung
und Dokumentation von Softwareprojekten dar. Sie erméglichen es, Programmcode in
kleinen, ausfihrbaren Zellen zu organisieren und direkt mit erlauterndem Text, mathe-
matischen Formeln (mittels LaTeX-Integration) und Grafiken zu kombinieren. Dadurch
wird ein iteratives und exploratives Arbeiten geférdert, da Ergebnisse unmittelbar nach
Ausfihrung des Codes sichtbar werden. Insbesondere im wissenschaftlichen Kontext
bieten Jupyter Notebooks den Vorteil, komplexe Berechnungen, Datenanalysen und Vi-
sualisierungen transparent und nachvollziehbar zu dokumentieren. Diese Eigenschaften
machen sie zu einem zentralen Bestandteil moderner, reproduzierbarer Forschung und

Lehre.

Im git-Repository des Programmcodes sind Beispiel Jupyter Notebooks enthalten, die

die Verwendung des Berechnungsinstruments zeigen.

3.2.15 Versionsverwaltung mit GitLab

Der Quellcode des Berechnungsinstruments wird in einem git-Repository auf Basis von
GitLab verwaltet. GitLab erweitert die Funktionalitdten von git und dient als zentrales

Werkzeug flr:

e Versionskontrolle: Jede Anderung wird nachvollziehbar gespeichert.

e Branching-Strategien: Ermdglichen parallele Entwicklung (z. B. Feature-Branches).
e Merge Requests: Sicherstellen, dass Anderungen uberpriift und abgestimmt werden.

e Automatisierte Tests: Durchfiihren von automatisierten Test nach jedem neuen push

von Code auf den GitLab-Server.

e Automatisierte Erstellung der online Dokumentation: Nach jeder Veranderung des
Quellcodes (z. B. durch einen push oder merge) im main-Branch wird die Online-

Dokumentation automatisiert erstellt.

e Releases: Durch eine automatisierte Erstellung von Releases ist es moglich, immer
die gleichen Inhalte zur Verfiigung zu stellen. Diese werden durch das GitLab zu-

sammengestellt.
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Durch die Versionierung ist die Nachvollziehbarkeit jeder einzelnen Anderung gegeben,

was insbesondere in Projekten mit mehreren Beteiligten unverzichtbar ist.

3.2.1.6 Quellcodedokumentation

Die Dokumentation des Quellcodes erfolgt hauptséchlich Uber die Verwendung von
Docstrings /GOO 01/ in der Numpy variante /NUM 25/. Als Beispiel ist im Folgenden die
Dokumentation fiir eine Funktion calculate wiedergegeben:

S OSSP LIS

def calculate(self, radionuclide: str, result convert : bool = True) ->
str | float | int | pint.Quantity:
"""Calculate the current path for a given radionuclide

Parameters
radionuclide: str
Name of radionuclide the calculation is made

result convert : bool = True
If set to True, the result will be converted to the unit
given in :py:class: ~GenericPath.resulting units’

LIS LSS LSS SIS LSS SIS LSS S S S S S SSSSSSSSSSSSSSSSSS S S S

Die Ausgabe fur die Online-Dokumentation ist in Abb. 3.5 dargestellt.

calculate (r‘adionuct ide, result_convert= Tr"ue)

Calculate the current path for a given radionuclide

Parameters:
radionuclide: str

Name of radionuclide the calculation is made
result_convert : bool = True

If set to True, the result will be converted to the unit given in | resulting_units

Return type:
str | float | int | pint.Quantity

Abb. 3.5 Beispielhafte Ausgabe der Dokumentation fur die Funktion calculate im

Module options.paths.generic path

Neben der Dokumentation des Quellcodes sind im doc-Verzeichnis noch weitere Da-
teien enthalten, die ebenfalls zur Online-Dokumentation verwendet werden. Bei Ande-
rungen im main-Branch des git-Repository wird automatisiert eine neue Dokumentation

erstellt. AuRerdem wird diese in ein Release mit aufgenommen.
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3.2.1.7 Bezug zur GRS-internen Softwareentwicklungsrichtlinie

Die Entwicklung am vorliegenden Programmcode wurde in Einstimmung mit der GRS-
internen Softwareentwicklungsrichtlinie als sogenanntes Software-Entwicklungs-Projekt
(SWEP) eingestuft. Dadurch sollen Standards eingehalten werden, in denen die GRS
nach 1ISO 9001 und ISO 21001 zertifiziert ist. Ein SWEP besteht aus séamtlichen Arbeiten
im Lebenszyklus des Berechnungsinstruments, also insbesondere Design, Entwicklung,
Verifizierung und Validierung sowie Beriicksichtigung von Erfahrungen der Nutzer, War-
tung und Pflege. Wobei letztere Punkte durch die Neuentwicklung des Berechnungsin-

struments nicht durchgeftihrt werden konnte.

Ein SWEP wird von einem SWEP-Verantwortlichen bereichs- und standortiibergreifend
geleitet. Im aktuellen Projekt war dies Dr. Holger Seher. Au3erdem wurde ein GRS-in-
terner QS-Plan erstellt, der die Umsetzung der Qualitatssicherungsmafinahmen, die Ab-
hangigkeiten von Software Dritter (siehe Tab. 3.7) darstellt und die Einteilung in die Ka-
tegorisierung des SWEP nach dem Anwendungsgebiet beschreibt. Hier wurde die Kate-
gorie B gewahlt, da die aktuelle Version des Programmcodes fiir die Berechnungen in
einem Forschungs- und Entwicklungsprojekt erstellt wurde. Sollte der Code perspekti-
visch fur Nachweise in Aufsichts- und Genehmigungsverfahren, Gutachten oder Stel-
lungnahmen verwendet werden, wirde die Kategorie auf A wechseln. Hieraus wirden
sich weitere QualitatssicherungsmalRnahmen ergeben. Ein Beispiel ist, dass Software-

entwickler und Tester der Software personell getrennt sein missen.

Dieses Projekt wurde im Sinne von SWEP umgesetzt, insbesondere durch
¢ die Verwendung von GitLab zur Versionierung des Quellcodes und

e die Durchfuhrung von automatisierten Tests.

3.2.1.8 Transparenz

Ein zentrales Entwicklungsziel war Transparenz in der Softwarenentwicklung sowie bei

der Nutzung des Berechnungsinstruments. Das bedeutet:
e Alle Annahmen und Rechenschritte sind nachvollziehbar.
e Der Quellcode ist so kommentiert, dass er auch von Dritten verstanden werden kann.

e Ergebnisse werden dokumentiert und kénnen durch interne Tests Uberprft werden.
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Dies fordert nicht nur die interne Qualitatssicherung, sondern auch das Vertrauen in die
Rechenergebnisse.

3.2.19 Einheitenumrechnung mit pint

Eine Herausforderung bei der Entwicklung des Berechnungsinstruments war die konsis-
tente Behandlung von physikalischen Einheiten. Gerade bei der Eingabe und fest ein-
programmierten Umrechnungen von Einheiten kdnnen gravierende Fehler passieren,
die zu fehlerhaften oder falschen Ergebnissen fiihren. Um diese Herausforderung anzu-
gehen, wurde entschieden, mit dem Python-Modul pint /GRE 25/ zu arbeiten. Dieses
Modul ermdglicht die Definition und Umrechnung verschiedenster Einheiten basiert auf
einem sog. Einheitenregister (UnitRegistry). Sollten Einheiten nicht vorhanden sein,
kénnen diese dem Register leicht hinzugefiigt werden. Bei der Verwendung eines Ein-
heitenregisters muss darauf geachtet werden, dass immer das gleiche Register verwen-
det wird. Sonst gibt es eine pint-interne Fehlermeldung. Um dieses Problem zu umge-
hen, wird ein einheitliches Register fir alle Klassen im Berechnungsinstrument

verwendet.

Es wurde konsequent darauf geachtet, dass die Einheiten vom Einlesen aus den CSV-

Dateien, Uber die Nutzereingabe bis zum Ergebnis verwendet werden.

3.2.1.10 Durchfihrung von Tests

Im Rahmen der durchgefuhrten Softwaretests kommt das Python-Modul pytest (siehe
Tab. 3.7) zum Einsatz. Es dient der systematischen und automatisierten Ausfitihrung von
Testféllen, die zur Qualitatssicherung und Funktionsiberprifung der entwickelten Kom-
ponenten beitragen. Pytest ermdglicht eine Ubersichtliche Strukturierung der Tests so-
wie die Wiederverwendung von Testdaten durch sog. Fixtures. Darlber hinaus unter-
stutzt das Framework die Parametrisierung von Tests und liefert aussagekraftige Fehler-
meldungen, die eine effiziente Analyse und Behebung von Problemen erleichtern. Durch
den Einsatz von pytest wird die Nachvollziehbarkeit und Reproduzierbarkeit der Test-
ergebnisse sichergestellt. Um sicher zu gehen, dass die meisten Zeilen des Quellcodes

durch die Tests abgedeckt sind, wird die pytest-Erweiterung pytest-cov verwendet.

Die Testfalle konnen auf der lokalen Entwicklungsumgebung laufen gelassen werden.

Zusatzlich werden sie nach Anderungen am Quellcode automatisiert auf dem GitLab-
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Server ausgefihrt. Im Falle von Fehlern in den Testfallen werden die Entwickler auto-
matisch per E-Mail dariiber informiert.

Wahrend des Testlaufs gibt das pytest-Modul Informationen zu den einzelnen Tests

aus:
PV NSNS NENNNNNENEEEE RN

collected 182 items

tests\test data.py ....... [ 3%]
tests\test helper func import.py [ 5%]
tests\test helper func unit.py ..... [ 8%]
tests\test option calculate.py ... [ 10%]
tests\test options create.py [ 11%]
tests\test options predefined.py ............. [ 19%]
tests\test path functionalities.py
............................................ [ 44%]
tests\test paths in scenarios.py ............ [ 50%]
tests\test paths predefined.py ................. [ 60%]
tests\test scenarios.py .............. [ 68%]
tests\test_scenarios_calculate.py ............ [ 75%]
tests\test scenarios in options.py .......... [ 80%]
tests\test scenarios predefined.py ............. [ 88%]
tests\test utils round.py [ %]

PP AV AP AN AP A S A AV A S A S AV A AV S AV AP AV S AV S AV SN AV SN AV Sr AV SF AV S AV S SV S A SV A SV S S S S A S S S A S A S A S S S A S A S A SV A S Y s

Sollten Fehler auftreten werden diese in der obigen Textausgabe rot markiert, die weite-

ren Tests durchlaufen und nach dem Ende des Testlaufs wird eine Fehlermeldung aus-

gegeben:

PV AN AP AP AP AP P P AP P AN P A P A S A A A A A A A A A A S S SV S S A A T A T S A A A A A e
tests\test data.py ....... [ 3%]
tests\test helper func import.py ..F [ 5%]
tests\test helper func unit.py ..... [ 8%]

1 failed, 181 passed

PP AV AP AN AP A S A AV A S A S AV A AV S AV AP AV S AV S AV SN AV SN AV Sr AV SF AV S AV S SV S A SV A SV S S S S A S S S A S A S A S S S A S A S A SV A S Y s

Das pytest-cov-Modul berechnet die durchlaufenen Codezeilen basierend auf den
Aufrufen (engl.: statements, Abgekirzt: Stmts) und der fehlenden Aufrufe (Miss):

PAP AV VAP P AV Y AP BV S B SV S S AT AT AP A A A AP S S ST A A AP A A A A A A A S A A AV A SV A S AP A A A A A A A A A A A A A A

Name Stmts Miss Cover
options/ init .py 6 0 100%
options/data.py 97 9 91%
options/generic.py 196 0 100%
options/paths/ init .py 17 0 100%
options/paths/exposition.py 25 0 100%
options/paths/external radiation.py 11 0 100%
options/paths/generic path.py 189 0 100%
options/paths/ingestion.py 172 0 100%
options/paths/inhalation.py 32 0 100%
options/predefined.py 126 0 100%
options/scenarios/ init .py 162 0 100%
options/scenarios/generic_scenario.py 206 0 100%
options/utils.py 92 0 100%
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TOTAL 1331 9 99%
Allerdings ist bei den Tests zu beachten, dass nicht nur auf die Codeabdeckung geachtet
wird, sondern z. B. auch Extremwerte, Programm Abbriiche und Fehlermeldungen ge-
testet werden. Dies wurde in der Erstellung der Testfélle berticksichtigt.

3.2.1.11 Rundung von Werten

Die Rechnungen im Berechnungssystem erfolgen mit den Genauigkeiten der Gleit-
kommazahlen von Python. Diese werden in einem pandas.DataFrame gespeichert.
Am Ende der Berechnungen konnen die Ergebnisse mit einer eigenen Funktion
options.utils.round log gerundet werden. Die Funktionalitat beruht auf den Vor-
gaben der IAEA SR 44 /IAEA 05/, wobei zwischen logarithmischer und dekadischer
Rundung unterschieden wird. Dies ist notwendig, da unterschiedliche Rundungsstr-
ategien gefordert sein kénnten.

Eine positive logarithmische Zahl wird auf Basis einer logarithmischen Skala mit benut-
zerdefinierten Schwellenwerten gerundet. Liegt der Eingabewert zwischen 3 - 10* und
3 - 10¢*1, wird er auf 10*** aufgerundet. Andernfalls erfolgt die Rundung auf die nachst-
gelegene Zehnerpotenz entsprechend seiner Grolienordnung.

3.2.2 Dokumentation des Berechnungsinstrumentes

In der Dokumentation in diesem Kapitel wird davon ausgegangen, dass auf dem Win-
dows-Rechner der Benutzer eine Python-Laufzeitumgebung wie sie in Kap. 3.2.1.2

beschrieben ist, vorhanden ist.

Fur eine ausfuhrlichere Beschreibung des Programmcodes wird auf die Online-Doku-

mentation verwiesen.

3.221 Installation der Abh&ngigkeiten

Um die fur die Ausfiihrung notwenigen Python-Module zu installieren, kann im untersten

Verzeichnis des Programmcode der Befehl

PPN AV SV AP P P P P P A A P P P P A P A A S A A A S A S A T A A A A A e
pip install -e .

EAP A AP A SV A SV P AV AV AV S SV SF AP P SF AP AY SV S SV AP SV S SV S SV SY SV SY SV SV A S SV S AV S SV S SV S SV S AV SV SV S AV S AV SV A SV AN SV A SV A S A A A A A A
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genutzt werden. Die Abhangigkeiten werden aus der pyproject.toml-Datei ausgele-

sen und installiert.

Das Beispiel, auf dem diese Beschreibung aufsetzt, basiert auf einem Jupyter Notebook
(siehe Kap. 3.2.1.4) welches im jupyter-Verzeichnis unter examples abgelegt ist. Um
auf der python-Laufzeitumgebung die Jupyter Notebooks zur Verfligung zu stellen,

missen zusatzlich noch die entsprechenden Abhéngigkeiten mit dem Befehl

PAV AV AN AP A SV SV SV Y AV SV D SV SV AV AN S S SV S S S A A A AV AV SV AV AV AV Y S SV S SV S S S S SV S SV B S S S B BV S SV S S S S S S A A S S S S Y Y Y v
‘ pip install -e [jupyter] ‘

PP AV AP AN AP A S A AV A S A S AV A AV S AV AP AV S AV S AV SN AV SN AV Sr AV SF AV S AV S SV S A SV A SV S S S S A S S S A S A S A S S S A S A S A SV A S Y s

installiert werden. Nach der Installation kann tGiber den Befehl

PP AN AP A A A SV A SV A SV A SV AV S AV S AV SV AV S AV AP AV SN AV SN AV Sr AV SF AV S AV S SV S A SV A SV S S S S A S S S AV S A S A SV S S S S A S A SV A S A e

Jjupyter lab

PP AV AP AN AP A S A AV A S A S AV A AV S AV AP AV S AV S AV SN AV SN AV Sr AV SF AV S AV S SV S A SV A SV S S S S A S S S A S A S A S S S A S A S A SV A S Y s

die Oberflache der Jupyter Notobooks gestartet werden. Hierzu sollte sich ein Browser
Fenster mit der Oberflache 6ffnen. Empfehlenswert ist, den obigen Befehl im jupyter-
Verzeichnis auszufiihren, da dieses Verzeichnis als unterstes Verzeichnis in der Web-
oberflache des jupyter lab angezeigt wird.

3.2.2.2 Verwenden vordefinierter Freigabeoptionen

Im Berechnungsinstrument gibt es verschiedene vordefinierte Freigabeoptionen. Diese
sind in Tab. 3.8 angegeben. Als Beispiel fur die Verwendung der Python-Klassen wird
im Weiteren auf die SubstanceCombustion eingegangen, da diese Freigabeoption
auch im Kap. 3.3.3 fUr die Darstellung der Berechnung der Freigabewerte verwendet

wird.

Tab. 3.8  Vordefinierte Freigabeoptionen

Name Name der Pythonklasse
Bauschutt DemolitionWaste
Bodenflachen SoilAreas
Metallschrott zum Recycling MetalDebrisRecycling

Gebaude, Raume, Raumteile und Bauteile zur Wieder- | BuildingFurtherUse
und Weiterverwendung

Gebaude, Rdume, Raumteile und Bauteile zum Abriss | BuildingForDemolition

Festen Stoffen zur Beseitigung auf Deponien SolidsLandfill

Stoffe zur Beseitigung in Verbrennungsanlagen SubstanceCombustion
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Der im Folgenden dargestellte Code ist im example-Verzeichnis als lauffahiges Jupyter
Notebook mit dem Dateinamen use predefined. ipynb vorhanden:

S OSSP LIS

from options.predefined import SubstanceCombustion

sc = SubstanceCombustion (verbose=False)

sc.radionuclides = ['Ag-108m+', 'Ba-133', 'C-14', 'Cl-36', 'Co-60', 'Cs-
137+', 'H-3', 'I-129', 'Mn-54', 'Ni-59', 'Pu-238', 'Pu-239+', 'Sr-90+',
'Tc-99', 'U-238+"']

sc.print scenarios paths()

calc = sc.calculate ()

PP A N

Erklarung der einzelnen Aufrufe

Zu Beginn des Skriptes wird die bendtigte Klasse aus dem Python-Modul geladen:

S AL LS SIS SIS LSS SIS LSS S ST S S SIS S S

from options.predefined import SubstanceCombustion
P A A P A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A A S A A S S A S A S S A A A A A S A A A A A T A A A A A A
Im Anschluss daran wird die Klasse initialisiert und in der Variable sc gespeichert:

PP AN AP A A A SV A SV A SV A SV AV S AV S AV SV AV S AV AP AV SN AV SN AV Sr AV SF AV S AV S SV S A SV A SV S S S S A S S S AV S A S A SV S S S S A S A SV A S A e

sc = SubstanceCombustion (verbose=False)

PP AV AP AN AP A S A AV A S A S AV A AV S AV AP AV S AV S AV SN AV SN AV Sr AV SF AV S AV S SV S A SV A SV S S S S A S S S A S A S A S S S A S A S A SV A S Y s

An dieser Stelle gibt es mehrere mogliche Einstellungen fir den Nutzenden. Fir den
Klassenaufruf kann ein Parameter verbose gesetzt werden. Mit der Angabe ver-
bose=True werden Informationen zum Programmlauf ausgegeben. Mit ver-
bose=False werden nur Warnungen ausgegeben. Als Default-Wert wird ver-

bose=False gesetzt.

Nachdem die Klasse initiiert ist, kénnen die gewlinschten Radionuklide definiert werden.
Ohne die Angabe von Radionukliden bricht eine Rechnung ab:

PP AP AP AP AV SV S SV AP SV A SV SV SV S SV S BV SV AV S SV SV BV S BV S BV A BV S SV SV SV S SV S SV S SV S SV S SV S SV SV SV S SV S SV S S SV S S S S S Y A Y A A
sc.radionuclides = ['Ag-108m+', 'Ba-133', 'C-14',..,, 'Tc-99', 'U-238+']
PP AP A AN AP AP S SV AP A A AP AP SV AV AV S SV S AV S SV S BV S BV S BV S BV S SV S SV S SV S SV S SV S SV S SV S SV SV SV S SV S SV S S SV S S S S N S S Y A S A

Im obigen Beispiel werden die gewinschten Radionuklide tber eine Liste von Strings

direkt eingegeben.

Eine Liste aller eingelesener Radionuklide kann Gber den Befehl

AP AP A VS S Y A A A A S A A AN A AV A AV A AV A AV AN A A A A AV ST AV A D S P A A A A A D S S A S A A A S A S A S AT A T A e

print (sc.default data.unique radionuclides)

PP AP AP S A AP v A S SF A AV A AP AV P AV AP SV S SV SV SV S SV SV SV A SV S SV SV SV SV SV SV SV S SV S A A S A A A S S A S A S A A A T A e
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abgefragt werden. Die eingelesenen Daten werden im Attribut default data gespei-
chert. Die 0. g. Funktion unique radionuclides liest die Radionuklide aus dem Da-

taFrame default data.data aus.

Die Szenarien und Pfade fir die aktuelle Freigabeoption kbnnen angezeigt werden:

PV NSNS NENNNNNENEEEE RN
sc.print scenarios paths()

VA NN D PSSP PYEYYNYNEN NN N

Die Ausgabe fir diesen Aufruf sieht wie folgt aus und beinhaltet den Namen des Szena-
rios, die in diesem Szenario verwendeten exponierten Personen sowie die Namen der
Pfade. Die Ausgabe kann mit den Angaben in Tab. 3.27 verglichen werden, wo die Sze-
narien und Pfade fur die Freigabeoption SubstanceCombustion angegeben sind.

S AL LS SIS SIS LSS SIS LSS S ST S S SIS S S

transport
- exposed persons: worker
- paths:

- ExternalRadiation
entranceWIP
- exposed persons: worker
- paths:

- ExternalRadiation

- Inhalation

- exposed persons: resident
- paths:

- Speciall?2
ingestionExternal
- exposed persons: resident
- paths:

- Speciall3

PP AV AP AN AP A S A AV A S A S AV A AV S AV AP AV S AV S AV SN AV SN AV Sr AV SF AV S AV S SV S A SV A SV S S S S A S S S A S A S A S S S A S A S A SV A S Y s

Nachdem die Angaben zu den Radionukliden gemacht wurden, kann die Rechnung ge-
startet werden:

PP AP AP AP AV SV S SV AP SV A SV SV SV S SV S BV SV AV S SV SV BV S BV S BV A BV S SV SV SV S SV S SV S SV S SV S SV S SV SV SV S SV S SV S S SV S S S S S Y A Y A A
calc = sc.calculate()

PP AV AP AN PSP IV AP BV S iV SV SV S AT AT AP A A A AP A S S SV A A A A AP A A A A S A AP S A SV A S AP A AP A A A A A A A A A A A A A A

Die Ergebnisse werden in die Variable calc zuriickgegeben. Diese ist eine Klasse des

Typen Results und beinhaltet vier DataFrames:

e results: DataFrame mit den Ergebnissen der Rechnungen in den Spalten nu-
clides, scenario, path und results. Die Spalten sind sortiert nach Nuklid Mas-

sezahl, Szenario und Pfadname.
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totals: DataFrame mit den aufsummierten Werten aller Pfade eines Szenarios.
Es stehen die Spalten nuclide, scenario und total zur Verfugung. Sie sind sor-

tiert nach Nuklid Massezahl und Szenario.

clearance: DataFrame mit den Berechnungen der Freigabewerte. Hierzu wird das
Szenario mit dem hochsten Wert eines Radionuklids ausgewéhlt (Spalte total).
Aus dem entsprechenden Wert wird Uber die Formel

10 uSv/a-Max -1 Bq/g
in den Freigabewert umgerechnet (Spalte clearance). Der Freigabewert wird nach

den in Kap. 3.2.1.11 angegebenen Prinzipien gerundet (Spalte rounded).

input: DataFrame mit den Eingabewerten der Rechnungen ausgelesen aus

sc.data und sc.default data.data.

Weitere Eingabemaoglichkeiten

Im Folgenden Beispiel wird der obige Code um die Eingabe der in Tab. 3.29 gezeigten

spezifischen Annahmen zur Berechnung der Freigabewerte erweitert. Das vollstandige

Skript ist in einem Jupyter Notebook mit dem Dateinamen report option combus-

tion.ipynb abgelegt.

PAP AV PP PV AV AV BV B i SV S SV S AT A AP A AN A AV A SV A S SV A A A A A T AP A A A S AT A AV A S A A T AP A AP AV A A A A A A A A A A A A A e

from options.predefined import SubstanceCombustion

sc = SubstanceCombustion (verbose=False)

ur = sc.unit registry

sc.radionuclides = ['Ag-108m+', 'Ba-133', 'C-14', 'Cl-36', 'Co-60', 'Cs-
137+', 'H-3', 'I-129', 'Mn-54', 'Ni-59', 'Pu-238', 'Pu-239+', 'Sr-90+',
'Tc-99', 'U-238+"']

sc.path variables (scenario="transport", path="ExternalRadiation",
variables={
"dext": "A",
"te": 30 * ur.hour / ur.year,
"tl": 1 * ur.day,
"t2": 1 * ur.day
}
)
sc.path variables (scenario="entranceWIP", path="ExternalRadiation",
variables=/{
"dext": "B",
"te": 3 * ur.hour / ur.year,
"tl": 1 * ur.day,
"t2": 1 * ur.day

calc = sc.calculate()

PP AP AP PSP IV AP BV S i SV SV S AT AT AP A A A AP A S S SV A A AP A A A A A A S AT A AV A SV A S AP A A A A A A A A A A A A A A
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In diesem Beispiel wird zur Eingabe von Variablen fir die Berechnung der Pfade die
Funktion path variables genutzt. Um den gleichen UnitRegistry fir die Eingabe
der Einheiten der Variablen zu verwenden, wird mit dem pint.UnitRegistry, derin
sc.unit registry verfugbar ist, gearbeitet. Wiirde dies nicht geschehen, wirde

pint eine Fehlermeldung ausgeben.

Tab. 3.9  Parameter fur den Aufruf der Funktion GenericOption.path variab-

les

Eine ausfuhrliche Beschreibung der Attribute ist in der Online-Dokumentation gegeben.

Parameter | Typ | Default Beschreibung

scenario str Id des Szenarios, in dem der Pfad vorhanden ist

path str Id des Pfads, fur den die Variablen gesetzt werden soll
variables | dict Variablen zeigen den angegebenen Pfad als Key:Value

Paare in einem dict.

Es miissen hier nicht alle Variablen der Pfade angege-
ben werden. Standardmalfig werden die Variablen aus
den eingelesenen Daten zur Berechnung verwendet.

3.2.2.3 Erstellen eigener Freigabeoptionen

Neben der in Kap. 3.2.2.2 beschriebenen Verwendung von vordefinierten Freigabeopti-
onen kénnen auch beliebige neue Optionen erstellt werden. Das vollstandige Skript ist

in einem Jupyter Notebook mit dem Dateinamen create user option.ipynb abge-

legt.

PAP AV PP PV AV AV BV B i SV S SV S AT A AP A AN A AV A SV A S SV A A A A A T AP A A A S AT A AV A S A A T AP A AP AV A A A A A A A A A A A A A e

from options import create option

from options.scenarios import create scenario
from options.paths import create path

from options.utils import ExposedPersons

user option = create option(option id="my user option",verbose=False)
user option.radionuclides = ['C-14','U-238+','Cs-137+"]
user scenario = create scenario(scenario_id="my user scenario", ver-

bose=user option.verbose, unit registry=user option.unit registry, ex-
posed persons=[ExposedPersons.WORKER.name])
user option.add scenario (user scenario)

ur = user option.unit registry
user path = create path(path id="my user path", verbose=user option.ver-
bose, unit registry=ur)

user path.expression = "a * dext * fd * ¢ * te * decay(l, tl) * decay2(l,
t2)"
user path.variables = {

'a': 1.0 * (1/ur.sec) / ur.gram,

'dext': 2.0 * (ur.sievert / ur.year) / ((1/ur.sec) / ur.gram),

'fd': 1.0 * ur.dimensionless,

'te': 1.0 * ur.hour / ur.year,

'c¢': 1.0 * ur.dimensionless,

59




'1': 6.9E-05 / ur.year,

'tl': 100.0 * ur.year,

't2': 100.0 * ur.year,
}
user path.resulting units = ur.sievert / ur.year
user scenario.add path (user path)

user option.calculate()

VA NN D PSSP PYEYYNYNEN NN N

Zur Erstellung einer Option, eines Szenarios oder eines Pfades stehen die Funktionen
create option, create scenario und create path zur Verfliigung. Eine nahere
Beschreibung der Parameter dieser Funktionen istin Tab. 3.14, Tab. 3.15 und Tab. 3.16

dargestellt.

3.2.24 Beschreibungen der Klassen und Funktionen

Das folgende Kapitel soll einen kurzen Uberblick (iber die Parameter der im Kap. 3.2.2.3
verwendeten Funktionen geben. Fir eine detaillierte Beschreibung wird auf die Online-
Dokumentation verwiesen

Vordefinierte Freigabeoptionen

Die in Tab. 3.8 angegebenen Freigabeoptionen erben ihre Funktionalititen von der
Klasse GenericOption. Mdgliche Parameter beim Funktionsaufruf sind in Tab. 3.10

gegeben.

Tab. 3.10 Parameter fir den Aufruf der vordefinierten Freigabeoption in Tab. 3.8

Parameter Typ Default Beschreibung

verbose bool False |Beider Angabe von True wird fir diese Frei-
gabeoption eine Ausgabe geschrieben.

Klasse GenericOption

Auf dieser Klasse basieren alle vordefinierten Freigabeoptionen. Daher sind die in
Tab. 3.12 und Tab. 3.13 genannten Attribute und Funktionen auch in den vordefinierten

Freigabeoptionen verfiigbar.
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Tab. 3.11 Parameter fir den Aufruf der Klasse GenericOption

Die hier angegebenen Parameter werden bei der Initialisierung der Klasse verwendet

Parameter Typ Default Beschreibung
option_id str Gibt die Id der Option an.
verbose bool False | Beider Angabe von True wird fur diese Frei-
gabeoption eine Ausgabe geschrieben.
Tab. 3.12 Attribute der Klasse GenericOption

Die hier genannten Attribute stehen in der Klasse zur Verfiigung. Sie kdnnen dazu verwendet

werden, Informationen aus der Klasse auszulesen und auch in die Klasse zu schreiben. Eine

ausfuhrliche Beschreibung der Attribute ist in der Online-Dokumentation gegeben.

Attribut Typ Beschreibung

data DataFrame | Bei der Initialisierung der Klasse eingelesene Daten
aus default data sowie Daten aus von den Nut-
zern vorgegebenen CSV-Dateien

default data |Data Daten, die bei der Initialisierung der Klasse eingelesen
wurden

option_id str Id der Freigabeoption

radionuclides | list[str] Liste aller Radionuklide, die fir diese Freigabeoption
gerechnet werden sollen

results List[Results] | Liste der mit dieser Klasse gerechneten Ergebnisse.
Fur jede Rechnung gibt es einen Eintrag in dieser
Liste.

scenarios list Liste aller Szenarien dieser Freigabeoption

unit_registry | UnitRegistry | Eintrag mit dem pint.UnitRegistry, mit dem die
Einheiten erzeugt wurden (siehe auch Kap. 3.2.1.9)

user_data Data VVom Nutzer eingelesenen Daten

verbose bool Wenn es auf True gesetzt ist, erfolgt eine Ausgabe fur

die Freigabeoption.
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Tab. 3.13 Funktionen der Klasse GenericOption

Eine ausfuhrliche Beschreibung der Funktionen ist in der Online-Dokumentation gegeben.

Funktion Ruckgabe Beschreibung

add_result(result) keine Fugt ein Ergebnis der Rechnungen
der Freigabeoption hinzu. Erwartet
wird eine Klasse vom Typ Results.

add_scenario(*scenario) | keine Fugt ein Szenario oder mehrere Sze-
narien der Freigabeoption hinzu. Er-
wartet wird als Eingabe eine Klasse
vom Typ GenericScenario.

calculate() keine Startet die Berechnung der Freigabe-
werte flr die Freigabeoption

get_scenario(scenario_id) | GenericScenario | Gibt das Szenario mit der angege-
bene Id zuriick

path_variables(scenario, |keine Ermdoglicht es, flr den angegebenen
path, variables) Pfad eines Szenarios Variablen zur
Berechnung anzugeben.

print_scenarios_paths() keine Schreibt Informationen zu den Sze-
narien und Pfaden der Freigabeop-
tion auf die Konsole aus

remove_scenario(scena- | Keine Loscht das Szenario mit der angege-
rio_id) benen Id aus der Freigabeoption

Verfigbare Funktionen

Im Code-Beispiel in Kap. 3.2.2.3 wurden drei Funktionen genannt, die zur Verfiigung
stehen, um Optionen, Szenarien und Pfade zu erzeugen. Im Folgenden sind die Para-

meter fur diese Funktionen dargestellt.

Tab. 3.14 Parameter fur den Aufruf der Funktion create option

Die Funktion gibt eine Klasse des Typen GenericOption zurlck.

Parameter Typ Default Beschreibung

option_id str Id fuir diese Freigabeoption

verbose bool False |Wenn es auf True gesetzt ist, erfolgt eine Ausgabe
fur die Freigabeoption.
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Tab. 3.15 Parameter fur den Aufruf der Funktion create scenario

Die Funktion gibt eine Klasse des Typen GenericScenario zuriick.

Parameter Typ Default Beschreibung

scenario_id str Id flr dieses Szenario

unit_registry UnitRegistry | None Eintrag mit dem pint.UnitRegistry,
das in diesem Szenario verwendet wer-
den soll. Wird keine Angabe gemacht,
wird ein neues Register erzeugt.

verbose bool False | Wenn es auf True gesetzt ist, erfolgt eine
Ausgabe fir dieses Szenario.

exposed_persons | list None Exponierte Personen flr dieses Szenario

Tab. 3.16 Parameter fur den Aufruf der Funktion create path

Die Funktion gibt eine Klasse des Typen GenericPath zurick.

Parameter Typ Default Beschreibung

path_id str Id fur diesen Pfad

unit_registry UnitRegistry | None Eintrag mit dem pint.UnitRegistry,
das in diesem Pfad verwendet werden
soll. Wird keine Angabe gemacht, wird
ein neues Register erzeugt.

verbose bool False | Wenn es auf True gesetzt ist, erfolgt
eine Ausgabe fir diesen Pfad.

exposed_persons | list None Exponierte Personen fur diesen Pfad

3.3 Anwendung des Berechnungssystem/Berechnung externe Eingabe-

werte
3.3.1 Berechnung externer Eingabewerte
3.3.1.1 Externe Gammastrahlung — Schnittstelle Geant4

Im Rahmen des vorliegenden Forschungsvorhabens wurde ein simulativer Ansatz zur

Bestimmung der Dosisleistung in komplexen geometrischen Szenarien verfolgt. Zum

Einsatz kam dabei die Monte-Carlo-Simulationsplattform Geant4, ein am CERN entwi-

ckelten Open-Source C++-Framework zur Modellierung der Wechselwirkung von Teil-

chen mit Materie. Geant4 erlaubt die detaillierte Abbildung von physikalischen Prozes-

sen und komplexen Geometrien, findet breite Anwendung in der Hochenergiephysik,

Medizinphysik, Raumfahrt und im Strahlenschutz und bietet gegentber klassischen,
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GUI-basierten Point-Kernel-Strahlenschutzprogrammen wie MicroShield entscheidende
Vorteile hinsichtlich Flexibilitat, Genauigkeit und Anpassbarkeit. Insbesondere die Ein-
schrankung auf Photonen in MicroShield im Vergleich zur Betrachtung samtlicher Teil-
chenarten in Geant4, die eventbasierte explizite Simulation aller Wechselwirkungen von
Teilchen mit Materie sowie die detaillierte Verfolgung von Sekundéarteilchen (z. B.
Bremsstrahlung) in komplexen Geometrien ist hierbei fur viele Fragestellungen entschei-
dend.

Die im Eigenforschungsvorhaben entwickelte Schnittstelle dient dazu, Dosiskonversi-
onsfaktoren der externen Gammastrahlung fir spezifische Anwendungsszenarien nutz-
bar zu machen. Dies ermdglicht eine effiziente und prazise Dosisleistungsberechnung in
Situationen, in denen standardisierte Softwarelésungen aufgrund geometrischer oder

physikalischer Einschrankungen an ihre Grenzen stol3en.

Der Ablauf der Simulation in Geant4 flr die Berechnung der Schnittstellendaten gliedert

sich in vier zentrale Schritte:

e Szenarienspezifische Geometrie-Definition in Geant4
e Generische Teilchensimulation

e Erzeugung von Transferfunktionen

¢ Anwendung im Projektkontext

Mit dieser Methodik wird eine Briicke geschlagen zwischen generischer, umfassender
Teilchensimulation und praktischen Anforderungen im Strahlenschutz — inshesondere

dort, wo konventionelle Werkzeuge wie MicroShield nicht ausreichen.

Schritt 1 — Szenarienspezifische Geometrie-Definition in Geant4

Fur jedes betrachtete Szenario wird zunachst eine eigenstandige Geant4-Simulation
aufgesetzt. Dazu ist die prazise Festlegung der Geometrie erforderlich. Hierzu zéhlen
alle im Szenario relevanten Objekte wie z. B. Behdlter, Schittgut, Abschirmungen oder
Fahrzeuge, inklusive ihrer rAumlichen Ausdehnung, Materialeigenschaften und Dichte.
Zusatzlich werden die Positionen festgelegt, an denen Dosisleistungen bestimmt werden
— beispielsweise an der Position des Fahrers. Die radioaktive Quelle wird ebenfalls geo-
metrisch beschrieben (z. B. Volumen und Lage des kontaminierten Schiittguts), jedoch

noch ohne radionuklidspezifische Informationen. Aufgrund der Komplexitdt solcher
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Geometrien kann eine einzelne Simulation mehrere Tage bis Wochen Rechenzeit bean-
spruchen.

Schritt 2 — Generische Teilchensimulation

Anstelle einer Simulation konkreter Radionuklide erfolgt in diesem Schritt eine generi-
sche Simulation mit monoenergetischen Primarteilchen. Dabei werden alle relevanten
Teilchenarten Uber einen fir die spatere Anwendung relevanten Energiebereich hinweg

modelliert. Typischerweise umfasst dies:
e Photonen: 10 keV bis ca. 15 MeV

e Elektronen: 10 keV bis ca. 10 MeV

e Positronen: 10 keV bis ca. 10 MeV

e Neutronen: 1E-6 MeV bis 14 MeV

Die Simulation beriicksichtigt samtliche relevanten physikalischen Prozesse — ein-
schlie3lich Wechselwirkungen mit den verschiedenen Materialien sowie der Entstehung
und Bewegung sekundarer Teilchen. So wird z. B. auch die Bremsstrahlung von Elekt-
ronen explizit abgebildet. Alle Teilchen, die das definierte Detektorvolumen erreichen,
werden detektiert, und die Simulation liefert fir jede Teilchenart und Energie eine ener-

gieabhangige Fluenzverteilung.

Schritt 3 — Erzeugung von Transferfunktionen

Basierend auf den simulierten Spektren (energieabhangige Fluenz) werden unter Ver-
wendung international anerkannter Dosiskonversionskoeffizienten — etwa aus ICRP
Publikation 116 /ICRP 10/ — sog. Transferfunktionen erstellt. Dabei handelt es sich um
die Summe (Uber die Energien der Spektren) aus Fluenz Dosiskonversionskoeffizienten.
Falls keine Unterscheidung zwischen den Sekundarteilchen ndtig ist, wird weiterhin Uber
die Beitrage der verschiedenen Sekundarteilchen summiert. Das Ergebnis sind Dosis-
leistungen (z. B. mSv/h) pro Bq in Abhangigkeit der Primarenergie einer Teilchenart
(siehe z. B. ein Ausschnitt in Tab. 3.17).
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Tab. 3.17 Ausschnitt aus der Berechnung mit Geant4, Dosisleistungen (z. B. mSv/h)
pro Bg in Abhangigkeit der Primarenergie

Photons Electrons Positrons

Energy total dose |delta total dose| |Energy total dose |deltatotal dose| |Energy total dose |delta total dose

MeV mSv/h mSv/h MeV mSv/h mSv/h MeV mSv/h mSv/h
0.05 6.94E-18 9.56E-19 5.00E-02 0 0 5.00E-02 1.80E-07 1.27E-12
0.06 1.97E-16 5.22E-18 6.00E-02 0 0 6.00E-02 2.16E-07 1.28E-12
0.07 1.44E-15 1.47E-17 7.00E-02 2.60E-21 1.95E-21 7.00E-02 2.52E-07 1.27E-12
0.08 4.74E-15 3.97E-17 8.00E-02 2.07E-20 6.67E-21 8.00E-02 2.88E-07 1.26E-12
0.09 1.02E-14 8.59E-17 9.00E-02 4.89E-20 1.10E-20 9.00E-02 3.24E-07 1.27E-12
0.1 1.77E-14 1.17E-16 1.00E-01 1.63E-19 1.96E-20 1.00E-01 3.60E-07 1.27E-12
0.12 3.80E-14 1.85E-16 1.20E-01 7.56E-19| 6.42E-20 1.20E-01 4.32E-07 1.27E-12
0.15 7.48E-14 2.85E-16 1.50E-01 2.11E-18| 1.10E-19 1.50E-01 5.40E-07 1.28E-12
0.18 1.16E-13 3.86E-16 1.80E-01 5.64E-18 1.87E-19 1.80E-01 6.48E-07 1.26E-12
0.2 1.46E-13 1.44E-15 2.00E-01 1.43E-17 3.04E-19 2.00E-01 7.20E-07 1.28E-12
0.25 2.14E-13 1.93E-15 2.50E-01 3.58E-17 5.07E-19 2.50E-01 9.00E-07 1.27E-12
0.3 2.92E-13 2.47E-15 3.00E-01 6.83E-17 7.43E-19 3.00E-01 1.08E-06 1.27E-12
0.35 3.78E-13 3.05E-15 3.50E-01 1.13E-16 9.93E-19 3.50E-01 1.26E-06 1.27E-12
0.4 4.56E-13 3.57E-15 4.00E-01 1.76E-16 1.31E-18 4.00E-01 1.44E-06 1.27E-12
0.5 6.16E-13 4.64E-15 5.00E-01 4.81E-16) 4.40E-18 5.00E-01 1.80E-06 1.30E-12
0.511 6.33E-13 4.75E-15 6.00E-01 8.11E-16| 7.03E-18 6.00E-01 2.16E-06 1.28E-12
0.6 7.80E-13 5.71E-15 7.00E-01 1.28E-15 1.15E-17 7.00E-01 2.52E-06 1.29E-12
0.662 8.96E-13 6.44E-15 8.00E-01 1.81E-15 1.42E-17 8.00E-01 2.88E-08 1.30E-12
0.7 9.70E-13 6.89E-15 9.00E-01 2.56E-15 1.76E-17 9.00E-01 3.24E-086 1.30E-12

Schritt 4 — Anwendung im Projektkontext

Die erstellten Transferspektren bilden die eigentliche Schnittstelle zwischen Geant4 und
der Anwendung im Projekt. Sie stellen eine generische Grundlage dar, auf der spezifi-
sche Berechnungen fur konkrete Radionuklide oder Nuklidgemische durchgefiihrt wer-
den konnen. Mithilfe nuklidspezifischer Daten — z. B. aus ICRP 107 /ICRP 08/ — lassen
sich die jeweiligen Emissionsspektren hinsichtlich Energie, Teilchenart und Intensitat
einlesen und mit den zuvor erstellten Transferfunktionen kombinieren. Durch Summation
der Produkte aus Intensitat und Dosisleistung pro Energiepunkt ergibt sich schliellich
die Gesamtdosisleistung. Mit Hilfe eines festgelegten Dosislimits kann auf dieser Basis

eine maximale zul&ssige Aktivitat bestimmt werden.

Diese methodische Trennung von Geometrie, Teilchensimulation und Nuklidinformatio-
nen erlaubt eine hohe Flexibilitat und Wiederverwendbarkeit der Geant4-Daten und stellt
sicher, dass auch fiir neue oder variierende Fragestellungen, z. B. weitere Radionuklide
oder alternative Nukliddaten, belastbare Ergebnisse bereitgestellt werden kdnnen. Uber
die hier im Eigenforschungsvorhaben entwickelte Datenblattstruktur (siehe Kap. 3.1.2.1)

kdnnen diese Daten dem Berechnungsinstrument zur Verfiigung gestellt werden.
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3.3.1.2 Luftpfad — Schnittstelle DARTM

Die folgenden Ausfiihrungen fassen die Aussagen und Berechnungen aus dem GRS-
Bericht 506 zusammen /ART 22/. Fur detaillierte Ausfihrungen wird auf den entspre-

chenden Bericht verwiesen.

Das Programmsystem ARTM (Atmosphérisches Radionuklid-Transport-Modell), das auf
der TA Luft sowie dem Programmpaket AUSTAL2000 basiert, stellt den aktuellen Stand
von Wissenschaft und Technik zur Berechnung der Ausbreitung und Deposition luftge-
tragener radioaktiver Stoffe dar. Es ist umfassend dokumentiert, verifiziert und in zahl-
reichen Anwendungsfallen validiert worden. Gemeinsam mit dem vom Bundesamt flr
Strahlenschutz (BfS) entwickelten Modul DARTM zur Berechnung der Strahlenexposi-
tion bei Ableitungen in die Atmosphare ist ARTM Bestandteil der benutzerfreundlichen
Oberflache GO-ARTM. Diese grafische Bedienoberflache ermdglicht eine einfache Steu-
erung von ARTM und DARTM sowie eine visuelle Darstellung der Berechnungsergeb-

nisse.

Die Simulation der atmospharischen Ausbreitung sowie der trockenen und nassen De-
position erfolgt in GO-ARTM mit einem Lagrangeschen Partikelmodell gemaf3 der Richt-
linie VDI 3945, Blatt 3. Dabei kdnnen verschiedene Quelltypen, Quellgeometrien und
auch zeitlich variable Emissionen berticksichtigt werden. Das System erlaubt die Model-
lierung aller relevanten Radionuklide, wie sie in der Nuklidliste der KTA 1503.1 enthalten
sind. Auch chemisch-physikalische Eigenschaften der Radionuklide, sofern sie Einfluss
auf das Ausbreitungsverhalten haben, fliel3en in die Berechnung ein.

Die atmospharische Turbulenz wird entsprechend der Richtlinie VDI 3783 Blatt 8 model-
liert. Als Eingangsgrof3en dienen dabei entweder meteorologische Zeitreihen oder sta-
tistische Verteilungen meteorologischer Parameter, so dass ein zeitlich und raumlich dif-
ferenziertes Bild der Ausbreitungsverhéltnisse entsteht. In strukturiertem Gelande oder
bei Vorhandensein von Gebauden werden Wind- und Turbulenzfelder mithilfe des diag-
nostischen Stromungsmodells TALdia, das Teil von AUSTAL2000 ist, berechnet.

Das System ermoglicht dartber hinaus die Berechnung flachendeckender Jahresmittel-
werte sowie die Bericksichtigung spezifischer Zeitrdume wie der Vegetationsperiode.
Um Rechenzeit und Speicherplatz zu sparen, kann bei Bedarf die Ausgabe bestimmter

Felder (etwa zur Gamma-Wolkenstrahlung) reduziert oder unterdriickt werden.
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Fur die Dosisberechnung steht zuséatzlich das GRS-Dosismodell zur Verfligung, das als
Windows-Anwendung automatisch die von ARTM erzeugten Ausgabedateien verarbei-
tet. Die in der Allgemeinen Verwaltungsvorschrift (AVV) definierten Dosisfaktoren und
Transferparameter sind dabei bereits hinterlegt. Vergleichsrechnungen mit dem
DARTM-Modell des BfS sowie dem AUSBRDOS-Modell des Forschungszentrums Jilich

zeigen die Kompatibilitdt und wissenschaftliche Fundierung des Systems.

In die Berechnung gehen verschiedene Parameter ein, die die Emission, Ausbreitung
und Aufnahme radioaktiver Stoffe betreffen. Dazu z&hlen die Quellhéhe und Emissions-
rate, die Art und Menge der freigesetzten Radionuklide sowie deren chemisch-physika-
lische Eigenschaften. Meteorologische Daten wie Wind, Turbulenz, Niederschlag und
Temperatur bestimmen die Ausbreitung und Deposition in der Atmosphére. Zusatzlich
flieRen Gelandedaten, Aufenthaltszeiten von Personen im Freien, altersabhangige
Atemraten, Verzehrmengen sowie Dosiskoeffizienten zur Bewertung der Strahlenexpo-
sition ein. Die Betriebsdauer der Anlage und die zeitliche Verteilung der Emissionen wer-

den ebenfalls berlicksichtigt.

Dosisberechnung nach DARTM

Auf der Basis der mit ARTM durchzufiihrenden Ausbreitungs- und Ablagerungsrechnun-
gen kdnnen mit dem in /THI 16/ beschriebenen Dosismodell der GRS die effektiven Do-
sen aller Nuklide fur die Pfade Inhalation, Gammabodenstrahlung und Ingestion nach
/IBMU 12/ jeweils getrennt berechnet werden. Diese getrennte Berechnung stellt sicher,
dass der Dosisbeitrag eines dominierenden Pfades nicht den unginstigsten Aufpunkt

bei den anderen Pfaden beeinflusst.

Bodenstrahlung (Szenario SPEZ_L1)

Die Maximalwerte der Bodenstrahlung sind in der Regel dominiert durch nasse Deposi-
tion von Radionukliden und liegen unmittelbar am Kamin fur die Referenzperson Klein-
kind (0 bis 1 Jahre).

Die Tab. 3.18 enthalt beispielhafte Ergebnisse der Dosisberechnung fur die Bodenstrah-
lung des Szenario SPEZ_L1. Fur jedes Nuklid (Spalte 1) ist zunachst dargestellt, welche
Dosis sich fur die Emission von 1 Bg/s ergibt (Spalte 2). In der 3. Spalte ist die Emissi-
onsrate A;ous, Wiedergegeben, die eine Dosis von 10 puSv hervorrufen wiirde. Spalte 4

enthalt diejenige Aktivitdtskonzentration £in Bg/g, die diese Dosis von 10 puSv erzeugen
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wirde. Fur das Berechnungsinstrument wird Uber das entsprechende Datenblatt jeweils

Spalte 1 und 5 Ubergeben. Wobei in Spalte 5 die Jahresdosis (USv/a) fir eine spezifische

Aktivitat von 1 Bg/g angegeben wird. Im weiteren Verlauf der Berechnung, wird dieser

Wert dann mit den anderen Dosiswerten verglichen und ggf. fir die Freigabewerte rele-

vant.

Tab. 3.18 Beispielhafte Ergebnisse der Dosisberechnung mit ARTM fiir die Boden-

strahlung
Nuklid Dosis fur 1 Bqg/s Asousy f Dosis fur 1 Bqg/g
[USV] [Bq/s] [Ba/g] [uSv/a]

Ag-108m 2,4E-06 4,1E+00 2,6E+01 3,85E-01
Ba-133 2,1E-07 4, 7E+01 3,0E+04 3,33E-04
C-14 0,0E+00 - -

Cl-36 0,0E+00 - -

Co-60 6,2E-07 1,6E+01 1,0E+04 1,00E-03
Cs-137 5,9E-07 1,7E+01 1,1E+02 9,09E-02
H-3 0,0E+00 - -

1-129 3,9E-08 2,5E+02 1,6E+03 6,25E-03
Mn-54 3,6E-08 2,8E+02 1,8E+05 5,56E-05
Ni-59 6,1E-10 1,6E+04 1,0E+07 1,00E-06
Pu-238 1,1E-09 8,9E+03 5,6E+06 1,79E-06
Pu-239 6,3E-10 1,6E+04 1,0E+07 1,00E-06
Sr-90 0,0E+00

Tc-99 0,0E+00

U-238 4,5E-08 2,2E+02 1,4E+05 7,14E-05

Inhalation (Szenario SPEZ_L 2)

Beispielhafte Maximalwerte der bodennahen Konzentrationen ergeben sich, fur die unter

denen im GRS-Bericht 506 angenommenen Parameterwerten /ART 22/, in einer Entfer-

nung von etwa 530 m norddstlich des angenommenen Kamins.

Die Tab. 3.19 enthalt die Ergebnisse der Dosisberechnung fur die Inhalation (Szenario
SPEZ L2). Der Aufbau und Inhalt der Tabelle ist analog zu Tab. 3.18.
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Tab. 3.19

Ergebnisse der Dosisberechnung mit ARTM fir die Inhalation

Nuklig | Dosis fir 1 Bals Asousy f Dosis fur 1 Bg/g
[uSv] [Ba/s] [Ba/g] [uSv/a]
Ag-108m 2,2E-10 4,6E+04 2,9E+05 3,45E-05
Ba-133 5,9E-11 1,7E+05 1,1E+08 9,09E-08
C-14 3,4E-11 2,9E+05 9,3E+03 1,08E-03
Cl-36 4,3E-11 2,3E+05 1,5E+07 6,6 7E-07
Co-60 1,8E-10 5,5E+04 3,5E+07 2,86E-07
Cs-137 2,3E-10 4,4E+04 2,8E+05 3,57E-05
H-3 1,5E-12 6,6E+06 2,1E+05 4,76E-05
1-129 2,1E-10 4, 7E+04 3,0E+05 3,33E-05
Mn-54 8,8E-12 1,1E+06 7,2E+08 1,39E-08
Ni-59 2,6E-12 3,9E+06 2,4E+09 4,17E-09
Pu-238 6,5E-07 1,6E+01 9,8E+03 1,02E-03
Pu-239 7,0E-07 1,4E+01 9,0E+03 1,11E-03
Sr-90 9,4E-10 1,1E+04 6,7E+06 1,49E-06
Tc-99 7,6E-11 1,3E+05 8,3E+07 1,20E-07
U-238 4,7E-08 2,1E+02 1,3E+05 7,69E-05

Ingestion (Szenario SPEZ_L3)

Die Ingestion von kontaminierten Lebensmitteln wird durch nasse oder trockene Depo-

sition abgelagerter Nuklide dominiert. Die Referenzperson ist auch hier das Kleinkind

(0 bis 1 Jahre), das mit Muttermilch erndhrt wird.

Die Tab. 3.20 enthalt die Ergebnisse der Dosisberechnung fur die Ingestion kontaminier-
ter Lebensmittel (Sekundaringestion) (SPEZ_L3). Der Aufbau und Inhalt der Tabelle ist

analog zu den vorherigen Tabellen Tab. 3.18 und Tab. 3.19.
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Tab. 3.20 Ergebnisse der Dosisberechnung mit ARTM fiir die Ingestion kontaminier-
ter Lebensmittel

Nuklig | Dosis fur 1 Bars Asousy f Dosis fiir 1 Bqg/g
[1Sv] [Ba/s] [Ba/g] [uSv/a]
Ag-108m 2,237E-06 4 5E+00 2,8E+01 3,57E-01
Ba-133 4,796E-08 2,1E+02 1,3E+05 7,69E-05
C-14 2,411E-11 4,1E+05 1,3E+04 7,69E-04
Cl-36 1,321E-05 7,6E-01 4,8E+01 2,08E-01
Co-60 1,221E-07 8,2E+01 5,2E+04 1,92E-04
Cs-137 2,359E-07 4 2E+01 2,7E+02 3,70E-02
H-3 1,299E-09 7,7E+03 2,4E+02 4,17E-02
1-129 1,745E-06 5,7E+00 3,6E+01 2,78E-01
Mn-54 8,084E-09 1,2E+03 7,8E+05 1,28E-05
Ni-59 5,721E-09 1,7E+03 1,1E+06 9,09E-06
Pu-238 5,710E-06 1,8E+00 1,1E+03 9,09E-03
Pu-239 6,021E-06 1,7E+00 1,0E+03 1,00E-02
Sr-90 3,015E-06 3,3E+00 2,1E+03 4,76E-03
Tc-99 5,192E-07 1,9E+01 1,2E+04 8,33E-04
U-238 5,921E-07 1,7E+01 1,1E+04 9,09E-04

Fur die spezifischen Expositionspfade SPEZ L1 — Luft Bodenstrahlung, SPEZ L2 -
Luft Inhalation und SPEZ_L3 — Luft Ingestion werden die Dosiswerte direkt iber DARTM
berechnet und kénnen dann lber die entsprechenden Datenblatter in das Berechnungs-
instrument eingelesen werde. Eine genaue Auflistung der fir das Programm notwendi-
gen Parameter und moglicher Parameterwerte ist dem GRS-Bericht 506 zu entnehmen
IART 22/.

3.3.1.3 Grundwasserpfad

Der Grundwasserpfad unterhalb einer Deponie mit freigegebenen sehr schwach radio-
aktiven Abfallen ist ein wichtiger Pfad fur bestimmte Radionuklide in der Freigabe. In
diesem Projekt wurde im Zuge des Arbeitspakets 3 die Radionuklidkonzentration ent-
sprechend den regulatorischen Anforderungen mittels numerischer Grundwassermo-
delle berechnet, die zur Dosisberechnung genutzt werden kénnen. Der Fokus lag auf
einem Vergleich verschiedener numerischer Codes, um zusétzliches Vertrauen in die

Berechnung der Radionuklidkonzentration mittels numerischer Grundwassermodelle zu
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gewinnen, da bisher haufig nur vereinfachte analytische Methoden fur Berechnung der
Radionuklidkonzentration fur die spatere Dosisberechnung verwendet wurden. Die hier
vorgestellten Ergebnisse sollen auch in Form eines Papers verdoffentlicht werden.

3.3.1.3.1 Rechencodes

Neben den analytischen Berechnungen zur Konzentration der Radionuklide im Grund-
wasser /THI 04/ wurden nur erste vereinzelte numerische Berechnungen zur Grundwas-
serstromung und zum Stofftransport durchgefuhrt /ART 20/, IMER 12/, /SEH 16/. Der
Vergleich der Codes soll vorhandene Unterschiede in der Implementierung verschiede-
ner Strémungs- und Stofftransportprozesse aufzeigen und so das Vertrauen in numeri-
sche Grundwassermodelle in der Freigabe starken. Numerische Grundwassermodelle
werden fir verschiedene Fragestellungen und in verschiedenen Bereichen wie der End-
lagerung oder zur Betrachtung des Wasserhaushalts, dem Einfluss von Pumpbrunnen
oder der Versalzung von Grundwasserleitern /SCH 22/, /RUB 22/, /IWIN 22/ eingesetzt.
Mit zunehmender technischer Entwicklung und steigender Rechenleistung kénnen Mo-
delle immer komplexer und umfangreicher gestaltet werden. Ein Modell ist zwar nicht in
der Lage die Realitat exakt wiederzugeben, ermdéglicht es aber begriindete Abschétzun-
gen zu machen und ein besseres Systemverstandnis zu erhalten. Die drei verwendeten

Grundwassermodellierungscodes werden nachfolgend kurz beschrieben.

3.3.1.3.1.1 d3f++

Der Code ,distributed density-driven flow" (d*f++) ist ein Finite-Volumen-Code, der unter
der Federfihrung der GRS in Kooperation mit verschiedenen Universitaten entwickelt
wurde, um spezifische Fragestellungen zur Grundwasserstromung mit dem Fokus auf
dichtegetriebener Stromung in grol3en, komplexen Gebieten bearbeiten zu kdnnen
/FEI 99/, /IFEI 04/. d3++ kann und wurde bereits in der Langzeitsicherheitsanalyse flr
die Endlagersuche, der Modellierung der Versalzung von oberflichennahen Grundwas-
serleitern an der Kiste, der Modellierung von Kliften und Kluftnetzwerken und der Be-
trachtung von Subrosionsprozessen im Untergrund angewandt. Der Code soll in Zukunft

als Open-Source-Code verfligbar gemacht werden.

3.3.1.3.1.2 DuMu*

,oune for Multi-{Phase, Component, Scale, Physics, ...} flow and transport in porous

media” (DuMuX) ist ein Finite-Elemente-Code, der vom Lehrstuhl fur Hydromechanik und
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Hydrosystemmodellierung (LH2) der Universitat Stuttgart entwickelt und gehostet wird
/KOC 21/. Der Code ist Open-Source und unter GitLab verfugbar. Das Hauptziel von
DuMu* ist es, einen nachhaltigen und konsistenten Rahmen fir die Umsetzung und An-
wendung von Konzepten und konstitutiven Beziehungen fur porése Medien zu schaffen.
Es wurde erfolgreich auf Gasspeicherszenarien, Umweltsanierungsprobleme, den
Transport therapeutischer Wirkstoffe durch biologisches Gewebe, die Wechselwirkung
zwischen Wurzeln und Boden, die Kopplung von Untergrund und Atmosphare, die Mo-
dellierung von Porennetzwerken sowie die Stromung und den Transport in zerklifteten

porésen Medien angewendet.

3.3.1.3.1.3 SPRING

Der Rechencode Simulation of Processes in Groundwater (SPRING) wurde von der
delta h Ingenieurgesellschaft mbH entwickelt und als konventionelle proprioritéare Soft-
ware vermarktet /KON 23/. Er verbindet die Funktionen von geographischen Informati-
onssystemen (GIS) mit der numerischen Modellierung. Mithilfe der Finite-Elemente-Me-
thode kénnen 1D-, 2D-, 2D/3D- und 3D-Modelle erstellt werden. SPRING ermdglicht die
Berechnung von mehrdimensionalen Grundwasserstromungs-, Oberflachengewasser-,

Warme- und Stofftransportmodellen.

3.3.1.3.1.4 Vergleich der Gleichungssysteme

Fur den Transport geloster Stoffe in der Fliissigkeit werden verschiedene Prozesse be-
rticksichtigt. Dazu gehdren Advektion, Diffusion, Dispersion, Adsorption und Zerfall. Im
Folgenden wird eine kurze Beschreibung der Stofftransportprozesse und der grundle-

genden Implementierung in numerischen Grundwassermodellen gezeigt:

9($SweX™)
ot

Speicherterm

+V(eX“ve)=V-| e| D& + Dig, |VX*|=gq
~—_ N N——’ N

Advektion Diffusion  Dijspersion

Zunachst wurden die Gleichungssysteme fur die Stromungs- und Transportprozesse der
drei Codes auf Basis der zur Verfigung stehenden Dokumentationen miteinander ver-
glichen. Es konnten Unterschiede in den Gleichungssystemen identifiziert werden. Es
werden nachfolgend keine Herleitungen, sondern nur die Transportgleichung mit den

Unterschieden der Codes beschrieben. Die Unterschiede zwischen den Gleichungen in
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DuMu* im Vergleich zu SPRING und d*f++ sind rot markiert, wahrend Diskrepanzen zwi-
schen DuMu* und d*++ im Vergleich zu SPRING blau und griin markiert sind:

(b Sw X" + o5 X§ (1 — 9))
ot

+ S, VfVXK — ¥

Vg VI’:T

— + alvll) VXK> =
vl o 1

’ <<¢SaTD}o{L + Sa(al - (xt)

Die Sorption wird in DuMu* im Term nur mit der Gesteinsdichte multipliziert mit dem
Sorptionskoeffizienten multipliziert. In SPRING und d3f++ wird der Wert noch mit 1 minus
der Porositat multipliziert. Dieser Unterschied wurde fir die Vergleichsrechnungen eben-
falls so in DuMu* umgesetzt. Ein weiterer Unterschied in den Rechencodes ist die Tortu-
ositat, dem Grad der Gewundenheit der Transportwege in porésen Medien. In DuMu* ist
dieser Wert standardmanBig mit 0,5 belegt, in d3*f++ mit 1 und in SPRING ist die Tortuo-
sitat nicht implementiert. Fur die Vergleichsrechnungen wurde die Tortuositat in DuMu*
auf 1 gesetzt, um eine bessere Vergleichbarkeit zu erreichen. In der SPRING-Dokumen-
tation ist in der Transportgleichung mehrfach die Sattigung bericksichtigt, die in DuMu*
und d3f++ nur vor dem Dispersionsterm genannt wird, nicht erneut vor dem Advektions-
term, da dort schon die relative Permeabilitéat die geringere Sattigung mitberlcksichtigt.
Fur die bessere Vergleichbarkeit wurden diese Unterschiede fir die Berechnungen an-

einander angepasst.

3.3.1.3.2 Modellannahmen

Die Modelle sind abstrakt und einfach gehalten, so dass Unterschiede in den Rechen-
codes auf die Implementierung und nicht auf die Komplexitat des Modells zurtickzufth-
ren sind. Mit dem Vergleich der Codes wird die Robustheit der Codes gestéarkt und soll

zu zusatzlichem Vertrauen in numerische Methoden fiihren.

Es wurden zwei verschiedene Modelle erstellt. Zum einen wurde ein einfaches quasi 1D-
Modell eines 9 m hohen Bodenprofils erstellt. Der oberste Meter bildet kontaminierten
Boden ab. Dieser stellt den Bodenaushub eines potenziellen Kernkraftwerksgelandes
dar, der an anderer Stelle aufgebracht wird. Versickerndes Niederschlagswasser laugt

die Schadstoffe aus dem Boden und transportiert diese weiter in die Tiefe.

Das zweite Modell bildet eine vereinfachte Deponie mit einem anschlieRenden Grund-

wasserleiter ab. Die Deponie umfasst den Deponiekdrper, eine Entwasserungsschicht
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und eine 1 m mé&chtige geologische Barriere der Deponieklasse 1 (DK1) nach
IDEPV 24/.

Innerhalb der Modelle wurden folgende Vereinfachungen und Annahmen getroffen:

Die Kontamination befindet sich zu Beginn der Simulation bereits im Boden (2D-S&ulen-
modell) und innerhalb des teilgesattigten Deponiekorpers (2D-Deponie). Es wird keine
zusatzliche Konzentration tiber Modellrander ins Modell eingetragen und die Deponie
mit ihren Komponenten besteht bereits (es wird keine Aufschittung der Deponie be-
trachtet). Die nach /DEPV 24/ vorgegebenen Schichten oberhalb des Deponiekdrpers
(Oberflachenabdichtung, Entwasserungsschicht, Renaturierungsschicht) werden nicht
betrachtet, da konservativ von einem direkten Eindringen von Sickerwasser in die Depo-
nie ausgegangen wird. Dichtungsbahnen sind eigentlich fir eine Lebensdauer von 100
Jahren ausgelegt, wirden ein Eindringen von Sickerwasser verhindern, ebenso das

Auslaugen von Schadstoffen aus dem Deponiekdrper ins Grundwasser /LAGA 20/.

Zum ersten Zeitschritt ist die Sattigung innerhalb der Deponie bereits stationar einge-
stellt, und es besteht ein gesattigter Bereich an der Basis des Deponiekoérpers. Die Sat-
tigung ist stark abhangig von den van Genuchten-Parametern /VAN 80/, fur die ungesat-
tigte Stromung entsprechend der Richards-Gleichung mit a = Kehrwert des Wasserein-
gangsdrucks, n = Porenraumindex, S, = Wassergehalt und S, = Restséattigung (siehe
Tab. 3.21).

Tab. 3.21 Van Genuchten-Parameter beider Modelle

o [m? N™'] n[-] Sw,r [] Snr [-]

1,4E-3 3 1,0 0,2

3.3.1.3.2.1 Bodenmodell

Das Bodenmodell bietet mit dem einfachen generischen quasi 1D-Aufbau eine gute Ba-
sis fur den Codevergleich. Im Zuge des Eigenforschungsvorhabens waren keine sto-
chastischen heterogenen Parametervariationen im Modellgebiet angedacht, so dass Bo-
den als homogenes pordses Medium in einem 2D-Modell abgebildet wird. Eine
zusatzliche dritte Dimension bietet fiir die Transportzeiten vom kontaminierten Boden
hin zur Basis des Grundwasserleiters keinen Mehrwert, da mit den Randbedingungen

kein lateraler Grundwasserstrom betrachtet wird. Die Transportberechnungen werden
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durchgefihrt, um den Freigabepfad nach /SSV 24/ Spalte 7 ,spezifische Freigabe von
Boden in Bq g** abzubilden.

An der Modelloberflache wird eine stationdre Neumann-Randbedingung mit einer Ein-
stromrate von 0,25 m a' an der Modelloberkante, an der Modellbasis eine Dirichlet-
Randbedingung mit einer Lagehdhe von 9 m (geséttigter Rechenfall) und einmal von
5 m (ungesattigter Rechenfall) angesetzt. Die seitlichen Modellr&nder sind geschlossen.

Die Méachtigkeit, Durchlassigkeit, Porositat und Dichte der Schichten variieren nur in der
Durchlassigkeit der Bodenschicht gegentiber den unterlagernden Schichten (siehe
Tab. 3.22).

Tab. 3.22 Hydraulische Parameter des Bodenmodells

Schicht Hohe [m] | Permeabilitat [m?] | Porositat [-] | Dichte [kg m¥]
Kontaminierter Boden 1 1,3E-11 0,2 1800
Ungesattigte Zone 3 1,3E-12 0,2 1800
Gesattigte Zone 5 1,3E-12 0,2 1800

Die Anfangskonzentration im kontaminierten Boden betragt 1 kg kg bei einer Machtig-
keit von 1 m und 0 kg kg™ fir den Rest der Bodenséaule. Das infiltrierende Regenwasser
hat eine Konzentration von 0 kg kg, so dass die Gesamtmasse der Kontamination be-
reits zu Beginn der Simulation im Modell enthalten ist. Vor der Transportmodellierung
wurden in einem instationaren Stromungsmodell die anfanglichen Sattigungs- und
Druckbedingungen des stationaren Zustandes berechnet. Die Fluiddichte und die Visko-

sitat werden mit Werten von 1E3 kg m= und 1E-3 kg s festgelegt.

Die Dispersion variiert, wie in Tab. 3.23 beschrieben, wobei die transversale Dispersi-
onslange 10 % der longitudinalen Dispersionslange betragt. Der Diffusionskoeffizient be-
tragt fur die Simulationen 0 oder 1E-9 m? s, abhangig vom Rechenfall. Der Sorptions-
koeffizient hat eine Bandbreite von keiner Adsorption 0 m? kg? bis 1E-3 m® kg*. Mit
dieser Konfiguration von Simulationen, kbnnen madgliche Unterschiede in den numeri-

schen Codes fur die verschiedenen Transportprozesse identifiziert werden.
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Tab. 3.23 Transportparameter fir die Rechenfalle des Bodenmodells

Rechenfall | Ges./Unges. o, [m] ar [m] DKett [M? 571 | Kg [M3 kg™
1 Ges. 0 0 0 0
2 Ges. 0,1 0,01 0 0
3 Ges. 0 0 1E-9 0
4 Ges. 0 0 0 1E-4
5 Ges. 0,1 0,01 1E-9 1E-5
6 Ges. 0,1 0,01 1E-9 1E-4
7 Ges. 0,1 0,01 1E-9 1E-3
8 Ges. 1 0,1 1E-9 1E-5
9 Ges. 1 0,1 1E-9 1E-4
10 Ges. 1 0,1 1E-9 1E-3
11 Unges. 0 0 0 0
12 Unges. 0,1 0,01 0 0
13 Unges. 0 0 1E-9 0
14 Unges. 0 0 0 1E-4
15 Unges. 0,1 0,01 1E-9 1E-5
16 Unges. 0,1 0,01 1E-9 1E-4
17 Unges. 0,1 0,01 1E-9 1E-3
18 Unges. 1 0,1 1E-9 1E-5
19 Unges. 1 0,1 1E-9 1E-4
20 Unges. 1 0,1 1E-9 1E-3

3.3.1.3.2.2 Deponiemodell

Das 2D-Deponiemodell ist gegeniiber dem Bodenmodell komplexer. Die Berechnungen
werden zur Betrachtung des Freigabepfades nach /SSV 24/ Spalte 10 ,Spezifische Frei-
gabe von festen Stoffen bis 1000 Mg a* zur Beseitigung auf Deponien in Bq g*“ durch-
gefuhrt. Das Modell umfasst eine 300 m breite und 25 m hohe Deponie. Darunter befin-

det sich eine 0,5 m machtige Entwéasserungsschicht, gefolgt von einer 1 m méachtigen

77



geologischen Barriere, entsprechend der Deponieverordnung (siehe Tab. 3.24). Unter-
halb dieser drei Kompartimente befindet sich ein Grundwasserleiter (GWL). Der Boden
erstreckt sich tber eine Lange von 850 m und hat eine Machtigkeit von 20 m. Um nume-
rische Randeffekte am Ubergang zwischen geologischer Barriere und dem Boden zu
reduzieren, ist die Deponie nicht direkt am linken Rand des Modells angeordnet, sondern
leicht zur Mitte des Modells hin ausgerichtet (sieche Abb. 3.6).

Die Modellstruktur weist einen nattrlichen Gradienten von 0,025 m m* in der Modellgeo-
metrie auf. Dieses Gefalle ist auch im Deponiekdrper, der Entwésserungsschicht und
der geologischen Barriere vorhanden. An der Modelloberflache wurde eine stetige Neu-
mann-Randbedingung mit einer Zuflussrate von 0,25 m a! angesetzt. Am linken und
rechten Modellrand wurden Dirichlet-Randbedingungen in Form einer 14 m méachtigen
gesattigten Zone angenommen. Die seitlichen Rander der Deponie, der Entwasserungs-
schicht und der geologischen Barriere sind geschlossen. Infiltrationswasser von der
Oberflache kann nicht an den seitlichen Randern der Deponie ausflieBen. Dies fiihrt zu
héheren Konzentrationen in der geologischen Barriere und im Grundwasserleiter und ist
somit als konservativ anzusehen, da die gesamte ins Modell eingetragene Masse durch
die geologische Barriere in das Grundwasser transportiert und nicht Giber das Sickerwas-

ser abgefangen wird.

300 m Deponielinge

25 m Deponiehdhe 0.5m Entwésserungsschicht e P ® P2
— . 1'm Geol. Barriere Vadczse zone eP3 eP4

20 m Aquifer

Abb. 3.6  Modellgeometrie der Deponie mit Observationspunkten
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Tab. 3.24 Koordinaten der Randknoten fir das Deponiemodell

X [m] Y [m] Beschreibung
0 21,25 |GWL Modellbasis links
0 41,25 GWL Modelloberflache links
50 40 Kontakt GWL zur geol. Barriere links
50 41 Kontakt geol. Barriere zu Entwéasserungsschicht links
50 41,5 Kontakt Entwasserungsschicht zu Deponiematerial links
50 66,5 Deponieoberflache links
350 59 Deponieoberflache rechts
350 34 Kontakt Entwésserungsschicht zu Deponiematerial rechts
350 33,5 Kontakt geol. Barriere zu Entwéasserungsschicht recht
350 32,5 Kontakt GWL zur geol. Barriere rechts
850 20 GWL Modellbasis rechts
850 0 GWL Modelloberflache rechts

Die Anfangskonzentration in der Deponie betragt 1 kg kg Gber die gesamte Deponie-
hoéhe von 25 m. Die Ubrigen Kompartimente haben eine Anfangskonzentration von
0 kg kg™. Die Konzentration des infiltrierenden Regenwassers hat ebenfalls eine Kon-
zentration von 0 kg kg, wie im Bodenmodell. Vor der Transportmodellierung wurden in
einem instationdren Stromungsmodell die anfanglichen Sattigungs- und Druckbedingun-
gen des stationdren Zustandes berechnet. Viskositat und Fluiddichte entsprechen den

Werten des Bodenmodells.

Die Porositat und die Gesteinsdichte sind in den verschiedenen Schichten gleich (siehe
Tab. 3.25). Die Durchlassigkeitswerte variieren in Abhangigkeit vom angenommenen
Kompartiment. Das Deponiematerial, die Entwasserungsschicht und der Grundwasser-
leiter wurden als hydraulisch gut durchlassig charakterisiert (konservativ). Die geologi-
sche Barriere wurde nach den Durchlassigkeiten nach DepV umgesetzt. Die van Ge-

nuchten-Parameter fir die ungesattigte Stromung sind in Tab. 3.21 aufgefuhrt.
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Tab. 3.25 Hydraulische Parameter des Deponiemodells

Schicht Hohe [m] | Permeabilitat [m?] | Porositét [-] [E;C:]ntg]
Deponiekorper 25 1,3E-12 0,2 1800
Entwasserungsschicht 0,5 1,3E-11 0,2 1800
Geologische Barriere 1 1,3E-16 0,2 1800
Ungesattigte Zone 6 1,3E-12 0,2 1800
Gesattigte Zone 14 1,3E-12 0,2 1800

Die Dispersivitat wurde flr die verschiedenen Rechenfélle entsprechend Tab. 3.26 vari-

iert. Die transversalte Dispersion entspricht dabei 10 % der longitudinalen Dispersions-

lange. Der Diffusionskoeffizient wurde fir die Rechenfalle auf 1E-9 m? s festgelegt. Die

Sorptionskoeffizienten reichen von keiner Sorption (0 m® kg?) bis 1E-4 m® kg™

Tab. 3.26 Transportparameter fir die unterschiedlichen Rechenfélle fiir das Boden-

modell
Rechenfall o, [m] ar [m] DKerr [m?2 s Ka [m3 kg?]
1 0,1 0,01 1E-9 0
2 0,1 0,01 1E-9 1E-5
3 0,1 0,01 1E-9 1E-4
4 1 0,1 1E-9 0
5 1 0,1 1E-9 1E-5
6 1 0,1 1E-9 1E-4

Die Durchbruchskurven der Konzentration bei den Koordinaten (200/36,25; 200/37,25;
440/21,6 und 707/14) werden Uber die Zeit geplottet, um die Ergebnisse der verschiede-

nen Rechencodes miteinander zu vergleichen.
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3.3.1.3.3 Ergebnisse Grundwassermodelle

3.3.1.3.3.1 Bodenmodell

Fur die Auswertung werden mehrere Rechenfélle in einer Abbildung gezeigt. Bei der
groRen Anzahl von Rechenféllen wurden jedoch nicht alle Durchbruchskurven in einem
Diagramm geplottet, um die Ubersichtlichkeit zu gewéhrleisten. Die ersten vier Rechen-
falle zeigen die einzelnen Stofftransportprozesse und mégliche Unterschiede auf (siehe
Tab. 3.23). Fur Rechenfall 1 ist abgesehen von der Advektion kein weiterer Transport-
prozess berlcksichtigt. Die Ergebnisse zeigen fiur alle drei Codes identische Verlaufs-
kurven (siehe Abb. 3.7). Dies gilt auch fiir die Rechenfalle 3 (Diffusion) und 4 (Sorption).
Fur den Rechenfall 2 (Dispersion) zeigt sich eine starkere Dispersion im Code DuMu*.
Der Ursprung dieses Effektes konnte im Verlauf des Projektes nicht eindeutig identifiziert
werden, da die mathematische Beschreibung der Dispersion in allen Codes gleich ist
und die Anfangs- und Randbedingungen in diesem Rechenfall gleich sind. Unter den
verwendeten Randbedingungen und Parametern fihrt die Dispersion zu einer starkeren
Verteilung der Konzentration gegeniiber dem rein advektiven Transport. Mit einem Sorp-
tionskoeffizienten von 1E-4 m® kg™ bendtigt der Tracer bzw. ein Radionuklid fast doppelt
so lange, um durch das Modell zum Beobachtungspunkt an der Modellbasis transportiert
zu werden. Die Sorption fuhrt im Gegensatz zur Dispersion und Diffusion zu keiner Ver-
teilung der Konzentration, sondern lediglich zu einer Verzégerung des Stofftransportes.
In diesem und den folgenden Rechenfallen erhoht sich die im Modell vorhandene Ge-
samtstoffmasse bei htheren Sorptionskoeffizienten, da zu Beginn der Berechnung mehr
Masse an der Oberflache des pordsen Mediums gebunden ist. Aus diesem Grund vari-
ieren die Integrale der Stoffmenge fir die Rechenfalle mit unterschiedlichen Sorptions-

koeffizienten. Dieser Umstand ist in allen folgenden Berechnungen zu bertcksichtigen.
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Abb. 3.7 Konzentrationsdurchbruchskurven fir die Rechenfélle 1 bis 4 fir die drei
verschiedenen Codes DuMuX, d3f++ und SPRING

Blaue Kurve: advektiver Transport; orangene Kurve: Advektion und Dispersion; graue Kurve:
Advektion und Diffusion; schwarze Kurve: Advektion und Sorption

Der Einfluss variabler Sorptionskoeffizienten, die auch dem Wertebereich einer Vielzahl
von Radionukliden entsprechen, zeigen die Rechenfalle 5 bis 7 mit gleicher Dispersions-
lange und Diffusionskoeffizienten (siehe Abb. 3.8). Durch die Prozesse der Dispersion
und Diffusion kommt es zu einer starkeren Verteilung des Schadstoffs im Modell gegen-
Uber dem rein advektiven Transport. Die Durchbruchskurven der Codes zeigen gleiche
Tendenzen auf. Einzig der Effekt der stéarkeren Dispersion in DuMu* unterscheidet die
Konzentrationen im Bereich von 0,27 kg kg™. Mit zunehmender Sorption verzégert sich
der Transport durch das Modell um ein Vielfaches. Mit einem Sorptionskoeffizienten von
1E-3 m? kg vergehen bis zur maximalen Konzentration von 0,27 kg kg™ etwas mehr als
50 Jahre (1,578E+9 Sekunden).
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Abb. 3.8 Konzentrationsdurchbruchskurven fir die Rechenfélle 5 bis 7 fur die drei
verschiedenen Codes DuMu*, d3f++ und SPRING

Alle Falle verwenden dieselbe Dispersion (0,1 m), denselben Diffusionskoeffizienten 1E-9 m3
st und unterscheiden sich in den Sorptionskoeffizienten.

Blaue Kurve: 1E-5 m® kg; orangene Kurve: 1E-4 m? kg1; graue Kurve: 1E-3 m® kg

Mit einer Erh6hung der Dispersionslangen um das Zehnfache kommt es zu starkeren
Differenzen zwischen den Durchbruchskurven von d3*++ und SPRING gegentiber denen
von DuMu*. Die Konzentrationsmaxima treten in DuMu* geringfligig friher auf und wei-
sen geringere Konzentrationen auf (siehe Abb. 3.9). Fir d*f++ und SPRING liegen die
Peaks bei 0,12 kg kg, fur DuMu* bei 0,05 kg kg*. Der Effekt der Unterschiede in der
Dispersion nimmt demnach bei zunehmender Dispersionslange weiter zu. Bei allen
Codes wird die Durchbruchskurve mit héherer Dispersion breiter und flacher. Bei DuMu*
scheint der Effekt mit kleiner Gitterweite und groReren Dispersionslangen starker aus-
zufallen. Dabei ist zu betonen, dass die Dispersionslangen von einem Meter bei einer
Gitterweite von 1 cm im Bodenmodell sehr hoch ist und diese Dispersionslange hier als

generische und nicht physikalisch realistische Grol3e anzusehen ist.

83



Vollgesattigt - RF 8-10

0.12 - :\ —— Dumux SC8
? Dumux SC9
i I ; Dumux SC10
) 010 i ~—- SPRING SC8
) 1ol SPRING SC9
ié 0084 |14 SPRING SC10
.0 : l === d3f++ SC8
T 0.06 - i \ d3f++ SCO
= 1
§ 1A \ d3f++ SC10
5 0.04 A : \
i
x 1
0.02 - \
‘\
0.00 . . . : .
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0
Zeit [s] 1e9

Abb. 3.9 Konzentrationsdurchbruchskurven fir die Rechenfélle 8 bis 10 fiur die drei
verschiedenen Codes DuMu*, d3f++ und SPRING

Alle Falle verwenden dieselbe Dispersion (1 m), denselben Diffusionskoeffizienten 1E-9 m3
st und unterscheiden sich in den Sorptionskoeffizienten.

Blaue Kurve: 1E-5 m® kg; orangene Kurve: 1E-4 m® kg*; graue Kurve: 1E-3 m? kg*

Die Rechenfélle 11 bis 20 sind Berechnungen des Bodenmodells mit ungesattigten Be-
dingungen. Wie bei den gesittigten Berechnungen sind die Tendenzen der Durch-
bruchskurven gleich (siehe Abb. 3.10). Es ist ein zeitlicher Versatz der Konzentrations-
maxima zwischen den Codes vorhanden. Der zeitliche Versatz ist im Rahmen der
ModellgroRe und des Simulationszeitraums vernachlassigbar gering. Der Ursprung die-
ses Versatzes liegt méglicherweise in der Implementierung des ersten Zeitschrittes fur
die ungesattigte Stromungsberechnung. DuMu* berechnet fiir den ersten Zeitschritt Ge-
schwindigkeit und Sattigung zur Berechnung des Richards-Modells aus. In d3++ und
SPRING geht der Transportberechnung eine instationare Strémungsberechnung bis
zum stationdren Zustand voraus, dessen Ergebnisse die Anfangsbedingungen fir die
Transportberechnung darstellen. Diese Unterschiede in den Randbedingungen er-

schweren den optimalen Vergleich der Ergebnisse.
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Abb. 3.10 Konzentrationsdurchbruchskurven fiir die Rechenfalle 11 bis 14 mit unge-
sattigter Zone fiir die drei verschiedenen Codes DuMuX, d*f++ und
SPRING

Blaue Kurve: advektiver Transport; orangene Kurve: Advektion und Dispersion; graue Kurve:

Advektion und Diffusion; schwarze Kurve: Advektion und Sorption

Die Konzentrationsmaxima sind im Modell mit ungesattigter Zone gegeniber den Be-
rechnungen im vollgesattigten Modell, in Abhangigkeit vom Sorptionskoeffizienten, ge-
ringer (siehe Abb. 3.11). Mit dem Sorptionskoeffizienten 1E-3 m?® kg™, bei dem zu Beginn
der Berechnung viel Material am Boden adsorbiert ist, sind geringere Unterschiede in
den Konzentrationen zu sehen als bei geringeren Sorptionskoeffizienten. Je geringer die
Sorption, desto geringer die am Boden anhaftende Stoffmasse, die durch das Modell
transportiert werden kann. Die hohe Sorption gleicht die geringere Stoffmasse entspre-
chend der geringeren Sattigung wieder aus. Bei geringerer Sorption liegen die Konzent-
rationen anstatt 0,27 kg kg bei 0,2 kg kg mit 1E-4 m® kg™ oder 0,11 kg kg* mit 1E-
5m3 kg™

Fur den Rechenfall mit Sorptionskoeffizienten 1E-3 m® kg wird in DuMu* eine héhere
Konzentration im ungeséttigten Fall im Vergleich zum gesattigten Fall berechnet. Diese
Tendenz ist fur d*++ und SPRING nicht erkennbar. Mit 1E-4 m® kg™ und 1E-5 m® kg?
gleichen sich die Konzentrationskurven von DuMu*, d*++ und SPRING und weichen

nicht voneinander ab, wie es im gesattigten Modell der Fall war.
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Abb. 3.11 Konzentrationsdurchbruchskurven fiir die Rechenfalle 15 bis 17 mit unge-
sattigter Zone fiir die drei verschiedenen Codes DuMuX, d*f++ und
SPRING

Alle Falle verwenden dieselbe Dispersion (0,1 m), denselben Diffusionskoeffizienten 1E-9 m3
st und unterscheiden sich in den Sorptionskoeffizienten.

Blaue Kurve: 1E-5 m® kg; orangene Kurve: 1E-4 m? kg*; graue Kurve: 1E-3 m? kg*

Entsprechend der héheren Dispersionslange sind die Konzentrationen in DuMu* erneut
geringer gegeniber den Konzentrationen aus den Berechnungen mit d3++ und
SPRING, wie es bereits in den gesattigten Berechnungen (Rechenfalle 8 bis 10) der Fall
war. Die zuvor genannten Tendenzen bleiben auch in den Rechenféllen 18 bis 20 be-
stehen (siehe Abb. 3.12). Die Konzentrationsmaxima liegen hier bei DuMu* etwa 10 %
unterhalb der Berechnungen mit SPRING und d*f++.Die Zeitpunkte der Maximalkonzent-

rationen stimmen Uberein.
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Abb. 3.12 Konzentrationsdurchbruchskurven fiir die Rechenféalle 18 bis 20 mit unge-
sattigter Zone fiir die drei verschiedenen Codes DuMuX, d*f++ und
SPRING

Alle Falle verwenden dieselbe Dispersion (1 m), denselben Diffusionskoeffizienten 1E-9 m3
st und unterscheiden sich in den Sorptionskoeffizienten.

Blaue Kurve: 1E-5 m® kg; orangene Kurve: 1E-4 m® kg1; graue Kurve: 1E-3 m? kg*

Insgesamt zeigen die Berechnungen gute Ubereinstimmungen der Ergebnisse. d3f++
und SPRING weisen fur das Bodenmodell fur alle Rechenfalle nahezu identische Ergeb-
nisse auf. Die Ergebnisse aus DuMu* zeigen ebenfalls gute Ubereinstimmungen zu den
anderen beiden Codes, aber es gibt Unterschiede in den maximalen Konzentrationen
durch einen hoheren Dispersionsanteil, der die Durchbruchskurve zusatzlich abflacht.
Im Projektverlauf konnte in DuMu* der Grund fiir den héheren Dispersionsanteil nicht
gefunden werden. Dieser Effekt tritt zwar in fast allen Rechenféllen auf, ist jedoch nur
wesentlich in Rechenféllen, bei denen die Dispersionslange im Verhaltnis zur Gitterweite
zu hoch ist. Neben dem Unterschied durch die Dispersion war eine weitere Schwierigkeit
beim Vergleichen der Codes die Definition der gleichen Anfangs- und Randbedingun-
gen. Durch die unterschiedlichen Umsetzungen der stationaren und instationaren Zu-
stande im Modell konnten in den ungesattigten Fallen nicht immer die identischen An-

fangsbedingungen angenommen werden.
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3.3.1.3.3.2 Deponiemodell

Im Deponiemodell werden die Durchbruchskurven an vier Koordinaten verglichen. Die
ersten beiden Punkte befinden sich mittig unterhalb des Deponiekdrpers direkt oberhalb
und unterhalb der geologischen Barriere (Koordinaten: 200/37,25 und 200/36,25), um
die Barrierewirkung zu untersuchen. Ein Punkt befindet sich im nahgelegenen Abstrom
der Deponie (Koordinaten: 440/21,6), und ein weiterer Punkt liegt von der Mitte der De-
ponie aus betrachtet in 500 m Entfernung von der Deponie (Koordinaten: 707/14). Un-
terschiede in den Strémungs- und Transportprozessen und deren Implementierung wur-
den bereits im Bodenmodell betrachtet, so dass hier von Rechenféllen ohne Dispersion
und Diffusion abgesehen wurde. Die Rechenfélle unterscheiden sich durch die variieren-
den Sorptionskoeffizienten, reprasentativ flir das Sorptionsverhalten verschiedener Ra-
dionuklide, und der Veranderung der Dispersionslangen. Da die Dispersion im Boden-
modell deutliche Auswirkungen auf die Konzentrationskurven hatte, soll der Einfluss

auch im Deponiemodell untersucht werden.

Rechenfall 1 bericksichtigt Advektion, Dispersion und Diffusion. Es wird keine Sorption
betrachtet, und der Sorptionskoeffizient betragt 0 m® kg?. Der Tracer wird durch die an-
genommene Grundwasserversickerung zur Basis der Deponie in Richtung der Entwéas-
serungsschicht und der geologischen Barriere transportiert. Die Konzentration steigt im
Bereich der geologischen Barriere schnell auf die Anfangskonzentration innerhalb der
Deponie von 1 kg kg™ an (siehe Abb. 3.13). Ohne Sickerwasserentnahme im Modell wird
das auf der Deponieoberflache versickernde Wasser durch den Deponiekdrper in Rich-
tung des Grundwassers gedriickt und der Transport in den Grundwasserleiter durch die
geologische Barriere nur verzdgert. Der Transport durch die ein Meter machtige geolo-
gische Barriere kann als konservativ angesehen werden. Mit geringerer Versickerungs-
rate und der Ableitung von Sickerwasser wirde die Konzentration im Grundwasser deut-
lich geringer sein /ART 20/. An P3 wurde der Tracer bereits durch die ungesattigte Zone
und Teile des Aquifers transportiert. Nach etwas mehr als elf Jahren betragt die Kon-
zentration bei d*++ und SPRING 0,54 kg kg, bei DuMu* betragt die maximale Konzent-
ration 0,234 kg kg™. Bei SPRING ist, wie bei den ungesattigten Rechenfallen des Bo-
denmodells, ein geringflgiger zeitlicher Versatz bei den Peaks zu erkennen. Der
Stofftransport durch die geologische Barriere und den Aquifer ist in d3f++ etwas schnel-
ler, so dass die Konzentrationsmaxima von d3f++ und DuMu* etwa zu gleicher Zeit auf-
treten. Bei SPRING ist das Konzentrationsmaxima zeitlich etwa anderthalb Jahre spéater
an Beobachtungspunt P3. SPRING rechnet ohne Upwind-Verfahren, wohingegen in

d*f++ eine Stabilisierung durch Upwind partiell oder ganz dazugeschaltet werden kann.
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DuMu* konvergiert ohne Upwind-Verfahren nur mit kleinen Zeitschrittweiten, so dass hier
das Upwind-Verfahren genutzt wurde. In weiteren Berechnungen mit d*f++ wurde eben-
falls mit Upwind gerechnet, um den Einfluss von Upwind-Verfahren auf die Ergebnisse
zu prifen. Die Ergebnisse werden in der Abbildung nicht gezeigt, gleichen sich aber an
die Ergebnisse von DuMu* an. Ohne Sickerwasserentnahme im Modell wird das auf der
Deponieoberflache versickernde Wasser durch den Deponiekérper in Richtung des
Grundwassers gedrickt und der Transport in den Grundwasserleiter durch die geologi-
sche Barriere nur verzégert. Der Transport durch die ein Meter machtige geologische
Barriere kann als konservativ angesehen werden. Mit geringerer Versickerungsrate und
der Ableitung von Sickerwasser wiirde die Konzentration im Grundwasser deutlich ge-
ringer sein /ART 20/. An P3 wurde der Tracer bereits durch die ungesattigte Zone und
Teile des Aquifers transportiert. Nach etwas mehr als elf Jahren betragt die Konzentra-
tion bei d3++ und SPRING 0,54 kg kg, bei DuMu* betragt die maximale Konzentration
0,38 kg kg*. Bei d*f++ ist ein geringfiigiger zeitlicher Versatz bei den Peaks zu erkennen.
Der Stofftransport durch die geologische Barriere und den Aquifer ist in d3++ etwas
schneller, so dass die Konzentrationsmaxima von SPRING und DuMu* etwa zu gleicher
Zeit auftreten. Bei d*++ ist das Konzentrationsmaxima zeitlich etwa anderthalb Jahre
friher an Beobachtungspunt P3. SPRING rechnet ohne Upwind-Verfahren, wohingegen
in d3++ eine Stabilisierung durch Upwind partiell oder ganz dazugeschaltet werden
kann. DuMu* konvergiert ohne Upwind-Verfahren nur mit kleinen Zeitschrittweiten, so
dass hier das Upwind-Verfahren genutzt wurde. In weiteren Berechnungen mit d3f++
wurde ebenfalls mit Upwind gerechnet, um den Einfluss von Upwind-Verfahren auf die
Ergebnisse zu priufen. Die Ergebnisse werden in der Abbildung nicht gezeigt, gleichen
sich aber an die Ergebnisse von DuMu* an. Die in Abb. 3.13 gezeigten Unterschiede
kénnen demnach auf die starkere Dispersion und das zusatzliche Upwind-Verfahren in
DuMu* zurtickgefuhrt werden. An Beobachtungspunkt P4 wird der zeitliche Versatz der
Maximalkonzentration starker. Das Konzentrationsmaximum wird bei d3++ zuerst er-
reicht, etwa drei Jahre vor dem Peak in SPRING. Insgesamt gleichen sich die Konzent-
rationen der drei Codes mit grol3erer Distanz zur Deponie aneinander an. Der Tracer
verteilt sich durch die verschiedenen Transportmechanismen zunehmend im Grundwas-

ser und reduziert die maximale Konzentration im Abstrom.

89



Rechenfall 1
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Abb. 3.13 Konzentrationsdurchbruchskurven verschiedener Beobachtungspunkte

des Deponiemodells fir Rechenfall 1

Bei Rechenfall 2 wird der Sorptionskoeffizient im gesamten Modellgebiet auf
1E-5 m® kg erhoht. Auf die Konzentrationsdurchbruchskurven hat der hohere Sorpti-
onskoeffizient nur einen geringen Einfluss (siehe Abb. 3.14). Die Konzentrationskurve
ober- und unterhalb der geologischen Barriere zeigt fiir einen langeren Zeitraum die ma-
ximale Konzentration von 1 kg kg, und die Transportzeit durch die geologische Barriere
ist langer. An den Beobachtungspunkten P3 und P4 liegen die Punkte der hochsten
Konzentration spater, verglichen mit den Berechnungen ohne Sorption. Die Verhaltnisse
der Kurvenverlaufe unter den Codes bleiben bestehen. d*f++ zeigt tendenziell etwas
frihere Peaks, DuMu* geringere Konzentrationen an Beobachtungspunkt P3. Die
Konzentrationsverlaufe bei den Beobachtungspunkten P1, P2 und P4 zeigen gute Uber-
einstimmungen mit geringen zeitlichen Verséatzen. Insgesamt sind héhere Konzentratio-

nen in allen Codes gegeniber den Berechnungen ohne Sorption zu sehen.
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Rechenfall 2
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Abb. 3.14 Konzentrationsdurchbruchskurven verschiedener Beobachtungspunkte

des Deponiemodells fur Rechenfall 2

Bei Rechenfall 3 wird der Sorptionskoeffizient im gesamten Modellgebiet auf
1E-4 m® kg erhcht. Die Erhéhung des Sorptionskoeffizienten flhrt zu einer sichtbaren
Verzdgerung des Stofftransports in der Deponie und im Aquifer (siehe Abb. 3.15). An
den Beobachtungspunkten P1 und P2 bilden sich fir SPRING und d3++, aufgrund des
Rickhalts durch die Sorption, Plateaus bei einer Konzentration von 1 kg kg* aus. In
DuMu* steigt die Konzentration kurzzeitig auf mehr als 1 kg kg, da nachstromende
Stoffmasse sich an den Beobachtungspunkten akkumuliert. Der Konzentrationsverlauf
ist aber sehr &hnlich zu d*++ und SPRING. Fiur SPRING sind in den Konzentrationskur-
ven Oszillationen an den Beobachtungspunkten P1 und P2 unterhalb der Deponie zu
erkennen, die in DuMu* und d3f++ nicht vorhanden sind und auf fehlende numerische
Stabilitdt ohne Upwindverfahren zuriickzufihren sind. Bei Beobachtungspunkt P3 zeigt
DuMu* geringere Konzentrationen im Simulationszeitraum gegeniber SPRING und
d3f++ auf und folgt damit dem Trend der Rechenfélle 1 und 2. An Beobachtungspunkt
P4 nahern sich die Konzentrationen aller drei Codes aneinander an und liegen zwischen
0,25 und 0,29 kg kg*. In d*f++ wird die hochste Konzentration als erstes erreicht, gefolgt
von DuMu* nach etwa 1,1E+8 Sekunden und SPRING nach 1,2E+8 Sekunden. Die Ra-
dionuklide werden etwa halb so schnell transportiert, wie mit 1E-5 m? kg oder ohne

Sorption.
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Rechenfall 3
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Abb. 3.15 Konzentrationsdurchbruchskurven verschiedener Beobachtungspunkte
des Deponiemodells fir Rechenfall 3

In den Rechenféllen 4 bis 6 wird gegeniiber den Rechenféllen 1 bis 3 die Dispersions-
lange von 0,1 m auf 1 m erhoht. Im Bodenmodell stellt eine Dispersionslange von 1 m
im Verhaltnis zur Gitterweite einen hohen Wert dar, im Deponiemodell kann dieser Wert
durchaus realistisch sein. Mit einer hoheren Dispersion kommt es zu einer schnelleren
Konzentrationsverteilung in allen Modellschichten. In keinem der Codes wird an den vier

Beobachtungspunkten eine maximale Konzentration von 1 kg kg erreicht.

Im Rechenfall 4 zeigt DuMu* die héchsten Konzentrationen an den Beobachtungspunk-
ten P1 und P2 und einen langsameren Austrag aus der Deponie in den Grundwasserlei-
ter, entsprechend des weniger steilen Konzentrationsverlaufes gegeniiber SPRING und
d3f++ (siehe Abb. 3.16). Diese Codes weisen an den Modellpunkten P1 und P2 gerin-
gere Konzentrationen gegeniber DuMu* auf. Die Ursache kdnnen die Unterschiede in
den Anfangsbedingungen der Sattigung sein, die durch die unterschiedlichen Modellan-
satze verursacht wird. Der Konzentrationsverlauf ist bei den beiden Codes SPRING und
d3f++ identisch. Im Abstrom sind die Konzentrationsverlaufe aller Codes leicht unter-
schiedlich mit einem friheren Peak in d*f++ und der hoéchsten Konzentration von
SPRING. d¥++ zeigt in den Berechnungen haufig den schnellsten Transport durch die

ungesattigte Zone unterhalb der Deponie in das Grundwasser. An den
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Beobachtungspunkten P3 und P4 fihrt die grof3ere Dispersionslange zu einer Anglei-
chung der Konzentrationen der verschiedenen Rechencodes gegeniiber den Rechen-
fallen 1 bis 3.

Rechenfall 4
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Abb. 3.16 Konzentrationsdurchbruchskurven verschiedener Beobachtungspunkte

des Deponiemodells fir Rechenfall 4

In Rechenfall 5 sind die Konzentrationen fir die Beobachtungspunkte P1 und P2 fir die
Codes SPRING und d3++ in etwa gleich. Die Konzentrationsdurchbruchskurven von Du-
Mu* liegen tber denen der anderen beiden Codes (siehe Abb. 3.17). Die Verlaufskurven
der drei Rechencodes stimmen fiir diesen Rechenfall an den Beobachtungspunkten P1
und P2 sehr gut Uberein. Bei DuMu* sinkt die Konzentration, wie bereits bei Rechenfall
4, langsamer ab, verglichen mit SPRING und d3f++. Der Tracer wird langsamer durch

die Entwasserungsschicht und die geologische Barriere transportiert.

Die Ergebnisse des Rechenfalls 5 zeigen fiir den Zeitpunkt der Konzentrationsmaxima
keine deutlichen Unterschiede verglichen mit Rechenfall 2 auf. Die Dispersion hat nur
geringen Einfluss auf den Zeitpunkt des Peaks. Die Dispersionslange hat jedoch einen
Einfluss auf die Konzentrationsverteilung und die Héhe der Konzentration. Durch die
starkere Dispersion wird der Tracer starker mit dem Frischwasser vermischt. An Be-
obachtungspunkt P3 halbiert sich die maximale Konzentration fast im Vergleich zu Re-
chenfall 2, bei Beobachtungspunkt P4 ist der Effekt geringer. Bei einer geringeren Dis-

persionslange vermischt sich das Frischwasser im Grundwasser weniger schnell als mit
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groRerer Dispersionslénge, so dass bei P3 die Vermischung fir Rechenfall 2 noch nicht
so stark ausgepragt ist, wie bei Rechenfall 5. Durch den Transport im Grundwasser ver-
mischt sich der Tracer zunehmend mit dem Frischwasser und bei P4 ist die Vermischung
so weit fortgeschritten, dass die unterschiedlichen Dispersionslangen keinen wesentli-
chen Unterschied machen.
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Abb. 3.17 Konzentrationsdurchbruchskurven verschiedener Beobachtungspunkte

des Deponiemodells fir Rechenfall 5

Rechenfall 6 zeigt, wie die anderen Rechenfélle mit gréRerer Dispersionslange, eine ge-
ringere Maximalkonzentration an den Beobachtungspunkten P1 und P2 auf (siehe
Abb. 3.18). Auch die fur die Rechenfélle 4 und 5 beschriebenen Trends der verschiede-
nen Codes zueinander bleiben fur diesen Rechenfall bestehen. Wie auch zwischen Re-
chenfall 2 und 5 kommt es auch von Rechenfall 3 zu 6 zu einer deutlichen geringeren
Maximalkonzentration an P3 mit einem leichten Versatz des Zeitpunktes des Konzent-
rationsmaximums. Der Tracer erreicht durch die starkere Vermischung friher den Kon-

zentrationspeak.
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Rechenfall 6
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Abb. 3.18 Konzentrationsdurchbruchskurven verschiedener Beobachtungspunkte
des Deponiemodells fir Rechenfall 6

3.3.1.3.4 Fazit Grundwasserpfad

In diesem Arbeitspaket wurden numerische Grundwassermodellierungen durchgefihrt.
Es wurden ein Bodenmodell und ein Deponiemodell aufgesetzt. Da bisher nur sehr ge-
ringe Mengen anfallender Rickbauabfalle auf Deponien eingebracht wurden, gibt es
keine Moglichkeit zur Kalibrierung oder Validierung der numerischen Modelle. Aus die-
sem Grund wurden die drei Rechencodes d3++, DuMu* und SPRING miteinander ver-
glichen, um das Vertrauen in numerische Modellierungen zu starken und gegebenenfalls
Unterschiede in der Implementierung von Stofftransportprozessen zu identifizieren. Es
wurden zusatzlich Parametervariationsrechnungen fir die zwei Modelle durchgefiihrt,
um die Auswirkungen der Parameterverdnderungen auf die Stoffkonzentration zu unter-

suchen.

Die Gleichungssysteme fir die Stromung- und Transportprozesse wurden erfolgreich
miteinander verglichen. Es wurden Unterschiede fir die Beschreibung der Sorption und
der Tortuositat im Diffusionsterm identifiziert, die fiir die Vergleichsrechnungen in DuMu*
angepasst wurden. Nach Anpassungen dieser zwei Parameter zeigen die Modellrech-
nungen eine starkere Dispersion in DuMu*, dessen Ursprung nicht identifiziert werden

konnte. Dennoch zeigen die Durchbruchskurven fir beide Modelle gute Ubereinstim-
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mungen fir alle drei numerischen Rechencodes. Die Stofftransportprozesse der Advek-
tion, der Diffusion, der Sorption und des Zerfalls werden alle mathematisch gleich um-
gesetzt.

Die Transportzeiten von kontaminiertem Boden und aus einer Deponie ins Grundwasser
sind vor allem von der potenziellen Sorptionsfahigkeit der Radionuklide abh&ngig. Trans-
portparameter wie die Diffusion spielten in den Berechnungen eine geringere Rolle. Die
Dispersion steht eher im Bezug zur Gitterweite und Modellgréf3e und muss daran ange-
passt werden. Die Materialeigenschaften und die zu betrachtenden Radionuklide haben
grof3en Einfluss auf das Transportverhalten. Die Schwierigkeit besteht in der Bestim-
mung der Sorptionskoeffizienten fir die Radionuklide. In den hier gezeigten Modellrech-
nungen wurden verschiedene Sorptionskoeffizienten angewandt, um mdgliche Auswir-
kungen auf die Transportzeiten aufzuzeigen, wobei der Fokus der Rechnungen der
Vergleich der Codes untereinander ist. Fur diesen Vergleich kann ein positives Fazit
gezogen werden. Die Konzentrationen befinden sich im Bereich einer Gré3enordnung,
und die Prozesse, die die Abweichungen verursachen, konnten identifiziert werden. Die
Arbeiten haben auch gezeigt, dass ein Codevergleich mit einem vermeintlich einfachen
Gitter notwendig ist, um Unterschiede in den Codes sicher identifizieren zu kénnen, die
in komplexeren Modellen durch unterschiedliche Prozesse verwaschen werden kénnten.
Die Berechnungen erhdhen die Robustheit numerischer Codes als Grundlage fiir die
Konzentrationsberechnung des Grundwasserpfades zur Dosisberechnung. Analytische
Modelle sind einfacher nachzuvollziehen, bilden die Realitat aber ungenauer ab. Mit die-
sen Arbeiten sollte/konnte gezeigt werden, dass auch numerische Modelle flir Konzent-
rationsberechnung des Grundwasserpfades geeignet sind, es aber fur eine einheitliche
Berechnungsgrundlage klarer Parameterbeschreibungen und Anfangs- und Randbedin-

gungen fur ein mogliches Modell bedarf.

3.3.2 Uberpriifung externer Eingabewerte

Der Arbeitspunkt 3.2 ,Uberpriifung externer Eingabewerte“ wurde im Rahmen der Aus-
fuhrungen im Kap. 3.3.1.3 behandelt und dort ndher erlautert. In diesem Zusammenhang
wurden verschiedene Grundwassermodelle gepruft, die externe Daten fur die Freigabe-
berechnung bereitstellen. Ziel dieser Uberpriifung war es, die Qualitat, Nachvollziehbar-
keit und Konsistenz der von diesen Modellen gelieferten Eingabewerte sicherzustellen.
Dabei wurde insbesondere geprift, ob die Modellansétze und Berechnungsverfahren
geeignet sind, verlassliche und konsistente Daten fiir die weitere Verarbeitung im Frei-

gabemodell bereitzustellen. Der fachliche Austausch zu den Ergebnissen dieser Uber-
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prufung sowie zur Einbindung der Daten in den Berechnungsprozess ist im vorangegan-
genen Abschnitt ausfuihrlich dargestellt. Auf diese Weise konnte sichergestellt werden,
dass die externen Eingabewerte auf einer belastbaren methodischen Grundlage basie-
ren und die anschlieRende Freigabeberechnung fundiert unterstiitzt wird.

3.3.3 Berechnung Freigabewerte und Auswertung

In diesem Kapitel wird eine spezifische Freigabeoption definiert und auf Basis generi-
scher Szenarien im Sinne des unter Arbeitspaket 1 (siehe Kap. 3.1.3) entwickelten Be-
rechnungsinstruments beschrieben. Dabei werden s&mtliche fir die Berechnung rele-
vanten Parameter identifiziert, erfasst und im Anhang A.1 dokumentiert. Anschlie3end
erfolgt die exemplarische Berechnung von Freigabewerten mithilfe des im Arbeitspaket 2
(siehe Kap. 3.2) umgesetzten Berechnungsinstruments. Anhand ausgewahlter Beispiele
wird die Funktionalitat und Anwendbarkeit des Berechnungswerkzeugs demonstriert und
Uberprift.

3.33.1 Freigabeoption, Szenarienauswahl und Parameterwertfestlegung

Fur die beispielhafte Berechnung exemplarischer Freigabewerte wurde in Anlehnung an
die StrISchV, Anlage 4, Tabelle 1, Spalten 9 und 11, eine vereinfachte, fiktive spezifische
Freigabeoption ,Abfallverbrennung“ (im Berechnungsinstrument als Substance Com-
bustion bezeichnet) zusammengestellt. Diese Freigabeoption beriicksichtigt sowohl die
Exposition von Arbeitern (Worker) als auch der Bevolkerung (Resident), umfasst meh-
rere generische Szenarien (GenericA) und greift dabei zudem auf externe Ergebniswerte
(DARTM) zurtick. Im Folgenden werden die einzelnen Expositionspfade, die zugehori-
gen Datenblatter (siehe Tab. 3.28) sowie gegebenenfalls abweichende Parameteran-

nahmen aufgefiihrt (siehe Tab. 3.29).

In der zusammengestellten spezifischen Freigabeoption ,Abfallverbrennung“ werden fol-

gende Szenarien betrachtet (siehe Tab. 3.27).
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Tab. 3.27 Ausgewahlte Szenarien fur die fiktive spezifische Freigabeoption ,Abfall-

verbrennung®
scenario name based on |exposed person pathways

transport GenericA worker external radiation

entranceWIP GenericA worker external radiation
inhalation

wasteBunker GenericA worker external radiation

slagBunker GenericA worker external radiation
inhalation

dustBunker GenericA worker external radiation
inhalation

slagRoadPathConstructionWorker GenericA worker external radiation
inhalation

slagRoadPathConstructionResident | GenericA Resident external radiation

stayBesidesProduct GenericA worker external radiation

SpezialL1l extern Resident extern

SpezialL2 extern Resident extern

Speziall3 extern Resident extern

Infolge der im Rahmen dieses Eigenforschungsvorhaben verfliigbaren externen DARTM-

Berechnungen, welche in der fiktiv gewéhlten Freigabeoption ,Abfallverbrennung® ein-

bezogen werden, wurden die Berechnungen der Freigabewerte flir die folgenden zehn
Radionuklide durchgefiihrt: Ag-108m+, Ba-133, CI-36, Co-60, Cs-137, 1-129, Mn-54, Ni-

59, Sr-90+ und Tc-99.
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Tab. 3.28 Verwendete Datenblétter und zugeordnete Expositionspfade

Name Datenblatt

Expositionspfad

Bemerkung

Dilution_factor.csv

ext. Strahlenexposition
Inhalation
Ingestion

fqs = Datenblatt

Conversion_factor.csv

ext. Strahlenexposition
Inhalation
Ingestion

c = Datenblatt

Strlschv_2023 anl4_tabl halflife.csv

ext. Strahlenexposition
Inhalation
Ingestion

A (Umrechnung)

Decay_before_scenario.csv

ext. Strahlenexposition
Inhalation
Ingestion

t1 = spezifisch

Decay_during_scenario.csv

ext. Strahlenexposition
Inhalation
Ingestion

to = spezifisch

Time_Exposure_default.csv

ext. Strahlenexposition
Inhalation

te = spezifisch

Concentration_factor.csv

Inhalation
Ingestion

fo = Datenblatt

Dose_coefficients_exter-
nal_THIO4 mass.csv

ext. Strahlenexposition

dext = spezifisch

Dose_coefficints_inhalation_thi99.csv Inhalation dinn = spezifisch
Dust_concentration.csv Inhalation Caust = Datenblatt
Breathing_rate.csv Inhalation br = Datenblatt
Mass_ingestion.csv Ingestion M = Datenblatt

Result DARTM_SpezL1.csv ext. Strahlenexposition extern
Result DARTM_SpezlL2.csv Inhalation extern
Result DARTM_SpezL3.csv Ingestion extern

In Tab. 3.29 werden die von den Datenblattern abweichenden Parameterwerte fir die

einzelnen spezifischen Szenarien dargestellt.
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Tab. 3.29 Spezifische Annahmen fiir die einzelnen spezifischen Szenarien

Spezifisches Szenario

Expositionspfad

Bemerkung

Transport (worker) — GenericA

ext. Strahlenexposi-
tion

dext = Geometrie A /THI 04/
te = 30 h/a /SSK 06/

t1 =1d/SSK 06/
t2=1d/SSK 06/

Inhalation

entfallt in Betrachtung

EntranceWIP (worker)

ext. Strahlenexposi-
tion

dext = Geometrie B /THI 04/
te = 3 h/a /SSK 06/

t1 =1d/SSK 06/

t, =1 d/SSK 06/

Inhalation

fa = 1 (konservativ)

fo = 10 /THI 04/

Caust = 0,0002 g/cm?® /SSK 06/
te = 3 h/a /SSK 06/

t1 =1 d/SSK 06/

t =0 d /SSK 06/

Wastebunker (worker)

ext. Strahlenexposi-
tion

dext = Geometrie F /THI 04/

fa = MireiMges = 1000/240000 = 0,004
/SSK 06/

t1 =1 d/SSK 06/

t2=5d /SSK 06/

Inhalation

entfallt in Betrachtung

SlagBunker (worker)

ext. Strahlenexposi-
tion

dext = Geometrie F /THI 04/

fa = MteilMges = 1000/60000 = 0,02
/SSK 06/

te = 1000 h/a /SSK 06/

ty =7 d /SSK 06/

t2 =0d /SSK 06/

Inhalation

fa = MteilMges = 1000/60000 = 0,02
/SSK 06/

fc = 1 (konservativ)

Caust = 0,001 g/cm3 /SSK 06/

te = 100 h/a /SSK 06/

t; =7 d /SSK 06/

to=0d/SSK 06/

DustBunker (worker)

ext. Strahlenexposi-
tion

dext = Geometrie F /THI 04/

fo = MieiMges = 1000/2400 = 0,4
/SSK 06/

te = 100 h/a /SSK 06/

t1 =7 d /SSK 06/

t, = 0d /SSK 06/

Inhalation

fa = Miei/Mges = 1000/2400 = 0,4
/SSK 06/

fc = 1 (konservativ)

Caust = 0,001 g/cm? /SSK 06/

te = 50 h/a /SSK 06/

t1 =7 d/SSK 06/

t =0 d /SSK 06/

Slagroadorpathconstruction-
worker (worker)

ext. Strahlenexposi-
tion

dext = Geometrie G /THI 04/
fa = Mirei/Mges = 1000/60000 = 0,02
/SSK 06/
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Spezifisches Szenario

Expositionspfad

Bemerkung

te = 200 h/a /SSK 06/
t: =30 d/THI 04/
t> =8 h /SSK 06/

Inhalation

fa = MtreilMges = 1000/60000 = 0,02
/SSK 06/

fc = 1 (konservativ)

Caust = 0,001 g/cm? /SSK 06/

te = 200 h/a /SSK 06/

t: =30 d/THI 04/

t = 8 h /SSK 06/

Slagroadorpathconstructionre-
sident (resident)

ext. Strahlenexposi-
tion

dext = Geometrie G /THI 04/

fa = Miei/Mges = 1000/60000 = 0,02
/ISSK 06/

te = 2000 h/a (gem. THI 04)

ty =30 d /THI 04/

t, = 365 d /THI 04/

Staybesidesproduct (worker)

ext. Strahlenexposi-
tion

dext = Geometrie H /THI 04/

fa1 = Miei/Ms, = 1000/6000 = 0,17
/SSK 06/

fa2 = 0,2 /SSK 06/ Mischung mit ande-
rem Schrott

fa=fa1*fa2

te = 2000 h/a /THI 04/

t1 =30 d /THI 04/

t, =365 d /THI 04/

3.3.3.2 Beispiel: Berechnung exemplarischer, spezifischer Freigabewerte

Im Folgenden wird Schritt fir Schritt die Berechnung von exemplarischen (fiktiven) Frei-

gabewerten mit Hilfe des Berechnungsinstrumentes gezeigt. Dabei erfolgt zun&chst die

Berechnungen mit den in Kap. 3.3.3.1 gemachten Angaben.

¢ |Initialisierung [1], Laden des vordefinierten Modells mit entsprechenden Szenarien,

Pfaden und generischer Parameterwerte aus den Datenblattern [2], Auswahl an Ra-

dionukliden [3], Anzeigen der im Modell verwendeten Szenarien und Expositions-

pfade (siehe Abb. 3.19)
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Option from final report

This is the option we used as example in the final report of the project Berechnungsgrundlage (FKZ 3622572540).

This jupyter includes all the calculations and explanations for users.

# To be able to import the options module we need to add the root directory to the system path. Python then is able to find the required module.
import sys

sys.path.append(../../")

# Import predefined option for further use

from options.predefined import SubstanceCombustion

# Create an instance of the predefined option class
sc = SubstanceCombustion(verbose=False)
ur = sc.unit_registry

# Add radionuclides to the instance
sc.radionuclides = ['Ag-188m+°, 'Ba-133", 'Cl-36°, 'Co-6@°, 'Cs-137+°, 'I-128°, 'Mn-54°, 'Ni-59°, 'Sr-98+', 'Tc-99

# List all scenario ids and their corresponding paths

sc.print_scenarios_paths()

>

transport
- exposed persons: worker
- paths:

- ExternalRadistion
entrancelIP
- exposed persons: worker
- paths:

- ExternalRadistion

- Inhalation
wasteBunker
- exposed persons: worker
- paths:

- ExternalRadistion
slagBunker
- exposed persons: worker
- paths:

- ExternalRadistion v

- Inhalation r

Abb. 3.19 Screenshot Jupyter-Book Initialisierung Berechnungsvorgang [1] bis [3]

e Madglichkeit der Eingabe spezifischer Parameterwerte (z. B. entsprechend Tab. 3.29)
- Auszug aus [5] (siehe Abb. 3.20)

# Set user input for paths
sc.path_variables(scenario="transport”, path-"ExternalRadiation”,
variables=

* ur.hour / ur.year,
i1 ® ur.day,
": 1% ur.day

)
sc.path_variables(scenario="entranceWIP", path="ExternalRadiation”,
variables=

3 ® ur.hour / ur.year,
i 1% ur.day,
i1 * ur.day

)
sc.path_variables(scenario="entrancelIP”, path="Inhalation®,
variables=
“fd": 1 * ur.dimensionless,
"fc": 1@ * ur.dimensionless,
"cdust™: ©.2002 * ur.gram/ur.cm**3,
3 3 * ur.hour / ur.year,
i1 ® ur.day,
“: @ * ur.day

Abb. 3.20 Screenshot Jupyter-Book zur Eingabe individueller Parameterwerte [5]

e Berechnung der nuklidspezifischen Dosis pro Jahr fur 1 Bg/g [6] sowie ggf. Ausgabe
von Warnungen, z. B. zu fehlenden Nukliden in nuklidspezifischen Datenblattern

und/oder zu fehlenden Parameterwerten in Datenblattern
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e Anzeige der Berechnungsergebnisse fir jedes ausgewahlte Nuklid sowie fir alle ver-

wendeten Szenarien und Expositionspfade [7], wenn Werte fir die Berechnung feh-

len wird ,nan® (not a number) ausgegeben (Abb. 3.21)

e results

calc calculate()

WARNING:root:Inhalation:
WARNING:root:Inhalation:
WARNING: root:Inhalation:
WARNING: root:Inhalation:

there is no datapoint for nuclide 'Ba-133°
there is no datapoint for nuclide 'Ba-133°
there is no datapoint for nuclide 'Ba-133'
there is no datapoint for nuclide 'Ba-133'

and symbol ‘dinh'. Please check your data!
and symbol ‘dinh'. Please check your data!
and symbol 'dinh'. Please check your data!
and symbol 'dinh'. Please check your data!

WARNING:root:Specialll: There is no value for symbol E_Spezll in the dataset for nuclide C1-36. Please check your data!
WARNING:root:Specialll: There is no value for symbol E_SpezLl in the dataset for nuclide 5r-98+. Please check your data!
WARNING:root:Specialll: There is no value for symbol E Spezll in the dataset for nuclide Tc-99. Please check your data! b |

display(calc.results)

>

nuclide scenario path result

62 Cl-36 dustBunker ExternalRadiation 0.0 sievert / year
72 cl-36 dustBunker Inhalation 0.00017519999224206538 sievert / year
12 Cl-36 entranceWIP  ExternalRadiation 0.0 sievert / year
22 cl-36 entranceWIP Inhalation  5.255999966751708e-05 sievert / year
122 Cl-36 groundRadiationExternal Specialll nan sievert / year

84 Cs-137+ slagRoadOrPathConstructionWorker

94 Cs-137+ slagRoadOrPathConstructionWorker

114 Cs-137+

stayBesidesProduct ExternalRadiation  8.587972032489429e-07 sievert / year

ExternalRadiation  1.2096893742388087e-07 sievert / year

Inhalation  2.2037005431677302e-05 sievert / year

Abb. 3.21 Screenshot Jupyter-Book Start der Berechnung [6] sowie Ausgabe erster

Zwischenergebnisse [7]

¢ Anzeige der Gesamtergebnisse in Dosis/Jahr fur jedes Szenario und jedes Nuklid [8]

o Moglichkeit der Darstellung aller Berechnungsparameter [9], hier auskommentiert
(siehe Abb. 3.22)

display(calc.totals)

nuclide

28 Cl-36 slagRoadOrPathConstructionResident

scenario

total

0.0 sievert / year

29 Cl-36 stayBesidesProduct 0.0 sievert / year
22 cl-3s transport 0.0 sievert / year
24 Cl-36 wasteBunker 0.0 sievert / year
31 cl-36 inhalationExternal  £.670000000000002e-13 sievert / year
50 Cs-137+ slagRoadOrPathConstructionResident  1.1958435320975627e-06 sievert / year
47 Cs-137+ slagBunker 1.1928716740957578e-05 sievert / year
49 Cs-137+  slagRoadQrPathConstructionWorker  2.2158874369101184e-05 sievert / year
45 (Cs-137+ entranceWIP  3.324599281403542e-05 sievert / year
48 Cs-137+ dustBunker  0.0001121383336462660 sievert / year

110 rows x 3 columns

isplay(calc.input)

Abb. 3.22 Screenshot Jupyter-Book Berechnung Zwischenergebnisse [8] und mogli-

che Darstellung der Berechnungsparameter [9]

o Darstellung der dosisbestimmenden Szenarien fir die ausgewahlten Nuklide, Um-

rechnung in Freigabewerte unter Berticksichtigung des 10 uSv-Kriteriums (ungerun-

det und gerundet gemal SR-44) [10] (siehe Abb. 3.23)
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display(calc.clearance)

nuclide scenario total clearance rounded
2 Cl-36 dustBunker 0.00017519999224206538 sievert / year 0.057077628098199246 becquerel fgram 0.1 becquerel / gram
6 Mn-54 dustBunker  3.827235373226778e-05 sievert / year 0.2612852104669201 becquerel /gram 0.1 becquerel / gram
7 Ni-59 dustBunker  3.119999454651352e-06 sievert / year 3.2051287653566156 becquerel /gram 10 becquerel / gram
3 Co-60 dustBunker 0.00024909487541370127 sievert / year  0.04014534615933716 becquerel /gram 0.1 becquerel / gram
8 Sr-90+ dustBunker  0.0008971860732664863 sievert / year  0.01114595990505278 becquerel /gram  0.01 becquerel / gram
9 Tc-99 dustBunker 9.59999942316528e-05 sievert / year  0.10416667292572435 becguerel /gram 0.1 becquerel / gram
0 Ag-108m+ dustBunker 0.00018251419956514183 sievert / year  0.05479025754613062 becquerel /gram 0.1 becquerel / gram
5 I-128 dustBunker  0.0008640000900826566 sievert / year 0.011574072867334226 becquerel /gram  0.01 becquerel / gram
1 Ba-133 slagRoadOrPathConstructionResident 5.92897641725208e-07 sievert / year 16.866317718691032 becquerel /gram 10 becquerel / gram
4 Cs-137+ dustBunker  0.0001121383336462669 sievert / year  0.08917557158950082 becquerel fgram 0.1 becquerel / gram

Abb. 3.23 Screenshot Jupyter-Book nuklidspezifische Ausgabe des freigabebestim-
menden Szenarios, der damit verbundenen Jahresdosis und den hieraus

resultierenden Freigabewerten [10]

3.3.3.3 Beispiel: Anpassung von Parametern fiir die Berechnung

Um die Flexibilitdt des Berechnungsinstruments im Rahmen des Eigenforschungsvorha-
bens zu demonstrieren, wurden die unter Kap. 3.3.3.2 beschriebenen Berechnungen an-
gepasst. Dabei wurde der nuklidspezifische Verdinnungsfaktor im Szenario ,dustbun-
ker* modifiziert, um die Partitionierung der ausgewéhlten Radionuklide in der Staub-
fraktion entsprechend der einzelnen Nuklideigenschaften zu beriicksichtigen. In der ers-
ten Berechnung wurde dieser Parameter noch nicht einbezogen. Die Anpassung erfolgte
gemal den in Tab. 3.30 dargestellten Werten im Jupyter Book [5] (siehe Abb. 3.24). Die
Auswirkungen dieser Anpassung auf die berechneten Dosiswerte sind in Abb. 3.25 dar-
gestellt.

Tab. 3.30 Veranderung des Verdunnungsfaktor fd im ,dustbunker* Szenario infolge
veranderter nuklidspezifischer Anteile in der Staubfraktion /THI 04/

Radionuklid Nuklidspezifischer Anteil Nuklidspezifischer Anteil
im Staub (alt) im Staub (angepasst)

Cl-36 1 0,1
Mn-54 1 0,01
Ni-59 1 0,01
Co-60 1 0,01
Sr-90+ 1 0,01
Tc-99 1 0,01
Ag-108m+ 1 1

1-129 1 1

Ba-133 1 0,01
Cs-137+ 1 1
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e Anpassung des Verdunnungsfaktors fd zur Beriicksichtigung der Partitionierung, hier
dargestellt fur eine Partitionierung von 10 % im Staub (CI-36) (siehe Abb. 3.24)

sc.path_variables(scenario="dustBunker”, path="ExternalRadiation”,
variables-
"dext™: "F",
"fd": 8.4 * 8.1 * ur.dimensionless,
“te”: 18@ * ur.hour / ur.year,
"t1": 7 * ur.day,
"t2": @ * ur.day

)
sc.path_variables(scenario="dustBunker”, path="Inhalation",
variables=
"fd": .4 * 8.1 * ur.dimensionless,
"fc": 1 * ur.dimensionless,
“cdust”: @.881 * ur.gram/ur.cm**3,
"te": 58 * ur.hour / ur.year,
"t1": 7 * ur.day,
"t2": @ * ur.day

)

Abb. 3.24 Screenshot manuelle Anpassung des Verdinnungsfaktors fd (Ausschnitt)

e Ergebnis unter Berticksichtigung des Einflusses der Partitionierung (siehe Abb. 3.25)

display(calc.clearance)

nuclide scenario total clearance rounded
2  Mn-54 entranceWIP  1.0976073294571954e-05 sievert / year 0.9110726333200914 becquerel / gram 1 becquerel / gram
5] Ni-59 entranceWIP  9.359999766279132e-07 sievert / year 10.6837609505361 becquerel / gram 10 becquerel / gram
1 Co-60 entranceW|P 7.26158793650814e-05 sievert / year  0.13771092614226021 becquerel / gram 0.1 becquerel / gram
4 Sr-90+ entranceWIP  0.00026926225677585924 sievert / year 0.037138513654827815 becquerel / gram 0.1 becquerel / gram
5 Tc-99 entranceWIP  2.8799999753449396e-05 sievert / year  0.34722222519471707 becquerel / gram 1 becquerel / gram
0 Ba-133 slagRoadCrPathConstructionResident 5.92897641725208e-07 sievert / year 16.866317718691032 becquerel / gram 10 becquerel / gram

display(calc.clearance)

nuclide scenario total clearance rounded

[} Cl-36 entranceWIP 5.255999966751708e-05 sievert / year 0.19025875310612228 becquerel / gram 0.1 becquerel / gram

Abb. 3.25 Screenshot Jupyter-Book, nuklidspezifische Ausgabe des freigabebestim-
menden Szenarios, der damit verbundenen Jahresdosis und den hieraus
resultierenden Freigabewerten [10] nach Anpassung des Verdiinnungsfak-

tors

Durch die Anpassung des Verdunnungsfaktors im Berechnungsmodell am Beispiel der
Beriicksichtigung der Staubpartitionierung von 1 % (bzw. 10 % fur CI-36) im ,dustbunker-
Szenario“ wurde der Einfluss der Staubfraktionierung Uberprift. Der Vergleich mit der
Ausgangsberechnung, in der ein vollstandiger (100 %) Ubergang aller Radionuklide in
den Staub angenommen wurde, zeigt eine deutliche und nachvollziehbare Veranderung
sowohl der berechneten Dosiswerte als auch der resultierenden Freigabewerte (siehe
Tab. 3.31). Fir alle betrachteten Nuklide ist infolge der reduzierten Staubpatrtitionierung
eine Abnahme der berechneten Dosis und damit eine Erhéhung der Freigabewerte zu

beobachten.
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Anhand dieses Beispiels wurde vor allem das Berechnungsinstrument hinsichtlich seiner
Flexibilitat und Transparenz getestet. Es konnte gezeigt werden, dass mit Hilfe des Pro-
gramms der Einfluss einzelner Parameter schnell, nachvollziehbar und transparent ana-
lysiert werden kann. Die resultierenden Anderungen in den Berechnungsergebnissen
lassen sich direkt interpretieren und in ihrer Bedeutung fir die Gesamtbewertung der
Freigabeszenarien einordnen. Die hier dargestellten Berechnungen dienen daher in ers-
ter Linie der Demonstration der Leistungsfahigkeit des Programms zur gezielten Analyse

und Bewertung einzelner Parameter im Rahmen der Freigabemodellierung.

Tab. 3.31 Gegenlberstellung der Ergebnisse der Berechnung der Freigabewerte

(FG-Werte) vor und nach Anpassung der Staubfraktionierung

Angepasst fir 1 % Staubpartitionierung

100 % im Staub (bzw. 10% fur CI-36)

Nuklid Szenario Dosis Freigabe- | FG ge- Szenario Dosis Freigabe- | FG ge-
[Sv/a] wert rundet [Sv/a] wert rundet
[Ba/g] | [Ba/g] [Ba/g] | [Balg]
Cl-36 dustBunker | 1,75E-04 5,71E-02 0,1 entranceWIP 5,26E-05 1,90E-01 0,1
Mn-54 dustBunker | 3,83E-05 | 2,61E-01 0,1 entranceWIP | 1,10E-05 | 9,11E-01 1

Ni-59 dustBunker | 3,12E-06 | 3,21E+00 10 entranceWIP | 9,36E-07 | 1,07E+01 10

Co-60 dustBunker | 2,49E-04 | 4,01E-02 0,1 entranceWIP 7,26E-05 1,38E-01 0,1

Sr-90+ dustBunker | 8,97E-04 | 1,11E-02 0,01 | entranceWIP | 2,69E-04 | 3,71E-02 0,1

Tc-99 dustBunker | 9,60E-05 1,04E-01 0,1 entranceWIP 2,88E-05 3,47E-01 1
Ag- dustBunker | 1,83E-04 | 5,48E-02 0,1
108m+

1-129 dustBunker | 8,64E-04 | 1,16E-02 0,01

Ba-133 | slagRoadOr- | 5,93E-07 | 1,69E+01 10 slagRoadOr- | 5,93E-07 | 1,69E+01 10

PathConstru PathConstruc-
ctionResi- tionResident
dent

Cs-137+ | dustBunker | 1,12E-04 8,92E-02 0,1

3.4 Verfolgung des Standes von Wissenschaft und Technik

Im Rahmen des laufenden Eigenforschungsvorhabens stellt die kontinuierliche Verfol-
gung wissenschatftlicher und technischer Entwicklungen eine zentrale Querschnittsauf-
gabe dar. Diese ist essenziell, um neue Erkenntnisse, methodische Ansétze und inter-
nationale Entwicklungen friihzeitig zu identifizieren und in die eigene Forschungs- und
Bewertungsarbeit zu integrieren. Dies gilt insbesondere im Bereich des Strahlenschut-
zes und der Freigabe radioaktiver Stoffe, der sich durch dynamische regulatorische An-

forderungen und wachsende gesellschaftliche Sensibilitdt auszeichnet.

Von besonderer Bedeutung ist hierbei die Auseinandersetzung mit internationalen Vor-

gaben und Empfehlungen, wie sie u. a. von der IAEA bereitgestellt werden. So gibt etwa
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der IAEA Safety Guide GSG-18 (,Application of the Concept of Clearance®) /IAEA 23a/
einen umfassenden Rahmen fir die Anwendung des Freigabekonzepts und stellt sicher-
heitstechnische sowie administrative Anforderungen an die Entlassung radioaktiver
Stoffe aus der regulatorischen Kontrolle dar. Die dort formulierten Leitlinien betonen u. a.
die Bedeutung transparenter Bewertungsverfahren, nachvollziehbarer Dosisabschét-

zungen sowie der Kommunikation mit relevanten Interessengruppen.

Vor diesem Hintergrund kommt der Teilnahme an nationalen und internationalen Fach-
konferenzen eine doppelte Funktion zu: Einerseits dienen sie der Reflexion eigener For-
schungsansatze im Licht internationaler Standards, andererseits ermoglichen sie einen
fachlich fundierten Austausch mit Akteuren aus Wissenschaft, Aufsicht, Praxis und Poli-
tik. Gerade durch die Diskussion eigener Beitrdge im Rahmen solcher Veranstaltungen
werden wissenschaftliche Ergebnisse Uberprifbar, weiterentwickelbar und interdiszipli-

nar anschlussfahig.

Die Teilnahme an den Konferenzen safeNP 2023 und 2025, GeoSaxonia 2024 sowie dem
Freigabesymposium TUV 2024 — teils mit aktiven Beitragen in Form von Vortragen oder
Postern — leistete einen wesentlichen Beitrag zur Verfolgung wissenschaftlicher und
technischer Entwicklungen im Rahmen des laufenden eigenen Eigenforschungsvorha-

bens.

Insbesondere die eingebrachten und im Fachkreis diskutierten Beitrage ermoglichten
einen gezielten Austausch zu methodischen Ansatzen, aktuellen Problemstellungen und
strategischen Fragen in den Bereichen nukleare Entsorgung, Freigabe radioaktiver
Stoffe und Grundwassermodellierung. Im Folgenden sind die besuchten Konferenzen

kurz erlautert.

safeND 2023

Im Rahmen der kontinuierlichen wissenschaftlichen Begleitung und Beobachtung des
Forschungsstandes zur nuklearen Entsorgung erfolgte vom 13. bis 15. September 2023
die Teilnahme am internationalen Forschungssymposium safe™P 2023, ausgerichtet
durch das Bundesamt fur die Sicherheit der nuklearen Entsorgung (BASE). Die Veran-
staltung bot ein interdisziplindres Forum fir den Austausch aktueller Forschungsergeb-

nisse mit Bezug zur sicheren Entsorgung radioaktiver Abfalle.
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Das Schwerpunktthema 2023 lautete: ,Resiliente Systeme fur die nukleare Entsorgung
unter BerUcksichtigung aktueller und zukunftiger Krisenszenarien®. Im Zentrum standen
Uberlegungen zur Ausgestaltung technischer, institutioneller und gesellschaftlicher Resi-
lienz angesichts globaler Herausforderungen wie der COVID-19-Pandemie, geopoliti-
scher Konflikte mit Auswirkungen auf nukleare Infrastruktur, Angriffen auf kritische Ver-

sorgungssysteme sowie klimawandelbedingten Einfliissen.

Daruber hinaus umfasste das Symposium ein breites Spektrum weiterer relevanter The-

menfelder:
e Stilllegung kerntechnischer Anlagen
e Zwischenlagerung, Transport und Konditionierung radioaktiver Abfélle

¢ Standortauswahlverfahren und Endlagerkonzepte fiir unterschiedliche Abfallkatego-

rien
e Safeguards und Aspekte der Non-Proliferation
¢ Alternative Entsorgungsoptionen
¢ Langzeitinformationsbewahrung, Semiotik und Risikokommunikation
e Gesellschaftliche Beteiligungsprozesse und Governance-Fragen
e Historische, rechtliche und 6konomische Rahmenbedingungen
Die Veranstaltung bot wertvolle Impulse zur Weiterentwicklung sicherheitstechnischer,
kommunikativer und institutioneller Strategien im Bereich der nuklearen Entsorgung. Ins-
besondere die internationale Perspektive sowie die thematische Breite trugen zur Iden-

tifikation aktueller Wissensliicken und zur Priorisierung zukinftiger Forschungsbedarfe
bei.

13. Freigabesymposium 2024

Im Jahr 2024 erfolgte die aktive Teilnahme am 13. Freigabesymposium der TUV NORD
EnSys, das sich seit 1998 als etabliertes Fachforum zur Entlassung radioaktiver Stoffe
aus dem Geltungsbereich des Strahlenschutzrechts (sog. Freigabe) etabliert hat. Die
Veranstaltung bot nationalem und internationalem Fachpublikum aus Behdrden, Sach-

verstandigenorganisationen, Forschung, Industrie und Entsorgungseinrichtungen die
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Gelegenheit zum intensivem fachlichen Austausch tber aktuelle Entwicklungen, Heraus-
forderungen und Lésungsansatze im Bereich der Freigabe.

Im Mittelpunkt des diesjahrigen Symposiums stand die nationale Praxis der Freigabe,
erganzt durch Beitrdge aus dem europdischen Ausland. Insbesondere angesichts der
Vielzahl laufender Rickbauprojekte kerntechnischer Anlagen in Deutschland gewinnt
die schadlose Verwertung gering radioaktiver Stoffe zunehmend an gesellschaftlicher
und fachlicher Relevanz. Dabei wurde auch auf die Bedeutung der Wissenssicherung
und des Nachwuchsforderungspotenzials in diesem spezialisierten Fachbereich hinge-

wiesen.

Im Rahmen des Symposiums wurde ein eigener Fachbeitrag mit dem Thema ,Verbrin-
gung freigegebener Materialien in ein Versatzbergwerk — eine Einordnung® eingebracht.
Der Vortrag thematisierte die Mdglichkeiten und Rahmenbedingungen zu einer mogli-
chen, spezifischen Freigabe zum Versatz von Materialien in ein Versatzbergwerk. Dabei
wurden sowohl die rechtlichen als auch die technischen und kommunikativen Aspekte
der Einordnung diskutiert. Der Beitrag leistete einen fachlichen Impuls zur Bewertung
bestehender Verwertungsoptionen und adressierte zugleich Fragen der Akzeptanz,

Nachvollziehbarkeit und Risikokommunikation gegeniiber der Offentlichkeit.

Die Teilnahme sowie die aktive Mitgestaltung durch den Fachvortrag trugen zur Sicht-
barkeit und Vernetzung im Bereich der praktischen Anwendung der Freigaberegelungen

sowie zur Diskussion alternativer Entsorgungspfade bei.

GeoSaxonia 2024

Im Zeitraum vom 23. bis 26. September 2024 erfolgte die Teilnahme an der GeoSaxonia
2024, der Jahrestagung der Deutschen Geologischen Gesellschaft — Geologische Ver-
einigung (DGGV), die unter dem Motto ,Geosciences Without Borders® in Dresden statt-
fand. Die Veranstaltung wurde in Kooperation mit der Technischen Universitat Dresden,
der Senckenberg Gesellschaft fir Naturforschung, der TU Bergakademie Freiberg sowie
der Karls-Universitat Prag organisiert und bot ein interdisziplindres Forum fir Geowis-

senschaftlerinnen und Geowissenschaftlern aus Europa und dariber hinaus.

Ziel der Konferenz war es, aktuelle wissenschaftliche Fragestellungen im Bereich der
Geowissenschaften Uber institutionelle und nationale Grenzen hinweg zu diskutieren.

Das Programm umfasste Plenar- und Keynote-Vortrage, thematische Sessions, Poster-
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prasentationen, Exkursionen sowie einen intensiven fachlichen Austausch zwischen

Forschung und Praxis.

Im Rahmen der thematischen Session 05.c) ,Groundwater under quality stress — hydro-
geochemical consequences of human action“ wurden erste Ergebnisse dieses Eigenfor-
schungsvorhaben in dem Vortrag ,Numerical groundwater and transport modelling of

radionuclides on a generic landfill* prasentiert /JJOH 24/.

Der Beitrag befasste sich mit der numerischen Modellierung von Grundwasserstromung
und Stofftransport von Radionukliden im Umfeld einer generischen Deponie. Ziel war die
Analyse moglicher Migrationen unter variierenden hydrogeochemischen Randbedingun-
gen. Die vorgestellten Modellierungen liefern wichtige Grundlagen fir die Bewertung von
Langzeitverhalten potenzieller Reststofflagerungen im Kontext des Strahlenschutzes.

Die aktive Mitwirkung an der Tagung starkte die interdisziplindre Vernetzung im Bereich
Hydrogeologie und Umweltgeochemie und trug zur wissenschaftlichen Diskussion tber
den Einfluss menschlicher Eingriffe auf die Grundwasserqualitat bei.

14. Freigabesymposium 2025

Das urspriinglich fiir 2025 geplante 14. Freigabesymposium der TUV NORD EnSys
wurde auf das Folgejahr verschoben und konnte daher im Rahmen dieses Eigenfor-

schungsvorhaben nicht besucht werden.

safeNP 2025

Im Zeitraum vom 17. bis 19. September 2025 erfolgte die Teilnahme am dritten interna-
tionalen Forschungssymposium safeNP 2025, veranstaltet durch das BASE. Die Tagung
widmete sich aktuellen wissenschaftlichen und gesellschaftlichen Fragestellungen im
Kontext der sicheren Entsorgung radioaktiver Abfalle. Das diesjahrige Schwerpunki-
thema lautete ,Time as a safety factor: opportunities and challenges of timely nuclear

waste disposal”.

Im Mittelpunkt standen die sicherheitsrelevanten Implikationen zeitlicher Faktoren in der
Endlagerpolitik. Neben geologischen, ingenieurtechnischen und simulationsbasierten
Fragestellungen wurde insbesondere die zeitkritische Umsetzung von Entsorgungsstra-
tegien als eigenstandiger Sicherheitsaspekt adressiert. Thematisiert wurden Risiken, die

sich aus der derzeit zumeist oberirdischen Lagerung hochradioaktiver Abfélle ergeben,
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insbesondere im Hinblick auf geopolitische Instabilitaten, institutionelle Veranderungen

und den Klimawandel.

Im Rahmen des wissenschaftlichen Programms wurden Teile der Ergebnisse des vor-
liegenden Eigenforschungsvorhabens durch folgenden Posterbeitrag prasentiert ,Mo-
delling contaminant transport of soil and landfills: A benchmark study of three numerical
codes”. Der Beitrag stellte eine vergleichende Untersuchung zur Modellierung von
Schadstofftransporten im Boden und Deponieumfeld unter Verwendung dreier numeri-
scher Simulationscodes vor. Ziel war es, Starken und Limitationen der verschiedenen
Modellansatze im Hinblick auf ihnre Anwendbarkeit fiir Fragestellungen im Kontext nuk-
learer Entsorgung zu evaluieren. Im Nachgang der Veranstaltung ist geplant ein entspre-

chendes Paper zu veroffentlichen (Ende 2025, in Arbeit).
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4 Zusammenfassung

Das Eigenforschungsvorhaben zielte darauf ab, ein methodisches und technisches Fun-
dament zur Entwicklung eines Berechnungsinstrumentes fir die spezifische Freigabe
radioaktiver Stoffe zu schaffen. Die Forschungstatigkeiten waren in vier Arbeitspakete
gegliedert.

Arbeitspaket 1: Grundlagen und methodische Entwicklungen

Im Arbeitspaket 1 wurden die Grundlagen der Freigabepraxis in Deutschland kurz auf-
gearbeitet. Ein Schwerpunkt lag auf der Erhebung, Analyse und Strukturierung relevan-
ter Parameterwerte, die fur die Berechnung spezifischer Freigabewerte von zentraler

Bedeutung sind.

Besondere Aufmerksamkeit erhielt der Kp-Wert, der bei der Modellierung der Radionuk-
lidausbreitung im Grundwasser einen bedeutenden Einfluss haben kann. Im Rahmen
des Projekts wurden hierzu intensive Recherchen sowie Forschungsarbeiten durchge-
fuhrt und ein methodischer Ansatz erprobt, mit deren Hilfe Verteilungen unsicherer Pa-
rameter aus implizitem Expertenwissen abgeleitet werden kdnnen. Dies wurde exemp-
larisch anhand von Sorptionsparametern getestet und zeigte, dass Expertenwissen in

strukturierter Form grundsatzlich in Berechnungen einbezogen werden kann.

Als zentraler Punkt des Eigenforschungsvorhaben wurde auf Basis der umfangreichen
Daten- und Methodenanalysen ein generischer Baukasten zur Bestimmung spezifischer
Freigabewerte konzipiert, welcher im Einklang mit der IAEA-Empfehlung GSG-18 steht.
Dieser Baukasten bildet die methodische Grundlage fiir eine flexible, transparente und

reproduzierbare Anwendung.

Arbeitspaket 2: Softwaretechnische Umsetzung

Im Arbeitspaket 2 erfolgte die softwareseitige Umsetzung des im Arbeitspaket 1 entwi-
ckelten Baukastens. Die Implementierung erfolgte durch Python, um eine mdglichst
breite Nachvollziehbarkeit, Flexibilitat und Erweiterbarkeit sicherzustellen. Die Python-
Umsetzung stellt die technische Basis des Berechnungsinstrumentes dar und ermdéglicht

es, die entwickelten Ansatze in einem praxisnahen Werkzeug nutzbar zu machen.
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Durch die modulare Struktur der Software kénnen einzelne Rechenverfahren, Daten-
quellen und Modelle flexibel integriert und bei Bedarf weiterentwickelt werden. Diese Of-
fenheit fur Erweiterungen ist ein wesentlicher Erfolgsfaktor des Projekts.

Arbeitspaket 3: Vertiefende Forschungsarbeiten und Schnittstellenentwicklung

Im Arbeitspaket 3 lag der Fokus auf der wissenschaftlichen Vertiefung und der Einbin-
dung externer Modelle in die Berechnung von Freigabewerten. In enger Zusammenar-
beit mit dem Unterauftragnehmer, der Universitat Stuttgart, wurden umfangreiche For-
schungsarbeiten zum Grundwassertransport durchgefuhrt. Hierbei wurden verschiede-
ne Modellansétze verglichen und deren jeweilige Starken und Schwachen herausgear-
beitet. Die erzielten Ergebnisse werden zusatzlich in einem separaten Fachartikel verof-

fentlicht, um sie der wissenschaftlichen Fachoffentlichkeit zugénglich zu machen.

Ein weiterer Schwerpunkt lag auf der Bearbeitung von Schnittstellen zu externen Einga-

bewerten. Dies betraf insbesondere
e die externe Gammastrahlung (Modell: GEANT4),
e den Luftpfad (Modell: DARTM) und

e den Grundwassertransport (Modelle: SPRING und d3f++).

Um die Zusammenarbeit zwischen den verschiedenen Modellwelten zu erleichtern, wur-
den geeignete Datenblatter entwickelt, die eine strukturierte Ubergabe relevanter Einga-
bedaten an das Berechnungsinstrument gewahrleisten (dies beinhaltet auch die notwen-
digen Parameterdaten aus dem Arbeitspaket 1). Diese Schnittstellenarbeit war
entscheidend fur die Praxistauglichkeit des Werkzeugs, da sie die transparente Integra-

tion etablierter externer Programmergebnisse ermdglicht.

AbschlieRend wurden mit dem Berechnungsinstrument exemplarische Freigabewerte
bestimmt. Diese Beispielrechnungen dienten dazu, die Funktionsweise des Tools zu ver-
anschaulichen, die Praxistauglichkeit zu demonstrieren und das Potenzial des Instru-

ments fur die Anwendung in unterschiedlichen Szenarien sichtbar zu machen.
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Arbeitspaket 4: Wissenschaftlicher Austausch und Beobachtung der Technikent-
wicklung

Das Arbeitspaket 4 widmete sich der kontinuierlichen Beobachtung von Wissenschaft
und Technik. Dazu z&hlte insbesondere die Teilnahme an einschlagigen Fachkonferen-
zen sowie die Prasentation eigener Beitrdge im internationalen Fachumfeld. Durch diese
enge Anbindung an die wissenschaftliche Community konnten aktuelle Entwicklungen
zeitnah bertcksichtigt und in die Projektarbeit integriert werden.

Die Teilnahme an diesen Veranstaltungen trug wesentlich dazu bei, die Anschlussfahig-
keit der Projektergebnisse an den internationalen Stand von Forschung und Technik si-

cherzustellen.

Ausblick und Weiterentwicklungspotenziale

Das abgeschlossene Forschungsvorhaben hat mit der Konzeption und Umsetzung des
Berechnungsinstrumentes einen wichtigen Grundstein gelegt. Zugleich wurde deutlich,
dass fur eine nachhaltige Etablierung und breite Anwendung weitere Entwicklungs-
schritte erforderlich sind. Zuklnftige Arbeiten sollten sich insbesondere auf folgende

Punkte konzentrieren:

e Erhohung der Robustheit: Das Berechnungsinstrument sollte hinsichtlich Stabilitat
und Verlasslichkeit in unterschiedlichsten Anwendungsszenarien weiter ausgebaut

werden.

¢ Optimierung des Datenimports: Eine zentrale Herausforderung bleibt die reibungs-
lose und transparente Integration heterogener Datenquellen. Hier gilt es, den Import-

prozess weiter zu vereinfachen und Fehlertoleranzen zu erhéhen.

e Steigerung der Usability: Damit das Instrument nicht nur fir einen kleinen Experten-
kreis, sondern auch fur ein erweitertes Nutzerfeld anwendbar ist, missen Benutzer-

freundlichkeit, Transparenz und Dokumentation kontinuierlich verbessert werden.

Durch diese Weiterentwicklungen kann das Instrument langfristig zu einem etablierten

Werkzeug werden, das praxisnah, belastbar und anwenderfreundlich ist.

Das Eigenforschungsvorhaben hat wesentliche Grundlagen geschaffen, um spezifische
Freigabewerte methodisch fundiert und technisch unterstitzt entsprechend dem Stand

von Wissenschaft und Technik bestimmen zu kdnnen. Mit dem entwickelten Baukasten
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und der Python-Umsetzung steht nun ein flexibles Berechnungsinstrument zur Verfi-
gung, das Schnittstellen zu externen Modellen und Parameterwerten beriicksichtigt und
dessen Potenzial durch erste Beispielanwendungen belegt wurde.

Die Weiterentwicklung des Werkzeugs hinsichtlich Robustheit, Datenintegration und Be-
nutzerfreundlichkeit ist eine zentrale Aufgabe der kommenden Jahre, um den Nutzen

des Instruments dauerhaft sicherzustellen.
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A Anhang

Al Parameterdatenblatter

A E i D E F G H J K L
#Delution factor SR-44 (IAEA 2003)
# Values for realistic scenarios (maxima across the scenarios)
# In the case of landfills (WL), a value of 1 is conservatively assumed for external exposure in SR-44, even though a value of 0.1 would appear more realistic.
# SR-44, even though a value of 0.1 would appear more realistic.

=

nuclide parameter s\ unit external inhalation ingestion
all fd dimensionle 1 0,1 0,1

4 @

Abb. A.1 Screenshot Datenblatt ,Delution factor”

A B T D E B G H | J
1 |# The conversion factor from surface-specific to mass-specific activity is 0.0033 thEg}Ethfcmz}, calculated as 0.1 cmzfg % 0.033.
2 |#from THI00 (building for demolition
3 |# used instead of the mixing factor (possibly to be combined)
4 nuclide parameter sy unit building default
5 |all c (Bg/g)/(Bg/cm* 0,0033 1
6

Abb. A. 2 Screenshot Datenblatt ,Conversion factor”

A B C D E F G H J K
1 |#aus StrlSchV [2023], Anlage 4, Tabelle 1
2 |#half-life values, given in column 15 of table 1
3 |#renamed 'm'to 'min’' for astropy and removed signs '<', ' by replacing '« 10" --> '10" (N-13, Rn-220+) and '=9,2E+16' --> '9,2E+16" (Te-123)
4

nuclide parameter syunit halflife
5 |H3 thalf a 12,3
& Be-7 t_half d 53,2
7 |Be-10 t_half a "1,60E+06
3 |C-11 t_half min 20,4
9 C-11 Monoxiit_half min 204
10 |C-14 t_half a %5, 70E+03
11 |C-14 Monoxirt_half a %5, 70E+03
47 (Kl 192 + bals i an

Abb. A. 3 Screenshot Datenblatt ,Halflife values”

A B e D E [ G H J
# For some scenarios, a time period is specified before the scenario begins
# The following values are derived, among others, from the literature sources THI 99, IAEA 05, RP 113, RP 114, and THI Q0.
# Ingestion: Directingestion - longer time periods are assumed for secondary ingestion.
# SR-44 specifies a minimum duration of 30 days for external, inhalation, and ingestion exposure (considered realistic).
nuclide parameter syunit foodstuff  inhalation external ingestion  farming
all il a 1 0 0 0 10

- VE T R

o = o

Abb. A. 4 Screenshot Datenblatt ,Decay before scenario”

A B e D E F G H J
1 #For some scenarios, a time period is specified indicating how long the scenario lasts.
2 |# The following values are derived, among others, from the literature sources THI 99, IAEA 05, RP 113, RP 114, and THI 00.
3 | nuclide parameter syunit default building MBA
4 |all 2 a 1 1 0,25
5

Abb. A.5 Screenshot Datenblatt ,Decay during scenario”
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A B € D E F G H
# Exposure time estimated from literature

# Individual working times for short-term activities are not listed in the table
nuclide parameter syunit worker resident
all te h/a 1800 8760

T (SR

<4 oo

]

Abb. A. 6 Screenshot Datenblatt ,Time Exposure_default

A B T D E F G H
1 |# Concentration factor estimated from literature: SR-44
2 |# Dimensionless factor describing the radionuclide-dependent (in the case of metal melting,
3 |#ranging between 1 and 70) concentration in the respirable dust fraction.
4 nuclide parameter symbol unit inhalation ingestion
5 |all fc dimensionle 4 2
6

Abb. A. 7 Screenshot Datenblatt ,Concentration_factor”

A B C D E F G H | J K L
4 # Dose conversion coefficient according to THI 04. Dose coefficients from THI 04 for external radiation exposure for various geometries
5 | #Note: There are differences between the final report of June and the final report of December. The latter also contains values for Ba-133, which are missing in the former.

# The initially indicated value represents the maximum annual working time; in most cases, the actual value is lower.

6 |# A:Transport (concrete), B: Landfill entrance area, C: Landfill vehicle cabin with 2 cm shielding, D: Landfill open area, E: Landfill MBA, F: MVA bunker, G: Road construction, H: Metal product use, K: PVC

7 |nuclide parameter symbol unit A B Cc D E F G H K

8 H3 D_ext (Sv/h)/(Bq/g) 0,00E+00 '0,00E+00 '0,00E+00 '0,00E+00 '0,00E+00 0,00E+00 0.00E+00 '0,00E+00 '0,00E+00
9 Be-7 D_ext (Swh)i(Ba/g) 2,25E-08  "3,30E-09 3.886-09 '1,556-08 '264E-09 '346E-09 252808 107608 5,30E-10
10 |c14 D_ext (Svh)/(Bq/g) 0,00e+00 '0,00e+00 '0,00e+00 '0,00e+00 '0.00E+00 '0,00E+00 '0.00E+00 '0,00e+00 '0,00E+00
11015 D_ext (Swhyi(Ba/g)4,72E08  7,14E08 02608 312607 555608 720E08 52408 224E08  "1,09E08
12 |F-18 D_ext (Swh)i(Ba/g) 458608  'Bo1E-08 777608 302607 'B3ve-0s8  707e-08 'Bo7e08  217e08  1,05E-08
13 |Na-22 D_ext (Swh)(Ba/g)1,14E-07 "1,736-07 1,836-07 '598E-07 ".40E-07 19007 27607 "a9sE-08  "2,26E-08
14 Na-24 D_ext (Swh)i(Balg) 2,40E-07 350E07 386607 0.81E07 310607 'a52607 30407 Bo2E0e  377E-08
15 |si-31 D_ext (Swh)i(Ba/g) 4,09E-11 750611 780E-11 221610 B2eE-11 Be2E-11 BssE11 204e-11  'B89E-12
16 |P-32 D_ext (Svh)/(Bq/g) 0,00e+00 '0,00E+00 '0,00e+00 '0,00e+00 '0,00E+00 '0,00E+00 '0,00E+00 '0,00e+00 'D,00E+00
17 P33 D_ext (Sv/h)i(Ba/g) 0,00E+00  "0,00E+00 '0,00E+00 '0,00E+00 'D00E+00 '0,00Ev00 D,00E+00 '0,00E+00 0,00E+00
18 |5-35 D_ext (Swh)/(Ba/g) 0,00e+00 'D,00E+00 '0,00e+00 '0,00e+00 '0,00+00 '0,00E+00 0,00e+00 '0,00e+00 D,00E+00
19 |Cl-36 D_ext (Svh)/(Ba/g) 0,00e+00 '0,00e+00 '0,00e+00 '0,00e+00 '0,00e+00 '0,00E+00 '0,00e+00 '0,00e+00 D,00E+00
20 CL38 D_ext (Svh)/(Ba/g)B,69E-08 '1,31E-07 '1,37E-07 354607 "1,14E-07 "160E-07 ",056-07 320608 1,39E-08
21 K-40 D_ext (swh)/(Ba/g) B,00E-08  "1,36E-08 1,37E-08 '3,70E-08 '1,14E-08 '156E-08 '1,01E-08 357608 '1,54E-09
22 |K-42 D_ext (Swh)i(Ba/g)1,586-08 "2,41E-08 "2,43e-08 '66oE-08 202608 '270E-08 ",80e08 62000 2,71E-09

Abb. A. 8 Screenshot Datenblatt ,Dose_coefficients external THIO4 mass”

A E T D E F G H J K
1 |# Resident and worker correspond to a value »17 years.
2 |#THI99: Table A3-1 — Age-dependent inhalation factors [Svw/Bq]. lung retention classes, [EUR-96].

3 |nuclide parameter syunit <la 1-2a 2-7a 7-12a 12-17a »17a Lungenret  resident

4 |H-3 D_inh Sv/Bq B4E-10 27610 M4e10 B2enn BaE1r 5E1 M 5611

5 |Be-7 D_inh Sv/Bq B5e-10 21610 M2e10 BaEnn Boenr BE M BE-11

5 [c-14 D_inh Sv/Bq B3E-09  B6E-09 4E-0972,86-09  "2,5E-09 2E-09 M 2E-09
7 0-15 D_inh Sv/Bg 0 0 0 0 0 0 0 0
g |F-18 D_inh Sv/Bq 31610 29610 5e10 B7E1r BoE1r TeE-1 M 5 6E-11

9 |Na-22 D_inh Sv/Bq %7609 73609 BBE-03 24E-09 1,5E-09 1,3E-09 F "1,3E-09

10 |Na-24 D_inh Sv/Bq D309 18e09 %310 57w Baew 2710 F .7E-10

11 [8i-31 D_inh Sv/Bq BoE-10 TMae10  P2E-10 3610 BOE1L TF4E1 M 7 AE-11

12 |p-32 D_inh Sv/Bg 2,2E-08 1,5E-08 8£-09'5,3E-09 4£-09'3,4E-09 M %3 4E-09
13|p-33 D_inh Sv/Bq %1600 609 28609 2609 M9E09  "L5E-09 M "1 5E-09
14535 D_inh Sv/Bq Goe09  T5E09  2,8E09 260918809 4E09 M " 4E-09

15 |cl-36 D_inh Sv/Bg 3,1E08  2,6E-08 1,5E-08 0,00000001%,86-09  '7,3E-09 M 7 3E-09

16 |C1-38 D_inh Sv/Bq 37610 BE-10 a0 BsE11 a1 B5E1 M 45611

17 |Ar-37 D_inh Sv/Bg 0 0 0 0 0 0 0 0

Abb. A. 9 Screenshot Datenblatt ,Dose_coefficients_inhalation_ THI99”
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A B C D E F G H

1 |# Dust concentration factor for inhalation

2 |#Various values, taken from IAEA 05 / SR-44

3 |nuclide parameter sy unit resident worker

4 |all C_dust gim**3 0,0001 0,0005
3

6

7

Abb. A. 10 Screenshot Datenblatt ,Dust concentration”

A B C D E F G H
1 |# Breathing rate estimated from literature: THI 04, SR-44
2 |nuclide parameter syunit worker resident >17a 1-2a
3 |all Br m**3/h 1,2 1,2 1,2 0,22

4
5

Abb. A. 11 Screenshot Datenblatt ,Breathing rate”

A B = D E F G H J
1 |# (Unintentionally) ingested amount estimated from literature: SR-44
2 |#May be calculated as the product of the amount per hour (in g/h) and the annual exposure time (in h/a) + see! Ingestion_Soil_Thi99.csv
3 |nuclide parameter syunit waorker resident =17a 1-2a
4 |all M gla 10 10 10 25
5
6

Abb. A. 12 Screenshot Datenblatt ,Mass_ingestion”

A B C D E F G H | J
1 [# Calculation of the dose per 1 g/Bq using the DARTM program: The maximum values of ground radiation are
2 |# generally dominated by wet deposition of radionuclides and occur immediately adjacent to the chimney for
3 |# the reference individual, a toddler aged 0-1 years. Input values are as described in DARTM, based on GR3-600, ISBN 978-3-9476565-86-8
4 nuclide parameter sy unit resident
5 |Ag-108m E_Spezll psv/a %,BEE-Ol
6 Ba-133 E_Spezll pSv/a %,33E-04
7 C-14 E_Spezll pSv/a
g |Cl-36 E_Spezll psvia
9 |Co-60 E_Spezll pSv/a ’J.,OOE-OS
10 Cs-137 E_Spezll psv/a @,OSE-OZ
11 |H-3 E_Spezll pSv/a
12 1-129 E_Spezll pSv/a %,EEE-OS
13 |Mn-54 E_Spezll psvia '5,56E-05
14 |Ni-59 E_Spezll pSv/a ’J.,OOE-OG
15 Pu-238 E_Spezll psv/a ’1,?9E-06
16 Pu-239 E_Spezll pSv/a ’1,00E-06
17 [Sr-90 E_Spezll pSv/a
18 |Tc-99 E_Spezll psvia
19 |U-238 E_Spezll pSv/a 5,14E-05
20

Abb. A. 13 Screenshot Datenblatt ,Result_ DARTM_SpezL1”
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A B & D E F G H 1 K

1 |# Calculation of the dose per 1 g/Bq using the DARTM program: Example maximum values of near-ground

2 |# concentrations are obtained for the parameter values assumed in GRS Report 506 /GRS 22/ assumed chimney.
3 |# atadistance of approximately 530 m northeast of the Input values are as described in DARTM, based on GRS-600, ISBN 978-3-947685-86-8
4 |nuclide parameter sy unit resident

5 |Ag-108m E_Spezl2 pdvia 73,45E-05

6 |Ba-133 E_Spezl2 pdv/a @,OSE-OB

7 C-14 E_Spezl2 psvia '1,08E-03

a2 Cl-36 E_Spezl2 psvia %,G?E-O?

g |Co-60 E_Spezl2 psvia 'E,BGE-O?

10 |Cs-137 E_Spezl2 pdvia 73,5?E-05

11 |H-3 ESpezl2  pSvia "4,76E-05

12 1-129 E_Spezl2 psvia %,SSE-OE

13 Mn-54 E_Spezl2 psvia '1,39E-08

14 |Ni-29 E_Spezl2 psvia zl,l?E-OS

15 |Pu-238 E_Spezl2 pdvia '1,02E-03

16 |Pu-239 E_Spezl2 psv/a '1,11E-03

17 |Sr-90 E_Spezl2 psvla '1,49E-06

18 Tc-99 E_Spezl2 psvia '1,20E-0?

19 U-238 E_Spezl2 psvia l3,69E-05

20

Abb. A. 14 Screenshot Datenblatt ,Result DARTM_Spezl 2"

A B C D E F G H | J
1 |#Calculation of the dose per 1 g/Bq using the DARTM program: The ingestion of contaminated food is dominated by
2 |#wetor dry deposition of radionuclides. The reference individual is, as before, a toddler aged 0-1 years, who is breastfed.
3 |# The parameter values /GRS 22/ correspond to a location approximately 530 m northeast of the assumed chimney. |
4 | # nputvalues are as described in DARTM, based on GRS-600 (ISBN 978-3-947685-86-8

5 |nuclide parameter symbol  unit resident
6 |Ag-108m E_Spezl3 psvla %,5?E-01
7 |Ba-133 E_Spezl3 pSvia l3,69E-G5
8 |C-14 E_Spezl3 pSv/a l3,69E-04
g Cl-36 E_Spezl3 psvla '2,08E-01
10 |Co-60 E Spezl3 pSvia '1,92E-04
11 |Cs-137 E_Spezl3 psSvia 3,?0E-02
12 |H-3 E_Spezl3 psvia "3,176-02
13 1-129 E_Spezl3 psvla '2,?BE-01
14 |Mn-54 E_Spezl3 pSvia '1,28E-05
15 |Ni-59 E_Spezl3 psvla @,OSE-OG
16 |Pu-238 E_Spezl3 psvla @,OSE-OS
17 |Pu-239 E_Spezl3 pSvia '1,00E-02
18 |Sr-90 E_Spezl3 psvla !1,?6E-03
19 | Tc-99 E_Spezl3 psvla %,33E-04
20 (U-238 E_Spezl3 psvia @,OQE-(M

Abb. A. 15 Screenshot Datenblatt ,Result DARTM_SpezL 3"

A.2 Probabilistische Daten und Parameterwerte

Die Radiotkologie hat die Aufgabe, die Folgen von Emissionen und Freisetzungen von
Radionukliden fiir Mensch und Umwelt zu analysieren sowie Strahlenexpositionen durch
entsprechende Modellierung zu bewerten. Strahlenexpositionen unterliegen dabei zahl-
reichen Einflissen und Abhangigkeiten mit hoher Variabilitat. Sie stellen daher in der
Regel ZufallsgroRen dar, deren tatsachliche Werte durch Modellierungen geschatzt wer-

den mussen.

In der Regel werden bisher bei der Berechnung von Freigabewerten vor allem determi-

nistische Parameterwerte fur die Modellierung verwendet. Diese Werte sind festgelegt
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und werden in entsprechenden Datenblattern innerhalb des vorliegenden Forschungs-
vorhabens fur die Verwendung im Berechnungsinstrument aufbereitet. Zur zuktnftigen
Weiterentwicklung der Freigabe werden jedoch auch probabilistische Methoden in Be-
tracht gezogen. Durch die Erweiterung des Forschungsvorhabens im Rahmen von Ar-
beitspaket 1 wurden neben den deterministischen Parametern daher auch Informationen

zu deren Verteilungen und Unsicherheiten recherchiert.

Probabilistische Parameterwerte unterscheiden sich von deterministischen dadurch,
dass sie durch Wahrscheinlichkeitsverteilungen beschrieben werden. Dies ermdglicht
eine realistischere Erfassung von Unsicherheiten und Variationen. Informationen zu den
Verteilungsfunktionen einzelner relevanter Parameter kénnten zukuinftig in das Berech-
nungsinstrument integriert werden und so die Berechnung von Freigabewerten prazisie-

ren.

In Statistik und Modellierung unterscheiden sich Daten und die daraus abgeleiteten pro-
babilistischen Parameterwerte in ihrer Funktion: Daten liefern die Grundlage zur Para-
meterschatzung, wahrend Parameter dazu dienen, zukinftige Daten oder Wahrschein-

lichkeiten vorherzusagen.

In diesem Kapitel werden bekannte Verteilungsfunktionen relevanter Parameter aus der
Literatur recherchiert und — sofern mdglich — miteinander verglichen. Ziel ist es, eine
fundierte Basis fir die Implementierung probabilistischer Methoden in zukiinftige Mo-

delle zu schaffen.

A21 Verteilungsfunktionen von Parametern

Eine Moglichkeit, mit unvollstandigen oder unsicheren Informationen umzugehen, ist die
Anwendung von probabilistischen Ansatzen, die Wahrscheinlichkeitsverteilungen fiir die
gesuchten Parameter verwenden. In der Statistik beschreibt die Verteilungsfunktion ei-
nes Parameters, wie wahrscheinlich verschiedene Werte eines Parameters sind. Dies
ist besonders relevant in der Bayesschen Statistik, wo Parameter nicht als feste Werte,
sondern als Zufallsvariablen mit einer bestimmten Wahrscheinlichkeitsverteilung be-
trachtet werden. Wenn jedoch keine ausreichenden Daten vorhanden sind, um solche
Verteilungen zu bestimmen, sind verschiedene Methoden erforderlich, um die vorhan-
denen Unsicherheiten zu berticksichtigen. Beispiele fir solche Methoden sind 2D-Mon-

te-Carlo, p-Box oder die Angabe von Intervallen /BAR 15/.
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Die Notwendigkeit, Unsicherheiten bei der Ermittlung von Strahlenexpositionen zu quan-
tifizieren, folgt aus ICRP 103 /ICRP 07/ und dem dort verwendeten Ansatz der Optimie-
rung. Im Ansatz der ICRP 103 ist eine Optimierung ohne Probabilistik, d. h. die Ermitt-
lung von Wahrscheinlichkeitsdichten (PDF = probability density function) von Expositio-
nen nicht méglich, da bei der Optimierung besonderer Wert auf die Quantile der PDF

gelegt wird, die Werte der Strahlenexposition oberhalb von Referenzwerten aufweisen.

Im Folgenden wird zunéchst ein radiologisches Modell vorgestellt, welches die Beseiti-
gung auf einer Deponie oder in einer Millverbrennungsanlage (MVA) von freigegebenen
radioaktiven Stoffen mittels Verteilungsfunktionen beschreibt (siehe Kap. A.2.2); weiter-

hin wird das Programmsystem RESRAD vorgestellt (siehe Kap. A.2.3).

A.2.2 Beispiel: Beseitigung auf einer Deponie /THI 04/

In /THI 04/ wurde ein radiologisches Modell erstellt, welches die Beseitigung auf einer
Deponie oder in einer MVA von freigegebenen radioaktiven Stoffen beschreibt und hier-
bei das (konventionelle) abfallrechtliche Regelwerk sowie die gangige Praxis bertcksich-
tigt. Auf eine konkrete/explizite Darstellung der einzelnen in /THI 04/ betrachteten Para-

meterwerte wird an dieser Stelle mit Verweis auf die Quelle verzichtet.

In diesem Zusammenhang wird in /THI 04/ ein Satz von Parametern flr deterministische
und probabilistische Modellierung von Expositionspfaden fiir unterschiedliche Szenarien
beschrieben. Insgesamt fuhrt /THI 04/ 48 Parameter auf (siehe beispielsweise
Abb. A. 16). Fir die meisten Parameter wird als Verteilungsfunktion eine Normalvertei-
lung angesetzt. Lediglich der Abfluss des Vorfluters wird als Log-Normal-Verteilung an-
gegeben und fir die Atemrate sowie die unbeabsichtigte Ingestion wird keine Verteilung

zugeordnet.
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Daten Beschreibung

Szenario: Depomie Szenarien

Parameter: D.1 Kapazitit Deponie

Parameterdefinition: Gesamte Annahmemenge einer Deponie pro Jahr
Emheit: Mgfa

deterministisch 40.000

Verteilungstyp: Nommalverteilung

u/ o/ mn [ max 100.000 / 100.000 / 20.000 / 500.000

Begriindung fiir Verteilungstvp | s. Hauptieil, Eapazititen der Anlagen. Der Mittelwert der Kapazitit der in

und Werte: Deutschland betriebenen Anlagen liegt um 100.000 Mg, es werden jedoch sehr
kleine und sehr grofe Anlagen betrieben (MinMax der Verteilungen). Der deter-
ministische Wert 1st festgelegt und liegt im unteren Bereich der Verteilung.

Referenzen: s. Hauptieil, Kapazititen der Anlagen sowie Anhang A (Auflistung der Hausmiill-
deponien in Deutschland)

Abb. A. 16 Beispiel (Screenshot) aus /THI 04/ zum Parameter ,Kapazitat Deponie® mit
der angenommenen Verteilung sowie der Begriindung und entsprechen-

den Referenzen

Die statistischen Kenngré3en zur Charakterisierung der Verteilung (Erwartungswert,
Standardabweichung, Minimum, Maximum) wurden unter Berucksichtigung verfligbarer
Daten abgeleitet. Die Grundgesamtheit der betrachteten GréRen kann hingegen nicht
oder nur mit sehr groBem Aufwand erfasst werden, weshalb der Ansatz einer Normal-

verteilung letztlich nur einer Annahme entspricht.

Wenn die betrachteten Parameter als Mittelwerte aus Stichproben einer unabhé&ngigen,
identisch verteilten Zufallsgrof3e unbekannter Verteilung interpretiert werden, ist die An-
nahme einer Normalverteilung, gemaf dem zentralen Grenzwertsatz, plausibel und ge-
rechtfertigt. Die dafur erforderlichen Eigenschaften der Verteilung der Grundgesamtheit
(endlicher Erwartungswert und endliche Varianz) ist fur alle betrachteten Parameter zu
erwarten. Parameter, deren Wertebereiche sich tber mehrere GroRenordnungen erstre-
cken konnen, z. B. der Volumenstrom von Vorflutern oder der Ausschdpfungsgrad bei
Freigaben aus dem kerntechnischen Bereich, kdnnen hingegen mit einer logarithmi-

schen Normalverteilung beschrieben werden.

Fur Werte, die aus internationalen Empfehlungen oder nationalen Berechnungsgrundla-
gen ubernommen und als abdeckend betrachtet werden kdnnen, z. B. die Atemrate oder
die Rate unbeabsichtigter Ingestion, wird in /THI 04/ keine statistische Variation vorge-

nommen.
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A23 Beispiel: Das Programmsystem RESRAD-OFFSITE

Das kommerzielle RESRAD-OFFSITE-Programmsystem, das vom Argonne National
Laboratory entwickelt wurde und das vom Department of Energy (DOE) zur Ermittlung
der Strahlenexposition und des strahleninduzierten Risikos der Bevdlkerung auf und in
der Umgebung kontaminierter Flachen genutzt wird, ist eine Erweiterung des urspriing-
lichen RESRAD (onsite)-Programms, das fUr die radiologische Beurteilung der Situation
von Menschen auf kontaminierten Bodenflachen entwickelt wurde und die Strahlenex-
position einer Person durch ,RESidual RADioactive materials® im Boden beschrieb
/STR 13/. Das Programm wird in dem ,User’s manual for RESRAD-OFFSITE Version 2¢
/YU 07/ ausfuhrlich beschrieben. RESRAD-OFFSITE beriicksichtigt verschiedene Expo-
sitionspfade und Szenarien, die auch auf3erhalb von kontaminierten Gebieten auftreten

kdnnen.

Eine wichtige Funktion von RESRAD-OFFSITE ist die Moglichkeit eine Unsicherheits-
und Sensitivitdtsanalyse durchzufiihren, indem die Parameter variiert werden, die die

Exposition beeinflussen. Diese Parameter werden in drei Kategorien eingeteilt:
e Physikalische Parameter, die die Eigenschaften der radioaktiven Quelle beschreiben

e Verhaltensparameter, die das Verhalten und die Aktivitdten der Menschen widerspie-
geln

¢ Metabolische Parameter, die die Aufnahme und Ausscheidung der Radionuklide im

Kdrper bestimmen

Mit RESRAD-OFFSITE kénnen probabilistische Berechnungen durchgefiihrt werden,
die sowohl die Sensitivitat einzelner Parameter analysieren als auch multivariate Berech-
nungen ermoglichen, die die Verteilungsfunktionen von Dosen und Risiken darstellen.
Im Laufe der Entwicklung des Programmsystems wurde der Schwerpunkt der Modellie-
rung auf probabilistische Verfahren gelegt. Die Verfahren sind bis ins Detail der Modelle,
der Parameter und der Parameterfestlegung fiir aktuelle Berechnungen beschrieben
IKAM 24/.

Das Programm RESRAD ist dabei nicht unmittelbar mit dem Ansatz von /THI 04/ ver-
gleichbar. RESRAD verfugt tber einen erheblich gréReren Umfang an Parameterwerten
und hinterlegt diese zu einem wesentlichen Teil sowohl mit Verteilungsfunktionen als
auch mit Standardwerten. Aufgrund des umfassenden Berechnungsinstrumentariums,

das RESRAD zugrunde liegt, sind einzelne Parameterwerte nur eingeschrankt mit den
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Annahmen oder Ergebnissen aus /THI 04/ vergleichbar. Besonders hervorzuheben ist,
dass in RESRAD — im Gegensatz zu /THI 04/ — eine deutlich grof3ere Bandbreite an
Verteilungsfunktionen implementiert ist. Hierzu z&hlen unter anderem die Gleichvertei-
lung, die linear-kontinuierliche Verteilung, die begrenzte log-Normalverteilung, die Drei-
ecksverteilung, die gleichformige Verteilung sowie die log-Normalverteilung.

Der Umfang der in RESRAD verwendeten und beschriebenen Parameter sowie deren
Bewertung, bedarf fir eine genauere Analyse einer weitaus umfangreicheren Analyse,
als dies im Rahmen der hier vorliegenden Arbeiten mdglich war. Sollte aber bei einer

zuklnftigen Implementierung bertcksichtigt werden.

A.3 Kp-Werte (Datenrecherche)

Im Folgenden werden Kp-Werte aus unterschiedlichen Literaturquellen angegeben und
diskutiert. Um etwaige Tippfehler zu vermeiden, werden Screenshots der Tabellen aus
den jeweiligen Literaturquellen gezeigt. Dieses Kapitel ist eher als Einblick zu verstehen,
da es eine grol3e Anzahl von Literaturquellen bzgl. Kp-Werten gibt, diese aber nicht alle
in diesem Rahmen ausgewertet werden kdnnen bzw. aufgrund ihrer Beschaffungskos-

ten in diesem Forschungsvorhaben nicht erhaltlich sind.

A.3.1 Literaturquelle: /THI 04/

ITHI 04/ befasst sich mit der Fortentwicklung des radiologischen Modells fur die Berech-
nung von Freigabewerten fir die Freigabe zur Beseitigung. In diesem Zusammenhang
ist u. a. die Nuklidausbreitung aus einer Deponie Uber den Grundwasserpfad zu berech-
nen. Die Migration der Radionuklide im Boden und Grundwasser wird Uber einen Kp-

Ansatz beschrieben.

Fur die Ableitung von Kp-Werten fihrten /THI 04/ eine umfangreiche Literatursichtung
durch /BAR 04/. Die in /BAR 04/ abgeleiteten Werte sind in Tab. A. 1 dargestellt und mit
jenen von /POS 95/ (siehe auch /SZE 10/) verglichen.

Nach /THI 04/ sind die Unsicherheiten der Abschatzung von Kp-Werten so grof3, dass
nur die Angabe der GrélRenordnung sinnvoll ist. Die in /THI 04/ genutzten Daten von
/BAR 04/ zu den Kp-Werten fur generische Modelle zur Ausbreitung von Radionukliden
Uber den Wasserpfad werden in der Tab. A. 1 zusammengefasst und /POS 95/ (siehe

auch /SZE 10/) gegenubergestellt.
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Ein Vergleich dieser Werte zeigt folgendes /THI 04/:

e In den Untersuchungen /POS 95/ und /DEC 98/ wurden mit Ausnahme von Th die-
selben Kp-Werte verwendet. Diese beruhen u. a. auf einer breit angelegten Literatur-

studie gewonnen Werte in /SHE 90/.

e Die in /THI 04/ angewendeten Kp-Werte fir Deponie und Grundwasserleitern liegen
im Vergleich zu den Werten gemaf der Untersuchungen /POS 95/ und /DEC 98/
durchweg niedriger oder gleich hoch. Dies bedeutet, dass in den Kompartimenten

eine geringere Sorption und somit im Modell eine schnellere Migration unterstellt wird

o Die fir die Basisabdichtung angewendeten Kp-Werte sind dagegen mit wenigen Aus-
nahmen hoher als die fur alle Kompartimente geltenden Kp-Werte der Untersuchun-
gen /POS 95/ und /DEC 98/. Hierdurch wird der Tatsache Rechnung getragen, dass
die Basisabdichtung eine sehr undurchlassige Tonschicht darstellen muss

Es wird vom Autor dieses Kapitels angemerkt, dass weder in /POS 95/, noch /DEC 98/
und /SHE 90/ und /BAR 04/ (ibernommen in /THI 04/) die geochemischen Bedingungen
fur die die Kp-Werte gelten, NICHT bekannt sind/angegeben werden. Es scheint das
Missverstandnis vorzuliegen, dass Kp-Werte nur boden/- bzw. materialspezifisch sind.
Geochemische Parameter wie pH, lonenstéarke und auch deren eventuelle zeitliche An-
derungen (z. B. im Deponiesickerwasser) werden in den genannten Literaturquellen
nicht diskutiert.
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Tab. A.1 Gegenuberstellung von Kp-Werten (in cm?3/g) fur ausgewéhlte Elemente

mit radiologisch relevanten radioaktiven Isotopen fiir generische Ausbrei-

tungsrechnungen zum Transport von Radionukliden tUber den Wasserpfad

[THI 04/

Werte gemal [BAR 04] fur

Element | [POS 95]/[DEC 98] _ _
Boden Grundwasserleiter | Tondichtung

H 0,01 0 0 0
C 0,01 0 0 0
C1 0,01 0 0 0

I 0,01 0 0 0
Tc 0,01 0 0 0
U 10 1 0,1 10
Np 10 1 0,1 10
Pu 100 10 1 100
Am 100 100 10 1000
Cm 100 100 10 1000
Th 100/1000 100 10 1000
Ra 110 10 1 100
Pb 100 100 10 1000
Po 1/10 10 1 100
Pa 10 10 1 100
Ac 10 100 10 1000
Cd 1 10 1 100
Co 10 10 1 100
Cr 10 1 0,1 10
Cs 10 10 1 100
Eu 10 100 10 1000
Mo 1 1 0,1 10
Nb 10 10 1 100
Ni 10 1 0,1 10
Se 1 1 0,1 10
Sm 10 100 10 1000
Sr 1 1 0,1 10
Zr 100 100 10 1000
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A.3.2 Literaturquelle: /SZE 10/

/SZE 10/ befasst sich mit der Transportmodellierung von Radionukliden aus Halden und
untertagigen Lagern unter Anwendung des Kp-Konzeptes. Die Kp-Werte in /SZE 10/ sind
aus /POS 95/ entnommen. In /POS 95/ wird hinsichtlich der gewahlten Kp-Werte festge-
stellt, dass fur jene Nuklide, zu denen keine Angaben verflgbar sind, die Kp-Werte ge-
schéatzt wurden, wobei von bekannten Kp-Werten auf die Kp-Werte von chemisch &hnli-
chen Elementen geschlossen wurde. In /POS 95/ wird mit diesen Kp-Werten der
Sickerwassertransport aus einer Hausmdulldeponie berechnet. Weiterhin wird in
/POS 95/ festgestellt, dass es hinsichtlich der Kp-Werte von Radionukliden in Schlacken-
deponien keinerlei gesicherten Erkenntnisse gibt.

Fur welche geochemischen Bedingungen die in Tab. A. 2 genannten Kp-Werte gelten,
wird weder in /SZE 10/ noch in /POS 95/ angegeben.

Tab. A. 2 Kp-Werte nach /POS 95/ in m3/g

Element | Kpin m®g | Element | Kpin m3g
H 1E-8 Ba 1E-6
Be 1E-6 La 1E-5
C 1E-8 Cc 1E-5
F 1E-7 Pr 1E-5
Na 1E-6 Nd 1E-5
Mg 1E-6 Pm 1E-5
Al 1E-5 Sm 1E-5
Si 1E-5 Eu 1E-5
P 1E-6 Gd 1E-5

1E-6 Th 1E-5
Cl 1E-8 Dy 1E-5
K 1E-6 Ho 1E-5
Ca 1E-6 Er 1E-5
Sc 1E-6 Tm 1E-5
Ti 1E-5 Yb 1E-5
\% 1E-6 Lu 1E-5
Cr 1E-5 Hf 1E-4
Mn 1E-6 Ta 1E-5
Fe 1E-5 w 1E-6
Co 1E-5 Re 1E-7
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Element | Kpin m®g | Element | Kpin m3/g
Ni 1E-5 Os 1E-5
Cu 1E-6 Ir 1E-5
Zn 1E-6 Pt 1E-5
Ga 1E-5 Au 1E-5
Ge 1E-5 Hg 1E-6
As 1E-6 Tl 1E-5
Se 1E-6 Pb 1E-4
Br 1E-8 Bi 1E-5
Rb 1E-5 Po 1E-6
Sr 1E-4 At 1E-6
Y 1E-5 Fr 1E-5
Zr 1E-4 Ra 1E-6
Nb 1E-5 Ac 1E-5
mo 1E-6 Th 1E-4
Te 1E-8 Pa 1E-5
Ru 1E-6 U 1E-5
Rh 1E-6 Np 1E-5
Pd 1E-6 Pu 1E-4
Ag 1E-6 Am 1E-4
Cd 1E-6 Cm 1E-4
In 1E-5 Bk 1E-4
Sn 1E-5 Cf 1E-4
Sb 1E-6 Es 1E-4
Te 1E-6 Fm 1E-4

I 1E-8 Md 1E-4
Cs 1E-5

Weiterhin werden in /SZE 10/ Dosisberechnungen mit Kp-Werten fur Sand, Lehm, Ton
und organische Bdden fur verschiedene Nuklide durchgefiihrt. Diese Kp-Werte stammen
von /BRE 06/ (Literatur nicht erhaltlich, zitiert in /SZE 10/) und die Daten sind in Tab. A. 3
angegeben. Allerdings werden auch hier nicht die geochemischen Bedingungen, fur die

diese Werte gelten, nicht angegeben.
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Tab. A. 3 Kp-Werte nach /BRE 06/ in m?/g fur verschiedene Bodenarten, geometri-
sche Mittel (GM) und Variationsbereiche (Var)

Einige Werte sind nicht angegeben (n.a.).

nien-t Sand Lehm Ton OrgBagcilsécr:]her

U 3,5E-5 1,5E-5 1,6E-3 4,1E-4 GM
3,0E-8..2,0E-2 | |,7E-8...9,0E-3 | 4,0E-6...4,9E-1 | 2,7E-6...6,0E-2 Var

Th 3,2E-3 3,3E-3 5,8E-3 8,9E-2 GM
4,5E-5...2,0E-1 n.a. 3,0E-5...9,8E-1 | 9,0E-5...8,8E+2 Var

Ra 5,0E-4 3,6E-2 9.1E-3 2,4E-3 GM
8,2E-7..3,0E-2 | 7,4E-5..1,8EI11 | 6,7E-4...1,2E-1 n.a. Var

Pb 2,7E-4 1,6E-2 5,5E-4 2,2E-2 GM
2,7E-6..2,7E-2 | 9,9E-4...2,7E-1 n.a. 8,1E-3...6,UE-2 Var

Po 1.5E-4 4.0E-4 3,0E-3 7,3E-3 GM
6,0E-6...7,0E-3 | 2,4EE-5...5,4E-3 u.a. n.a. Var

Pa 5,5E-4 1,8E-3 2,7E-3 6,6E-3 GM
n.a. n.a. n.a. n.a. Var

Ac 4,5E-4 1,5E-3 2,4E-3 5,4E-3 GM
n.a. n.a. n.a. n.a. Var

In /SZE 10/ wird zumindest fur U(VI) der Kp-Wert in Abhangigkeit des pH angegeben,
entnommen aus /EPA 99/. Allerdings werden auch hier nicht die genauen geochemi-

schen Bedingungen angegeben, die diesen Werten zugrunde liegen (siehe Tab. A. 4).

Tab. A.4 Kp-Werte von U(VI) in Abh&ngigkeit vom pH-Wert nach /EPA 99/

kq-Werte

m3g 3 4 5 6 7 8 9 10
Min <1,0E-6 |4,0E-7 |15E-5 |1,0E-4 |6,3E-5 |4.0E-7 |<1,0E-6|<1,0E-6
Max 3,2E-5 |5,0E-3 |1,6E-1 |1,0 6,3E-1 |2,5E-1 |7,9E-3 |5,0E-6
A.3.3 Literaturquelle: /LIC 02/

/LIC 02/ fuhrten Untersuchungen zum Kp-Wert von Cadmium in strukturierten Béden
durch. Nach Meinung der genannten Autoren sollte bei dem Cadmiumtransport tber
Makroporen im Boden die kurzfristige Dauer einer Wechselwirkung zwischen dem reak-
tiven geldsten Stoff in der wassrigen Phase und dem Boden sowie die Ausféallung oder
Adsorption von Cadmium auf Partikeln < 10° m berticksichtigt werden. Fir die Vorher-

sage des Cadmiumtransports in einem strukturierten Boden werden zwei Verteilungs-
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koeffizienten vorgeschlagen: der Matrixverteilungskoeffizient Kqm, der dem Gleichge-
wichtsverteilungskoeffizienten Kq®9 entspricht und mit der herkdmmlichen Batch-Technik
geschatzt wird, und der Makroporenverteilungskoeffizient Kam, der mit einer modifizierten
Batch-Technik geschétzt wird. Die entsprechenden Bodenproben wurden in der obers-
ten Schicht von drei unterschiedlich strukturierten Béden in der Donauniederung (Slo-
wakei) entnommen. Der leichte Lehmsandboden wurde in Kalinkovo, der mittelschwere
Lehmboden in Macov und der schwere Lehmboden in Jurova beprobt. Tab. A. 5 gibt

ausgewahlte chemische Eigenschaften der obersten Schicht (0,1 bis 0,2 m) der Bdden.

Tab. A.5 Ausgewahlte chemische Eigenschaften der in /LIC 02/ untersuchten Bdden
(0,1 bis 0,2 m GOK)

Site | pH (H:0) | pH (KCI) | CaC0s (%) | Cox (%) Htgg;;)us HA/FA
Kalinkovo | 7.8 7.4 27 0,78 1,35 0,62
Macov 8 7.7 26 1,38 2,38 1,58
Jurova 8,6 7.4 16 2,2 3,79 1,77

Der Verteilungskoeffizient Kp wurde mit der herkdbmmlichen Batch-Technik unter Ver-
wendung von radioaktivem Cadmium Cd-109 geschéatzt. Der Verteilungskoeffizient Ko’
wurde mit der modifizierten Batch-Technik ermittelt (fir Details siehe /LIC 02/).

Weiterhin wurden die Kontaktzeiten zwischen Cd und Boden variiert (von 1 bis 60 min).
Die Ergebnisse dieser Untersuchungen sind in Tab. A. 6 dargestellt.

Tab. A. 6 Einfluss der Kontaktzeit von Cd mit Boden auf die Verteilungskoeffizienten

/LIC 02/
Time of Cd-§0|l 1 > 3 5 10 30 60
contact (min)
:;r‘]’s(;*xsa”d soilKa- | cms.g?) | 1140 | 128 | 159,9 | 159,9 | 346,9 | 498,8 | 1596
Ko (cm3.g?) | 6,27 | 14,71 | 9,88 | 12,23 | 13,97 | 19,81 | 19,85
Loam soil Macov Ko (cm3.gt) [ 90179 | 103 | 92,15 | 126,3 | 127,1 | 137,3 | 138,9
Kpcmég?) | 7,01 | 10,13 | 10,49 | 11,13 | 12,71 | 17,38 | 22,49
Clay soil Jurova Kp (cm3.g1) | 180,3 | 215,8 | 227,2 | 190,2 | 296,8 | 502,3 | 4838
Kp (cm3.gt) | 3,95 4,72 9,24 11,4 11,4 | 36,77 | 40,54

/LIC 02/ stellten im Ergebnis fest, dass der konventionelle Ansatz (nur unter Verwendung
des Koeffizienten Kp®%) das Eindringen des in den Makroporen transportierten Teils von

Cd im lehmigen Sandboden in Kalinkovo um das 255-fache, im Lehmboden in Macov
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um das 20-fache und im Lehmboden in Jurova um das 122-fache im Vergleich zu dem
in dieser Studie vorgeschlagenen Ansatz unterschéatzen wiirde.

Auch diese Beobachtungen unterstreichen den Fakt, dass Kp-Werte je nach Bestim-
mungsmethode und Bodenart grof3e Bandbreiten haben.

A.34 Literaturquelle: /DUN 12/

Ziel der Untersuchungen von /DUN 12/ war es, mittels experimenteller und modelltheo-
retischer Untersuchung die Auslaugung von U, Th, Ra und | aus Bauschutt, der beim
Ruckbau von Kernkraftwerken anfallt und auf Oberflichendeponien dem nattrlichen
Wettergeschehen ausgesetzt ist, zu bestimmen. Durch Auslaugversuche an Bauschutt-
proben vorgegebener Zusammensetzung, Kontamination und KorngroR3e sollte das Aus-
laugverhalten unter realistischen meteorologischen Bedingungen (Regenmenge und -
haufigkeit) ermittelt und mit Ergebnissen von Modellrechnungen verglichen werden. Zu-
satzlich sollten Kp-Werte der o. g. Nuklide am Bauschutt bestimmt werden und mit Lite-

raturdaten fir Baustoffe und Boéden verglichen werden.

Fur die Bestimmung der Kp-Werte der Radionuklide an Baustoffen (Schwerbeton, Nor-
malbeton, Moértel) wurden Schittelversuche und fir die Ermittlung der Auslaugbarkeit

der kontaminierten Baustoffe gromafRstabliche Perkolationsversuche durchgefihrt.

Fur die experimentellen Arbeiten wurden drei Arten von zementhaltigen Baustoffen
(Schwerbeton, Normalbeton und Mértel) hergestellt und mit Uran, Thorium, lod und Ra-
dium kontaminiert. Die Kontamination erfolgte bei einem Teil der Proben oberflachlich
und bei einem anderen Teil homogen in der Matrix. Die Baumaterialien wurden nach
dem Aushérten zerkleinert. Die Proben wurden hinsichtlich ihrer Rezeptur und der Korn-
grofien so hergestellt, dass sie fir den auf Oberflachendeponien abgelagerten Bau-
schutt aus dem Rickbau kerntechnischer Anlagen mdglichst reprasentativ waren. Die
Radionuklidkonzentrationen in der Kontaminationsldsung wurden so gewéahlt, dass Frei-
grenzen der StrISchV erreicht aber nicht Uberschritten wurden. Mit oberflachlich und ho-
mogen kontaminierten Proben der drei Materialien wurden mit den Korngréf3en <20 mm
und < 45 mm Perkolationsversuche an mittelgro3en Laborlysimetern mit 200 Liter Fas-
sungsvermdgen durchgefihrt. Die Korngrof3en fur die Perkolationsversuche wurden so
gewahlt, dass sie denen auf einer Deponie mdglichst nahe kamen, andererseits aber
nicht groRer waren als diejenigen, die eine belastbare Modellierung der ungesattigten

hydraulischen Prozesse noch ermdéglichen. Die Beregnung des Bauschutts in den
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Fassern erfolgte mit kiinstichem Regenwasser. Die Bewasserung wurde so durchge-
fuhrt, dass sie das Niederschlagsregime in Norddeutschland simulierte /DUN 12/. In zwei
Fasser wurden die bodenhydraulischen Zustandsgré3en Matrixpotenzial und Wasser-
gehalt mittels Tensiometern und TDR-Sonden wahrend der Perkolation gemessen, um
ein Verstandnis des ungesattigten Wasserflusses in den Versuchssystemen zu gewin-

nen. Die Konzentrationen der Radionuklide in den Perkolatfraktionen wurden gemessen.

Unabhangig davon wurden mit den drei Baustoffen Schuttelversuche durchgefiihrt und
Kp-Werte unter Gleichgewichtsbedingungen ermittelt. Die experimentell bestimmten Kbp-
Werte aus Schittel- und Perkolationsversuchen wurden mit Literaturdaten verglichen.
Weitere Experimente wurden durchgefihrt, um das Auslaugverhalten von mat-rixkonta-
miniertem Schwerbeton unter Gleichgewichtsbedingungen zu ermitteln. Hierzu wurden
Batchversuche durchgefiihrt, bei denen das Feststoff-Losungsverhaltnis variiert wurde
und die in die Losung freigesetzten Hauptelemente und Radionuklide gemessen wurden
/DUN 12/.

Diese Batchversuche wurden mit drei unterschiedlichen Feststoff-Lésungsverhaltnissen
durchgefuhrt. In den Batchversuchen wurden Probengefalle mithomogen kontaminier-
tem Schwerbeton mit Regenwasser bei den Feststoff-Losungsverhaltnissen 1:1, 1:10
und 1:20 in einem Uberkopfschiittler bis zur Einstellung des Gleichgewichtes zwischen
Ldsung und Feststoff ausgelaugt /DUN 12/.

Ein ausfuhrlicher Vergleich der aus Batch- und Perkolationsversuchen bestimmtem Kb-
Werten mit Kp-Werten aus der Literatur fir Baustoffe und Bdden wurde angestellt
/DUN 12/ und wird im Folgenden zusammengefasst wiedergegeben. Die Problematik
der Bestimmung belastbarer Kp-Werte fir zementhaltige Baustoffe wurde ebenfalls in
der genannte Literaturquelle diskutiert. Als Fazit ergab sich, dass die aus Perkolations-
versuchen abgeleiteten Verteilungskoeffizienten das Verhalten der Radionuklide auf ei-

ner Bauschutthalde am besten beschreiben.

Kp-Werte aus Batchversuchen

Das Sorptionsverhalten der untersuchten Radionuklide ist nicht einheitlich und reicht von
Totalsorption bei Th, tUber teilweiser Sorption beim U, zu keinerlei Sorption bei lod. Auf-
grund der vorliegenden Ergebnisse ist es wahrscheinlich, dass das Sorptionsverhalten
der untersuchten Radionuklide nicht nur auf reine Oberflachenaktivitdten zuriickzuftihren

ist, sondern, dass chemische Wechselwirkungen eine erhebliche Rolle spielen. Die
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Angabe von zuverlassigen Kp-Werten ist insbesondere fur Uran und Thorium problema-

tisch.

Da Radium ein Erdalkalielement ist, tritt analog zum Barium eine Fallung als Sulfat und
Hydroxid auf. Es wurde daher auf Batchversuche zur Kp-Bestimmung von Ra verzichtet

und Kp-Werte fur dieses Element nur aus Perkolationsversuchen abgeleitet.

Festzuhalten ist nach /DUN 12/, dass die Radionuklide Uran und Thorium zum Teil stark
immobilisiert werden und aus einer Bauschutthalde unter den untersuchten Bedingun-
gen wenig ausgewaschen werden. Im Strahlenschutzbeton wurde Thorium komplett sor-
biert, Uran zeigte kein klares Sorptionsverhalten, nur kleine Konzentrationsbereiche
konnten ausgewertet werden. Im Normalbeton wurde Thorium stark sorbiert, Uran zeigte
kein klares Sorptionsverhalten, die Ergebnisse waren nur begrenzt auswertbar. Die An-
gabe von belastbaren KD-Werten ist nur fir kleine Konzentrationsbereiche mdglich. Vom

Martel wurden Uran und Thorium fast vollstandig sorbiert.

lodid wird von keinem der Baustoffe sorbiert.

Kp-Werte aus Perkolationsversuchen

Die Tab. A. 7 gibt eine Ubersicht iiber die Gehalte der Radionuklide U-238, Th-232, 1-127
und Ra-226 in den Betonbruchmaterialien sowie die flie3gemittelten Konzentrationen in
den Perkolaten. Fur letztere wird zwischen den Konzentrationen Uber den gesamten
Verlauf des Experiments und dem ersten ausgetretenen Porenvolumen (ca. den ersten
sechs ausgeflossenen Litern gleichgesetzt) unterschieden. Fir das U-238 liegen die ge-
mittelten Konzentrationen im ersten Porenvolumen fir alle Fasser tber den Konzentra-
tionen, die Uber den gesamten Versuchszeitraum gemittelt wurden. Im Falle des Thori-
umsa2szist dies nur fur die Fasser 4 und 6 der Fall. Fur die tGbrigen Fasser ist die Uber den
Gesamtzeitraum gemittelte Konzentration hoher. Fir das 1-127 ist die flie3gemittelte
Konzentration im ersten Porenvolumen in allen Fallen héher, was wie im Fall des Urans
mit der Zeit sinkende Konzentrationen anzeigt. Aufgrund der nur selektiv erfolgten Be-
stimmung der Radiumkonzentrationen werden fur das Ra-226 lediglich die mittleren Kon-
zentrationen der vier analysierten Perkolate angegeben /DUN 12/. In Tab. A. 8 sind die
aus den in Tab. A. 7 angegebenen Daten berechneten Kp-Werte zusammenfassend
dargestellt. Zusatzlich sind die Kp-Werte aus der inversen Modellierung der Perkolati-
onsexperimente angegeben. Grundsatzlich gilt, dass geringere flieRgemittelte Konzent-
rationen in Tab. A. 7 fur ein Radionuklid in einem Fass bei Anwendung von Glei-
chung (3.29) hohere berechnete Kp-Werte zur Folge haben. In Tab. A. 8 wird ersichtlich,
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dass fur U-238 und Th-232 die Kp-Werte flr die Fasser mit matrixgebundener Kontami-
nation grundsatzlich Gber denen fur oberflachliche Kontamination liegen. Dies reflektiert
die in beiden Féllen getroffene Annahme, dass der gesamte Vorrat fur die Desorption
zur Verfigung steht. Es sollte zuséatzlich in Erwagung gezogen werden, fiir die matrixge-
bundenen Radionuklide nicht den gesamten Vorrat fiir die Berechnung zu verwenden,
sondern lediglich einen oberflachlich an den Materialien fiir die Desorption verfligbaren
Anteil. Die Kp-Werte reduzieren sich dann um denselben Faktor, um den die Gehalte
reduziert werden /DUN 12/.

Fur das U-238 zeigt sich eine sehr grof3e Variabilitéat der Kp-Werte. Fur die oberflachlich
kontaminierten Materialien ist kein eindeutiger Trend zwischen Normal- und Strahlen-
schutzbeton erkennbar. Fur den oberflachlich kontaminierten Strahlenschutzbeton ist
auch keine klare Aussage Uber den Einfluss der Kérnung maéglich, da die Werte fir das
Material < 20 mm zwischen den Werten der beiden Fasser mit einer Fillung < 45 mm
liegen. Der Wertebereich fur die Fasser mit oberflachlicher Kontamination liegt zwischen
17 und 198 L kg-1, wenn die initial héheren Perkolatkonzentrationen fir die Berechnun-
gen herangezogen werden und erreichen Werte von 64 bis 862 L kg-1 fur die flie3gemit-

telten Konzentrationen Uber die Gesamtdauer der Experimente /DUN 12/.

Tab. A. 7 Gesamtkonzentration der Radionuklide U-238, Th-232, |1-127 und Ra-226
in den Materialien und entsprechende flieBgemittelte Konzentration in den
Perkolatproben /DUN 12/

Fass 1 Fass 2 Fass 3 Fass 4 Fass 5 Fass 6 Fass 7 Fass 8
Beton NB NB SSB SSB ZM SSB SSB SSB
Kontaminations- oberfl. matrix- oberfl. matrix- matrix- oberfl. matrix- oberfl.
methode geb. geb. geb. geb.
KorngréRe [mm] <20 <20 <20 <20 <20 <45 <45 <45

Uran?®
Gesamtkonzentra- | 8,70-10° | 1,27-10% | 6,50-10° | 1,26-10" | 2,34.10% | 6,50-10° | 1,26-10" | 6,50-10°
tion [mg kg!]
FG Konz. aller 1,01-10®° | 1,07-10° | 2,89-10° | 1,19-10° | 2,49-10° | 1,02-10* | 6,59-10° | 1,36-10°
Proben [mg L]
FG Konz. im ers- 5,77-10% | 1,47-10* | 1,79-10* | 1,49-10* | 7,41-10° | 3,67-10* | 3,14.10° | 3,29-10°
ten PV [mg L]
Thorium?*?
Gesamtkonzentra- | 8,40-10° | 1,23.10* | 6,50-10° | 1,22-10" | 1,23-10* | 6,50-10° | 1,22.10" | 6,50-10°°
tion [mg kg
FG Konz. aller 1,76-10* | 5,57-10° | 3,12-10®° | 1,74-10° | 3,47-10° | 2,13-10° | 8,49-10° | 8,82.10°
Proben [mg LY
FG Konz. im ers- 7,79-10% | 3,95-10° | 1,73-10° | 4,45-10° | 5,00-10° | 3,96-10®° | 5,00-10° | 5,00-10°
ten PV [mg LY
Iod127
Gesamtkonzentra- | 4,60-10° | 6,70-102 | 3,40-10° | 6,70-10% | 1,23-10* | 3,40-10° | 6,70-102 | 3,40-10%
tion [mg kg
FG Konz. aller 4,06-102 | 4,83-102 | 3,06-102 | 2,41-102 | 3,08-102 | 2,66:102 | 3,57-102 | 2,86-10?
Proben [mg L]
FG Konz. im ers- 7,02:102 | 2,18-10% | 7,97-102 | 7,85-102 | 1,51-10? | 1,23-10? | 6,59-102 | 6,05-102
ten PV [mg LY
Radium?*
Gesamtkonzentra- | 9,90-107 | 1,40-10° | 7,40 -107 | 1,40-10° | 2,66-10° | 7,40-107 | 1,40-10° | 67,40-107
tion [mg kg!]
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Fass 1 Fass 2 Fass 3 Fass 4 Fass 5 Fass 6 Fass 7 Fass 8
FG Konz. aller 7,11-10** | 6,78-10%° | 1,80-10*° | 2,30-10*° | 9,68-10%° | 7,11-10** | 2,51-10° | 6,01-10%°
Proben [mg L]

Tab. A. 8 Kp-Werte der Radionuklide U-238, Th-232 und Ra-226 fiur die acht Ver-
suchsfasser /DUN 12/

Fass 1 Fass2 |Fass3| Fass4 Fass5 |Fass6| Fass7 |Fass8
Beton NB NB SSB SSB ZM SSB SSB SSB
Kontaminationsmethode oberfl. matrixgeb. | oberfl. | matrixgeb. | matrixgeb. | oberfl. | matrixgeb. | oberfl.
KorngréRe [mm] <20 <20 <20 <20 <20 <45 <45 <45
Uran?®
Ko [L kg™ GI. (3,29) alle 862 11922 225 10597 93857 63,6 19134 477
Proben
Ko [L kg GI. (3,29) erstes 151 863 36,3 845 31582 17,7 4012 198
PV
Ko [L kg?] GI. (3,29) inverse 914 14097 235 10540 85807 37,6 16710 509
Modellierung
Thorium?®?
Ko [L kg?] GI. (3,29) alle 4,7 2208 209 7012 3526 305 14331 737
Proben
Ko [L kg] GI. (3,29) erstes 108 3119 376 2737 24500 164 24340 1300
PV
Ko [L kg?] GI. (3,29) inverse 48,7 2059 210 7304 2239 253 15153 796
Modellierung
Iod127
Ko [L kg GI. (3,29) alle n.n. 1,39 n.n. 2,78 3,99 n.n. 1,88 n.n.
Proben
Ko [L kg GI. (3,29) erstes n.n. 0,31 n.n. 0,85 0,82 n.n. 1,02 n.n.
PV
Ko [L kg?] GI. (3,29) inverse n.n. 1,43 n.n. 1,42 2 n.n. 1,79 n.n.
Modellierung
Radium?%
Ko [L kg?] GI. (3,29) alle 13931 20653 4102 60975 27491 10413 55673 1231
Proben

Fur das Th-232 ergibt sich insgesamt ein ahnlich heterogenes Bild wie fiir das Uran.
Wiederum sind keine Trends zwischen Korngrdl3enspektrum und Betonart erkennbar
/DUN 12/.

Fir das lod wurden nur flr die Fasser mit matrixkontaminiertem Material Kp-Werte be-
rechnet, weil fir die Fasser mit oberflachlich kontaminiertem Schutt Wiederfindungsraten
weit grol3er als eins festgestellt wurden. Fir die verbleibenden vier Fasser mit matrixkon-
taminiertem Material sind die Kp-Werte erwartungsgemalf sehr gering, da lod als Anion
keiner Sorption unterliegt und entsprechend schnell mit dem perkolierenden Wasser

ausgetragen wird /DUN 12/.

Fur das Radium liegen die berechneten Kp-Werte samtlich ber 1.000 L/kg. Auf eine
Auswertung mittels inverser Modellierung wurde in diesem Fall von /DUN 12/ verzichtet,

da die Datengrundlage zu schwach war /DUN 12/.
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A34.1 Vergleichende Diskussion der Ko-Werte aus Batch- und

Perkolationsexperimenten mit Literaturwerten

In /IDUN 12/ werden Literaturdaten zu Kp-Werten fur die Radionuklide Uran, Thorium,
lod und Radium an Baustoffen mit den experimentell ermittelten Werten verglichen, die

aus in /GRS-258/ Schiittelversuchen und aus Perkolationsversuchen gewonnen wurden.

In den Schiittelversuchen wurden Kp-Werte fur o. g. Nuklide an den drei Baustoffen
Schwerbeton (mit Baryt), Normalbeton und Mértel untersucht. Die gleichen Baustoffe
wurden auch in den Perkolationsversuchen eingesetzt und daraus Kp-Werte abgeleitet.

In der Literatur wurden von /DUN 12/ fur alle Nuklide Kp-Werte an Baustoffen und Bdden
gefunden, wenngleich es oft nur wenige Werte waren und deren Belastbarkeit nicht im-

mer gegeben ist.

Die Vergleichbarkeit mit den in /DUN 12/ interessierenden Baustoffen war jedoch be-
grenzt. Zum einen fanden sich von den Autoren von /DUN 12/ in der Literatur keine An-
gaben zu dem untersuchten Schwerbeton mit Baryt. Ebenso wenig wurden Angaben zu
Mortel gefunden. Die meisten Literaturangaben liegen zu Normalbeton vor, der auch von

/DUN 12/ wurde. Hier gibt es jedoch signifikante Unterschiede in der Zusammensetzung.

Eine vergleichende Ubersicht aus /DUN 12/ Uiber die Kp-Werte der vier Radionuklide aus
den unterschiedlichen Quellen findet sich in den folgenden Tabellen.

Tab. A. 9 Sorption von U-238 an Baustoffen /DUN 12/

Perkolationsversuche Schuttelversuche .
gl Fass-Methode Konzentrationen Literatur
Probenbez. ® 7-H 4-H 8-0 3-0 6-0O |- - - Baustoffe: Kein
[UTo [mg/L] B R B R 214 16,7 11,9 2,4 1,2 vergleichbarer Beton mit
[U]eq [Mg/L] § 6,6:10% 12.10% 1,4-10% 2,9.10% 1,0.10% 99 82 0,06 0,001 0,0004 Baryt untersucht, Mortel
Ko [mefkg] 1671 1054 051 0235 0038 0105 0102 1532 373,00 231,00 nicht untersucht, Werte
+AK - - - - 0,037 0,005 7,66 22400 173,00 schwanken allgeranem
- u i J J zw. 0,1 und 10 m/kg
Fass-Methode Konzentrationen [ALL 84] [HOG 85] [ALB
Probenbez. | 2 2-H 1-0 - - - - - - 93], [MOR 87]. Fehler 50
[U]o [mg/L] é - - 214 167 119 71 24 12 0,2 2,410 2,4-10° |bis 100%.
[Ue Img/L] | § 1,7:10% 1,01-10% 135 1159 065 3,73 0,007 0007 4,0-10% 1,0.10% 3,0.10%
Kp [malkg] § 14,1 0,914 0,056 0,48 1,349 0,087 26,73 13,12 40,7 0,900 3,333 Béden: An Sandboden
+AK - - 0,005 0,001 1165 0006 7,64 7,5 3053 0002 2,003 |istSorption
Fass-Methode Konzentrationen Vce';:aoc;'éiig:g; et
. inae
Probenbez. >t - - _ . . _ . _ . Lei Sedi]minten 0,]17»6,4
[U]o [mg/L] g 21,42 16,662 11,9015 7,141 2,3803 1,19015 1,19015 0,0238 0,0024 m/kg. Fir Kaolinit wird
[Uleq Img/L] | & 2,50-10° 000 000 000 000 000 000 000 000 000 |yon[GIB80]beipH=65
Kp [mP/kg] 85,81 - - - - ein relativ hoher Wert
+AK - von 35 mP/kg gefunden

*Ziffer = Fass; H = homogene Kontamination, O = oberflachliche Kontamination
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Tab. A. 10 Sorption von Th-232 an Baustoffen /DUN 12/
Lelle Perkolationsversuche Schittelversuche —

Q Fass-Methode Konzentrationen

Probenbez. ) 7-H 4-H 8-0 3-0 6-0O Baustoffe: Kein vergleichbarer Beton

[Thio Imy/L] - - - - R 11,6 23 1,2 0,2 mit Baryt untersucht, Werte

[TH]eq [Mo/L] § 8,510% 1,7.10% [8,8.10% 31.10% 21.10% nicht ausw ertbar, zu geringe Kontzentrationen | SChw anken aligemein zw . 1-5 m/kg
ALL 84] [HOG 85] [ALB 93], [MOR 87].

Kp [m/k 15,15 7,3 08 0,21 0,25 L

ADK[ a Fehler 50 -100%. [TIT 08] untersuchen

Ko _ _ _ — CSH-Phasen und beobachten K -
Fass-Methode Konzentrationen Werte von 100-1.000 my/kg. Mortel

Probenbez. Z 2-H 1-0 nicht untersucht, Zement K ,=5 m/kg,

[Tho [mg/L] 3 - - 23 12 Betonarten ergeben bis 1.000 m*/kg

28 -05 04

[THleq [mo/L] [ § 5,57-10 1,76-10 0,0002 0,003 [WIE 98]

Kp [mPkg] ] 2,06 0,487 2,76 0,35 Boden: Die Werte schw anken deutlich

+AK g - - - von 0,001 m¥/kg, Sandbéden: [AKG 96]

) 3 - )
Fass-Methode Konzentrationen bis 500 nr'/kg [EPA 99]. Fiir Sedimene
w erden von [KAP 01] K p-Werte von

Pr . 5-H -

Ebenbe/z = 0,11 - max. 2,26 m/kg beobachtet.
[Thlo [mg/L] g 5 116 23 1,2000 02 [SYE 98] beobachtet eine Korrelation
[THleg [mg/L] | & 34710 0,0100 0,0010 0,0030 0,0009 der K p-Werte mit der Konzentration
Ko [mkg] 2,24 91,49 55,25 0,353 0122 |der Caund Mg-lonen.
+AK 5 - 27,84 11,9 0,289 0,069

*Ziffer = Fass; H = homogene Kontamination, O = oberflachliche Kontamination

Tab. A. 11 Sorption von lod an Baustoffen /DUN 12/

Quelle Perkolationsversuche Schuttelversuche Literatur
Fass-Methode Konzentrationen

Probenbez. ) 7-H 4-H 8-0 3-0 6-0 - - - - - - Baustoffe: Kein

[1o [marL] % - - - - - [126,90 1269 1,27 0,127 0,013 0,001 |vergleichbarer Beton mit

[1]eq [moiL] 0,03560 0,02408 |0,2856 0,0306 0,0266 129,60 1346 1,36 0,132 0,015 0,002 |Barytuntersucht, Mortel

Ko [mkg] g 1,7910% 142.10%| - } ~ [000 000 000 000 000 o000 |"chtuntersucht Werte

liegen auch in der Literatur

+AK, - - - - - [000 000 000 000 000 000 |ciceiomikg [AND
Fass-Methode Konzentrationen 83), teilw eise jedoch

Probenbez. S 2-H 1-0 - - - - - - |hoher (max. 0,16 m/kg,

(o moit] |3 - - 126,90 12,69 1,269 0,127 0,013 0,001 |[ALL 84], [HOG 85], [ALB

[1eq [moiL] | S 4,83.10% 0,04057 134,53 13,16 1,321 0,135 0,015 0,003 |93)]).

Ko [m/kg] | S 1,43.10% - 0,00 000 0,00 000 0,00 0,00 |Béden:Werteliegenauch

+AKp - - 0,00 0,00 0,00 0,00 000 0,00 in der Literatur haufig bei 0
Fass-Methode Konzentrationen malkg [EPA 04]_*_ teilw eise

Probenbez. 5-H i N 5%0?2:;’;2]“0“” [ASS

o lmg/l] | S 126,90 12,69 1,269 0,127 0,013 0,001 ' '

e Imo/t] | & 0,0308 130,20 13,01 1,307 0,116 0,014 0,003

Ko [m/kg] 2,000-10% 0,00 000 0,00 000 0,00 0,00

+AK, - 000 000 000 000 000 0,00

*Ziffer = Fass; H = homogene Kontamination, O = oberflachliche Kontamination
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Tab. A. 12 Sorption von Radium an Baustoffen /DUN 12/

Perkolationsversuche .
Quelle Literatur
Fass-Methode
Probenbez. 7 7-H 4-H 8-0 3-0 6-0O Baustoffe: Kein
[Ra], [my/L] - - R R R vergleichbarer Beton mit
[Ral., [my/L] § 2,51:10%° 2,30-10% [6,01-10% 1,80-10"° 7,11-10" Blaryt_ “”telrshucm- FQLB?VW
als Mineralphase wird mit
Kp [mPlk 55,7 61,0 1,23 4,1 10,4 _
+AD k] 2.955 mP/kg ein sehr hoher
Ko ' . - - _ K p-Wert angegeben
Fass-Methode [WANQ3]. Mortel nicht
Probenbez. | Z 2-H 1-0 untersucht. Werte fiir Beton
[Ra], [mg/L] g - - liegen in der Literatur haufig
[Raleq [mgiL] | & 6,78-10™ 7,11.10" zw. 0,03 und 5,4 m/kg [HOL
Ko [mkg] | S 20,7 13,9 Boden: Werte liegen fir
+AK - - Bdden allgemein bei ca. 0,5
Fass-Methode mi/kg [KAP 05], in
Probenbez 5-H quellféhigen Tonmineralen
: z dageegen meist hoch bis
[Ralo [mg/L] g " sehr hoch, z. B. 17.000
[Rajeq [mg/L] | @ 9.68-10 m*/kg fiir Bentonig [TAC 01].
Ko [mlkg] 27,5
+AK, -

*Ziffer = Fass; H = homogene Kontamination, O = oberflachliche Kontamination

Die experimentellen Bedingungen bei Perkolations- und Schittelversuchen waren sehr
unterschiedlich. Bei den Schittelversuchen werden Sorptionsgleichgewichte erreicht,
wohingegen in den Perkolationsversuchen durch den schnellen Transport starke Un-
gleichgewichte auftreten kdnnen. In den Schittelversuchen sind auf der anderen Seite
relativ starke Verdiinnungen der Lésung unvermeidbar, was die Zusammensetzung der
Ldsung gegenlber in situ Verhaltnissen verandert. Dies ist bei den Perkolationsexpe-
rimenten nicht der Fall, weswegen haufig angenommen wird, dass die Ergebnisse re-
prasentativer fir die Feldsituation sind. Die experimentellen Bedingungen bei der Er-
mittlung von Kp-Werten sind bei den Literaturdaten und den Schittelversuchen ver-
gleichbar. Sie sind jedoch nicht vergleichbar mit den Bedingungen auf Bauschutt-Hal-
den. Die Bedingungen auf Halden werden dagegen in den Perkolationsversuchen nach-
gebildet. Die aus Perkolationsversuchen gewonnenen Kp-Werte sind also wesentlich
reprasentativer als die aus den Schuittelversuchen oder gar aus der Literatur, wo zudem
noch andere Baustoffzusammensetzungen untersucht wurden. Die durch inverse Simu-
lation ermittelten Kp-Werte aus den Perkolationsversuchen kénnen die experimentell ge-
messenen Austragswerte fir die Nuklide nach /DUN 12/ insgesamt gut beschreiben.
Durch die in Tab. A. 9 bis Tab. A. 12 deutlich werdenden Diskrepanzen zu den Werten
aus der Literatur und den Schuttelversuchen geht hervor, das letztere die experimentel-

len Daten nicht vorhersagen konnen /DUN 12/.
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A.35 Literaturquelle: /KAM 20/

Die RESRAD-Codefamilie (bestehend aus unterschiedlichen Tools wie RESRAD-
offsite/-onsite/-build) wurde am Argonne National Laboratory entwickelt, um die potenzi-
elle Strahlenbelastung von Menschen durch radioaktive Stoffe in der Umwelt zu analy-
sieren. Beispielsweise wird RESRAD-Build genutzt, um Dosen durch die Exposition von
radioaktiver Strahlung Gebauden zu berechnen. Die Codes RESRAD-ONSITE und
RESRAD-OFFSITE berechnen die Freisetzung von Radionukliden aus einer Quelle oder
Primarkontamination und den anschlieRenden Transport durch Luft, Grundwasser und
Oberflachenwasser zu verschiedenen Orten vor Ort oder aufRerhalb des Standorts. Die
Codes verwenden eine Pfadanalyse, um die Strahlenexposition und die damit verbun-
denen Risiken zu bewerten und um Sanierungskriterien oder zulassige Grenzwerte fir
Radionuklidkonzentrationen im kontaminierten Ausgangsmedium abzuleiten. Die RES-
RAD-Codes werden von Aufsichtsbehérden, Risikobewertungsstellen und Universitaten
in mehr als 100 Landern auf der ganzen Welt verwendet /KAM 20/.

Die probabilistische Dosisanalyse wurde fir den RESRAD-ONSITE-Code im Jahr 2000
entwickelt und es wurden Kp-Werte fir 53 Elemente berticksichtigt. Im Jahr 2003 startete
die Internationale Atomenergie-Organisation (IAEA) das Programm Environmental Mo-
deling for Radiation Safety (EMRAS), und eine Arbeitsgruppe im Rahmen dieses Pro-
gramms arbeitete an der Uberarbeitung von Kp-Werten und Transferparametern fiir eine

grof3e Anzahl von Elementen.

Die vorgeschlagenen Verteilungswerte in Tab. A. 13 gelten fir allgemeine Bodentypen
und wurden durch Uberprufung der neuesten veréffentlichten Zusammenstellung und
Analysen, NUREG/CR-5512 Band 3, und unter Verwendung der Kp-CR-Korrelation
/YU 00/ ermittelt /KAM 20/.

Hier begegnet der aufmerksame Leser einmal mehr dem im Zusammenhang mit Kp-
Werten haufigen Problem, dass keine genaueren Angaben gemacht werden (z. B. ,fur

allgemeine Bodentypen®, keine Angabe zur Geochemie).

Tab. A. 13 Kp-Werte fur unterschiedliche Elemente

rEtla\en_t Source?|Exp(n)®| p° | o rEcleE;t Source? | Exp(u)°| p° | o
Ac 1 1,7 7,44 1,1 In 2 158 | 5,07 | 3,22
Ag 1 380| 5,94(1,95 Ir 2 158| 5,07 3,22
Al 3 633| 6,45 3,22 K 1 13| 2,56|1,39
Am 1 2,6| 7,86(1,79 La 2 5(1,61|3,22
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nien-t Source?| Exp(n)®| p° | o rrlffr;t Source? |Exp(n)®| p° | o
As 1 550| 6,31|1,61 Lu 3 935| 6,84 3,22
At 3 71| 4,26 3,22 Md 3 935| 6,84 3,22
Au 2 158 | 5,07 3,22 Mg 1 4| 1,39 1,1
Ba 2 45| 3,8|8,13 Mn 1 1,2| 7,09 2,2
Be 1 990 6,9| 11 Mo 1 38| 364 1,1
Bi 1 480| 6,17|1,82 Na 1 3 1,1 11
Bk 3 70| 4,25|3,22 Nb 1 15| 7,31|1,39
Br 1 56| 4,03| 1,1 Nd 2 158 | 5,07 3,22
C 2 21| 3,04|1,82 Ni 1 280| 5,63|1,95
Ca 1 8| 2,08| 1,1 Np 1 36| 3,58|1,79
Cd 1 150| 5,01| 2,2 Os 2 158 | 5,07 3,22
Ce 1 1,2 7,09|1,61 P 1 87| 4,47|1,61
Cf 2 158 | 5,07 3,22 Pa 1 2 76 1,1
Cl 1 0,3 -1,2| 11 Pb 1 2,1 765 2,3
Cm 1 9,3 9,14 1,39 Pd 1 180| 5,19 0,69
Co 1 480| 6,17|2,77 Pm 2 5012| 8,52|3,22
Cr 1 40| 3,69 3 Po 1 180| 5,19|1,61
Cs 1 1,2| 7,09(1,95 Pr 2 158 | 5,07 3,22
Cu 1 530| 6,27| 1,1 Pt 3 24| 3,18 3,22
Dy 3 935| 6,84 3,22 Pu 1 740| 6,61|1,39
Er 3 935| 6,84|3,22 Ra 1 25| 7,82|2,56
Es 3 1380 7,23]| 3,22 Rb 1 210| 5,35| 1,1
Eu 2 955| 6,86|4,01 Re 2 44| 3,78 3,22
F 2 5| 1,61|3,22 Rh 2 158 | 5,07 3,22
Fe 1 880| 6,78|0,69 Ru 1 270| 5,6|2,08
Fm 3 935| 6,84 3,22 S 2 100| 4,61 3,22
Ga 3 745| 6,61 3,22 Sb 1 62| 4,13|1,39
Gd 2 5| 1,61|3,22 Sc 2 158 | 5,07 3,22
Ge 3 48| 3,87 3,22 Se 1 2001 53| 11
H 4 0,06|-2,81| 0,5 Si 1 130| 4,87 1,1
Hf 1 25 782 1,1 Sm 1 930| 6,84| 1,1
Hg 2 158 | 5,07 3,22 Sn 1 16| 7,38(1,79
Ho 1 930| 6,84| 1,1 Sr 1 52| 3,95(1,79
[ 1 7| 1,95|1,61 Ta 1 780| 6,66| 1,1

ni‘ar{t Source® | Exp(n)®| p° | o¢

Tb 2 158 | 5,07 3,22
Tc 1 02]-1,61] 22
Te 2 550| 6,31|3,22
Th 1 19| 755 2,3
Ti 3 1380| 7,23|3,22
TI 2 158 | 5,07 3,22
Tm 3 935| 6,84 3,22
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nien-t Source? |Exp(n)?| p° | o¢
U 1 200 532,48
\/ 3 935| 6,84| 3,22
W 2 158 | 5,07 | 3,22
Y 1 47| 3,85(1,39
Yb 3 935| 6,84 3,22
Zn 1 950| 6,86| 2,4

a The source of the distribution values is indicated by 1,1,3, or 4:

(1) generic soil values from data collection handbook, (2) using the values from NUREG/CR-5512 Vol. 3,
(3) using plant transfer factor and the correlation between Kd and plant transfer factor, (4) using the value
from Yu et al. 2000.

b It is the median value.

¢ The mean of the underlying normal distribution after taking natural logarithm of the Kd values.

d The standard deviation of the underlying normal distribution after taking natural logarithm of the values.
Standard deviation for data obtained from source 3 was set to 3.22 to consider a potential wide range distri-

bution.

A.3.6 Literaturquelle: /YU 01/

In einem weiteren Handbuch von /YU 01/ zu RESRAD Version 6.0 werden ebenfalls Kp-
Werte angegeben. Tab. A. 14 zeigt die Kp-Werte fur unterschiedliche Bodenarten (aus
einer Literaturrecherche von /YU 01/) oder als abgeschéatzte Werte nach /SHE 90/. Auch
hier begegnet der geneigte Leser dem Problem, dass die geochemischen Bedingungen
nicht angegeben sind, fur die die Kp-Werte gelten. Immerhin sind unterschiedliche Ma-
terialien (Sand, Lehm usw.) genannt, ohne allerdings die genaue Zusammensetzung

dieser Materialien zu nennen.

Tab. A. 14 Zusammenfassung der mittleren Kp-Werte (cm?/g) fir unterschiedliche Ele-
mente und Bodenarten /YU 01/

Element | Sand | Loam Clay | Organic
Ac 450| 1,500| 2,4000| 5,400
Ae 90 120 180| 15,000
Bi 1,900 9,600 8,400|112,000
Be 250 800| 1,300 3,000
Bi 100 450 600| 1,500
Br 15 50 75 180

C 5 20 1 70
Ca 5 30 50 90
Cd 80 40 560 900
Ce 500| 1,800| 20,000| 3,300
Cm 4,000| 18,000| 6,000| 6,000
Co 60| 1,300 550| 1,000
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Element | Sand | Loam Clay | Organic
Cr 70 30| 1,500 270
Cs 280| 4,600 1,900 270
Fe 220 800 165 600
Hf 450 1,500 2,400| 5,400
Ho 250 800| 1,300 3,000

I 1 5 1 25
K 15 55 75 200
Mn 50 750 180 150
Mo 10 125 90 25
Nb 160 550 900| 2,000
Ni 400 300 650| 1,100
Np 5 25 55| 1,200
P 5 25 35 90
Pa 550| 1,800 2,70| 6,600
Pb 270| 16,000 550| 22,000
Pd 55 180 250 670
Po 150 400| 3,000 7,300
Pu 550| 1,200 5,100| 1,900
Ra 500| 36,000 9,100| 2,400
Rb 55 180 270 670
Re 10 40 60 150
Ru 55| 1,000 800| 6,600
Sb 45 150 250 550
Se 150 500 740| 1,800
Si 35 110 180 400
Sm 245 800| 1,300 3,000
Sn 130 450 670| 1,600
Sr 15 20 110 150
Ta 220 900| 1,200 3,300
Tc 0,1/ 0,100 1 1
Te 125 500 720| 1,900
Th 3,200 3,300| 5,800| 89,000
U 35 15| 1,600 410
Y 170 720| 1,000 2,600
Zn 200| 1,300 2,400| 1,600
Zr 600| 2,200 3,300| 7,300

Values obtained from the literature, all other values are predicted by using concentration ratios Source Shep-
pard and Thibault (1990)

Die folgende Tab. A. 15 zeigt die von RESRAD genutzten Kp-Werte im Vergleich mit
anderen Literaturdaten. Werte der IAEA (IAEA 1994) und von /SHE 90/ gelten fur ,leh-
migen Boden“ (was auch immer das genau sein soll, da dies nicht die wissenschaftlich
korrekte Benamsung ist). Werte von /NRC 92/ gelten fir sandigen Boden. Die in

Tab. A. 15 genannten Kp-Werte stammen aus unterschiedlichen Literaturquellen (siehe

L~oources” unter der Tabelle).
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Tab. A. 15 Vergleich der Default-Kp-Werte in RESRAD mit Literaturangaben /YU 01/

Element | 'AEA | Sheppard and NLIiErEr?efgijlsdlZ RESAD (Version
(1994) | Thibault (1990) Strenge (1992) 5.62 and later)

Ac 1,500 1,500 420 20
Ag 120 120 90 0
Al - - - 0
Am 990 9,600 1,900 20
Au - - 30 0
Ba - - 52 50
Bi - 450 120 0
C - 20 6,7 0
Ca 30 30 8,9 50
Cd 40 40 40 0
Ce 8,100 8,100 500 1,000
Cf - - 510 -1
Ch - - 1,70 0,1
Cm 18,000 18,000 4,000 -1
Co 1,300 1,300 60 1,000
Ce 4,400 4,600 270 1,000
Eu - - 240 -1
Fe 810 800 160 1,000
Gd - - 240 -1
Ge - - - 0
H - 20 - 0

| 45 5 1 0,1
Ir - - 91 0
K - 55 18 55
Mn 720 750 50 200
Na - - 76 10
Nb 540 550 160 0
Ni 300 300 400 1,000
Np 25 25 5 -1
Pa 1,800 1,800 510 50
Pb 16,000 16,000 270 100
Pm - - 240 -1
Po 400 400 150 10
Pu 1,200 1,200 550 2,000
Ra 36,000 36,000 500 70
Ru 900 1000 55 0
S 150 - 14 0
Sb - 150 45 0
Sc 490 - 310 0
Se 810 500 - 0
Sm 450 800 240 -1
Sn 20 450 130 0
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Element | 'AEA | Sheppard and Nissr?égifnsdlz RESAD (Version
(1994) | Thibault (1990) Strenge (1992) 5.62 and later)
Sr 810 20 15 30
Ta 0,1 900 - 0
Tc - 0,1 0 0
Te 3,300 500,000 140 0
Th - 3,300 3,200 60,000
Tl 12,000 - 390 0
U - 15 15 50
Zn 1,300 1,300 200 0
Zr 2,200 2,200 580 -1

A hyphen indicates no data available

-1 indicates that the code will calculate the default distribution coefficient on the basis of a correlation with

the plant root uptake transfer factor

Sources: Baes and Sharp (1983), Nuclear Safety Associates, Inc. (1980), Isherwood (1981), U.S. Nuclear

Regulatory Commission (1980), Gee et al. (1980) and Staley et al (1979)

Tab. A. 15 macht einmal mehr die groRe Bandbreite der Kp-Werte flr jeweilige Elemente
klar. Daneben sind auch die ,Transparenzprobleme® ersichtlich, da nicht angegeben

wird, fur welche Materialien und chemischen Bedingungen die Kp-Werte tUberhaut gel-

ten. Somit sind die Angaben streng genommen obsolet.

/YU 01/ hat weiterhin eine Zusammenstellung von Kp-Werten fur unterschiedliche Ele-
mente in Abhangigkeit der pH-Werte angegeben (allerdings ohne dort die Bodenarten

zu benennen...). Tab. A. 16 zeigt diese Daten und macht zumindest den starken Einfluss

des pH auf die Adsorption der genannten Elemente deutlich.

Tab. A. 16 Kp-Werte ausgewahlter Radionuklide in Abhangigkeit des pH /YU 01/

Element

Cesium

Deuterium

Lead

Plutonium

pH

3

10

4-9

All

2,2
7,7

4-9

Kp (cm®g) Source
45 Staley et al. (1979)
150
905
650
a Baes and Sharp
1,000%  (19g3)
0
1,850 Gee at al. 1(1980)
10,000
99° Baes and Sharp
(1983)
150 Staley et al. (1979)

Ele- Kp

ment 915 (cm®g)
Stron-
tium 2 0.1
3 6
500
10 170
4-9 27°
Thorium 500
3,000
7 50,000
13 50
2,2 1,2
7,7 80,000

Source

Staley et al. (1979)

Baes and Sharp (1983)

Rancon (1973)

Gee at al. 1(1980)
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250 4-9 60,000 Baes and Sharp (1983)
8,500
11 1,000 Uranium 2 0 Rancon (1973)
100
4-9 1,800° 10 600
13 50
Radium 2 0 U.S. Nuclear Regulatory
4 12 Commission (1980) 2,2 1,3 Gee at al. 1(1980)
6 60 7,7 23,000
7 100
4-9 45f Baes and Sharp (1983)
2,2 13
7.7 2,400

a Geometric mean (GM) of values ranging from 10 to 52,000, with a geometric standard deviation (GSD)
of 6,7

GM of values ranging from 0,15 to 3,300, with GSD of 7,4

GM of values ranging from 11 to 300,000, with GSD of 10

GM of values ranging from 2,000 to 510,000, with GSD of 4,5

GM of values ranging from 4,5 to 7,6000, with GSD of 5,5

GM of values ranging from 11 to 4,400, with GSD of 3,7

- o o o o

A.3.7 Literaturquelle: /SKB 09/

In /SKB 09/ wird u. a. ein Vergleich von Boden-Kp-Werten mit Literaturdaten und Rech-
nungen zur Schatzung von Kp-Werten zur Verwendung bei der Risikobewertung durch-
gefuhrt. Es werden Kp-Werte fur Boden und Sedimente zusammengefasst, die aus den
an den Standorten Forsmark und Laxemar-Simpevarp (Schweden) gemessenen Kon-
zentrationen einheimischer stabiler Elemente berechnet wurden. Diese wurden dann mit
verschiedenen Literaturquellen von Kp-Werten fir Ce, Cl, Co, Cr, Cs, Fe, Ho, |, La, Mn,
Mo, Nb, Nd, Ni, Np, Pa, Pb, Pu, Ra, Sb, Se, Sm, Sn, Sr, Tc, Th, Tm, U und Yb verglichen.

Fur fast jedes dieser Elemente in Béden wurde in /SKB 09/ eine Regressionsgleichung
entwickelt, die eine Schéatzung der Kp-Werte fir jeden beliebigen Boden bei einer gerin-
gen Menge an Informationen tber den Boden erméglicht. Dennoch betrug die mittlere
geometrische Standardabweichung (GSD) das 4,3-fache, was einen Vertrauensbereich
von etwa 18-fach tber und unter dem besten Schatzwert fir die Kp-Werte bedeutet. Bei
den Sedimenten werden die Werte nach Wassertyp und Sedimenttyp kategorisiert. Der
Median der GSD fir Sediment-Kp-Werte, wie er an den Standorten Forsmark und Laxe-
mar-Simpevarp gemessen wurde, betrug das 2,5-fache, aber der Median der GSD unter
den Literaturwerten lag sogar beim 8,6-fachen. Die Kp-Werte sind also mit erheblichen

Unsicherheiten behaftet.

Alle in /SKB 09/ gemessenen Kp-Werte sind in Tab. A. 17 aufgefuhrt. Mit Ausnahme der

Spike-Werte fur Cl und | (also kinstlich hinzugefiigte Elemente) handelt es sich dabei
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um Kp-Werte fiir Elemente, die im Boden bei der Entnahme urspriinglich vorhanden wa-
ren (so genannte native Element-Kp-Werte). Die nativen Kp-Werte sind in der Regel ho-
her als die Kp-Werte, die sich aus der Hinzugabe (,spiking“) von Elementen ergeben, da
die Retentionsprozesse im Boden sehr lange Zeit hatten, um ein (Quasi-)Gleichgewicht
zu erreichen. Zugaben (Spikes) von Elementen fuhren zu niedrigeren Kpo-Werten und
sind mobiler als die urspriinglich vorhandenen Elemente. Im Zusammenhang mit der
Entsorgung nuklearer Abfalle, bei denen sich die Bewertungen Uber Jahrtausende er-

strecken, sind ,native* Kp-Werte jedoch mdglicherweise am besten geeignet /SKB 09/.

Fur Clund | sind die ,nativen® Kp-Werte fast alle hoher als die entsprechenden Kp-Werte
der Spikes, wie auf der Grundlage der Aquilibrierungszeit erwartet (Tab. A. 15).
/Sheppard und Evenden 1988/ wiesen darauf hin, dass der Kp-Wert fir | Uber acht Gro-
Benordnungen der Bodenkonzentration (bis zu 100 mg/kg) linear ist, aber /Sheppard et
al. 1996/ stellten eine Nichtlinearitéat oberhalb von ~1 mg | kg-1 fest. Die Nichtlinearitat
wurde zu einem niedrigeren Kp-Wert bei h6heren Bodenkonzentrationen fihren, was mit

den in /SKB 09/ gemachten Feststellungen tbereinstimmt.

Tab. A. 17 Kp-Werte (L/Kg) fiir CI, | und andere Elemente. GM: geometrisches Mittel
aus max. 7 Werten /SKB 09/

Analyte Site A Site B Site C Site D Site E Site F Site G GM
symbol | clayey till, | peat, fen | sandy till, | clay gyt- | peat, for- | clay gyt- | clayey till,

fen oak forest | tja, fen mer fen tja, open arable

fen

Cl na- 4,4 37 7,1 0,036 41 52 12 52
tive
| native 90 140 60 3,900 1,600 8,300 210 720
Cl spike 0,017 3,5 0,76 1,1 2 2 0,24 0,65
| spike 0,0041 2,9 0,28 8,8 1,7 2,9 0,69 0,52
Al 4,700 2,600 8,900 7,700 2,800 3,100 11,000 4,300
As 34 340 33 320
Ba 34 6,3 30 23 15 54 93 27
Be 290 350 320
Ca 460 460 74 65 24 240 130
Cd 73 480 190 150 220 150 1,200 230
Ce 39,000 4,100 1,700 5,900 3,800 4,400 88,000 8,100
Co 5,000 2,800 2,000 990 200 220 14,000 1,500
Cr 140 900 250 430 370 480 270 350
Cs 28,000 21,000 25,000 57,000 31,000 120,000 38,000
Cu 450 560 160 930 2,100 3,200 700 780
Dy 30,000 2,700 1,700 4,800 3,000 6,500 52,000 6,800
Er 21,000 2,400 1,900 3,700 2,400 6,000 34,000 5,600
Eu 5,600 1,200 2,800 2,000 7,100 11,000 3,800
Fe 25,000 12,000 4,900 34,000 13,000 59,000 160,000 25,000
Ga 2,600 1,300 5,900 9,400 7,800 7,800 14,000 5,500
Gd 22,000 1,800 1,200 3,700 2,400 5,100 51,000 5,200
Ge 380 400 600 680 720 450 520
Hf 650 390 340 520 250 360 400
Ho 37,000 1,800 5,200 2,900 6,700 37,000 7,700
K 790 160 1,200 96 280 1,100 1,200 470
La 44,000 2,600 1,800 5,900 4,000 2,700 80,000 7,200
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Analyte Site A Site B Site C Site D Site E Site F Site G GM
symbol | clayey till, | peat, fen | sandytill, | clay gyt- | peat, for- | clay gyt- | clayey till,

fen oak forest tja, fen mer fen tja, open arable

fen

Li 190 370 220 370 280
Lu 14,000 2,000 2,300 1,500 7,000 3,700
Mg 410 650 1,400 46 140 60 1,400 300
Mn 18,000 1,200 3,600 730 230 130 22,000 1,700
Mo 70 1,200 410 1,200 6,800 3,300 240 810
Na 13 82 19 5,2 17 12 37 19
Nb 1,700 12,000 14,000 36,000 10,000
Nd 46,000 2,100 1,500 5,200 3,200 7,300 76,000 7,500
Ni 3,800 530 460 710 450 3,000 980
Pb 6,000 3,100 2,000 11,000 17,000 44,000 25,000 9,600
Pr 43,000 2,300 1,600 5,500 3,400 6,100 80,000 7,600
Rb 11,000 800 15,000 1,100 3,700 21,000 34,000 6,300
Re 12 29 39 24
Sb 290 180 260 1,200 1,300 1,100 440 520
Sc 330 440 14 35
Se 10 11 41 56 130 140 14 35
Sm 49,000 1,700 1,300 5,000 3,000 9,000 63,000 7,100
Sr 340 310 1,3 59 68 30 190 160
Tb 38,000 1,500 4,000 2,900 5,900 45,000 7,500
Th 31,000 34,000 5,500 14,000 9,300 34,000 250,000 25,000
Tl 1,900 3,400 1,500 2,000 2,100
m 2,600 4,300 2,500 7,600 3,800
u 610 1,500 1,800 5,700 12,000 44,000 3,300 4,000
\Y 630 430 1,400 610 670 1,800 1,100 840
W 210
Y 21,000 1,500 2,000 3,700 2,400 3,500 40,000 5,000
Yb 18,000 3,300 1,900 2,800 1,800 7,400 28,000 5,300
Zn 10 2 19 5,4 -1 30 300 16
Zr 480 750 530 730 530 320 440 520

Kb values could not be computed because soil ore pore water concentrations were below limits, the Ko limit
values are shown

Im Ergebnis ihrer Untersuchungen stellen /SKB 09/ fest, dass es mdoglich ist, Kp-Werte
fir Béden und Sedimente auszuwahlen, die die besten Schatzungen aus den verfligba-
ren Daten darstellen, und zu zeigen, dass sich diese Werte in statistisch signifikanter
Weise unterscheiden wirden, wenn sich die Standortbedingungenunterscheiden. Bei-
spielsweise variierten die Kp-Werte fur U im Boden deutlich mit dem pH-Wert. Wenn also
der pH-Wert des Bodens von Standort zu Standort oder im Laufe der Zeit aufgrund na-
turlicher Prozesse oder menschlicher Aktivitdten variiert, ist es méglich, Gberarbeitete
beste Schatzwerte fur Kp fur den veranderten pH-Wert des Bodens zuzuweisen. Es ist

jedoch wichtig, die Gesamtvariabilitdt der Kp-Daten zu berticksichtigen.

Unter den Regressionsgleichungen zur Vorhersage der Kp-Werte fiir Boden betrug der
Median der geometrischen Standardabweichung 4,3, was eine 95-Perzentil-Konfidenz-
grenze von 18-fachen Werten Gber und unter den empfohlenen Werten impliziert. Die
Werte des 5. und 95. Perzentils unterscheiden sich um mehr als das 300-Fache vonei-

nander. Dies ist eindeutig eine ausreichend grofl3e Abweichung, um einige Elemente aus
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einer Kategorie ,immobil®, in die Kategorie ,mobil“ zu Uberweisen, oder umgekehrt. In
vielerlei Hinsicht kann man tber Kp-Werte bestenfalls sagen, dass es extrem mobile
Elemente wie Cl von extrem immobilen Elementen wie Pb und Th unterscheiden kann.
Dies bedeutet jedoch nicht, dass Kp-Werte als Sorptionsmodell fehlerhaft ist, sondern
vielmehr, dass viele bekannte und unbekannte Variablen einen starken Einfluss haben.

A.3.8 Literaturquelle: /SHE 07/

In /SHE 07/ wird festgestellt, dass kanadische Verbraucher eine nachhaltige Landwirt-
schaft und Produkte fordern, die unter Einhaltung der besten Bewirtschaftungspraktiken
(BMP) geliefert werden. Die Anreicherung von Spurenelementen in Béden kann die Pro-
duktivitat von Pflanzen, die Lebensmittelqualitat sowie die Gesundheit von Okosystemen
und Menschen beeinflussen. Die kanadische Futter- und Lebensmittelexportindustrie
wurde bereits mit Strafen fir hohe Spurenelementgehalte, z. B. Cadmium (Cd) in Hart-
weizen, belegt. Daher ist es zwingend erforderlich, die Akkumulation und die potenziel-
len kurz- und langfristigen Auswirkungen von Spurenelementen im Boden abschétzen
zu koénnen. Ein nationaler Indikator fiir Spurenelemente (Trace Element Indicator, TEI),
der auf der derzeitigen Belastung landwirtschaftlicher Flachen mit Spurenelementen ba-
siert, ist in Arbeit. Der vorgeschlagene TEI ist ein kritischer Belastungsansatz mit einem
einzigen Ausdruck des Risikos der Auswirkung von einzelnen oder mehreren Spuren-
elementen aus mehreren Quellen (Gille, Klarschlamm, Abwasser und Dingemittel so-
wie naturliche Prozesse), die auf stochastische Weise herangezogen werden. Zwei wich-
tige Anforderungen an die Daten sind die aktuellen Hintergrundwerte von Spuren-
elementen im Boden und die Auslaugbarkeit dieser Spurenelemente. In /SHE 07/ wurde
eine Erhebung der Gesamt- und Ioslichen Konzentrationen von 54 Elementen in bis zu
112 Boden durchgefihrt. Diese reprasentieren wichtige Bodenarten in Kanada. Auf die-
ser Grundlage wurde eine Datenbank fur den Fest-Flissig-Verteilungskoeffizienten (Kp-
Werte) errechnet. Tab. A. 18 zeigt die in /SHE 07/ ermittelten Bodeneigenschaften und

Kp-Werte mit statistischen Daten.
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Tab. A. 18 Univariate Statistik mit Bodeneigenschaften und Kp-Werten fiir 54 Ele-
mente und Korrelationskoeffizienten /SHE 07/

Correlation of Correlation of
log Kd to log log Kd to log
n Minimum Maximum GM GSD Median Kd for K Kd for Ce
TOC (%) 106 0.05 10 2.9 2.1 26
sand (%) 107 1.7 a7 45 24 43 —0.24
silt (%) 107 1.8 79 34 15 35 0.18
Clay (%) 107 1.4 T0 20 16 14 0.22
pH 108 35 8.2 6.2 1.1 6.2 0.62
Al 76 2.2E+00 2.2E+06 31E+04 12 4.5E+04 0.39
As B0 35E+0] L.6E+04 T.5E+02 45 6.6E+02 0.55
Ba 39 1.2E+02 1.2E+04 99E+02 34 1.3E+03 0.61
Be 3 LOE+02 LIE+03 4.0E+02 35 5.TE+02 -0.97
Bi 4 B8E+03 21E+05 3.0E+04 39 2 1E+04
Ca 92 9.3E+00 35E+03 L.5E+02 29 1.3E+02 0.24
Cd 86 .BE+01 6.0E+03 1. 3E+03 27 1.7TE+03 0.47
Ce 12 4 4E+02 3.TE+06 4 4E+04 6.4 4.0E+04 1.0
Co 111 2.0E+0] L.7E+05 35E+03 6.3 2.9E+03 0.69
Cr 61 3.2E+02 3BE+04 E.1E+03 27 B.6E+03 0.58
Cs 03 1.TE+02 T.6E+03 4.3E+04 58 6.0E+04 0.39
Cu 109 6A4E+0] L2E+04 1.2ZE+03 27 1.4E+03 0.32 0.39
Dy 97 39E+02 SA4E+05 1. 9E+04 53 1.5E+04 0.95
Er 03 33E+02 5.2E+03 LTE+04 30 1.2E+04 0.95
Eu 108 |.BE+02 L4E+05 T3E+03 35 5A4E+03 0.86
Fe 96 36E+02 3BE+03 L&GE+04 30 4.7E+04 0.66
Ga 83 L1E+02 2.0E+03 LLIE+04 6.4 3E+04 0.55 -0.21
Gd 98 39E+02 J4E+05 1.TE+04 5.1 1 4E+04 0.97
GCe 30 9.9E+01 T8E+03 1.3E+03 22 1.2E+03 0.59
Hf B0 2.1E+0] 33E+05 4.5E+04 42 5.2E+04 0.76
Ho 80 4.0E+02 4.TE+05 |.6E+04 52 1.2E+04 0.04
In 13 1LBE+02 LI1E+04 2.8E+03 29 4.2E+03 0.52 0.92
K 108 39E+00 4.3E+04 ILIE+03 59 1.2E+03 1.00
La 12 5.0E+02 LLEE+06 3.0E+04 5.1 2 RE+04 0.97
Li 33 1.IE+02 2.5E+04 LLIE+03 34 9.TE+02 0.42
Lu 72 3.0E+02 L4E+05 1.3E+04 4.6 1.OE+04 0.95
Mg 103 1.IE+0] L4E+04 4.TE+02 3% 3.6E+02 0.58
Mn 108 3.6E+0] 3.0E+03 23E+03 13 3E+03 (.63
Mo 90 1.6E+01 LL6E+03 |L6E+02 2% 1.6E+02 0.25
Na 104 5.6E+00 2.5E+03 1.5E+02 36 1.8E+02 0.64
Nb 61 2IE+0] B.1E+03 6.3E+04 53 T.3E+04 0.37 0.61
Nd 111 4.3E+02 LIE+06 29E+04 55 2.5E+04 0.98
Ni 106 1.2E+0] 9.9E+03 L.6E+03 27 1.TE+03 0.34 0.48
Pb 107 23E+02 2.6E+05 | BE+04 44 | BE+04 0.32 0.43
Pr 97 4 BE+02 4 5E+05 2.7E+04 5.1 2.8E+04 0.98
Rb 12 6. 1E+0] 4 9E+03 6.8E+03 55 9.3E+03 0.79 0.19
Re 81 6.0E+00 6.0E+02 54E+0] 34 5.0E+01
Shb 100 28E+0] 4.2E+03 T.3E+02 23 8.7E+02 0.36 0.23
Se 51 20E+0] 9.1E+03 29E+02 43 2.7E+02 0.60
Sm 110 4.2E+02 4. 5E+05 24E+04 5.2 | BE+04 0.96
Sn 26 21E+02 6.8E+03 1.5E+03 26 1.7TE+03 0.58 0.74
Sr 102 34E+0] LLEE+04 6.5E+02 28 6.0E+02 0.64 -0.23
Th 92 36E+02 4.3E+03 .6E+04 55 1.1E+04 0.96
Te 7 T.5E+02 L7E+03 LLIE+03 1.3 1.1E+03
Th 106 4.3E+02 5.8E+03 3.1E+04 50 33E+4 0.71
Tl 95 1 4E+02 TAE+04 B.JE+03 45 1.1E+04 0.58 -0.23
Tm 63 35E+02 3.TE+03 1L.2E+04 54 1.OE+04 0.94
U 112 HEE+00 2.2E+04 9.6E+02 6.4 3E+03 0.26 -0.48
vV 107 38E+02 1.2E+05 6.3E+03 25 64E+03 0.44 0.28
W 19 2IE+H02 1.3E+05 S.9E+03 kX 6.0E+03 0.47
Y T0 3.6E+02 T.6E+05 1.TE+04 6.5 9.TE+03 0.96
Yhb 107 2.8E+02 3.6E+05 2.0E+04 49 1.7TE+04 0.94
Zn 108 1.LOE+01 |.EE+04 2.TE+02 59 1.5E+02 022 0.69
Zr 110 1.3E+01 L.3E+06& 2.0E+04 8.1 35E+04 0.58 0.25

Die Autoren der Studie /SHE 07/ stellten fest, dass die Bandbreite der Bodeneigenschaf-
ten betr&chtlich ist. Die meisten Daten (Kp-Werte, Metallkonzentrationen im Boden) ent-
sprachen annahernd einer Lognormalverteilung. Abgesehen von dieser empirischen Un-
terstiitzung fir die Lognormalverteilung bietet der ,Zentrale Grenzwertsatz* eine a priori
Grundlage fur die Annahme einer Lognormalverteilung fur Verhaltnisdaten wie den Kp-
Wert.
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ISHE 07/ verglichen die ermittelten Kp-Werte mit Literaturangaben in /BAE 83/, /SHE 90/
und /IAEA 94/. Insgesamt waren die in der Studie von /SHE 11/ ermittelten Kp-Werte flr
die betrachteten Boden 5,6-mal héher als die Werte in den o. g. betrachteten Literatur-
quellen (von 160-mal hoher fur Fe bis 9-mal niedriger fur Zn). Hohere Werte wurden in
dieser Studie erwartet, da in dieser Studie urspringlich im Boden vorhandene Elemente
gemessen wurden, wahrend in den genannten Literaturquellen tendenziell Daten ver-
wendet wurden, bei denen stabile oder radioaktive Tracer in einer kurzfristigen Batch-
Sorptionsmethode hinzugefuigt wurden. Eine Unterschéatzung der Sorption, die bei kurz-
fristigen Batch-Sorptionsmethoden auftreten kann, wiirde zu Kp-Werten fiihren, die im-

plizieren, dass die Spurenelemente besser auswaschbar sind als sie es tatsachlich sind.

Nach /SHE 07/ wurde in deren Studie eine wesentlich realistischere Methode angewandt
(Detalils siehe dort), die fir die urspriinglich im Boden vorhandenen Spurenelemente und

die Feuchtigkeitsbedingungen im Feld geeignet ist.

Als Fazit lasst sich auch hier feststellen, das Kp-Werte flr die jeweiligen Elemente
enorme Bandbreiten haben kénnen und aufgrund der Vielzahl der Einflussfaktoren

standortspezifisch bestimmt werden sollten, um aussagekraftigere Werte zu erhalten.

A4 Das Kp-Konzept

Im Folgenden werden das Kp-Konzept beschrieben und bestimmende Einflussfaktoren
auf Kp-Werte identifiziert (siehe Kap. A.4.1). Konzeptionelle Schwierigkeiten im Zusam-
menhang mit dem Kp-Konzept werden in Kap. A.4.2 beleuchtet. Aussagen zur Daten-
verfligbarkeit und eine Zusammenfassung finden sich in A.4.3 und A.4.4. Die im Rahmen

dieses Forschungsvorhabens recherchierten Kp-Werte finden sich in Anhang A.3.

A41 Das Kp-Konzept und bestimmende Einflussfaktoren

Das Kp-Konzept beschreibt das Verhéltnis von geldster Konzentration und Feststoff ge-
bundener Stoffmenge durch einen linearen Zusammenhang, also dass identische, von-
einander unabhangige Sorptionsplatze und eine unbegrenzte Sorptionskapazitat des

Sediments angenommen werden /NOS 96/.

Der Kp-Wert ist somit ein Verteilungskoeffizient mit der Einheit m3/g und beschreibt ele-

ment- und systemabhangig die Sorptivmobilitat relativ zu der Stromungsgeschwindigkeit
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unter den Annahmen, dass zwischen den Phasen stets ein chemisches Gleichgewicht
herrscht und Sorptionsvorgange reversibel sind /SZE 10/.

Aktivititskonzentation im Feststof f
D =

Aktivitatskonzentration in Losung

Da das System permanent gestoért wird, kann realistisch betrachtet der Gleichgewichts-
zustand nie erreicht werden. Tochternuklide werden stetig nachgebildet und viele Para-
meter verandern sich im Laufe der Zeit und somit auch der Gleichgewichtszustand. Sorp-
tionsprozesse sind nur dann reversibel, wenn ein sorbiertes Molekil unverandert bleibt.
Dies ist der Fall bei schwachen Bindungen durch van-der-Waals- oder Dipolwechselwir-
kungen. Bei einer solchen Physiosorption sind Molekiile relativ schwach mit kleinen Bin-
dungsenergien gebunden. Sind die Bindungen hingegen chemischer Natur, d. h. kova-
lent oder ionisch, so kdnnen irreversible Molekulverdnderungen auftreten. Die Bindun-
gen der Chemisorption sind stabiler und zeichnen sich durch langere Reaktionszeiten
aus. Beide Prozesse treten gemeinsam auf, welcher den dominanten Part Gbernimmt,
hangt von Reaktionsbedingungen in der Umgebung und den Reaktionspartnern ab
/SZE 10/.

Bestimmende Einflussfaktoren

Redoxverhalten

Ein Kp-Wert ist keine nuklidspezifische Konstante, sondern ist von dem chemischen Mi-
lieu, den thermodynamischen Randbedingungen und den das System charakterisieren-

den GroRRen abhangig.

Die Loslichkeit vieler Elemente ist abhangig von der Oxidationsstufe, so ist z. B. U*
schwer I6slich und U®* gut I6slich. Die in Boden ablaufenden Redoxreaktionen sind ab-
hangig von den Verfugbarkeiten der typisch enthaltenden Oxidationsmittel O, NOg’,
Mn*, Fe**, SO4% und Reduktionsmitteln H,S, NH4*, Fe?*, Mn?* und FeS,. Das Sorptions-
vermogen eines Bodens und der damit verbundene Nuklidtransport wird von solchen
Reaktionen beeinflusst, z. B. bewirkt eine Reduktion von Fe®* zu Fe?* bei sinkendem pH-
Wert eine Verringerung des Sorptionsvermogens und Abgabe der an Fe®-Hydroxiden
adsorbierten Nuklide an das Wasser. Der Transport von Nukliden wie Ra?*, welches nur
zweiwertig vorkommt, kann indirekt durch chemische Reaktion mit Molekulen und deren

Redoxverhalten beeinflusst werden. Das Redoxpotential im Grundwasser wird durch
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Infiltration beeinflusst und fuhrt zu Veranderungen der Nuklidtransportgeschwindigkeiten
ISZE 10/.

H-Wert

Ob eine Auflésung oder Ausfallung vorliegt, ist haufig vom pH-Wert abhangig. Insbeson-
dere fUr Metalle, welche einen erheblichen Anteil eines Abfallinventars ausmachen kon-
nen, gilt diese Abhangigkeit. Wahrend im basischen Bereich eine Ausféllung stattfindet,
werden im sauren Milieu die in metallischer Form vorliegenden Nuklide als freie Kationen
mobilisiert. Flir den KD-Wert bedeutet dies fiir einige Elemente eine starke Kopplung an
den pH-Wert. Im Gegensatz dazu finden sich lonen wie Na+ und Cl-, deren Ldslichkei-
ten nahezu unabhangig vom pH-Wert sind /SZE 10/.

Sorptionskonkurrenz

Das Riickhaltevermdgen eines Bodens beziiglich Radionukliden ist durch seine spezifi-
schen Oberflachensorptionsplatze pro Volumenelement limitiert. Bei mehreren geldsten
Stoffen im Sickerwasser tritt eine Sorptivkonkurrenz um die freien Platze auf. Ist ein ge-
ring adsorbierbares Molekul in hinreichend hoher Konzentration vorhanden, kann es so
viele Platze belegen, dass andere Sorptive kaum eine Transportverzégerung im durch-
stromten Medium erfahren. Somit kann der Kp-Wert eines bestimmten Nuklides und da-
mit auch die zugehdrige effektive Transportgeschwindigkeit in Anwesenheit anderer ge-
|6ster Nuklide variieren. Besondere Konkurrenz herrscht bei sich chemisch ahnlich ver-
haltenden Elementen und vergleichbaren lonengréRen. Beispielsweise beeinflusst die

Anwesenheit von Mg oder Ca die Sorption von Sr /SZE 10/.

Sattigungsgrad

Die HOhe der Wasserséttigung des Bodens nimmt Einfluss auf die Transportgeschwin-
digkeit von Radionukliden, indem in heterogenen, ungesattigten Boden Teile hydrolo-
gisch unwirksam werden. Bei einem heterogenen Bodentyp mit erhéhtem Tonanteil fin-
det die Wasserleitung dann durch die feinen Poren statt und gréf3ere laufen trocken.
Dies bewirkt durch das Sorptionsvermdgen im Ton einen Anstieg des Kp-Wertes, wéh-
rend im umgekehrten Fall in einem Boden mit geringem Tonanteil ein Abfall des Kp-
Wertes zu erwarten ist /SZE 10/.
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Kiesfraktion

Die Kornverteilung eines pordsen Mediums bt Einfluss auf die mittlere FlieRgeschwin-
digkeit aus. GroRRere Partikel mussen umflossen werden und dadurch wird der Wasser-
transport lokal verzdgert. Weiterhin verfligt Kies tber eine geringe Oberflache pro Volu-
menelement und Uber ein geringes Sorptionsvermogen. Nach /DIN 87/ zahlen Partikel
ab 2,0 mm Korngré3e zum Kies und gehdren zum Skelettanteil eines Bodens. Zwischen
den Skelettteilen werden Hohlraume mit feineren Partikeln wie Sand aufgefullt. Der Ske-
lettanteil beeinflusst die Transportgeschwindigkeit insbesondere durch die resultierende

Inhomogenitat, die sich im ungesattigten Boden besonders auswirkt /SZE 10/.

Oberflachenladung

Die spezifische Oberflachenladung pro Volumenelement ist ausschlaggebend fir das
Vermogen, lonen aus der aquatischen Phase anzulagern. Dabei sind Parameter wie
z. B. der pH-Wert maRRgeblich in welchem Umfang dies geschieht. Somit ist die Oberfla-
chenladung eine dynamische Grol3e, die auch durch die Sorption von Molekllen veran-
dert wird. In Tonmineralien fuihrt eine hohe Oberflachenladung zu repulsiven Kraften zwi-

schen einzelnen Partikeln und kann die Barrierewirkung beeintréchtigen /SZE 10/.

lonenstéarke

Geldste lonen interagieren auf Grund ihrer Ladung miteinander. Kationen und Anionen
erfahren attraktive Krafte und die Gesamtwirkung aller lonen lasst sich durch die lonen-
starke ausdriicken. Um die einzelnen lonen bilden sich lonenatmosphéaren, die mit stei-
gender lonenstarke groRere Ladungen beinhalten. Hierdurch wird die Anziehungskraft

durch Abschirmung verringert.

Bei Anwendung des Kp-Konzeptes bedeutet dies, bei hohen lonenstarken, eine tenden-
zielle Uberschatzung des Sorptionsvermogens, vor allem kann der Salzgehalt im Was-
ser bei untertdgigen Lagern durch Umldsung bedeutende Verdnderungen bewirken
ISZE 10/.

Kolloide

Kolloide sind Partikel mit einem Durchmesser von 1 nm bis 1 um. Dabei handelt es sich
um Molekile, organische Bestandteile wie Mikroorganismen oder mineralische Partikel.

Diese kénnen mit dem Wasser durch entsprechend grol3e Poren wandern. Radionuklide
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erfahren ggf. einen beschleunigten Transport, wenn sie an Kolloide gebunden sind, und
als Folge kann die tatsachliche Mobilitat, abhangig von den Eigenschaften der verfligba-
ren Kolloide, hoher sein als (ohne Beriicksichtigung der Kolloide) eingeschatzt. Die Ge-
schwindigkeit der Kolloide kann dabei héher als die mittlere FlielR3geschwindigkeit des
Wassers sein, da Kolloide wegen ihrer Gré3e durch gréfRere Poren wandern. Bei Labo-
rexperimenten wird die fliissige Phase oft abfiltriert und damit auch die Kolloidpartikel,
sodass der Kp-Wert Uberschatzt wird. Fir eine deutliche Veranderung der Transportbe-
dingung von Radionukliden missen Kolloide in ausreichender Anzahl verfliigbar und so

beschaffen sein, dass Radionuklide zur Sorption an deren Oberflachen neigen /SZE 10/.

Mikroorganismen und organische Bestandteile

Im Boden leben verschiedene Mikroorganismen, die im permanenten Stoffaustausch mit
der Umgebung stehen. Solche Organismen bilden Mineralbestandteile mit ihrem Stoff-
wechsel um und sind in organischen Bestandteilen einer Deponie enthalten. Zu den Or-
ganismen zahlen Bakterien, die zu Gasbildung und Warmeproduktion beitragen kénnen.
Beispielsweise wird bei Beregnung einer Deponie ein Teil der Population ausgewaschen
und in den Boden transportiert. Die Oberflache der Bakterien bietet zusatzliche Sorpti-
onsplatze fur Kationen, da sie, abhangig vom pH-Wert, negativ geladen sein kann. Eine
Ansiedlung der Mikroorganismen an Mineraloberflachen fiihrt zu Mineralumbildung und
Sorptivkonkurrenz. Direkt und indirekt wird dadurch der Transport von Radionukliden
beeinflusst /SZE 10/.

A.42 Konzeptionelle Schwierigkeiten beim Kp-Konzept

Verschiedene, empirische Konzepte zu Sorptionsisothermen wurden entwickelt, um die
Sorptionseigenschaften eines Bodens elementspezifisch vergleichen zu koénnen
IATK 06/. /GIL 74/ gliederte diese Konzepte in vier Hauptisothermen (siehe Abb. A. 17).
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(a) The “C" isotherm (b) The “L" isotherm
Q . .
with strict plateau
N
without strict plateau
> C > C
(c) The "H” isotherm (d)_The “S” isotherm
Q Q
point of inflection
> C > C

Abb. A. 17 Gliederung der Hauptisothermen (aus /GIL 74/)

Die gangigsten Isothermenmodelle sind die lineare Isotherme (= Kp-Wert-Konzept), und
nicht-lineare Modelle wie die Freundlich-Isotherme, Langmuir-Isotherme und das BET-
Model /ATK 06/.

Diese Modelle sind kinetisch oder thermodynamisch abgeleitet und geben keinen direk-
ten Aufschluss Uber zugrundeliegende Prozesse oder EinflussgréfZen. So wird z. B. nicht
zwischen Adsorptions- und Desorptionsisothermen unterschieden, die i. d. R. nicht iden-
tisch verlaufen (Hysterese-Effekt; /LIM 07/). Die Bestimmung eines entsprechenden Kp-

Wertes erfolgt standardisiert aus Messwerten mittels Regressionsanalytik /OECD 00/.

Als Isothermen zur Beschreibung der nichtlinearen Sorption dienen die Langmuir- und
die Freundlich-Isotherme. Der Isotherme von Langmuir liegt die Modellvorstellung zu-
grunde, dass auf der Oberflache des Sorbens eine definierte Zahl von identischen, von-
einander unabhangigen Sorptionsplatzen existieren. Die Freundlich-lsotherme wurde
zunachst empirisch gefunden. Unter der Annahme einer logarithmischen Abnahme der
Adsorptionswérme von der Oberflachenbelegung I&sst sie sich theoretisch ableiten. Sie
verlauft bei hohen Konzentrationen nicht gegen einen Grenzwert, d. h. die Anzahl der

Sorptionsplatze ist unbegrenzt, wie auch beim Kp-Ansatz /NOS 96/.

Die beiden Isothermen sind die am haufigsten zur Beschreibung der nichtlinearen Sorp-

tion verwendeten Modelle.
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Langmuir-Isotherme

Der Adsorptionsisotherme von Langmuir liegt die Modellvorstellung zugrunde, dass auf
der Oberflache des Sorbens eine definierte Zahl von identischen, voneinander unabhan-

gigen Sorptionsplatzen existieren /NOS 96/.

Die Langmuir-lsotherme nimmt zwischen caq und ¢ den funktionellen Zusammenhang an
INOS 96/:

__Kie
e 1+ %c
Mit
Cad Konzentration des Radionuklids an der Matrix [mol/g]
c Konzentration des Radionuklids in der mobilen Phase [mol/l]
KL Langmuir-Sorptionskonstante [m3/kg]
K Sorptionskapazitat an der Matrix [mol/g]

Sie verlauft bei hohen Konzentrationen asymptotisch gegen den Grenzwert k, der die
maximal vorhandene Anzahl von Sorptionspléatzen pro Masse Feststoff angibt. Fir kleine
Konzentrationen verlauft die Langmuir-lsotherme linear und entspricht dem Kp-Konzept
mit dem Verteilungskoeffizienten K. /NOS 96/.

Freundlich-lsotherme

Die Freundlich-Isotherme wurde zun&chst empirisch gefunden. Unter der Annahme ei-
ner logarithmischen Abnahme der Adsorptionswéarme von der Oberflachenbelegung
lasst sie sich theoretisch ableiten. Sie verlauft bei hohen Konzentrationen nicht gegen
einen Grenzwert, d. h. die Anzahl der Sorptionsplatze ist nicht begrenzt. Die Freundlich-
Isotherme lautet /NOS 96/:

Cad = klck2

mit den Freundlich-Konstanten k; und ka.
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Grundsatzlich existieren Effekte, die die Sorption hemmen oder beschleunigen, sodass
lineare Isothermen verformt werden. Beispielsweise sinkt die Sorptionsfahigkeit, wenn
ein Grol3teil der Sorptionsplatze belegt ist, andererseits kann eine geringe Konzentration
des Sorbenten zur Hemmung des Sorptionsprozesses fiihren /LIM 07/. Weitere Ursa-
chen, die zur Verminderung der Sorption fihren, sind Liganden in der Bodenldsung, die
die lonen binden, Konkurrenz-lonen, die die Sorptionsplatze streitig machen und ein
nicht homogenes FlieRverhalten, das dazu fuhrt, dass die lonen nicht mit der gesamten
reaktiven Oberflache in Kontakt treten. Letzteres ist unweigerlich mit der Porenverteilung
und dem Feuchtegehalt im Boden verkniipft. So fullen sich bei trockenen Bedingungen
zunachst die feinen Poren mit Wasser, wahrend der wesentliche Transport bei gesattig-
ten Verhaltnissen Uber die Grobporen stattfindet /SCH 20/.

Smart-Kp-Ansatz

Seit dem Jahr 2008 wurde in einer Reihe von Vorhaben das Ziel verfolgt, raumlich und
zeitlich variierende geochemische Bedingungen rechenkosteneffizient in Transportmo-
delle der Langzeitsicherheitsanalyse einzubinden. Hierzu wurde das Smart-Kp-Konzept
entwickelt. Der Ansatz nutzt vorkalkulierte, multidimensionale Kp-Matrizen (Kp-Werte in
Abhangigkeit von, z. B. pH, lonenstérke, Karbonatkonzentration, Elementkonzentration
etc.) und ist somit in der Lage fir jeden Schritt in Zeit und Raum in einem Transportmo-

dell variierende geochemische Bedingungen tber den Kp abzubilden.

Mittels mechanistischer Modellanséatze kann auf molekularer Ebene die Riickhaltung von
Schadstoffen an Feststoffoberflachen modelliert werden. In diese Modelle flie3en alle
relevanten geochemischen Randbedingungen ein und sie sind in der Lage u. a. Ober-
flachenkomplexierung, Losungsspeziation, Ausfallungsreaktionen, kinetisch beeinfluss-
te Reaktionen, lonenaustausch, Losungsgleichgewichte etc. zu betrachten. Als hierflr
tiblich genutzte Programme sind PHREEQC und GEMS zu nennen. Beide Codes basie-
ren auf unterschiedlichen theoretischen Losungsansatzen. Wahrend PHREEQC auf
dem Massenwirkungsgesetz beruht und auf der chemischen Gleichgewichtsannahme

basiert, ist GEMS ein Gibbs-Energie-Minimierer.

A.43 Datenverfligbarkeit

Hinsichtlich Literaturquellen mit Kp-Werten liegen aufgrund der jahrzehntelangen For-
schung diesbezuglich eine groRe Menge an Daten vor. Allerdings konnten aufgrund der

begrenzten Ressourcen in diesen Eigenforschungsvorhaben nicht alle Literaturquellen
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gesichtet werden. Andererseits ist festzustellen, dass kaum Literaturdaten (von Kp-Wer-
ten) im Zusammenhang mit der Freigabe von radioaktiven Stoffen existieren. Der Haupt-
grund daftir ist, dass das Freigabekonzept nur in Deutschland existiert (mit den dazuge-
horigen Modellen und Expositionspfaden) und entsprechend wenig daran geforscht wird.
Das Kp-Konzept kommt bei der Berechnung der Strahlenexposition auf Basis von radio-
logischen Szenarien, die den Grundwasserpfad betreffen, zur Anwendung (siehe z. B.
/THI 04/). Ein in /THI 04/ betrachtetes Szenario ist das ,Privatbrunnenszenario®, bei dem
Sickerwasser eines Deponiekorpers in einen Grundwasserleiter gelangt und zu einem
nahegelegenen Brunnen transportiert wird. FUr diese Betrachtungen wurden sehr kon-
servative Kp-Werte angesetzt (mit ungenauen Substratbeschreibungen wie ,sandiger
Boden“ und ohne Angaben hinsichtlich der betreffenden Geochemie), die jedoch bei-

spielsweise auch die Zusammensetzung des Deponiekdrpers aul3er Acht lassen.

Die Literaturrecherche in diesem Eigenforschungsvorhaben (siehe Anhang A.3) hat ge-
zeigt, dass fur die jeweiligen Elemente enorme Bandbreiten vorliegen. Weiterhin wurden
in den betrachteten Literaturquellen oftmals nur unzureichende Informationen genannt,
fir welche chemischen Bedingungen die Kp-Werte galten. Haufig wird lediglich die Bo-
denart genannt. Falls chemische Bedingungen genannt werden, wird andererseits die
Bodenart nicht genannt. Sehr selten finden sich Kp-Werte flr ,anthropogene“ Materialien
oder heterogene Substrate wie Bauschutt, Beton etc., die jedoch im Rahmen von Mo-

dellrechnungen fiir die Freigabe und andere Prozesse eine Rolle spielen kénnten.

Es ist festzustellen, dass Kp-Werte stark abhéangig von Substrat und Chemismus sind
und somit ebenfalls stark von der Lokation abhdngen. Um mdglichst genaue (realisti-
schere) Daten zu erhalten, sollten streng genommen Proben von der betreffenden Lo-
kation genommen werden (bspw. vom Deponieuntergrund). Literaturwerte von willkirlich
gewéhlten Boden aus den USA, ohne dass geochemische Bedingungen und die genaue
Bodenzusammensetzung bekannt ist, sind fur die Modellrechnungen zur Freigabe (zur

Beseitigung) — wie in /THI 04/ durchgefihrt — fern der realen Bedingungen vor Ort.

A.44 Kp-Werte: Zusammenfassung

Das Kp-Konzept bietet einen Rechenansatz, bei dem das gesamte chemische Verhalten

auf einen einzigen Verteilungskoeffizienten zurtickgefuhrt wird.

Ko-Werte sind mit einer hohen Variabilitdt verkntpft, sodass fir jeden Wert ein Giltig-

keitsbereich angegeben werden muss. Des Weiteren sind solche Werte nicht Uber
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groRere Zeitraume konstant, da sich das chemische Milieu von bspw. Deponien mit dem
langfristigen Auswaschen und durch Erosionsprozesse verandert /SZE 10/.

Bei Ko-Werten, die auf experimentellem Wege ermittelt worden sind, besteht grundséatz-
lich das Problem der Ubertragbarkeit auf reale Bedingungen. Laborexperimente kénnen
nur begrenzt reale Bedingungen nachstellen und In-situ-Proben geben lediglich lokal
stark eingegrenzte Informationen wieder /SZE 10/.

Das Kp-Konzept bietet folglich die Moglichkeit eine Stoffausbreitung in porésen Medien
zu nahern. Eine Modellierung ist allerdings mit gro3en Unsicherheiten hinsichtlich des
Ko-Wertes behaftet, da Sorptionsprozesse von einer Fille von Faktoren abhéngen. Da
gerade der Kp-Wert maf3geblich fur die Transportgeschwindigkeit und Ldslichkeit ist,
sind dazu vergleichbar kleine Variabilitat in Parametern wie Dichte oder Nutzporositét
bei der konservativen Berechnung zu vernachlassigen. Ein hoher Grad an Konservativi-
tat beschreibt zwar eine Deponie oder ein Lager nur stark vereinfacht, neigt aber nicht

zu einer Unterschatzung der Dosis.

Konservative Ansatze unter Nutzung des Kp-Konzepts befriedigen zwar die wenigsten
Realitatsanspriiche, dienen aber zu einer Abschatzung der hdchstmdglichen Dosis einer
Referenzperson /SZE 10/.

Schlieflich ist festzustellen, dass Ko-Werte fir ,anthropogene* Substrate in der Literatur
selten vorkommen (insbesondere Daten, die flir die Freigabe zur Beseitigung auf Depo-
nien sind, sind selten zu finden, aus Grinden, die an anderer Stelle in diesem Bericht

genannt sind).

A5 Kpo-Werte GRS-Labor

Wie bereits in den vorherigen Abschnitten erlautert, sind Kp-Werte fur eine spezifische
Element-Feststoff Kombination in Abh&ngigkeit von geochemischen Randbedingungen
(z. B. pH, lonenstérke, Losungszusammensetzung etc.) meistens durch eine hohe Vari-
abilitdt gekennzeichnet. Das heifl3t, Kp-Werte sind element- sowie Feststoffabhangig und
variieren entsprechend des geochemischen Milieus. Dementsprechend muss bei Ver-
wendung von Kp-Werten deren Gliltigkeitsbereich beachtet werden. Sofern fir definierte
Umweltsysteme und fur bestimmte Elemente (bzw. Nuklide) solche Kp-Werte nicht vor-
liegen, werden teilweise Kp-Werte von anderen Element-Feststoff Systemen abgeleitet

und far Transportrechnungen verwendet. Um mdglichst realitatsndhere Kp-Werte fiir
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definierte Element-Feststoff Systeme im Grundwassersystem im Untergrund einer De-
ponie in Transportrechnungen bericksichtigen zu kénnen, wurden im Rahmen dieses
Forschungsvorhabens Sorptionsversuche durchgefuhrt. Dabei sollte die Variabilitat des
Ko-Wertes unter naturnahen Bedingungen fir ausgewéhlte Systeme dargestellt werden.

Hierzu wurde in den Experimenten das Sorptionsverhalten von Eu(lll), U(VI) und Cs(l)
untersucht. Die gezielt getroffene Elementauswahl umfasst unterschiedlich geladene
Nuklide (ein bis sechswertig), die jeweils eine stark variierende Lésungschemie aufwei-
sen, was ein unterschiedliches Sorptionsverhalten erwarten lasst. Europium liegt in den
Versuchen ausschlieBlich dreiwertig vor und dient hierbei als ein chemisches Analogon
fur trivalente Lanthanoide und Actinoide wie z. B. Am, Cm und Nd /GEC 13/, /LEE 06/,
/TAN 10/, /LES 24/, INEU 21/, die sicherheitsrelevant sind. Ebenfalls sicherheitsrelevant,
U(VI), welches in Konzentrationen unterhalb der Freigrenze angewendet wurde und ein
redox-sensitives Nuklid mit komplexer Losungschemie darstellt /BAJ 22/. Das einwertige
Kation Cs(l) wurde aufgrund seiner Eigenschaft, stark mit Schichtsilikaten zu interagie-
ren (Kationenaustausch), ausgewabhlt, welches allerdings aufgrund seiner Ladung eine
geringere Tendenz zur Ad-/Absorption aufweist /BRA 00/. Fir die Sorptionsversuche
wurden, in Anlehnung an im Untergrund einer Deponie, potenzielle vorkommende anor-

ganische Feststoffe, wie die folgenden Materialien exemplarisch ausgewahlt:

e Kies

e Mittel- bis Grobsand (im Folgenden als ,LWI-Sand“ bezeichnet)

e Mix aus Hohlziegelstein und Tonziegel (im Folgenden als ,Ziegel“ bezeichnet)

e Mischsediment

Die Auswahl des Kieses sowie Mittel- bis Grobsande in unterschiedlicher mineralogi-
scher Zusammensetzung stellen hierbei mdgliche Bestandteile eines Grundwasserlei-
ters dar. Wobei der Mittel- bis Grobsand genau aus diesem Grund fur Stromungssimu-
lationensexperimente vom Leichtweil3-Institut fir Wasserbau (LWI) der Technischen

Universitat Braunschweig genutzt wird:

e Der Kies wurde als kommerzielles Produkt mit der Bezeichnung ,FLAIRSTONE
Bunt/Rheinkies 2-8 mm*® von der HORNBACH Baumarkt AG erworben, geférdert
und abgebaut von der Weco GmbH & Co KG aus deutschen Flussvorkommen.
Der erworbene Kies wurde mit Leitungswasser gespllt bis keine Tribungen

mehr sichtbar waren, bei 50 °C getrocknet und auf den KorngrdéRenbereich von
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1-5 mm gesiebt (entgegen der Produktbezeichnung ,2-8 mm* waren auch klei-
nere Partikel enthalten).

e Der Mittel- bis Grobsand mit einem Korngréf3enbereich von 0.4 - 1.4 mm wurde
vom Leichtweil3-Institut fur Wasserbau (LWI) der Technischen Universitéat
Braunschweig bereitgestellt und im Folgenden als ,LWI-Sand“ bezeichnet. Der

Grobsand wurde mit Reinstwasser gewaschen und bei 50 °C getrocknet.

Der Hohlziegelstein und der Tonziegel wurden ausgewahlt, da davon ausgegangen wer-
den kann, dass im Untergrund einer Deponie nicht ausschlielich natlrliche Substrate
anstehen, sondern ggf. Bauschutt den Transport von Nukliden beeinflusst. Diese Ent-
scheidung basiert auf persénlichen Erfahrungen und Erfahrungsberichten aus Tiefen-
bohrungen in urbanen Gebieten. Der Mix aus Ziegelstein und Tonziegel, beide aus den
1950er Jahren stammend, wird im Folgenden als ,Ziegel* bezeichnet. Fiir den Mix wurde
ein Hohlziegelstein und ein Tonziegel zermahlen, auf 200-800 um gesiebt und zu glei-

chen Anteilen miteinander homogen vermengt.

Das ,Mischsediment® stellt hier eine mdglichst naturnahe Zusammensetzung eines
Aquifers der Norddeutschen Tiefebene dar und bezeichnet eine kiinstlich vermengte Se-
dimentzusammensetzung. Es reprasentiert eine in Anlehnung an /GRI 82/ und /INOS 12/
in der Norddeutschen Tiefebene vorkommende, vereinfachte Sedimentzusammenset-
zung. Das ,Mischsediment® wurde bestehend aus den Einzelkomponenten 80 Gew.-%
Quarz (150 - 850 ym, ,G20EAS-Extra“ der Quarzsand GmbH & Co. KG), 10 Gew.-% K-
Feldspat (5 - 435 um, ,Norflot Kali 600“ der Sibelco Deutschland GmbH) und 10 Gew.-
% Muskovit (13 - 435 um, ,mica WG* der Normag GmbH) homogen vermengt. Detail-
lierte Charakterisierungen der Einzelkomponenten sind in /BRI 18/ verfiigbar.

Es war nicht Ziel dieses Eigenforschungsvorhabens umfassende Feststoffcharakterisie-
rungen durchzufihren, um z. B. die exakte Mineralzusammensetzung, spezifische Ober-
flache, Oberflachenladungsverhalten, Kationenaustauschkapazitat etc. zu bestimmen.
Es konnten aufgrund der zeitlichen Rahmenbedingungen ebenfalls keine Redoxbedin-
gungen in den Versuchen angewendet werden, obgleich davon auszugehen ist, dass
diese unterhalb von Deponien anzutreffen sind und fur zukinftige Laborversuche zu
empfehlen sind. Weiterhin wurde der Einfluss von organischen Stoffen (e.g. Huminsau-

ren) bzw. Mikroorganismen nicht mit einbezogen.
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A5.1 Versuchsdurchfihrung

Die Experimente wurden unter atmospharischen Laborbedingungen bei 25 °C durchge-
fuhrt. Fur die Batchversuche wurden 50 ml PP-Zentrifugenréhrchen der Greiner Bio-One
GmbH verwendet. Aus bisherigen Erfahrungen konnte an diesen GefalRen kein signifi-
kanter Einfluss durch Wandsorption festgestellt werden (/FRI 23/, INOS 12/). In jedes
Rohrchen wurde eine dem Feststoff-Losungs-Verhaltnisses (solid-liquid-ratio, SLR) ent-
sprechende Menge Feststoff eingewogen. Die Festlegung der verschiedenen SLR ba-
sierte auf Expertenwissen, um einen gréRtmdaglichen Erkenntnisgewinn zu erzielen. Im
Rahmen des Projekts wurden aufgrund von zeitlichen Rahmenbedingungen keine Vor-
versuche durchgefuhrt. Als Hintergrundelektrolyt wurde eine 10 mM NaCl Lésung ver-
wendet. Die Losung wurde mittels HCI auf pH 3.0 justiert und die gewiinschte initiale
Element-Konzentration (Anfangskonzentration, co) von Eu(lll), Cs(l) oder U(VI) einge-
stellt. Die Anfangskonzentrationen wurden im Spurenkonzentrationsbereich in Kombina-
tion mit dem SLR und den geochemischen Randbedingungen so gewahlt, um eine groft-
mogliche Bandbreite an hohen und geringen Sorptionswerten zu erfassen. Fur Eu(lll)
und Cs(I) wurden zuvor Stammlésungen aus EuClz und CsCl Salz angesetzt, die dem
Hintergrundelektrolyten zugefiigt wurde. Fur U(VI) erfolgte die Zugabe zur Hintergrund-
I6sung direkt aus einem kommerziell erworbenen Uran-Ldsungs-Standard. Anschlie-
Bend wurden jeweils 40 ml der entsprechenden Lésung den PP-Zentrifugenréhrchen mit
bereits enthaltenem Feststoff hinzugefiigt. Diese Batchproben wurden einzeln in mehre-
ren manuellen (ca. 0.5 pH) Schritten auf die angestrebten pH-Werte mittels NaOH-Zu-
gabe hochtitriert. Dieses Vorgehen diente der Vorbeugung potenzieller Ausfallungspro-
zesse. Da Desorptionsprozesse oftmals kinetisch langsamer ablaufen als
Sorptionsprozesse, wurde keine Korrektur durch Zugabe von HCI durchgefiihrt, sollte

der gewiinschte pH-Wert zuvor iiberschritten worden sein.

Fur Batchproben bei pH 8.5 war die Methode abweichend. In diesem Fall wurde die Hin-
tergrundldsung mittels NaOH auf pH 8.5 eingestellt und es wurden, direkt anschliel3end,
fur den atmospharischen Gleichgewichtszustand die erforderliche Mengen NaHCO3 und
Na,COs Salze zugegeben. Diese Losung wurde den Batchproben hinzugegeben. Die
Einstellung der Elementkonzentration erfolgte erst im Nachhinein durch direkte Zugabe
aus entsprechenden Eu(lll), Cs(l) oder U(VI) Stammlésungen zu den einzelnen Batch-
proben. Bei pH-Verédnderungen durch die saure Stammlésungszugabe wurden diese mit

NaOH ausgeglichen.

Die Aquilibrationszeit/Sorptionszeit der Batchproben betrug 24 h. Wahrend dieser Zeit

wurden die Proben im Uberkopfschiittler bei 1.5 Umdrehungen pro Minute bewegt. Nach
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Ablauf der Aquilibrationszeit wurde aus dem Uberstand der Batchproben Losung ent-
nommen und durch 0.2 um Cellulose-Acetat-Spritzenfilter filtriert. Aus bisherigen Erfah-
rungen konnte an diesen Filtern kein signifikanter Einfluss durch Sorption am Filterma-
terial festgestellt werden. Die Losungen wurden mit 2 % HNOs; angesauert und mittels
ICP-MS analysiert. Samtliche pH-Messungen erfolgten mittels Aquatroden (LL-Aqua-
trode plus with Pt1000, 6.0257.600, Metrohm AG).

A5.2 KD-Werte Laborversuche GRS

In Tab. A. 19 sind die Ergebnisse der Batchsorptionsversuche von Eu(lll), U(VI) und

Cs(l) an ausgewahlten Festphasen dieses Forschungsvorhabens aufgelistet.

Tab. A. 19 Ergebnisse (Kp-Werte [I/kg]) der Batchsorptionsversuche von Eu(lll), U(VI)

und Cs(l) an ausgewahlten Festphasen

Feststoff Labor- NaCl |SLR | Ele- Ir_litialkonzentra- pH Kd
Nr. [mmol/l] |[g/L]| ment | tion cO [umol/L] [I/kg]
42392 10 5 Eu 1 4.64 17
42393 10 5 Eu 1 4.68 20
42394 10 5 Eu 1 5.94| 4'613
42395 10 5 Eu 1 6.07| 56'244
42396 10 5 Eu 1 6.71)|186'166
42397 10 5 Eu 1 6.721168'902
42450 10 5 Eu 1 8.51| 479
42451 10 5 Eu 1 8.48| 466
42398 10 5 Eu 0.1 4.85 74
42399 10 5 Eu 0.1 4.64 76

msﬁthsedi' 42400 | 10 5 | Eu 0.1 6.44| 43692
42401 10 5 Eu 0.1 6.41| 38'572
42402 10 5 Eu 0.1 6.93| 20'927
42403 10 5 Eu 0.1 6.85| 39'475
42452 10 5 Eu 0.1 8.45| 14'094
42453 10 5 Eu 0.1 8.47| 16900
42404 10 5 Eu 0.01 4.67 69
42405 10 5 Eu 0.01 4.70 74
42406 10 5 Eu 0.01 6.21| 14'804
42407 10 5 Eu 0.01 6.40| 11'555
42408 10 5 Eu 0.01 7.08| 13231
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Feststoff Labor- NaCl |SLR| Ele- Ir_litialkonzentra- oH Kd
Nr. [mmol/l] |[g/L]| ment | tion cO [umol/L] [I/kg]
42409 10 5 Eu 0.01 6.88| 21'127
42454 10 5 Eu 0.01 8.45| 5'457
42455 10 5 Eu 0.01 8.47| 9'372
42410 10 500 Eu 1 8.59| 16'401
42411 10 500 Eu 1 8.66| 21'976
42412 10 500 Eu 1 8.85| 35'729
42413 10 500 Eu 1 8.79| 19'207
42456 10 500 Eu 1 8.48| 4'320
_ 42457 10 500 Eu 1 8.45| 7490
Kies 42414 10 500 Eu 0.01 8.58| 1'761
42415 10 500 Eu 0.01 8.57| 1'762
42416 10 500 Eu 0.01 8.58| 1'758
42417 10 500 Eu 0.01 8.55| 1'761
42458 10 500 Eu 0.01 8.42| 1'122
42459 10 500 Eu 0.01 8.40| 1'124
42617 10 120 Eu 1 5.82| 646
42618 10 120 Eu 1 5.74| 745
42619 10 120 Eu 1 6.16| 371
42620 10 120 Eu 1 6.18| 346
42621 10 120 Eu 1 8.43| 103
LWi-Sand 42622 10 120 Eu 1 8.46| 103
42623 10 120 Eu 0.01 5.54| 100
42624 10 120 Eu 0.01 570 41
42625 10 120 Eu 0.01 6.37| 125
42626 10 120 Eu 0.01 6.41| 92
42627 10 120 Eu 0.01 8.44| 140
42628 10 120 Eu 0.01 8.37| 159
42418 10 5 Eu 1 6.12| 1'724
42419 10 5 Eu 1 5.84| 627
42420 10 5 Eu 1 6.65| 10914
Ziegel 42421 10 5 Eu 1 6.57| 12'761
42460 10 5 Eu 1 8.52| 677
42461 10 5 Eu 1 8.48| 712
42422 10 5 Eu 0.01 6.06| 1'116
42423 10 5 Eu 0.01 6.01| 1'330
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Feststoff Labor- NaCl |SLR| Ele- Ir_litialkonzentra- oH Kd
Nr. [mmol/l] |[g/L]| ment | tion cO [umol/L] [I/kg]
42424 10 5 Eu 0.01 6.63| 1'725
42425 10 5 Eu 0.01 6.68| 1'925
42462 10 5 Eu 0.01 8.46| 2'859
42463 10 5 Eu 0.01 8.51| 2'605
42518 10 5 U 1 463 20
42519 10 5 U 1 455| 12
42520 10 5 U 1 5.73| 194
42521 10 5 U 1 5.45| 396
42522 10 5 U 1 6.14| 597
42523 10 5 U 1 6.86| 676
42577 10 5 U 1 8.30| 18
42578 10 5 U 1 8.27| 32
42527 10 5 U 0.1 479 57
42528 10 5 U 0.1 465| 53
42529 10 5 U 0.1 6.43| 514
Mischsedi- 42530 10 5 U 0.1 6.29| 464
ment 42531 10 5 U 0.1 6.69| 540
42532 10 5 U 0.1 6.87| 428
42579 10 5 U 0.1 8.46 17
42580 10 5 U 0.1 8.35| 16
42534 10 5 U 0.01 4.72 33
42535 10 5 U 0.01 482 43
42536 10 5 U 0.01 6.70| 383
42537 10 5 U 0.01 6.35| 308
42538 10 5 U 0.01 6.77| 475
42539 10 5 U 0.01 6.44| 414
42581 10 5 U 0.01 8.34| 16
42582 10 5 U 0.01 8.39 16
42524 10 500 U 1 8.02 2
Kies 42525 10 500 U 1 8.11 3
42540 10 500 U 0.01 8.09 3
42541 10 500 U 0.01 8.31 3
42543 10 120 U 1 5.18 13
LWI-Sand 42544 10 120 U 1 5.25| 26
42545 10 120 U 1 6.10| 76
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Feststoff Labor- NaCl |SLR| Ele- Ir_litialkonzentra- oH Kd
Nr. [mmol/l] |[g/L]| ment | tion cO [umol/L] [I/kg]
42546 10 120 U 1 5.68| 69
42583 10 120 U 1 8.27 1
42584 10 120 U 1 8.33 1
42547 10 120 U 0.01 6.14| 78
42548 10 120 U 0.01 6.23| 113
42549 10 120 U 0.01 6.15| 81
42550 10 120 U 0.01 6.16| 93
42585 10 120 U 0.01 8.36 1
42586 10 120 U 0.01 8.32| 04
42551 10 5 U 1 5.26| 125
42552 10 5 U 1 542 194
42553 10 5 U 1 6.09| 1'196
42554 10 5 U 1 6.28| 845
42587 10 5 U 1 8.29| 33

Ziegel 42588 10 5 U 1 8.37| 29
42555 10 5 U 0.01 6.00| 302
42556 10 5 U 0.01 5.76| 220
42557 10 5 U 0.01 6.49| 683
42558 10 5 U 0.01 6.41| 553
42589 10 5 U 0.01 8.32| 35
42590 10 5 U 0.01 8.35| 44
42475 10 5 Cs 1 458| 25
42476 10 5 Cs 1 471 23
42477 10 5 Cs 1 6.17 31
42478 10 5 Cs 1 6.46 13
42479 10 5 Cs 1 6.99| 31
42480 10 5 Cs 1 7.04| 31

Mischsedi- 42597 10 5 Cs 1 8.62

ment 42598 10 5 Cs 1 8.70
42484 10 5 Cs 0.1 4.89
42485 10 5 Cs 0.1 5.00
42486 10 5 Cs 0.1 6.68 16
42487 10 5 Cs 0.1 6.76 16
42488 10 5 Cs 0.1 6.95| 16
42489 10 5 Cs 0.1 7.27 16
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Feststoff Labor- NaCl |SLR| Ele- Ir_litialkonzentra- oH Kd
Nr. [mmol/l] |[g/L]| ment | tion cO [umol/L] [I/kg]
42599 10 5 Cs 0.1 8.68 13
42600 10 5 Cs 0.1 8.69 6
42491 10 5 Cs 0.01 477 33
42492 10 5 Cs 0.01 4.84| 60
42493 10 5 Cs 0.01 6.50| 51
42494 10 5 Cs 0.01 6.56| 55
42495 10 5 Cs 0.01 771 41
42496 10 5 Cs 0.01 7.13| 55
42601 10 5 Cs 0.01 8.69| 53
42602 10 5 Cs 0.01 8.70| 68
42481 10 500 Cs 1 8.66| 38
_ 42482 10 500 Cs 1 8.60| 30
ies 42497 10 500 Cs 0.01 8.63| 82
42498 10 500 Cs 0.01 8.58| 93
42500 10 120 Cs 1 6.01 2
42501 10 120 Cs 1 5.55 2
42502 10 120 Cs 1 6.49 2
42503 10 120 Cs 1 6.48 2
42603 10 120 Cs 1 8.65 2
LWi-Sand 42604 10 120 Cs 1 8.59 2
42504 10 120 Cs 0.01 5.66 7
42505 10 120 Cs 0.01 5.74 9
42506 10 120 Cs 0.01 7.33 8
42507 10 120 Cs 0.01 6.42 9
42605 10 120 Cs 0.01 8.67 11
42606 10 120 Cs 0.01 8.67 11
42508 10 5 Cs 1 6.00 9
42509 10 5 Cs 1 5.74 4
42510 10 5 Cs 1 6.65 6
42511 10 5 Cs 1 6.66 3
Ziegel 42607 10 5 Cs 1 8.59 8
42608 10 5 Cs 1 8.62 11
42512 10 5 Cs 0.01 6.85 4
42513 10 5 Cs 0.01 5.94
42514 10 5 Cs 0.01 6.65
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Feststoff Labor- NaCl |SLR| Ele- Ir_litialkonzentra- oH Kd
Nr. [mmol/l] |[g/L]| ment | tion cO [umol/L] [I/kg]
42515 10 5 Cs 0.01 6.41 9
42609 10 5 Cs 0.01 8.59 13
42610 10 5 Cs 0.01 8.65| 18

A.5.3 Ergebnisse

Die Ergebnisse aus den Batchsorptionsversuchen sind in Abb. A. 18 (und Tab. A. 19) in
Form von Kp-Werten als Funktion des pH-Werts fiir die verschiedenen Feststoffe bei
unterschiedlichen Initialkonzentrationen (c0) von Eu(lll), U(VI), Cs(l) dargestellt. Der in
den Experimenten untersuchte pH-Wert-Bereich von 5.5 bis 8.5 soll eine moglichst rea-
listische Bandbreite abdecken, der unterhalb einer Deponie in einem oberflachennahem
Grundwasserleiter auftreten konnte. Zum Beispiel konnten Betonabfélle auf der Deponie
den pH-Wert im Nahbereich der Deponie erhéhen. Dieses wurde in den Experimenten
naherungsweise mit Werten bis zu pH 8.5 abgebildet. Die angewandte 10 mM NaCl L6-

sung stellt hierbei den geringen Salzgehalt des StuBwassers dar.

Der Einfluss des pH-Werts, der Initialkonzentrationen von Eu(lll), U(VI), Cs(l) und des
Feststoffs auf den Kp-Wert ist in Abb. A. 18 dargestellt. Fur Eu(lll) und U(VI) wurde un-
abhangig des Feststoffs zwischen pH 4.5 bis pH 7 eine steigende Sorption festgestellt.
Bei pH 8.5 wurden geringere Kp-Werte gemessen, welche durch die Lésungsspeziation
von Eu(lll) und U(VI) zu erklaren sind. Fur Eu(lll) und U(VI) dominieren bei hohen pH
Werten (wie pH 8.5) Carbonatspezies wie z. B. EuCOs*, Eu(COs)y, UO2(COs),?%,
UO2(CO3)s* in Losung, die eine verminderte Sorptionsaffinitat gegentiber den Feststof-
fen aufweisen. Ahnliche Trends konnten fiir diese Elemente bereits in /NOS 18/ beo-
bachtet werden. Fur Cs wurde dieses Verhalten nicht beobachtet. Dies liegt neben Ele-
ment-Feststoff spezifischen Sorptionsmechanismen u.a. an der einfach positiven
Ladung bei Cs(l) Uber den betrachten pH-Bereich. Ein vergleichbar ausgeglichenes
Sorptionsverhalten von Cs Verhalten konnte auch in /NOS 12/, /INOS 18/ und /BRA 00/

beobachtet werden.

Die pH-Werte aller Batchproben mit Kies sind ungeachtet des initial eingestellten pH-
Werts auf ca. pH 8.5 hochgedriftet. Durch einen Sauretest wurde offenkundig, dass im

Kies Carbonatphasen (z. B. Calcit) vorhanden waren, die den pH-Wert bestimmten.

Im Gesamtbild ist festzuhalten, dass wie erwartet und in A.5 bereits andiskutiert die Sorp-
tion in Abhangigkeit des pH wie folgt beschrieben werden kann Eu(lIN>U(VI)>Cs(l). Der
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Einfluss von variierenden Initialkonzentrationen (cO) unter identischen geochemi-
schen Randbedingungen sollte keinen signifikanten Effekt haben und zu demselben Kp-
Wert fuhren, sofern man sich im Bereich der linearen Konzentrationsabhangigkeit befin-
det und damit von einer Untersattigung der an der Feststoffoberflache vorhandenen
Sorptionsplatze auszugehen ist. Bei vergleichbaren pH und gleichem Feststoff ist insbe-
sondere bei Eu(lll) und Cs(l) eine deutliche Schwankungsbreite der Kp-Werte Uber eine
GroRRenordnung beobachtet worden, wobei kein einheitlicher Trend als Funktion der Ini-
tialkonzentration aufzeigt werden konnte (Abb. A. 18, Tab. A. 19). Diese potentielle Ab-
hangigkeit sollte mittels Sorptionsisothermen weiter untersucht und ggf. untermauert
oder widerlegt werden. Es ist zu vermuten, dass die insbesondere beim Mischsediment
hohen Kp-Wert Unterschiede bei Eu(lll) zwischen pH 6 und 7 im Zusammenhang mit
dem gewahlten SLR stehen und die Ausgangskonzentrationen in den Experimenten fast
vollstandig sorbiert wurde. Hier sollte in zukiinftigen Experimenten ein geringeres SLR
getestet werden. Bei Cs wurden fiir den LWI-Sand (und Kies) tber den untersuchen pH
Bereich systematisch héhere Kp-Werte bei geringerer Ausgangskonzentration (co) beo-
bachtet (Abb. A. 18, Tab. A. 19). Um detaillierte Rickschlisse aus diesen Beobachtun-

gen zu ziehen, wéren ebenfalls Sorptionsisothermen notwendig.

Beim Ziegel wurden fur Cs keine signifikanten Unterschiede oder Trends festgestellt. Die
Experimente mit Uran ergaben die geringsten Kp-Wert-Schwankungen in Abhéngigkeit
der Ausgangskonzentration (c0).

Der Einfluss der Initialkonzentration, c0, war bei Eu(lll) am ausgepragtesten, gefolgt von
Cs(l) und U(VI), d.h. Eu(ll)>Cs(l)>U(VI).

Bezuglich des Einflusses des Feststoffes konnte fir Eu eine zu erwartende Feststoff-
abhéngigkeiten beobachtet werden. Das Mischsediment mit Quarz, K-Feldspat und
Muskovit erreichte hier die hochsten Kp-Werte, gefolgt vom Ziegel und zuletzt LWI-Sand.
Der Kies zeigte ahnlich hohe Kp-Werte wie das Mischsediment und der Ziegel, was auf
den durch den S&uretest vermuteten Gehalt an z.B. Calcit zurtickzufiihren sein kénnte.
Um diese Vermutung zu untermauern sind detailliert Feststoffcharakterisierungen sowie
weitere Sorptionsexperimente notwendig. Fur U(VI) und Cs(l) waren die Trends nicht
eindeutig, wobei auch bei diesen Elementen das Mischsediment haufig die h6heren Kp-
Werte aufwies. Um belastbare Aussagen bzgl. der Feststoffabhéngigkeit jenseits von

generellen Trends machen zu kbénnen, sind detaillierte Feststoffanalysen notwendig.

Die hier in den Experimenten erhobenen Kp-Werte kdnnen zukinftig fir vergleichbare

Element-Feststoff Systeme im Grundwassersystem im Untergrund einer Deponie in
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Transportrechnungen Verwendung finden. Fir belastbare Aussagen bzgl. des Anwen-
dungsbereiches der erhobenen Kp-Werte wie auch Kp-Werten aus der Literatur machen
zu kdnnen, werden weitere konzeptionelle wie auch experimentelle Herangehensweisen

als sinnvoll erachtet.
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Abb. A. 18 Ergebnisse der Batchsorptionsversuche von A) Eu, B) U und C) Cs an

ausgewahlten Festphasen
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Unterschiedliche Symbolformen indizieren unterschiedliche Initialkonzentrationen (o), unter-

schiedliche Farben repréasentieren den jeweiligen Feststoff unabhéngig der Form.

A.6 Implizites Expertenwissen am Beispiel von Sorptionsparametern -
Methodischer Ansatz zur Bestimmung von Verteilungen ungewisser
Parameter aus implizitem Expertenwissen am Beispiel von
Sorptionsparametern

Vorbemerkung zur Sprachverwendung im Rahmen der Anwendung der Methodik.

Die geschlechtliche Zuordnung von Personen spielt im Zusammenhang mit der hier dar-
gestellten Untersuchung keine Rolle. Geschlechterdifferenzierende Formulierungen
werden deshalb nicht verwendet. Sammelbezeichnungen im Plural (,Mitarbeiter”, ,Ex-
perten®) sind generell generisch zu verstehen und schlieRen alle Geschlechter gleicher-
malRen ein, auch wenn sie sich aus grammatischen Maskulina ableiten. Besonders vor
dem Hintergrund der hier angestrebten Anonymisierung wird aber auch ein generischer
Singular bendétigt, der aufgrund der Strukturen der deutschen Sprache nicht ohne gram-
matisches Geschlecht auskommt. Es wird ausdrticklich betont, dass Formulierungen wie

1 71

,die Person®, ,der Experte”, ,ein Protokollant usw. einschlie3lich der sich darauf bezie-
henden Pronomina keine geschlechtliche Festlegung beinhalten. Die zur Anonymisie-
rung verwendeten Pseudonyme wurden nach dem Zufallsprinzip verteilt und stehen in
keiner Beziehung zum naturlichen Geschlecht der jeweiligen Person, dies gilt auch fur
Bezugnahmen auf diese Pseudonyme mittels Pronomina.

A.6.1 Einleitung

In die Berechnung der Strahlenexpositionen bei der Freigabe radioaktiver Stoffe flie3en
zahlreiche Parameter ein, die nicht mit 100 %iger Zuverlassigkeit bestimmbar sind, Va-
riationen unterliegen kénnen oder aus anderen Grinden mit Ungewissheiten behaftet
sind. Um diesem Umstand gerecht zu werden, kénnen probabilistische Berechnungen
durchgefuhrt werden. Dazu wird mittels eines vorgegebenen mathematischen Verfah-
rens eine groRRere Stichprobe von Datensatzen aus dem gesamten Parameterraum ge-
zogen — nach dem Zufallsprinzip oder einem anderen Verfahren — und das Modell nach-
einander mit allen diesen Datenséatzen durchgerechnet. Aus der Verteilung der Einzel-
ergebnisse konnen dann Schlussfolgerungen tber die Freigabegrenzen bzw. deren Ein-

haltung abgeleitet werden.

Weiterhin ist es moglich, die Empfindlichkeit eines Modells gegentiber den einzelnen
Parametern zu beurteilen (Sensitivitdtsanalyse). Die probabilistische Analyse spielt eine
zentrale Rolle bei der Bewertung und Kommunikation von Ungewissheiten zwischen den
verschiedenen Stakeholdern und wird auch in anderen Bereichen zur Berechnung von
Strahlenexpositionen gefordert, z. B. in der ,Berechnungsgrundlage zur Dosisabschat-

zung“ des Bundesamtes fiir die Sicherheit der nuklearen Entsorgung aus dem Jahr 2022.
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Generell werden zwei Arten von Ungewissheiten unterschieden: Aleatorische Ungewiss-
heiten basieren auf Zufallseinflissen, die im betrachteten Maf3stab nicht auflésbar sind.
Ein Parameter, der einer aleatorischen Ungewissheit unterliegt, kann also bei unter-
schiedlichen Realisationen, die mit demselben Modell unter denselben Bedingungen
darzustellen sind, tatsachlich verschiedene Werte haben. Eine solche Ungewissheit ist,
wenigstens im Prinzip, objektiv zu quantifizieren. Anderseits ist es moglich, dass zwar
ein bestimmter fester Wert gilt, dieser jedoch nicht genau bekannt ist. Solche Ungewiss-
heiten werden als epistemisch bezeichnet. Sie kdnnen nur durch subjektive Wahrschein-
lichkeiten quantifiziert werden, also durch Wahrscheinlichkeiten ausgedriickte personli-
che Einschatzungen von Experten (bayesscher Wahrscheinlichkeitsbegriff). In der

Praxis enthalten viele Ungewissheiten aleatorische und epistemische Bestandteile.

Um sinnvolle Ergebnisse aus einer probabilistischen Analyse zu erhalten, missen der
Stichprobenziehung begrundete Verteilungen fiir die Modellparameter zugrunde gelegt
werden. Das betrifft gleichermalf3en aleatorische und epistemische Ungewissheiten. Bei
den ersteren soll die Verteilung so gut wie mogliche die tatsdchlichen Verhaltnisse ab-
bilden. Bei epistemischen Ungewissheiten sollte die Verteilung einen sinnvollen Kom-
promiss der subjektiven Wahrscheinlichkeitseinschatzungen mehrerer Experten darstel-

len.

Statistische Verteilungen werden in Form von Verteilungsdichtefunktionen (probability
density function, pdf) quantifiziert. Allgemein ist die Verteilungsdichte eine multidimensi-
onale skalare Funktion auf dem gesamten Parameterraum, deren Integral Gber einen
bestimmten Teilbereich die Wahrscheinlichkeit angibt, dass die Werte der Parameter in
diesem Bereich liegen. Somit ist das Integral der pdf Giber den gesamten mdglichen Wer-
tebereich immer gleich eins. Obwohl die Parameter bei realen Modellen h&ufig miteinan-
der verknipft sind, geht man bei probabilistischen Analysen, auch aus Griinden der ma-
thematischen Eindeutigkeit, meist von unabhé&ngigen, eindimensionalen Verteilungen

aus und beriicksichtigt Kopplungen ggf. in anderer Weise.

Der Fall, dass fir einen Parameter eine gesicherte Datenbasis vorliegt, aus der sich eine
Verteilungsfunktion ableiten lasst, die genau die zu modellierende Situation repréasen-
tiert, kommt jedoch selten vor. Meist reicht die verfliigbare Datenlage dafur nicht aus. Um
trotzdem probabilistische Analysen durchfiihren und daraus gut begriindete statistische
Aussagen ableiten zu kénnen, muss auf implizites, erfahrungsbasiertes Expertenwissen
zurlickgegriffen werden. Solches Wissen ist durchaus valide, liegt aber generell nicht in
einer konkret fassbaren Form vor. Um es zu quantifizieren, sind gezielte Expertenbefra-
gungen notwendig. Ein befragter Experte wird dabei versuchen, seine personliche
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Erfahrung auf die angenommenen Verhaltnisse im zu modellierenden System zu Utber-
tragen und eine Schatzung abzugeben. Solche Schatzungen hangen nicht nur stark von
der Erfahrung des Experten ab, sondern werden auch durch psychologische Faktoren
mafgeblich beeinflusst, welche es zu erkennen und zu minimieren oder kompensieren
gilt. Derartige Phanomene sind etwa Ankerbildung (Beeinflussbarkeit durch die Frage-
stellung), Verfiigbarkeit (Uberschatzung geringer Wahrscheinlichkeiten von zeitnah be-

obachteten Ereignissen/Werten) und Ubervertrauen in die eigene Expertise.

Zur Quantifizierung unsicheren Expertenwissens existieren wissenschaftlich fundierte
Anséatze. Hier sind insbesondere Arbeiten der Universitat Sheffield zu nennen /OHA 06/,
/GOS 18/. Ein solches Vorgehen wird im Rahmen des hier beschriebenen Arbeitspakets
am Beispiel von bestimmten Sorptionsparametern (Kp-Werte) getestet und demonstriert.
Das Beispiel wurde gewabhlt, weil fir diese Kp-Werte keine konkrete Datenbasis vorliegt
und Kp-Werte generell Gber mehrere GréRenordnungen streuen kénnen, sodass hier mit
durchaus unterschiedlichen Einschétzungen verschiedener Experten zu rechnen war.
Weiterhin ist geplant, diese Kp-Werte im Rahmen einer Laboruntersuchung zu bestim-
men, sodass spater ein Vergleich der ermittelten Verteilung mit den tatsachlichen Mess-

daten mdoglich wird.

Das Vorgehen orientiert sich an der SHELF-Methode der Universitat Sheffield /GOS 18/.
SHELF ist ein Paket von Anleitungen zur systematischen Durchfiihrung von Experten-
befragungen, welches auch eine Software fir die Auswertung beinhaltet. Eine allen An-
spruchen gentigende Durchfiihrung des SHELF-Prozesses ist jedoch zeit- und kosten-
intensiv, da hierzu Fachexperten eingebunden werden mussen, deren nicht unerheb-
licher Arbeitsaufwand zu finanzieren ist. Im Rahmen der hier vorgestellten Demonstrati-
onslibung war dies nicht moglich. Stattdessen wurde auf die im Fachbereich Endlage-
rung der GRS vorhandene Expertise zum Sorptionsverhalten von Radionukliden an ver-

schiedenen Bodentypen zurtickgegriffen.

Es wurden insgesamt finf Experten identifiziert, von denen unabh&ngige, qualifizierte
Aussagen Uber diesen Parameter zu erwarten waren. Die Experten erhielten einen spe-
ziell gestalteten Fragebogen, wobei Einschatzungen zum Kp-Wert unter vier verschie-
denen Satzen von Randbedingungen (Bodentyp, pH-Wert, Element) abzugeben waren.
Daruber hinaus wurde der Fragebogen zwei weiteren Experten vorgelegt, die an der
messtechnischen Bestimmung der gesuchten Werte im Labor arbeiten und die Randbe-
dingungen definiert haben. Nach Auswertung der Antworten wurden die Experten im
Rahmen eines Online-Workshops zusammengebracht, dessen Ziel es war, einen Kon-
sens Uber die anzunehmenden Wahrscheinlichkeitsdichteverteilungen zu erreichen.
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Aus Zeit- und Budgetgrinden wurde bewusst darauf verzichtet, die Experten zu einer
tiefergehenden Einarbeitung in die spezielle Thematik aufzufordern, was fur eine quali-
fizierte Bewertung eigentlich erforderlich ware. Den Experten konnte nur wenig Zeit zur
konkreten Vorbereitung eingerdumt werden, wodurch es letztlich zu inhomogenen Be-
wertungen kam. Auch konnte beim Workshop nur eine der vier Situationen behandelt

werden.

Das priméare Ziel der hier dargestellten Untersuchung war, die praktische Anwendung
der SHELF-Methodik zur Expertenbefragung an einem realen Beispiel zu testen und
daraus zu lernen, wie solche Befragungen sinnvoll durchzufthren sind. Aufgrund des
begrenzten verfiigbaren Budgets konnte das Verfahren nur einmalig durchgefiihrt wer-
den, eine Revision einmal getroffener Vorgehensentscheidungen oder eine Wiederho-
lung einzelner Schritte war nicht mdglich. Insofern kann nicht der Anspruch erhoben wer-
den, dass die ermittelte Wahrscheinlichkeitsdichtefunktion das im Expertenkreis vorhan-

dene Wissen tatsachlich in optimaler Weise reprasentiert.

A.6.2 Die SHELF-Methodik

Die SHELF-Methodik ist ausfuhrlich beschrieben in den zum Paket gehérigen Unterla-

gen (Download unter https://shelf.sites.sheffield.ac.uk/download-shelf). Im Folgenden

werden nur einige wesentliche Elemente kurz dargestellt, die bei der vorliegenden Un-
tersuchung zum Einsatz kamen. Aufgrund des begrenzten Budgets kann diese den An-

spriichen an einen SHELF-Prozess nur in Teilen genigen.

Der Prozess beginnt mit der Festlegung des Befragungsgegenstands (Quantity of Inte-
rest, Qol). AnschlieRend ist das Befragungsteam zusammenzustellen, welches aus
mehreren Personen mit jeweils spezieller Qualifikation und Aufgabe bestehen sollte. Im

nachsten Schritt sind geeignete Experten zu identifizieren und einzuladen.

Zum SHELF-Prozess gehort prinzipiell eine grindliche Vorbereitung der Experten, wobei
ihnen auch eine Sammlung von relevanten Unterlagen (Evidence Dossier) zur Verfi-
gung gestellt werden sollte. Weiterhin sollten die Experten eine spezielle Schulung er-

halten, wie probabilistische Aussagen zu treffen sind (Expert Briefing).

Die eigentliche Befragung findet in zwei Schritten statt: individuelle Befragung und Grup-
penbefragung. Es werden mehrere Befragungsmethoden empfohlen, die fir unter-

schiedliche Befragungsgegenstande unterschiedlich geeignet sind. Generell sollen die
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Experten zunachst ihre personlichen Plausibilitatsgrenzen festlegen. AnschlieRend kén-
nen etwa bestimmte weitere personliche Quantile definiert werden (Median, Quartile,
Terzile) oder eine Anzahl von Spielminzen (Probs) auf vorab festgelegte Intervalle ver-
teilt werden (Roulette-Methode). Eine Variation der Quantil-Methode besteht darin, die
Experten um eine personliche Einschatzung der Wahrscheinlichkeit zu bitten, dass der

fragliche Parameter unterhalb oder oberhalb eines vorgegebenen Wertes liegt.

Nachdem jeder Experte sich zunachst individuell und unbeeinflusst eine Meinung gebil-
det hat, werden alle Experten im Rahmen eine Gruppengesprachs (SHELF-Workshop)
zusammengebracht, bei dem sie Argumente austauschen und ihre Sichtweisen einander
annahern kdnnen. Es ist nicht das Ziel dieses Workshops, am Ende Einigkeit zu errei-
chen, sondern den besten Kompromiss zwischen den Meinungen zu finden. Dabei hilft
die Vorstellung einer virtuellen sachverstandigen Person (Rational Impartial Observer,
RIO), die das Gesprach unparteiisch verfolgt und am Ende die Verteilung festlegt. Die
Experten sollen sich nicht tber die Verteilung einig werden, sondern dartiber, welche
Verteilung der RIO aufgrund der Diskussion festlegen wirde. Der SHELF-Workshop er-
fordert eine sorgféaltige Moderation durch eine erfahrene Person, um eine zielgerichtete

und ausgewogene Diskussion sicherzustellen.

Zur Ermittlung einer Verteilungsdichte auf Basis einiger weniger personlicher Wabhr-
scheinlichkeitswerte mehrerer Experten stellt das SHELF-Paket eine Software zur Ver-
figung, welche verschiedene Verteilungstypen vorschlagt und jeweils so parametrisiert,

dass sie die Gesamtsituation optimal wiedergeben.

A.6.3 Einschréankungen

Ziel der hier beschriebenen Ubung war, die Methodik anhand eines Beispiels praktisch
zu testen. Aufgrund der Begrenztheit der Mittel sowie der zur Verfligung stehenden Zeit
mussten einige Einschrankungen gegeniiber einem korrekten SHELF-Prozess hinge-

nommen werden:

Expertenauswahl: Es konnte nur auf Experten aus der GRS zurlickgegriffen werden,
wobei ausschlie3lich der Fachbereich Endlagerung bericksichtigt wurde. Die urspring-
lich vorgesehene Einbeziehung eines externen Experten erwies sich aus Termingrinden

als nicht maoglich.
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Vorbereitung: Den Experten konnte nur sehr wenig Zeit zur Vorbereitung eingeraumt
werden. Um einem inhomogenen Vorbereitungsstand entgegenzuwirken, wurden die
Experten sogar explizit aufgefordert, auf eine tiefergehende Vorbereitung zu verzichten
und die Fragen weitgehend spontan zu beantworten. Dementsprechend wurde keine

Quellensammlung (Evidence Dossier) zusammengestellt.

Moderator: Als Befragungsleiter und Moderator des SHELF-Workshops fungierte der
Initiator und Leiter des Arbeitspakets. Hierbei sollten vor allem Erfahrungen gesammelt
werden. Auf solche Erfahrungen konnte die Person ebenso wenig zurtickgreifen wie auf

ein spezielles Training als Befragungsleiter.

Workshop: Der Expertenworkshop konnte nur in Form eines 90-minitigen Online-Ge-

sprachs durchgefihrt werden.

A.6.4 Aufgabenstellung

Zunachst wurde der Befragungsgegenstand grob festgelegt: Es sollte das Sorptionsver-
halten bestimmten Element an mehr oder weniger genau definierten Bodenmaterialien
bei bestimmten pH-Bedingungen unter Zugrundelegung des Kp-Konzepts eingeschatzt
werden. Anhand dieser stark vereinfachten Aufgabenstellung wurden mégliche Experten

um eine Selbsteinschatzung gebeten.

In der Folge wurde die Aufgabenstellung prazisiert, wobei auf sinnvolle Festlegung der
geochemischen Bedingungen sowie gute Bestimmbarkeit der Kp-Werte im geowissen-
schaftlichen Labor der GRS Wert gelegt wurde. Die labortechnische Bestimmung der
Ko-Werte ist ebenfalls Teil des Gesamtprojekts und war zugleich als Test der Ergebnisse

der Expertenbefragung vorgesehen.

Fur die Expertenbefragung wurden die vier Randbedingungs-Situationen nach
Tab. A. 20 ausgewahlt. Da Kp-Werte in der Literatur teilweise unterschiedlich definiert
sind und in unterschiedlichen Einheiten gemessen werden, wurde vorgegeben, dass die

Werte in der Einheit I/kg zu bestimmen sind.
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Tab. A. 20 Randbedingungen fir die fiir die zu bestimmenden Kp-Werte

Material Element | pH IonLe_pstarke/ Sonstiges
dsung
Fein-/Mittelkies
(nicht naher charakterisiert) Eu 55 rdatm
Gemischtes fein- bis grobsandiges Eu 5.5 s?)hi;isc?l—e
Sediment, artifiziell zusammengesetzt | U(vl) | 5.5 [ 10 mM NaCl Bedingun-
aus folgenden Einzelkomponenten: gen, 25° C
80 % Quarz, 10 % K-Feldspat, Uvi) | 8.5 ’
10 % Muskovit

A.6.5 Befragungsteam

Das Befragungsteam wurde fiir die Ubung auf drei Personen reduziert: Befragungsleiter,
Fachberater und Protokollant. Der Befragungsleiter bereitete die Befragung vor, koordi-
nierte und leitete sie und fuhrte die anschlieende Auswertung durch. Als Fachberater
fungierte die federfilhrende Person des Laborteams, welches die Messungen plant und
durchfuhrt. Eine weitere Person des Laborteams wurde als fachlicher Beobachter und

Protokollant eingebunden.

A.6.6 Selbsteinschatzung und Auswahl der Experten

Da Sorption bei der Ausbreitung von Schadstoffen in der Geosphare eine wichtige Rolle
spielt, existiert im Fachbereich Endlagerung der GRS einige Expertise auf diesem Ge-
biet, jedoch verfligen die verschiedenen Mitarbeiter Uber sehr unterschiedliche Ausbil-
dungen und Erfahrungen. Als erster Schritt wurde deshalb ein Fragebogen zur Selbst-
einschatzung erarbeitet. Dieser wurde an einen Kreis von Personen verteilt, die aufgrund
ihrer Ausbildung und ihres Tatigkeitsbereichs fur potenziell geeignet gehalten wurden,
als Experten an der Befragung teilzunehmen?. Dieser Personenkreis wurde mit 17 Per-
sonen (ca. ein Drittel der Mitarbeiter des Fachbereichs) relativ grof angesetzt, um einer-
seits die vorhandene Expertise mdglichst vollstédndig zu erfassen und andererseits den
Umgang mit Selbsteinschatzungen auf einer moglichst breiten Basis zu Giben. Deshalb
wurden die Adressaten aufgefordert, den Fragebogen auch dann zu beantworten, wenn
sie sich selbst nicht als hinreichend qualifiziert ansahen oder an der eigentlichen Exper-

tenbefragung nicht teilnehmen wollten. Hierfir war eine Ausstiegsoption vorgesehen.

1 Die unmittelbar an den geplanten Laboruntersuchungen beteiligten Mitarbeiter wurden dabei nicht be-
ricksichtigt. lhnen wurde der Expertenfragebogen ebenfalls zur Beantwortung vorgelegt, jedoch nicht in
die Auswertung einbezogen.
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Weiterhin sollte der Fragebogen schnell bearbeitbar sein (ca. 5 Minuten) und Fragen von
eher objektivem sowie eher subjektivem Charakter aufweisen, um nicht nur Rick-
schliisse auf die Fachkompetenz nach eigener Einschatzung, sondern auch auf die per-
sonliche Auslegung dieser Einschatzung zu erlauben.

Der Fragebogen ist im Anhang wiedergegeben. Er besteht aus zehn kurzen Fragen, von
denen die ersten beiden zur Identifikation der Person und zur Feststellung ihrer Ausbil-
dung dienen. Die Fragen 3 bis 9 sind durch Eintragung eines Zahlenwerts von 0 bis 10
zu beantworten; darunter haben insbesondere die Fragen 6 bis 8 eher objektiven Cha-
rakter, wobei allerdings die Auslegung von Indefinita wie ,intensiv* oder ,sehr viel“ be-

wusst den Beantwortern Uberlassen wurde.

Es ist festzuhalten, dass den Personen, denen der Fragebogen vorgelegt wurde, tUber
die darin enthaltene Erlauterung hinaus keine weiteren Informationen zum Befragungs-

gegenstand gegeben wurden

Der Fragebogen wurde per E-Mail fachbereichsintern an 17 Personen verteilt, wobei um
zligige Bearbeitung gebeten wurde. Acht antworteten innerhalb einiger Tage, an die Ub-
rigen wurde nach ca. einer Woche eine Erinnerungsmail geschickt. Daraufhin gingen
sieben weitere Antworten ein, davon eine nach telefonischer Riickfrage, was genau er-
wartet werde. Eine Person teilte telefonisch mit, dass sie sich nicht berufen fuhle und
keinen Sinn darin sehe, den Fragebogen auszufillen. Eine Person reagierte iberhaupt

nicht.

Zur Auswertung wurden die Antworten anonymisiert, den potenziellen Experten wurden
Pseudonyme zugewiesen. In Abb. A. 19 sind die Antworten dargestellt, wobei die per-

sonlichen Daten ausgeblendet wurden.

Pseudonym Birte Charly Doris Erwin  Frauke Gunther Hilde Igor  Juia Konrad Lise Manni Nora  Ortolf Petra  Quintus Rita
Mein GRS-Kiirzel:

Meine Ausbildung (Fach/Facher, Abschluss):

Ich kenne mich mit Sorptionschemie aus: 3 2 4 2 2 8 4 7 10 8 5 2 5 8 1
Ich verstehe das Ky-Konzept: 7 2 6 0 8 8 7 10 10 10 s 2 8 7 1
Ich verstehe, wie Ky-Werte von physikalischen, chemischen und 5 2 9 0 4 8 6 7 10 8 5 2 6 6 1
geochemischen Bedingungen abhangen:

Ich habe mich in mehreren Projekten intensiv mit Sorptionsparametern 3 0 1 0 7 5 0 10 10 8 2 1 8 2 0
beschaftigt:

Ich habe sehr viel Fachiiteratur zum Thema Sorption gelesen: i 0 2 0 6 5 1 8 10 8 0 0 3 3 [)
Ich habe mich auf nationaler und internationaler Ebene zum Thema 0 0 1 0 2 6 0 9 7 7 0 0 5 1 [)
Sorption intensiv mit Fachleuten ausgetauscht:

Ich traue mir eine fachlich fundierte und zuverlassige Aussage ber K- 1 0 2 0 5 6 1 7 10 8 5 0 s 3 0
Werte unter den oben genannten Bedingungen zu:

Bereitschaft zur Teilnahme nein ja ja nein nein ja nein

ja ja ja  nein ja ja ja ja ja

Abb. A. 19 Anonymisierte Antworten auf den Selbsteinschatzungs-Fragebogen

Die grun hinterlegten Einschatzungen sind eher subjektiver, die rot hinterlegten eher objekti-
ver Natur, die gelb hinterlegte Gesamteinschétzung soll die Antworten hinsichtlich der Befra-

gung aggregieren.
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Die Antworten zeigen einige Auffalligkeiten. So bewertet etwa Doris ihr Verstéandnis des
Kp-Konzepts mit 6, aber ihr Verstéandnis, wie die Kd-Werte von verschiedenen Bedin-
gungen abhangen, mit 9. Dabei stellt sich die Frage, wie jemand, der das — relativ einfa-
che — Konzept im Ganzen nur mittelmafiig gut versteht, ein sehr gutes Verstandnis von
den Details haben kann. Erwin behauptet, immerhin ein Grundverstandnis von Sorpti-
onschemie zu haben (Bewertung 2), aber das Kd-Konzept Giberhaupt nicht zu verstehen
(Bewertung 0). Da das Kp-Konzept die einfachste Beschreibung der Sorption darstellt,
ist dies schwer nachvollziehbar. Ein &hnliches Missverhéltnis, allerdings auf htherem

Niveau, liegt bei Quintus vor.

Einige Antworten lassen deutlich erkennen, dass sich die jeweiligen Mitarbeiter nicht als
qualifiziert sehen. Das gilt insbesondere fir die vier Personen, die Frage 9 mit 0 beant-
wortet haben, obwohl eine davon (Charly) die Teilnahme an der Befragung nicht abge-
lehnt hat. Ansonsten scheinen niedrige Selbsteinstufungen bei Frage 9 nicht unbedingt
auf unzureichende Quialifikation, sondern eher auf Zuriickhaltung hinzuweisen. So wiir-
den die Verstandnis-Einstufungen (griine Felder) von Birte, Doris, Hilde und Quintus

durchaus héhere Qualifikationswerte erwarten lassen als angegeben.

Mdglicherweise ist die Einstufungs-Skala von 0 bis 10 auch unterschiedlich verstanden
worden. Julia etwa hat fast ausschlief3lich den Maximalwert 10 vergeben. Das bedeutet
sicher nicht, dass sie ihre eigene Expertise als nicht mehr steigerungsfahig ansieht, son-
dern dass sie schlicht alle Fragen (bis auf eine) mit einem eindeutigen ,Ja“ beantwortet
hat. Andere mégen das eher quantitativ interpretiert und sich deshalb sehr viel zuriick-
haltender eingestuft haben.

Insgesamt sieben Personen haben sich bei Frage 9 mindestens mit 5 eingestuft, eine
davon (Petra) stand fir die Befragung jedoch nicht zur Verfiigung. Die verbleibenden
sechs — Frauke, Gunther, Igor, Julia, Lise und Manni — wurden fiir die eigentliche Exper-
tenbefragung ausgewahlt. Eine davon (Frauke) zog sich jedoch nach Vorlage des Be-
fragungsbogens zurtick und gab an, sich wohl doch falsch eingeschétzt zu haben. Somit

standen funf Experten fur die Befragung zur Verfiigung.

A.6.7 Individuelle Expertenbefragung

Fur die individuelle Befragung wurde ein weiterer Fragebogen erarbeitet (siehe Anhang
A.6.14). Dabei wurde versucht, den SHELF-Empfehlungen soweit wie mdglich gerecht

zu werden. Als Anhaltspunkt fir den Zeitaufwand zur Bearbeitung des Fragebogens
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wurden zwei Stunden empfohlen, davon fir die Vorbereitung nicht mehr als ca. 60 Mi-
nuten. Im Interesse einer homogenen Qualitat der Antworten wurden die Experten expli-
zit aufgefordert, auf eine gezielte Einarbeitung zu verzichten und ihre Aussagen aufgrund
ihres vorhandenen Wissenshintergrundes zu treffen, der lediglich kurz ,reaktiviert* wer-
den sollte. Dies entspricht sicherlich nicht den Anforderungen an eine zuverlassige und
belastbare Expertenbefragung, war jedoch im Rahmen der kleinen Ubung nicht anders

umsetzbar.

Entsprechend der SHELF-Methodik wurden die Experten zunachst um die Festlegung
ihrer personlichen Plausibilitatsgrenzen L (lower) und U (upper) gebeten. Diese Grenzen
sollen dasjenige Intervall definieren, in dem der fragliche Wert nach der persdnlichen
Einschatzung des Experten mit an Sicherheit grenzender Wahrscheinlichkeit liegt, oder
umgekehrt ausgedriickt: Es soll dem Experten extrem unwahrscheinlich oder sogar un-
glaubhaft erscheinen, dass der Wert bei einer Messung unterhalb von L oder oberhalb

von U gefunden wird.

Im nachsten Schritt war der persoénliche Median M festzulegen, also derjenige Wert des
Parameters, der das mdgliche Werteintervall in zwei Halften teilt, die dem Experten
gleich wahrscheinlich erscheinen. Eine solche Einteilung wird haufig als nicht einfach
empfunden. Die SHELF-Anleitung empfiehlt deshalb zur Uberpriifung ein Gedankenex-
periment, bei dem der Experte einen (virtuellen) Geldbetrag gewinnt, wenn er korrekt
tippt, ob der tatsachliche Wert unterhalb oder oberhalb von M liegt; falls er dabei aber
eine Préaferenz fur ein Teilintervall empfindet, soll er M modifizieren. In dieser Form
scheint das Gedankenspiel allerdings nicht optimal, da der Experte dabei die Moglichkeit
hétte, seine Gewinnchancen zulasten wissenschatftlicher Ehrlichkeit zu erhdhen. Des-
halb wurde den Experten ein gedankliches Wettspiel mit einer zweiten Person nahege-
legt, bei dem jeder ein Teilintervall erhalt und derjenige gewinnt, in dessen Teilintervall
der Wert tatséachlich liegt. Der Experte bestimmt den Teilungspunkt, die zweite Person
darf sich ein Teilintervall aussuchen, wobei vorausgesetzt wird, dass sie dabei auf den-
selben Wissensstand zurlickgreift, den der Experte besitzt. Bei diesem Spiel liegt der
hinsichtlich der erwarteten Gewinnchance optimale Teilungspunkt genau beim persoénli-

chen Median.

Fur den nachsten Schritt sieht die SHELF-Methodik verschiedene Mdglichkeiten vor. Bei

der sogenannten Roulette-Methode verteilt der Experte eine Anzahl von virtuellen Spiel-

miinzen auf mehrere Teilintervalle der Qol entsprechend seinen persodnlichen Wahr-

scheinlichkeiten. Dieses Verfahren scheint jedoch fur Kd-Werte ungeeignet, da sich die

Ungewissheitsbereiche Uber mehrere Grol3enordnungen erstrecken und somit ein
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geeignetes Intervallraster kaum festzulegen wére. AufRerdem wiirde ein vom Befra-
gungsteam vorgegebenes Raster unvermeidbar dessen Vorstellungen vom wahrschein-
lichsten Wertebereich widerspiegeln und damit eine Beeinflussung der Experten bedeu-
ten (Ankerbildung, engl.: anchoring). Aus diesem Grund wurde die Quartil-Methode
gewahlt. Dabei sollen die Experten die Bereiche unterhalb und oberhalb ihres personli-
chen Medians jeweils noch einmal in der Mitte — bezogen auf die Wahrscheinlichkeit —
teilen, sodass vier Bereiche entstehen, die beziiglich des gesuchten Wertes als gleich
wahrscheinlich angesehen werden. Die personlichen Werte fur das untere und das obere
Quartil werden als Q1 und Qs bezeichnet. Zur Uberpriufung ihrer Bewertung wurde den
Experten eine erweiterte Version des obigen gedanklichen Wettspiels empfohlen, bei
der es der Experte mit drei Gegenspielern zu tun hat. Aus den vier Teilintervallen dirfen
sich diese nacheinander eins aussuchen, der Experte selbst bekommt das lbrig geblie-
bene. Derjenige, in dessen Teilintervall der Wert nach genauer Bestimmung tatséchlich

liegt, gewinnt.

Die Experten wurden aufgefordert, ihre personlichen Plausibilitatsgrenzen, Mediane und
Quantilwerte zunéchst provisorisch zu notieren, und nach Uberlegung ggf. anzupassen.
Im letzten Schritt waren die Werte in die vorgegebenen Tabellen einzutragen. Aus infor-
mativen Grinden wurde auch um Angaben zum Zeitbedarf fur die einzelnen Schritte
gebeten, weiterhin stand ein Freitextfeld zur Einschatzung des ,personlichen Gefihls®

und allgemeine Kommentare zur Verfiigung.

Die ausgefillten Fragebdgen wurden — zum Teil nach Erinnerung — innerhalb von ca.

drei Wochen zurtickgeschickt. Die Antworten sind in Tab. A. 21 zusammengestellt.

Tab. A. 21 Antworten der Experten

Gunther L Q1 M Qs U
Eu, Kies, pH 5,5 30 250 400 500 1000
Eu, Mischsediment, pH 5,5 300 2500 4000 5000 10000
U(VI), Mischsediment, pH 5,5 100 1000 1400 1800 4000
U(VI), Mischsediment, pH 8,5 200 1500 2400 3000 6000
Igor? L Q1 M Qs U
Eu, Kies, pH 5,5 0,1 10 100 500 1000
Eu, Mischsediment, pH 5,5 0,1 10 100 500 1000
U(VI), Mischsediment, pH 5,5 k. A. k. A. k. A. k. A. k. A.

2 Der Experte Igor erklarte, zur Situation ,U(VI), Mischsediment, pH 5,5 keine Angaben machen zu kénnen
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U(VI), Mischsediment, pH 8,5 0,1 1 20 50 100
Julia L Q1 M Qs U
Eu, Kies, pH 5,5 0,1 8 10 30 100
Eu, Mischsediment, pH 5,5 0,1 80 100 300 1000
U(VI), Mischsediment, pH 5,5 0,01 0,05 0,1 5 100
U(VI), Mischsediment, pH 8,5 1 20 100 300 10000
Lise L Q1 M Qs U
Eu, Kies, pH 5,5 0,1 10 100 500 10 000
Eu, Mischsediment, pH 5,5 10 800 1500 3000 100 000
U(VI), Mischsediment, pH 5,5 1 50 150 300 10 000
U(VI), Mischsediment, pH 8,5 0,1 5 20 100 1 000
Manni® L Q: M Qs U
Eu, Kies, pH 5,5 0,001 0,0067 0,01 0,02 1
Eu, Mischsediment, pH 5,5 1 8 10 20 1000
U(Vl), Mischsediment, pH 5,5 1 8 10 20 1000
U(VI), Mischsediment, pH 8,5 10 80 100 200 10000

Um einen Vergleich zu erhalten, wurden die beiden Hauptbeteiligten des Laborteams,

welches die Randbedingungen definiert hat und die messtechnische Bestimmung der

Ko-Werte durchfiihren wird, ebenfalls gebeten, den Fragebogen auszufillen — selbstver-

standlich vor Durchfiihrung der Messungen und ohne Absprache untereinander. Diese

Antworten wurden den Experten nicht bekannt gemacht und nicht in die Hauptauswer-
tung einbezogen, jedoch mit denselben Methoden separat ausgewertet. Diese Antwor-

ten sind in Tab. A. 22 zusammengestellt.

Tab. A. 22 Antworten der Laborteam-Mitarbeiter

Laborteam Mitarbeiter A L Q: M Qs U
Eu, Kies, pH 5,5 1 50 100 1000 3000
Eu, Mischsediment, pH 5,5 10 100 500 2000 3000
U(VI), Mischsediment, pH 5,5 100 800 1000 2000 3000
U(VI), Mischsediment, pH 8,5 100 1500 2000 3000 10000
Laborteam Mitarbeiter B L Q1 M Qs U
Eu, Kies, pH 5,5 50 1800 3000 20000 | 100000
Eu, Mischsediment, pH 5,5 500 3000 4000 7000 20000
U(VI), Mischsediment, pH 5,5 5 250 400 700 2000
U(VI), Mischsediment, pH 8,5 1 6 10 20 100

3 In der Original-Antwort des Experten Manni sind die Kehrwerte der hier genannten Zahlenwerte angege-
ben; dementsprechend sind auch L und U sowie Q1 und Qs vertauscht. Dies beruhte auf einem Missver-
sténdnis und wurde hier Kkorrigiert.
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A.6.8 Experten-Workshop

Der SHELF-Prozess sieht einen Workshop vor, bei dem die Experten Argumente aus-
tauschen und, soweit mdglich, ihre Meinungen einander annéhern sollen. Dies konnte
nur in Form eines 90-minttigen Online-Gesprachs realisiert werden, an dem neben den
funf Experten und dem Befragungsleiter die beiden Hauptbeteiligten des Laborteams als

Fachberater und Protokollant teilnahmen.

Bei dem Gesprach wurden sowohl allgemein-methodische als auch fachliche Aspekte

angesprochen diskutiert.

e Allgemein:
— War die Aufgabenstellung hinreichend eindeutig?
— War die Befragungsmethode verstandlich und geeignet?
— Sind eventuell Missverstandnisse deutlich geworden?
— Wie sind die teilweise inkonsistenten Plausibilitétsintervalle zu bewerten?
— Zu unklare Definition?
— Zu eng gewahlte personliche Grenzen?

e Fachlich:
— Argumente fir oder gegen die einzelnen Einschatzungen
— Welche Bewertungen erscheinen Gberraschend? Warum?

— Wie wirde der RIO die Grenzen und Wahrscheinlichkeiten festlegen?

Ziel der fachlichen Diskussion war, zumindest tUber den letzten Punkt Einigkeit zu erzie-
len, also Uber die Einschatzung, zu welchem Ergebnis der RIO nach als fachkundiger

aber neutraler Beobachter der Diskussion kommen wiirde.

Bei dem Workshop entwickelte sich eine lebhafte Diskussion, insbesondere auch wegen
der stark voneinander abweichenden Einschatzungen. Aufgrund des begrenzten Zeit-
rahmens konnte allerdings nur die erste Randbedingungs-Situation (Eu, Kies, pH = 5,5)

behandelt werden.
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Um einer gedanklichen Fixierung der einzelnen Experten auf die von ihnen urspriinglich
gegebenen Antworten entgegenzuwirken, wurde fur die Gruppenbefragung ein anderer
Ansatz gewahlt als fur die Einzelbefragung. Anstatt die in den Fragebodgen festgelegten
personlichen Quartilwerte aufgrund der Diskussion zu modifizieren, wurde die Gruppe
der Experten aufgefordert, gemeinsam einzuschatzen, welche Wahrscheinlichkeiten der
RIO dafiir bestimmten, auf Basis der Diskussion festgelegten Intervallen fir den Kd-Wert

zuweisen wirde. Die Fragestellung wurde folgendermaf3en formuliert:

Welche Plausibilitatsgrenzen L und U fur die Kd-Werte wiirde der RIO ansetzen?

Wie wirde der RIO die Wahrscheinlichkeiten Py, Py, P, ansetzen, dass der gesuchte Kd-
Wert unter X, vy, z liegt?

Die Intervallgrenzen fir die Situation (Eu, Kies, pH = 5,5) wurden auf x = 10, y = 100,
z = 1000 (Einheit I/kg) festgelegt. Die Experten einigten sich schlieB3lich auf die in
Tab. A. 23 angegebenen Wahrscheinlichkeiten.

Tab. A. 23 RIO-Plausibilitatsgrenzen und -Wahrscheinlichkeiten

L U Px (x=10) Py (y=100) | P, (z=1000)
Eu, Kies, pH 5,5 0,001 10000 0,3 0,5 0,9
A.6.9 Auswertung der Ergebnisse

Die Ergebnisse wurden mittels der im SHELF-Paket integrierten Software ausgewertet.
Zunachst werden die Ergebnisse der Einzelbefragung vergleichend grafisch dargestellt
(siehe Abb. A. 20). Da sich die fur moglich gehaltenen Kp-Werte jeweils tiber mehrere
(bis zu sieben) GréRRenordnungen erstrecken, ist es sinnvoll, stattdessen die (dekadi-

schen) Logarithmen zu betrachten.
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Abb. A. 20 Ergebnisse der Einzelbefragung

Dargestellt sind auf logarithmischer Skala die jeweils angegebenen Plausibilitatsintervalle,

eingeteilt in vier Teilbereiche gleicher subjektiver Wahrscheinlichkeit.

Es féllt auf, dass die Plausibilitatsintervalle der finf Experten teilweise stark voneinander
abweichen und in einigen Fallen nicht einmal tberlappen. Die auffélligste Diskrepanz
liegt bei der Situation ,Eu, Mischsediment, pH 5,5 zwischen den Experten Gunther und
Manni vor: Zwischen dem grof3ten von Manni flr gerade noch vorstellbar gehaltenen
Wert und dem kleinsten Wert, den Gunther noch eben fur denkbar erachtet, liegen ein-
einhalb GroRenordnungen.

In Abb. A. 21 sind die Antworten der beiden Mitarbeiter des Laborteams dargestellit.
Selbst hier gibt es deutliche Unterschiede in den Erwartungen, die so weit gehen, dass
in einem Fall die Plausibilitatsintervalle nicht Gberlappen.

Die grof3en Diskrepanzen deuten darauf hin, dass die Vorgaben von den Experten in
unterschiedlicher Weise verstanden oder interpretiert wurden. Allerdings werden selbst
innerhalb des Laborteams, das die Vorgaben gemeinsam festgelegt hat, grol3e Unter-
schiede in den Ergebniserwartungen deutlich.
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Abb. A. 21 Antworten der Labormitarbeiter

Solche Verstandnisunterschiede kénnen nur in einer gemeinsamen Diskussion ausge-
raumt werden. Deshalb erscheint es nicht sinnvoll, die Ergebnisse der Einzelbefragun-
gen mit formalen Methoden zusammenzufihren und daraus eine Verteilungsfunktion zu
bestimmen. Stattdessen wird als Grundlage fir deren Festlegung ausschlie3lich das Er-
gebnis der Gruppenbefragung verwendet. Dies ist allerdings nur fir die Randbedin-
gungs-Situation ,Eu, Kies, pH 5,5 mdglich, weil nur diese in der Gruppendiskussion be-
handelt werden konnte.

Die unmittelbare Umsetzung der Werte nach Tab. A. 23 ergibt die in Abb. A. 22 darge-
stellte Histogrammverteilung.
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Abb. A. 22 Histogrammverteilung, abgeleitet aus den Werten nach Tab. A. 23

Die roten Bereiche zeigen die 10 %- und 90 %-Quantile an

Die Verteilung ist deutlich linksschief, weil die untere Plausibilitatsgrenze um vier Gro-
Renordnungen unter dem ersten Quartil liegt, die obere jedoch nur um eine GrolRenord-
nung Uber dem dritten Quatrtil.

Das SHELF-Paket beinhaltet ein Software-Werkzeug, mittels dessen die bestange-
passte Wahrscheinlichkeitsdichtefunktion bestimmt werden kann, wobei der Anwender
die Moglichkeit hat, den Verteilungstyp vorzugeben oder den bestgeeigneten Vertei-
lungstyp vom Programm bestimmen zu lassen. Letzteres ergibt eine gespiegelte Log-
Normalverteilung (siehe Abb. A. 23):

fx(x) = ﬁ-ﬁexp (—ﬁ(ln(él —x)— ,u)z), furx < 4

fx(x) = 0 sonst

mitu = 0.735,0% = 0.389

Diese Verteilung gibt die ausgepragte Linksschiefe am besten in stetiger Form wieder.
Sie entspricht einer Log-Normalverteilung der Gré3e (4 — x) = (4 — log(K4)) und kdnnte
bei einer probabilistischen Analyse als solche in die Stichprobenziehung einflieRen, wo-
raus die zu verwendenden Kd-Werte dann durch eine einfache Umformung zu berech-

nen waren.
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Mirror log normal(0.735, 0.624)
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Abb. A. 23 Best-Fit-Wahrscheinlichkeitsdichtefunktion, abgeleitet aus den Werten

nach Tab. A. 23

Die roten Bereiche zeigen die 10 %- und 90 %-Quantile an.

A.6.10 Vergleich mit Laborergebnissen

Nach Abschluss der Expertenbefragung und deren Auswertung wurden Kp-Werte im La-
bor messtechnisch ermittelt. Die Untersuchungen und ihre Ergebnisse sind in Anhang
A.5 im Detail beschrieben. Die den Expertenschatzungen zugrunde gelegten Vorgaben
konnten dabei nur ndherungsweise eingehalten werden. Es wurden jeweils mehrere Pro-
ben untersucht, wobei auch Randbedingungen variiert wurden, die nicht vorab festgelegt
worden waren, etwa die Konzentration der Losung. Den vorgegebenen pH-Wert von 5,5
einzustellen, erwies sich als schwierig, da die verwendeten Bodensimulate regelmafig
zu einer pH-Verschiebung hin zu héheren Werten fiihrten. Da der Kd-Wert empfindlich
vom pH-Wert abhangt, kann sich eine kleine Abweichung bereits deutlich auf das Mes-

sergebnis auswirken.

Jede Randbedingungs-Situation wurde durch mehrere Proben mit unterschiedlichen
Konzentrationen des Testelements realisiert. Die jeweils ermittelten Messwerte sind in
Tab. A. 24 zusammengestellt. Es wird deutlich, dass selbst bei eigentlich gleichen Rand-
bedingungen teilweise erhebliche Schwankungen auftreten, die allerdings in der loga-

rithmischen Darstellung weniger deutlich zutage treten.
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Tab. A. 24 Experimentell bestimmte Werte fur verschiedene Laborproben

Randbedingungen Pr?\ﬁén }[<u0|\;|]/7]. pH Kd [I/kg] | log(Kd)
Eu, LWI-Sand (anstelle 42617 1,0 5,82 646 2,81
von Kies pH 5.5), 42618 1,0 5,74 745 2,87
pH 5,5 42623 0,01 5,54 100 2,00

42624 0,01 5,70 41 1,61
Eu, Mischsediment, 42394 1,0 5,94 4613 3,66
pH 5,5 42395 1,0 6,07 56244 4,75
42400 0,1 6,44 43692 4,64
42401 0,1 6,41 38572 4,59
42406 0,01 6,21 14804 4,17
42407 0,01 6,40 11555 4,06
U(VI), Mischsediment, 42520 1,0 5,73 194 2,29
pH 5,5 42521 1,0 5,45 396 2,60
42529 0,1 6,43 514 2,71
42530 0,1 6,29 464 2,67
42536 0,01 6,70 383 2,58
42537 0,01 6,35 308 2,49
U(VI), Mischsediment, 42577 1,0 8,30 18 1,26
pH 8,5 42578 1,0 8,27 32 1,51
42579 0,1 8,46 17 1,24
42580 0,1 8,35 16 1,21
42581 0,01 8,34 16 1,21
42582 0,01 8,39 16 1,21

Die Laborergebnisse wurden mit der aus der Expertenbefragung abgeleiteten Verteilung
verglichen. Abb. A. 24 zeigt die oben ermittelte Best-Fit-Wahrscheinlichkeitsdichtefunk-
tion zusammen mit den vier Messwerten fur die betrachtete Randbedingungssituation.
In Anbetracht der erheblichen Unterschiede zwischen den urspriinglichen Erwartungen
der Experten passen die Messergebnisse Uberraschend gut zu der aus der Gruppenbe-
fragung abgeleiteten Verteilung und gruppieren sich um deren Maximum herum. Aller-

dings erstreckt sich diese Verteilung Gber mehr als sieben GréZenordnungen.

Zu den Ubrigen Randbedingungs-Situationen wurden keine Verteilungen bestimmt, so-
mit ist auch eine Einordnung der Messwerte in dieser Form nicht moglich. In Abb. A. 25
sind die Einzeleinschatzungen — einschliel3lich derjenigen der Labormitarbeiter — noch
einmal wiedergegeben, wobei jeweils die Bandbreiten der im Labor ermittelten Mess-
werte mit dargestellt sind (griine Rechtecke). Bei der Situation ,Eu, Mischsediment, pH
5,5 liegen die Erwartungen aller Experten deutlich unterhalb der tatsachlich gemesse-
nen Werte. Bei vier von sieben Einschatzungen liegen alle Messwerte oberhalb der obe-
ren Plausibilitatsgrenze, lediglich bei Lise liegen alle Werte noch unterhalb dieser Gren-

ze. Der Hauptgrund fir die scheinbaren Fehleinschatzungen diirfte allerdings darin lie-
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gen, dass der vorgegebene pH-Wert bei diesen Messungen nicht eingehalten werden
konnte und der tatsachliche pH-Wert jeweils deutlich héher lag, was dann auch zu star-
kerer Sorption fuhrt. Bei den Messungen mit Uran fligen sich dagegen die gefundenen
Ko-Werte in die meisten Schatzungen mehr oder weniger gut ein, wobei allerdings auch
hier jeweils mindestens ein Experte/Labormitarbeiter deutlich zu hoch oder zu niedrig
geschatzt hat. Die Ergebnisse lassen vermuten, dass eine Gruppenbefragung in diesen
Fallen zu einer verninftigen Verteilungsfunktion gefiihrt hatte.

Mirror log normal(0.735, 0.624)

o
03- /
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00-
4

2 0 2
X = log(Kd)
Abb. A. 24 Best-Fit-Wahrscheinlichkeitsdichtefunktion, abgeleitet aus den Werten

nach Tab. A. 24

fxl(%)

Die experimentell ermittelten Messwerte fir verschiedene Laborproben sind als griine Linien
mit eingetragen.
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Abb. A. 25 Einzeleinschatzungen der Experten sowie der Labormitarbeiter im Ver-

gleich mit den Bandbreiten der experimentell ermittelten Werte (griine
Rechtecke)
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A.6.11 Fazit

Die Untersuchung wurde als Ubung zur Vorgehensweise bei der Bestimmung von Wahr-
scheinlichkeitsdichten fur unzureichend bekannte Parameter hinsichtlich einer probabi-
listischen Analyse durchgefiihrt. Die Ubung hat gezeigt, dass die SHELF-Methodik im
Prinzip einen praktikablen und sinnvollen Ansatz darstellt. Zumindest fur den einen Fall,
der vollstandig bearbeitet werden konnte, ergab sich eine Verteilung, die mit den spéater
im Labor ermittelten Messwerten gut zusammenpasst. Dies sollte allerdings nicht in der
Weise missverstanden werden, dass es Ziel der Methodik sei, unabhangig gewonnene
Messwerte durch die Verteilung méglichst genau wiederzugeben. Vielmehr soll die Me-
thodik das Expertenteam zu einer gemeinsamen Einschatzung bringen sowie diese er-

fassen und quantifizieren.

Die unabhangigen Einzeleinschatzungen der Experten liegen zum Teil deutlich ausei-
nander. Dennoch wurde in der Gruppenbefragung, bei der jeder Experte seine personli-
che Einschéatzung mit Argumenten unterlegen, aber auch revidieren konnte, beziglich
des behandelten Falles soweit Einigkeit erzielt, dass die aus der gemeinsamen RIO-
Bewertung abgeleitete Verteilung sinnvoll erscheint. Dies zeigt, dass die Gruppenbefra-
gung ein wichtiges Element des Bewertungsprozesses ist. Rein formal liel3e sich eine
Verteilung auch allein aus den Einzelbefragungsergebnissen ableiten. Dazu kénnte man
zum Beispiel jedem Experten ein ,Stimmgewicht* zuordnen — ohne Vorliegen eindeutiger
Griuinde sollte man nicht vom Gleichgewicht unter allen Experten abweichen — und deren
personliche (ggf. interpolierte) Wahrscheinlichkeiten jeweils bis zu bestimmten Anker-
werten aufsummieren. Aus den so ermittelten Gesamtwahrscheinlichkeiten der Anker-
werte liel3e sich dann eine stetige Verteilungsdichtefunktion bestimmen. Diese wéare aber
nur ein rein rechnerischer Kompromiss zwischen den unabhangig erfolgten Einschat-
zungen ohne inhaltlichen Mehrwert gegeniber diesen. Ein solches Vorgehen kdnnte
sich ggf. bei Vorliegen einer sehr grofen Anzahl von Expertenmeinungen anbieten,
wenn zum einen eine Gruppenbefragung organisatorisch und praktisch nur schwer
durchfuhrbar ware und zum anderen von einer solchen auch kaum eine signifikante Ab-

weichung vom herrschenden ,Meinungsdurchschnitt zu erwarten ware.

A.6.12 Erfahrungen aus der Studie

Eine Expertenbefragung nach der SHELF-Methode wurde im Rahmen der hier beschrie-
benen Untersuchung erstmalig flr Sorptionsparameter im Zusammenhang mit der Frei-

setzung radioaktiver Stoffe durchgefiihrt, wobei — entsprechend dem begrenzten Budget
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— der demonstrative Charakter im Vordergrund stand. Dabei sind einige Schwierigkeiten
deutlich geworden, denen bei einer zukunftigen Anwendung der Methodik Aufmerksam-
keit gewidmet werden sollte. Auf diese Punkte wird im Folgenden eingegangen.

Festlegung des Befragungsgegenstands

Fur die Ubung wurden nur interne Experten herangezogen. Dazu wurden einem Kreis
von moglichen Kandidaten zehn Fragen zur Selbsteinschétzung vorgelegt, wofir der
Befragungsgegenstand selbst zunachst nur grob umrissen worden war. Es hat sich her-
ausgestellt, dass dies bei mehreren Kandidaten nach eigenem Bekunden sowohl zu Un-
sicherheiten bei der Selbsteinschatzung als auch zu Fehleinschatzungen der eigenen
Expertise gefiihrt hat. Ein Kandidat, der sich vergleichsweise hoch eingeschatzt hatte,
zog nach Vorliegen der genauen Fragestellung seine Bereitschaft zur Teilnahme zurtick.
Daraus ist zu folgern, dass bereits fur die Vorauswahl aus einem mdglichen Experten-
kreis der Befragungsgegenstand so exakt wie moglich festgelegt werden sollte. Dabei
ist darauf zu achten, dass keine ,Selbstverstandlichkeiten® unterstellt werden. Alle rele-
vanten Randbedingungen sollten erfasst werden, wobei mogliche Schwankungsbreiten
quantitativ oder qualitativ zu beschreiben sind.

Fragen zur Selbsteinschatzung

Die Selbsteinschatzung ist sicherlich ein sinnvolles Instrument zur Unterstiitzung der
Vorauswahl moéglicher Experten. Die Fragen wurden jedoch offensichtlich unterschied-
lich interpretiert; inshesondere die Bewertungsskala von 0 bis 10 wurde vermutlich nicht
einheitlich gedeutet, sodass dadurch eine quantitative Vergleichbarkeit vorgespiegelt
wird, die tatsachlich nicht gegeben ist. Diese einfache Selbstbewertungsskala war ge-
wahlt worden, um den Bearbeitungsaufwand fiir die Kandidaten zu minimieren und diese
nicht bereits im Vorfeld von der Bereitschaft zur Teilnahme abzuschrecken, jedoch las-
sen die Antworten vermuten, dass das obere Ende dieser Skala unterschiedlich gedeutet
wurde. Einige sehr zurtickhaltende Selbsteinschatzungen mutmallich fachlich versierter
Personen lassen sich moglicherweise dadurch erklaren, dass diese ihre eigene Exper-

tise mit einem hypothetischen Maximum an mdglichem Fachwissen verglichen haben.

Es war durchaus beabsichtigt, subjektive Aspekte in die Selbsteinschatzung einflieRen
zu lassen, jedoch sollten die Fragen noch eindeutiger formuliert werden. Ob eine sub-
jektive, jedoch quantitative Selbstbewertungsskala tberhaupt sinnvoll ist, kann nach der
einmaligen Ubung nicht abschlieRend beantwortet werden, wenn sie jedoch zum Einsatz

kommt, sollte die Bedeutung ihrer Endpunkte klar und eindeutig festgelegt werden.
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Um besser vergleichbare Selbsteinschatzungen zu erhalten, sollte bei kiinftigen Unter-
suchungen mehr Augenmerk auf objektivere Indikatoren wie Anzahl und Umfang der
bearbeiteten einschléagigen Projekte, Zahl der gelesenen einschlagigen Verdffentlichun-
gen, Zahl eigener Verdéffentlichungen zum Thema etc. gelegt werden.

Vorbereitung der Experten

Die SHELF-Methodik sieht eine griindliche Vorbereitung der Experten vor, denen auch
eine umfangreiche Quellensammlung (Evidence Dossier) zur Verfligung gestellt werden
soll. Dies war im Rahmen der Ubung schon aus Zeit- und Budgetgriinden nicht méglich.
Deshalb wurden die Experten explizit aufgefordert, auf die Vorbereitung nur sehr wenig
Zeit — maximal ca. zwei Stunden — zu verwenden und lediglich ihr bereits vorhandenes
Wissen zu reaktivieren. Da die Experten sehr unterschiedliche Erfahrungen hatten,
durfte die unzureichende Vorbereitung einer der Grinde fir die stark differierenden Ex-
pertenbewertungen sein. Um konsistentere und zuverlassigere Einzelbewertungen zu
erhalten, ware es wichtig, den Experten tatsachlich deutlich mehr Zeit zur Vorbereitung

einzurdumen.

Einzelbefragung

Die Quartil-Methode ist fir Kd-Werte, die in der Realitat Gber viele GréZenordnungen
streuen, sicherlich der richtige Ansatz fur die Einzelbefragung, da er keine vom Befra-
gungsteam vorab und weitgehend willkirlich festgelegten Ankerwerte vorgibt. Diese Me-
thode wird von den meisten Experten jedoch generell als schwierig empfunden, was
auch bei der hier beschriebenen Ubung der Fall war. Es ist festzustellen, dass die Ex-
perten insbesondere mit der Festlegung ihrer persénlichen Plausibilitatsgrenzen Schwie-
rigkeiten hatten. Entsprechend der Empfehlung nach SHELF war in der Anleitung aus-
driicklich gefordert, die Plausibilititsgrenzen so zu wahlen, dass eventuell spater
ermittelte Messwerte, die aulRerhalb des Plausibilitdtsbereichs liegen, eher als Messfeh-
ler denn als eigener Einschatzungsfehler zu deuten waren. Dementsprechend hatten
vier der finf Experten sowie beide Labormitarbeiter jeweils mindestens einen, zum Teil
sogar alle Labormesswerte anzweifeln missen (was in keinem Fall geschehen ist). Le-
diglich bei Lise lagen samtliche gemessenen Werte innerhalb der jeweiligen Plausibili-
tatsgrenzen (siehe Abb. A. 25). An den zu eng gewahlten Grenzen zeigt sich aber auch
das Phanomen des Ubervertrauens (over-confidence) in die eigene Expertise: Wer sich
einmal eine Meinung zu einer Situation gebildet hat, glaubt auch daran und hélt sehr

grol3e Abweichungen davon fir sehr unwahrscheinlich. Die Bedeutung der Plausibilitats-
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grenzen sollte deshalb in der Befragungsanleitung noch klarer dargestellt werden, ein

expliziter Hinweis auf die Gefahr von Ubervertrauen ware eventuell sinnvoll.

Die SHELF-Anleitung empfiehlt, den Experten als Hilfestellung bei der Festlegung ihrer
Quartilwerte gedankliche Wettspiele vorzuschlagen, welche fir diese Ubung leicht mo-
difiziert wurden (siehe Kap. A.6.7). Diese wurden von den meisten Experten allerdings
nur bedingt oder gar nicht als hilfreich empfunden.

Gruppenbefragung

Die Gruppenbefragung im Rahmen eines Experten-Workshops erwies sich als sehr wert-
volles und vielleicht wichtigstes Element des SHELF-Prozesses. Allerdings war die dafir
zur Verfiigung stehende Zeit von 90 Minuten deutlich zu kurz. Es konnte lediglich eine
von vier Randbedingungs-Situationen behandelt werden, und auch dabei konnten nicht
alle Argumente ausdiskutiert werden. Fur eine Befragung wie sie hier beschrieben ist

wuirde ein mindestens vier- bis sechsstiindiger Workshop angemessen erscheinen.

Fur die Auswertung der Gruppenbefragung wurde einer SHELF-Empfehlung entspre-
chend nicht erneut die Quartil-Methode angewandt, sondern die Wahrscheinlichkeits-
Methode: Es waren nicht die Kp-Werte festzulegen, die bestimmten Wahrscheinlichkei-
ten entsprechen, sondern umgekehrt die Wahrscheinlichkeiten, die vorgegebenen Kp-
Werten entsprechen. Da diese auf Basis der gemeinschaftlichen Diskussion festgelegt
wurden, war die Gefahr einer Beeinflussung durch Ankerbildung dabei eher gering. Ob-
wohl der Methodenwechsel von den Experten eher nicht begrtif3t wurde, scheint er aus
Sicht des Befragungsleiters nach wie vor sinnvoll, weil er eine Entkopplung von bereits

erfolgten gedanklichen Festlegungen bewirkt.

Gesamteindruck

Die SHELF-Methodik erscheint als geeignetes Instrument zur Ermittlung von begrinde-
ten Verteilungsdichtefunktionen fir epistemisch ungewisse Parameter durch Experten-
befragung. Im konkreten Fall — der Einschatzung von unbekannten Sorptionsparametern
nach dem Kp-Konzept — ergab sich eine sehr groRe Ungewissheit tber bis zu sieben
GroRRenordnungen, was vermutlich deutlich mehr ist, als bei einer spontanen ad-hoc-
Festlegung, etwa in Form einer logarithmischen Gleichverteilung, angenommen worden
ware. Dies zeigt, dass solche Untersuchungen sinnvoll und wichtig fur probabilistische

Analysen sind. Allerdings hat die Ubung bestétigt, dass der Aufwand fiir derartige Be-
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fragungen erheblich ist, so dass bereits der einfache Testfall im Rahmen des verfugba-
ren Budgets nur in deutlich vereinfachter Form behandelt werden konnte.
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A.6.14 Fragebdgen
Fragebogen zur Expertenbefragung Ky-Werte — Teil 1

Im Rahmen des Projekts ,Entwicklung und Anwendung von Berechnungsinstrumenten fiir die
spezifische Freigabe” ist beabsichtigt, Kd-Werte fiir mehrere Elemente in verschiedenen Bodentypen
und unter verschiedenen pH-Bedingungen im Labor zu bestimmen. Davon unabhéngig sollen solche
Werte (fiir ein synthetisches sandiges Material) als implizites Expertenwissen in Form von
Wahrscheinlichkeitsverteilungen ermittelt werden.

Dieser erste Teil des Fragebogens wird zunachst einer groReren Zahl von moglichen Experten
vorgelegt. Er soll dazu dienen, deren Expertise hinsichtlich des Untersuchungsgegenstandes
einzuschitzen. Das primére Ziel liegt dabei nicht darin, die {vermeintlich) ,,besten” Experten zu
finden, sondern die ,Expertenqualitdt” so objektiv wie moglich zu bewerten. Fiir die eigentliche
Befragungsrunde wird dann eine Auswahl getroffen, die sich an methodischen Aspekten orientiert.

Es ist daher wichtig, dass jeder die folgenden 10 Fragen so korrekt und objektiv wie moglich
beantwortet. Auf der Skala von O bis 10 sollen nur ganze Zahlen verwendet werden (0 = trifft
tiberhaupt nicht zu, 10 = trifft voll und ganz zu). Die Antworten werden nur einem kleinen Kreis von
Projektbearbeitern zugénglich gemacht und anonymisiert ver&ffentlicht.

1. Mein GRS-Kiirzel:
XXX

2. Meine Ausbildung (Fach/Facher, Abschluss):
(Text)

3. Ich kenne mich mit Sorptionschemie aus:
0-10

4. Ich verstehe das Kg-Konzept:
0-10

5. Ich verstehe, wie Ky-Werte von physikalischen, chemischen und geochemischen Bedingungen
abhangen:
0-10

6. Ich habe mich in mehreren Projekten intensiv mit Sorptionsparametern beschaftigt:
0-10

7. Ich habe sehr viel Fachliteratur zum Thema Sorption gelesen:
0-10

8. Ich habe mich auf nationaler und internationaler Ebene zum Thema Sorption intensiv mit
Fachleuten ausgetauscht:
0-10

9. Ich traue mir eine fachlich fundierte und zuverlassige Aussage Uber Kg-Werte unter den oben
genannten Bedingungen zu:
0-10

10. Ich wiirde an einer Expertenbefragung teilnehmen

® Mit dem grofSten Vergniigen! " Lieber lasse ich mich lebendig von Sandfléhen fressen.
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Fragebogen zur Expertenbefragung Ky-Werte — Teil 2

Dieser zweite Teil des Fragebogens hat zum Ziel, die jeweiligen Kenntnissténde entsprechend der
jeweiligen Selbsteinschitzung moglichst korrekt zu erfassen. Er folgt einem Ansatz der SHELF-
Methodik. Es ist wichtig, die Anleitungstexte sorgfaltig zu lesen und entsprechend vorzugehen. Die
Bearbeitung sollte ausgeruht und zusammenhangend erfolgen, Unterbrechungen sind mdglichst zu
vermeiden. Der Zeitbedarf fir die einzelnen Schritte soll dokumentiert werden, insgesamt sollte die
Bearbeitung nicht langer als ca. 2 Stunden dauern (dies ist ein Anhaltspunkt und kein Zeitlimit).

Begriffe wie Wahrscheinlichkeit, Grenzen etc. werden im Folgenden mit Possessivpronomina (,,dein”)
verbunden. Das soll betonen, dass hier nicht objektive Daten im statistisch-strengen Sinn gemeint
sind, sondern deine ganz persdnliche Einschiitzung. Denke dabei nicht: was kGnnten andere sagen?,
oder: kénnte ich mich mit dieser Meinung unter anderen Experten blamieren?, sondern antworte
genau deinem eigenen, individuellen Wissen entsprechend. Stell dir vor, die Werte wiirden dringend
benotigt und du seist die einzige verfiigbare Person, die dazu liberhaupt irgendetwas sagen kann. Die
Antworten werden anonymisiert.

Schritt 1: Vorbereitung

Gesucht sind vier Kg-Werte (in Liter pro Kilogramm - bitte die Einheit beachten!), die in der folgenden

Tabelle charakterisiert sind. Unter diesen Bedingungen werden die Werte spater im Labor

messtechnisch bestimmt:

lonenstarke /

Randbedingungen,

80 % Quarz, 10 % K-Feldspat, 10 % Muskovit

Element Material pH " )
Lésung sonstiges
Eu Fein-/Mittelkies (nicht naher charakterisiert) 5.5
Gemischtes fein- bis grobsandiges Sediment, artifiziell
Eu zusammengesetzt aus folgenden Einzelkomponenten: | 5.5
80 % Quarz, 10 % K-Feldspat, 10 % Muskovit
Gemischtes fein- bis grobsandiges Sediment, artifiziell 10 mM Nacl erdatmosphérische
Uivl) | zusammengesetzt aus folgenden Einzelkomponenten: | 5.5 Bedingungen, 25° C
80 % Quarz, 10 % K-Feldspat, 10 % Muskovit
Gemischtes fein- bis grobsandiges Sediment, artifiziell
Uivl) | zusammengesetzt aus folgenden Einzelkomponenten: | 8.5

Nimm dir bitte etwas Zeit — nicht weniger als 15 Minuten, mdglichst nicht mehr als 60 Minuten — zum
Nachdenken liber die gesuchten Kg-Werte. Was weillt du persdniich dariiber, was weillt du nicht?
Welche relevanten Nebenbedingungen sind bekannt, welche nicht? Welche der gegebenen
Informationen sind aus deiner Sicht von gréRerer oder geringerer Bedeutung? Welche sind Gberhaupt

geeignet, deine persdnliche Vorstellung von den Kg-Werten zu beeinflussen? Denke an die
Ungewissheiten. Hast du alle méglichen und dir bekannten Einflisse bedacht? In welchem

Wertebereich werden die Werte deiner Ansicht nach wahrscheinlich liegen, in welchem praktisch

sicher?
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Zum ,Antriggern” des eigenen Denkens und zur (Wieder)beschaffung nicht oder nicht mehr prasenter
Hintergrundinformationen kénnen schnell auffindbare Quellen (Berichte, allgemeine

Internetseiten, ...} zu Hilfe genommen werden, es soll aber weder Literaturstudium noch
Datenrecherche betrieben werden. Der Schritt dient nicht zum Aneignen von Wissen, sondern zum
Vergegenwdrtigen von bereits vorhandenem Wissen.

Am Ende der Vorbereitung solltest du ein Bild von der Quantifizierung der Ko-Werte im Kopf haben.

Flihre die folgenden Schritte bitte nacheinander fir jeden der gesuchten Kq-Werte aus. Bearbeite die
Antwarten nicht parallel flir verschiedene K.-Werte. Notiere deine Antworten zundchst auf einem
Blatt Papier, mehrfaches Andern und Anpassen ist legitim! Erst, wenn du dir sicher bist, (ibertrage
deine Antworten in die Tabelle am Ende des Fragebogens.

Schritt 2: Plausibilitatsgrenzen

Lege bitte zundchst deine untere Plausibilitdtsgrenze L fest. Das ist der Wert, ab dem es dir extrem
unwahrscheinlich erscheint, dass der gesuchte Ky-Wert noch kleiner ist. Notiere den Wert zunéchst

provisorisch.

Lege dann deine obere Plausibilitdtsgrenze [/ fest. Das ist der Wert, ab dem es dir extrem

unwahrscheinlich erscheint, dass der gesuchte Kd-Wert noch gréfSer ist. Notiere auch diesen Wert
provisorisch.

Stell dir jetzt vor, zu einem zukiinftigen Zeitpunkt wiirde dir jemand berichten, der gesuchte Wert sei
genau hestimmt worden, und betrage X. X liegt auBerhalb deines Plausibilitatsintervalls. Was wére
deine Reaktion?

a. Dann habe ich mich anscheinend geirrt.
b. Das kann nicht stimmen.

Wenn du dich hier fiir a entschieden hast, hast du deine Plausibilitdtsgrenzen zu eng gewahlt. Passe in
diesem Fall bitte die untere oder die cbere oder beide Grenzen noch einmal an.

Schritt 3: Median

Lege jetzt deinen Median M fest: deine Wahrscheinlichkeiten daflir, dass der gesuchte K,-Wert kleiner
oder groler als M ist, sollen gleich sein. Denke dariber sorgfaltig nach und lege den Median nicht
einfach in die Mitte zwischen L und U. Notiere den Wert zunachst provisarisch.

® (w ©

Stell dir jetzt in Gedanken das folgende Wettspiel vor:

Auf einem Zettel steht der Satz: Der K,-Wertist ........ als ... .

Zuerst tragst du in die zweite Licke deinen Medianwert ein. Ein hypothetischer Gegenspieler, der
Uber genau dasselbe Wissen verflgt und genauso denkt wie du, schreibt anschlielRend das Wort
Lkleiner” oder ,gréBer” in die erste Liicke. Der Zettel wird versiegelt, bis der Kd-Wert tatsdchlich
genau bestimmt worden ist. Wenn sich dann herausstellt, dass der Satz auf dem Zettel wahr ist,
gewinnt dein Gegner die Wette und erhdlt von dir einen Geldbetrag, im gegenteiligen Fall gewinnst
du und bekommest das Geld von ihm. Sollte der tatsdchliche Wert exakt deinem Median entsprechen,
endet die Wette unentschieden.

Wiirdest du flr diese Wette deinen Medianwert wie notiert beibehalten oder doch lieber nach cben
oder unten korrigieren? Passe ihn gegebenenfalls an.
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Schritt 4: Quartile

Lege nun bitte deine Quartile Q. und J: fest. Teile dazu die mdglichen Wertebereiche unterhalb und
oberhalb deines Medians noch einmal in jeweils zwei Teile gleicher Wahrscheinlichkeit: deine
Wahrscheinlichkeiten dafiir, dass der gesuchte Wert unterhalb von O,, zwischen O, und M, zwischen
M und (s oder oberhalb von (s liegt, sollen gleich sein. Denke dariiber sorgfaltig nach. Dein O, sollte
in der Regel dichter an M als an L liegen, Oz dichter an M als an . Ist das nicht der Fall, denke bitte
noch einmal nach. le dichter du deine Quartile bei deinem Median positionierst, desto mehr
Sicherheit beziiglich des Ky-Wertes dokumentierst du damit. Notiere deine Quartile zunachst
provisorisch.

© @ ® ©

Stell dir jetzt in Gedanken das folgende Wettspiel vor:

Du wettest mit drei hypothetischen Gegenspielern um den richtigen Wert. Alle verfiigen iiber genau
dasselbe Wissen und denken genauso wie du. Der gesamte Wertebereich wird mit deinen Werten fiir
0;, M und Q;in vier Teilbereiche unterteilt (deine Plausibilitdtsgrenzen L und U werden dabei nicht
beriicksichtigt). Deine Gegenspieler diirfen sich nacheinander jeweils einen der vier Bereiche
aussuchen, du bekommst den (ibrig gebliebenen. Wenn spater der Ky-Wert genau bestimmt worden
ist, gewinnt derjenige, in dessen Teilbereich dieser Wert liegt, einen Geldbetrag, der von den anderen
zu zahlen ist.

Wiirdest du fir diese Wette deine Quartilwerte wie notiert beibehalten, oder doch lieber noch
einmal korrigieren? Passe sie gegebenenfalls an.

Schritt 5: Ausfiillen der Tabelle

Uberpriife nun noch einmal, ob alle deine Werte tatsachlich dein Wissen und Verstindnis zu den
fraglichen Ky-Werten widerspiegeln. Wenn du dir Gber deine Plausibilitdtsgrenzen, Mediane und
Quartile sicher bist, (ibertrage die Werte bitte in die folgende Tabelle.

L o M (s U

Eu, Kies, pH 5,5

Eu, Mischsediment, pH 5,5
U(VI), Mischsediment, pH 5,5
U(V1), Mischsediment, pH 8,5

Zeitbedarf

Trage in die folgende Tabelle bitte ein, wieviel Zeit (in Minuten) du fiir die verschiedenen Schritte
bendtigt hast. Dies dient zur allgemeinen Bewertung der Methodik.

Schritt 1 Schritt 2 Schritt 3 Schritt 4 Schritt 5

Eu, Kies, pH 5,5

Eu, Mischsediment, pH 5,5
U(VI), Mischsediment, pH 5,5
U(V1), Mischsediment, pH 8,5
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Bemerkungen und Riickmeldungen

Hier kannst du alles aufschreiben, was dir zu dieser Befragung einfallt. Hast du die Aufgabenstellung
verstanden und erscheint sie dir hinreichend klar? Hast du generell ,,ein gutes Gefiihl” bei deinen
Antworten? Ist dir die Beantwortung leicht- oder schwergefallen? Erscheinen dir die gedanklichen
~Wettspiele” fir die Beantwortung hilfreich? Hast du deine Antworten daraufhin verandert? Erscheint
dir die Befragungsmethodik generell sinnvoll? Jedes Feedback ist willkommen:
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