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Kurzfassung

Die Aufgabenstellung des Vorhabens SR 2446 bestand darin, aufbauend auf einer system-
analytischen Voruntersuchung, analog zu den vorausgegangenen Untersuchungen zemen-
tierter Gebinde das Aerosolfreisetzungsverhalten von nicht fixierten LSA llI-Materialien bei
mechanischer Beanspruchung zu untersuchen. Dabei wurden sowohl der mechanische E-
nergieeintrag als auch die GebindegrofRRe variiert und es wurde eine Bewertung der Ergeb-
nisse im Vergleich zum bestehenden System der Anforderungen an LSA-Stoffe in den Ge-

fahrgutvorschriften vorgenommen.

Zentraler Arbeitsabschnitt des Vorhabens war die Durchfiihrung eines Experimental-
programms mit dem Ziel der Bestimmung des Einflusses von Energieeintrag, Gebindegrolle,
Gebindehiille und Stoffeigenschaften (wie z.B. Korngréfienverteilung, Kohasionskrafte) auf
die Freisetzung luftgetragener Staube aus leicht dispergierbaren Haufwerken beim Aufprall
auf unnachgiebige Oberflachen. Die Mehrzahl der Experimente wurde mit einer Flugasche
(PFA) mit einer breiten GréRenverteilung zwischen 1 und 100 ym und einer hohen Staubnei-
gung durchgefiihrt. Grofenverteilung und Staubneigung der verwendeten PFA kénnen als
reprasentativ fir ascheférmige LSA-Abfalle und als konservativ abdeckend flr die meisten
anderen pulverformigen LSA llI-Materialien angesehen werden. Das weiterhin untersuchte
Stoffsystem Titandioxid bestand génzlich aus Partikeln < 1 ym, zeigte jedoch wegen der
grolReren Kohasionskrafte eine wesentlich geringere Staubneigung und eine deutlich redu-

zierte Freisetzung.

Mit der Flugasche wurde die Freisetzung luftgetragener und lungengangiger Staubmengen
bei "unumhdillten” (in Glasbehaltnissen eingefullten) Pulvermengen zwischen 100 g und
20 kg aus Fallhdhen von 3,2 bis 22 m untersucht. Als umhillte Gebinde wurden 10-I-
Blechkanister sowie Typ-A-zertifizierte 200-I-Rollreifenfasser eingesetzt und Fallhdhen zwi-
schen 5,2 m und 22 m ausgesetzt. Ergdnzend zu den Fallversuchen wurden Probekdrper
der 100-g-Kategorie horizontal impaktiert mit Aufprallgeschwindigkeiten, die Fallhéhen von

6,4 bis 64 m entsprechen.

Als Ergebnis der Versuche mit unumhillten Proben wurden fir die stark staubende Flug-
asche bei keiner der untersuchten Massen und Fallhéhen mehr als 2 % der Staubmasse im
lungengangigen Partikelgrélenbereich (< 10 um) freigesetzt. Dieser maximale Freisetzungs-
bruchteil wurde beim Absturz von 2 kg PFA aus 9 m Hohe ermittelt. FUr Massen Uber 1 kg ist
ein Trend der Abnahme des Freisetzungsbruchteils mit zunehmender Masse festzustellen.

Fir eine Staubmasse von 100 kg ist ein lungengangiger Freisetzungsbruchteil von weniger



als 0,1 % zu erwarten. Bis zu 15 m Fallhéhe steigt der Freisetzungsbruchteil nahezu linear

mit der Fallhdhe an.

Die Umhillung der Pulvermasse mit Stahlblech reduziert den Freisetzungsbruchteil um 2 — 3
Grolenordnungen. Beim 200-I-Rollreifenfass konnte erst ab einer Fallhéhe von 5,2 m ein
Austrag gemessen werden. Bei einer Fallhdhe von 9 m liegt der Freisetzungsbruchteil fur die
lungengangige Fraktion bei 4107 . Der Freisetzungsbruchteil nimmt wiederum bis 15 m na-
hezu proportional mit der Fallhéhe zu. Bei groReren Fallhdhen ist der Anstieg des Freiset-
zungsbruchteils unterproportional. Der Schadensumfang am Rollreifenfass ist auch beim 22-
m-Absturz begrenzt. Der Uberwiegende Staubaustritt erfolgt kurzzeitig beim Auftreffen wah-

rend des Kompressions- und Entlastungsvorgangs der Deckeldichtung.

Die im Vorhaben experimentell ermittelten Freisetzungsbruchteile quasi unumhillter Flug-
asche sind konsistent mit anderen in der Literatur gefundenen Messwerten. In den jetzt
durchgeflihrten Experimenten wurde der untersuchte Bereich der Massen und Fallhéhen
jedoch nach oben erheblich erweitert. Die erzielten Ergebnisse sind somit flir realskalige
Bedingungen deutlich belastbarer. Aulierdem wurde erstmals die hohe Riickhalteeigenschaft
einer Umhullung, die einer héherwertigen Industrieverpackung bzw. einer Typ-A-Verpackung
entspricht, bei mechanischen Belastungen, die das Spektrum moglicher Aufprall-
geschwindigkeiten bei Transportunfallen praktisch vollstandig abdecken, nachgewiesen. Die
Ergebnisse des Vorhabens bieten eine verbesserte Basis fir die Ermittlung der Auswirkun-

gen von Transportunfallen.

Abschatzungen der méglichen Auswirkungen einer Freisetzung von LSA-II-Pulver in dem
gemessenen Umfang zeigen, dass die resultierende Inhalationsdosis um mehr als eine Gro-
Renordnung unter der in den internationalen Transportvorschriften fir Unfalle als zulassig
erachteten Effektivdosis von 50 mSv liegt. Die in den Transportvorschriften festgelegten
Grenzwerte der massenbezogenen Aktivitatskonzentration fiir LSA Il von 10 Ay/g kdnnen

somit fur pulverférmige, leicht dispergierbare Stoffe als konservativ bestatigt werden.



Abstract

The task of Project SR 2446 was to analyse the aerosol release behaviour of non-fixed
LSA-Il materials upon mechanical loading, based on a prior system-analytical examination to
be performed in the same way as the previous examination of cemented waste packages.
Here, the input of mechanical energy as well as the size of the waste package were varied,
and the results were assessed in comparison with the existing system of requirements for

LSA material in the regulations on the transport of dangerous goods.

The central part of the project was the performance of an experiment programme with the
aim to determine the influence of energy input, package size, packaging and material proper-
ties (like e. g. grain size distribution, cohesion forces) on the release of airborne dusts from
accumulations of easily dispersible material upon their impact on unyielding surfaces. The
majority of the experiments was carried out using a type of fly ash (PFA) with a broad particle
size distribution between 1 and 100 um and a high dispersion propensity. The size distribu-
tion and dispersion propensity of the PFA used can be considered as being representative
for ash-type LSA waste and as conservative for most other powdery LSA Il materials. The
titanium oxide material system that was also analysed wholly consisted of particles < 1 pm,
but showed much less dispersion propensity and a clearly lower release rate due to the

greater cohesion forces.

The fly ash was used to study the release of airborne and respirable amounts of dust in "un-
enveloped" (filled into glass containers) amounts of powder between 100 g and 20 kg from
drop heights of 3.2 to 22 m. The enveloped packages used were 10-l sheet-metal canisters
as well as Type-A-certified 200-1 drums; these were dropped from heights between 5.2 m
and 22 m. In supplement to the drop tests, test bodies of the 100-g category were horizon-

tally impacted at impact velocities that corresponded to drop heights of 6.4 to 64 m.

As a result of the experiments with unenveloped samples containing the highly dispersive fly
ash, there were no releases of more than 2 % of the dust mass in the respirable particle size
range (< 10 ym) with any of the masses or drop heights applied. This maximum release frac-
tion was determined in connection with the drop of 2 kg of PFA from 9 m height. For masses
above 1 kg, a trend towards a decrease of the release fraction with growing mass can be
discerned. For a dust mass of 100 kg, a respirable release fraction of less than 0.1 % is ex-
pected. Up to a drop height of 15 m, the release fraction grows almost linearly with the drop
height.



Enveloping the powder mass with sheet metal reduces the release fraction by 2 — 3 orders of
magnitude. In the case of the 200-1 drum with attached rolling hoops, there was no measur-
able release up to a drop height of 5.2 m. At a drop height of 9 m, the respirable release frac-
tion is 4-10°°. Up to 15 m, the release fraction increases again almost proportionally with in-
creasing drop height. At greater drop heights, the increase of the release fraction is dispro-
portionally low. The extent of the damage to the 200 | drum is limited even if it is dropped
from 22 m. The dust is mainly released upon impact during the compression and unloading

of the cover seal.

The release fractions determined experimentally in the project of quasi-unenveloped fly ash
are consistent with the measuring results of other documented studies. In the experiments
performed now, the studied range of masses and drop heights was extended considerably
towards the upper end. The results that were obtained are therefore much more reliable for
real-scale conditions. There has also been for the first time a demonstration of the high re-
taining capacity of an envelope that corresponds to a higher-quality industry-grade package
or a Type-A package under mechanical loads that effectively cover the complete spectrum of
possible impact velocities that may occur in transport accidents. The results of this project

offer an improved basis for the determination of the consequences of transport accidents.

Estimates of the possible consequences of a release of LSA-Il powder to the measured ex-
tent show that the resulting inhalation dose lies by more than one order of magnitude below
the effective dose of 50 mSv considered as permissible for accidents by the international
transport regulations. The limits specified in the transport regulations of the mass-related
activity concentrations for LSA Il of 10™ A,/g can thus be confirmed as being conservative for

powdery, easily dispersible materials.
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1 Aufgabenstellung

Fir die Analyse und Beurteilung der Sicherheit bei der Beforderung und Lagerung radioakti-
ver Stoffe sind fundierte Kenntnisse zur Freisetzung bei unfallbedingten mechanischen Ein-
wirkungen unerlasslich. Am Beispiel zementierter Abfalle wurden flir mechanische Belastun-
gen in dem vorausgegangenen, gemeinsam von GRS und dem Fraunhofer Institut fir Toxi-
kologie und Experimentelle Medizin (FhG-ITEM, vormals Fraunhofer Institut flir Toxikologie
und Aerosolforschung) durchgefiihrten Vorhaben SR 2371 grundlegende Ergebnisse zur
luftgetragenen Freisetzung und deren PartikelgroRenverteilung erzielt /LNK 02/. Damit las-
sen sich fir zementierte LSA-Materialien bezogen auf den Bereich der bei Transport- und
Handhabungsunfallen auftretenden mechanischen Belastungen die gegenwartig geltenden
Anforderungen seitens der internationalen Transportvorschriften tGberprifen und weiterentwi-
ckeln. Zementierte Abfalle erfillen i. a. die Anforderungen fiir LSA-IlI-Material gema den

Internationalen Transportvorschriften der IAEO /IAE 04/.

Das Vorhaben SR 2446 verfolgt die gleiche Zielsetzung wie das vorangegangene Vorhaben
SR 2371, beschaftigt sich aber jetzt mit der Kategorie von radioaktiven Abfallen, die in die
Gruppe der LSA-II-Stoffe einzuordnen sind. Neben der Zementierung wird in Deutschland
und anderen Landern bei schwach- und mittelaktiven Abfallen zunehmend auf eine Konditio-
nierung ohne Fixierungsmatrix gesetzt. Zum Beispiel werden haufig lonentauscherharze,
Aschen aus der Verbrennung organischer Abfélle, getrocknete Filterschlamme und Feststof-
fe in Fasser aus Stahlblech gefiillt. In dieser Form kdnnen die Fasser zur Beférderung ge-
langen oder eine weitere Behandlungsform erfahren, bei der sie z.B. mit einer Hochdruck-
presse zu Pellets (Presslingen) kompaktiert werden, die wiederum in 200-I-Fasser gesteckt
werden. Aufgrund der in diesen Abfallen vorhandenen leicht dispergierbaren Anteile sind
diese Gebinde der Kategorie LSA-Il zuzuordnen mit der Konsequenz einer reduzierten zu-

lassigen spezifischen Aktivitat.

Wahrend bei radioaktiven Stoffen, die in ein Matrixmaterial wie Zement eingebunden sind, im
Falle einer mechanischen Beanspruchung lungengangige Aerosole erst durch Fraktionie-
rungsprozesse gebildet werden miuissen, steht im Falle von schon dispersiblen LSA-II-
Materialien die unfallbedingt eingebrachte Energie weitgehend fiir den Prozess der Aerosol-
dispergierung zur Verfligung. Freisetzungsmindernde Effekte sind in dieser Konstellation im

Verhalten des Behaltnisses und in Selbstabscheidungsvorgangen zu sehen, deren Wirkung



umso groflder sein durfte, je groRer das zu dispergierende Volumen ist.

Die Aufgabenstellung des Anschlussvorhabens SR 2446 besteht darin, aufbauend auf einer
systemanalytischen Voruntersuchung analog zu den Untersuchungen zementierter Gebinde
nun das Aerosolfreisetzungsverhalten von nicht fixierten LSA-II-Materialien bei mechanischer
Beanspruchung zu untersuchen. Dabei sind sowohl der mechanische Energieeintrag als
auch die Gebindegrofe zu variieren und eine Bewertung der Ergebnisse im Vergleich zum
bestehenden System der Anforderungen an LSA-Stoffe in den Gefahrgutvorschriften vorzu-

nehmen.

Im Rahmen systemanalytischer Vorarbeiten sollte sichergestellt werden, dass bei der Durch-
fuhrung der experimentellen Untersuchungen praxisnahe, reprasentative LSA-Materialien
zugrunde gelegt werden. Weiterhin sollte der bisherige Stand des Wissens zum Freiset-
zungsverhalten dispersibler Materialien zusammengetragen werden. Im vorliegenden Ab-
schlussbericht sind die Ergebnisse dieser systemanalytischen Vorarbeiten in den Kapiteln 2
bis 5 und die Durchfiihrung und Ergebnisse der experimentellen Untersuchungen in den Ka-
piteln 6 und 7 beschrieben. Abschliefend wird in Kapitel 8 eine Bewertung der Ergebnisse

vorgenommen.



2 Anforderungen an LSA-Materialien und deren Verpackung

2.1 Internationale Transportvorschriften

Die Internationalen Transportvorschriften, 1996er Ausgabe (As Amended 2003), der IAEO
/IAE 04/ definieren LSA-Material als radioaktive Stoffe mit geringer spezifischer Aktivitat. Bei
LSA-IlI-Material missen dabei die radioaktiven Stoffe in einem festen Korper oder in einem
festen Bindemittel (z.B. Beton, Bitumen, Keramik) gleichmafig verteilt sein. Bei LSA-Il ist
lediglich eine gleichmalige Aktivitatsverteilung im Material erforderlich; dies kdnnen auch
pulverférmige Stoffe sein. Festes unbestrahltes natirliches oder abgereichertes Uran kann
als LSA-I (ohne Aktivitatsbegrenzung) transportiert werden, wahrend wiederaufgearbeitetes
Uran in fester Form (z.B. Pellets, Brennelemente) i. A. als LSA-IIl eingestuft wird — sofern die
spezifischen Aktivitdtsgrenzen und die Loslichkeitsbedingungen eingehalten werden /IAE
94/. Wenn die niedrigeren zulassigen Aktivitatskonzentrationen von LSA-Il eingehalten wer-
den, ist auch der Transport als LSA-Il méglich. Falls gezeigt werden kann, dass die Aktivitat
der Nuklidmischung des aufgearbeiteten Urans nicht ausreicht, bei Inhalation von 10 mg eine
Effektivdosis von 50 mSv zu bewirken, kann sogar ein unbegrenzter A,-Wert zugrunde ge-
legt werden /IAE 94/, /|IAE 02/.

Wiederaufgearbeitetes Uran in Pulverform ist als LSA-Il einzustufen, sofern die spezifische
Aktivitat dies zuldsst. Mit der Anderung der 'Transport Regulations' von 2003 /IAE 04/ wurde

der Transport von Pulver als LSA-IIl explizit ausgeschlossen.

Die Internationalen Transportvorschriften /IAE 04/ begrenzen die massenbezogene Aktivi-
tatskonzentration in LSA-Il- und LSA-lll-Materialien auf 10 Aslg bzw. 2x1073 A,/g. Dabei ist
der Ax-Wert eines Radionuklids das hdchstzulassige Aktivitatsinventar eines Typ A-
Versandstlickes. Bei mehreren Nukliden im Versandstlick gilt eine Summenregel. Die Be-
grenzung der Aktivitatskonzentration auf 10 Ay/g fiir LSA-II-Material basiert auf der Annah-
me, dass eine Person im Nahbereich eines Transportunfalls infolge einer Freisetzung nicht

mehr als 10 mg durch Einatmen aufnimmt.

Gemal den Internationalen Transportvorschriften /IAE 04, Table IV/ sind die in dieser Studie
interessierenden festen (auch pulverformigen) LSA-II-Materialien in Industrieversandstiicken

des Typs IP-2 zu transportieren. Hinsichtlich der mechanischen Belastbarkeit sind flir diesen



Verpackungstyp das Uberstehen einer Freifallpriifung aus 0,3 bis 1,2 m Héhe (je nach Ge-

bindemasse) und des Stapeltests mit dem funffachen Gewicht derart gefordert, dass
der Verlust oder die Dispersion des radioaktiven Inhalts und

der Verlust der Abschirmungsintegritat, der an jeder Aulenflache des Versandstlcks

eine Steigerung der Dosisleistung von mehr als 20 % bewirken wurde,

verhindert wirden. Diese Auslegungsvorschrift bedeutet, dass bei schweren Transportunfal-
len oder Handhabungsstorfallen eine Freisetzung von Teilen des Behalterinventars nicht

auszuschlieRen ist.

2.2 Endlagerungsbedingungen

Die Uberwiegende Mehrzahl der in Deutschland in Landessammelstellen, betriebsinternen
Lagern und zentralen Abfalllagern befindlichen radioaktiven Abfélle werden eines Tages als
LSA-Il oder LSA-IIl in ein Endlager transportiert werden. Aus heutiger Sicht kommt hierflr
das Endlager Konrad in Frage, nachdem der Einlagerungsbetrieb fir das Endlager fir radio-
aktive Abfalle Morsleben (ERAM) 1998 beendet wurde. Ein Teil der radioaktiven Abfalle ist
derzeit bereits endlagergerecht konditioniert und verpackt, teilweise lagern die Abfalle noch
in unbehandeltem Zustand und sind fiir eine Konditionierung oder ein unmittelbares Verbrin-
gen in ein Endlagergebinde vorgesehen. Da Endlagergebinde in der Regel gleichzeitig als
Transportverpackungen fungieren, stellt sich die Frage, inwieweit in den Endlagerungsbe-
dingungen fur Konrad Spezifikationen und Anforderungen an pulverférmige Gebindeinhalte
bestehen. Zum Vergleich werden auch die Endlagerungsbedingungen fir ERAM auf derarti-

ge Spezifikationen Uberpriift.

Die Endlagerungsbedingungen fur Konrad /BFS 95-1/ sehen eine Einteilung der Endlager-
gebinde nach zwei Abfallbehalterklassen (ABK | und Il) und sechs Abfallproduktgruppen
(APG 01 bis 06, siehe Tabelle 2.1) vor, fir die abhangig vom Verhalten in Stérfallen nuklid-
spezifische Grenzwerte der Aktivitdtskonzentration abgeleitet wurden /GRS 87/. Dabei gelten
fur die Behalterklasse ABK | mit Abfall der Gruppe APG | die niedrigsten und fir ABK Il die
hochsten Aktivitatsgrenzen. Durch diese Einteilung werden die unterschiedlichen Barrieren-
eigenschaften der Behalter und das unterschiedliche Verhalten der Abfallmatrizes bei me-

chanischen und thermischen Stérfallbelastungen berticksichtigt.

Fur Behalter der ABK | und die Abfallproduktgruppe APG | wird bei einem Fall aus 0,8 m
Hohe (Aufprallgeschwindigkeit 4 m/s) ein Erhalt der Behalterintegritat lediglich derart gefor-



dert, dass brennbare Abfallprodukte mit einem Schmelzpunkt > 300 °C bei einem anschlie-
Renden Feuer nicht mit offener Flamme abbrennen kénnen. Dichtheitsanforderungen werden
bei ABK | nach diesem Falltest nicht gestellt /BFS 95-2/. Hingegen wird fur die Abfallbehal-
terklasse ABK Il eine storfallfeste Auslegung derart gefordert, dass bei einem Fall aus 5 m
Hohe auf eine unnachgiebige Unterlage (Aufprallgeschwindigkeit ca. 10 m/s) und einem an-
schlielenden Schadensfeuer von 800 °C fir eine Stunde die Dichtheit des Behalters erhal-
ten bleibt. Fir die weiteren Betrachtungen zum Freisetzungsverhalten bei Transportstorfallen

ist daher im Rahmen dieser Studie in erster Linie die Abfallbehalterklasse ABK | relevant.

Tabelle 2.1:  Abfallproduktgruppen in den Endlagerungsbedingungen
fur die Schachtanlage Konrad

APG Anforderungen Beispiel

APG 01 | Grundanforderungen (u.a. fest, keine Flissigkeiten, Gase, | Bitumen- und
selbstentzindlichen Stoffe, nichtgarend, nichtfaulend) Kunststoffprodukte

APG 02 | Grundanforderungen, brennbare Abfallstoffe mit Schmelz- | Feststoffe
punkt < 300°C dirfen bei thermischer Belastung nicht
austreten oder missen Aktivitatsanteil < 1 % haben

APG 03 | Grundanforderungen, nur Metallteile oder Einbauteile aus | metallische Feststoffe
Reaktorkern (aufer Graphit)

APG 04 | Grundanforderungen, Abfall mit mindestens 30 MPa Presslinge
formstabil kompaktiert

APG 05 | Grundanforderungen, Abfall in Zementstein oder Beton zementierte Abfalle
fixiert, gleichmaRige Aktivitatsverteilung, Druckfestigkeit
210 N/mm?

APG 06 | Grundanforderungen, Abfallprodukt aus festem Kérper mit | Konzentrate
Druckfestigkeit = 10 N/mm?, nicht brennbar

Im Hinblick auf eine einfache Handhabung und einen reibungslosen Einlagerungsablauf sind
fur die Schachtanlage Konrad standardisierte Abfallbehalter vorgeschrieben /BFS 95-1/. Da-

bei wird zwischen drei Grundtypen unterschieden:
e zylindrische Betonbehalter,
e zylindrische Gussbehalter,

e Container.




Tabelle 2.2 stellt die Abmessungen der insgesamt 11 Behaltertypen / Verpackungen zu-
sammen. Fur die hier interessierenden LSA-Materialien kommen in erster Linie die Contai-
nertypen infrage. Die Container kdnnen aus Stahlblech, armiertem Beton oder Gusswerkstoff
bestehen. Bild 2.1 zeigt einen Stahlblech-Container des Typs V. In die Container kénnen die
Abfélle entweder unverpackt oder vorverpackt, z.B. in 200-I-Fassern eingebracht werden,

siehe Bild 2.2. Der grofite Container kann bis zu 28 Stlick 200-I-Fasser aufnehmen.

Tabelle 2.2: Standardisierte Abfallbehalter flr die Schachtanlage Konrad

Nr. | Bezeichnung AuBenabmessungen Brutto-
Lange/Durchm. Breite Hohe | volumen
iy i mm ]
01. | Betonbehalter Typ | 1060 - g | 12
02. | Betonbehalter Typ II 1060 - 1510? 1,3
03. | GuBbehalter Typ | 900 - 1150 0,7
04. | GuBbehalter Typ II 1060 - 1500°%) 1,3
05. | GuBbehalter Typ Il 1000 - 1240 1,0
06. | Container Typ | 1600 1700 1450Y | 39
07. | Container Typ Il 1600 1700 1700 | .. 48
08. | Container Typ IlI 3000 1700 1700 | 87
09. | Container Typ IV 3000 1700 1450Y | 74
10. | Container Typ V 3200 2000 1700 10,9
11. | Container Typ VI 1600 2000 17700 | 5.4
"' Héhe 1370 mm + Lasche von 90 mm = 1460 mm ¥ Hohe 1370 mm beim Typ KfK
*  Hohe 1510 mm + Lasche von 90 mm = 1600 mm Y Stapelhdhe 1400 mm beim Typ KK




Bild 2.1: Container Typ V mit Fassgreifer /BFS 92/

Bild 2.2: Befullungsmadglichkeiten der Container mit Abfallprodukten /BFS 92/

Zum Anteil und zur Beschaffenheit einer dispergierbaren Fraktion im Abfallprodukt ist in den
Endlagerungsbedingungen fur Konrad direkt keine Aussage getroffen. Die Grundanforderun-
gen, mit denen die Abfallproduktgruppe APG 01 definiert wird, schlielen Abfallstoffe in Pul-
verform nicht aus. Somit ist ein Pulveranteil bis zu 100 % unter den Aktivitdtsgrenz-

bedingungen der APG 01/ ABK | méglich. Falls der pulverférmige Stoff nicht brennbar ist



oder hdchstens einen brennbaren Aktivitatsanteil bis 1 % enthalt, gilt das auch fur die Kom-
bination APG 02/ ABK I. Ebenso gibt es in ABK |l keine Beschrankung bezlglich des Pulver-

anteils.

Formstabil kompaktierte Presslinge der Abfallproduktgruppe APG 04 sollen bei mechani-
scher Beaufschlagung der Kartusche nicht mehr als 1 % der Aktivitat freisetzen /BFS 95-2/.
Diese Forderung kénnte man konservativ als eine Beschrankung des dispergierbaren Aktivi-
tatsanteils auf maximal 1 % interpretieren. Nach /GRS 87/ wird aber unterstellt, dass kom-
paktierte Presslinge durch die mechanischen Beaufschlagungen der unterstellten Storfalle im
Endlagerbereich (Absturz aus <5 m Hoéhe) nicht zerstort werden bzw. die mégliche Freiset-
zung auch einer grofReren dispergierbaren Rohabfallfraktion durch den genannten 1 %-Wert

abgedeckt ist.

Unter der Forderung nach ausreichender Druckfestigkeit verfestigter Abfalle (APG 05, APG
06) wird in /BFS 95-2/ eine Begrenzung fur pulverformigen Abrieb auf 1 %0 der Gesamtaktivi-
tat gefordert.

Im Gegensatz zu Konrad sind in den Endlagerungsbedingungen fir ERAM konkretere Be-
dingungen zum dispergierbaren Aktivitatsanteil unter mechanischen Belastungen enthalten.
In einer der Abfallproduktklassifizierung von Konrad ahnlichen Unterscheidung nach storfall-
relevanten Qualitdtsmerkmalen (QM 1 bis QM 6) wurde fir QM 2 bis QM 4 die Unterschei-
dung gefordert, ob der dispergierbare Aktivitatsanteil > 1 % oder <1 % betragt /BFS 96-1/.
Entsprechend wurden unterschiedliche nuklidspezifische Grenzwerte der Aktivitatskonzent-
ration abgeleitet. Die Produktkontrolle zu diesem Kriterium erfolgte durch Sichtpriifung, so-
fern nicht aufgrund der Abfallart oder der Vorbehandlung der Abfalle von vorneherein ausge-
schlossen werden konnte, dass das Abfallprodukt frei von pulverférmigen Bestandteilen war
/IBFS 96-2/. Die Anforderungen zur Produktkontrolle fiur ERAM enthielten ferner die Bedin-
gung, dass bei 'formstabilen Teilen' der Aktivitdtsanteil pulverformiger Abfallstoffe auf 1 %o
begrenzt wird. Bei formstabil kompaktierten Abfallen wurde gefordert, dass nicht mehr als

1 % der Gebindeaktivitat an der Kartuschenaul3enseite haftete.

Insgesamt sind in den Endlagerungsbedingungen somit einige Anforderungen hinsichtlich
des leicht dispergierbaren, pulverformigen Abfallanteils enthalten. Weitergehende Anforde-
rungen zu den Eigenschaften der Pulver, z. B. zur Partikelgréf3e, machen die Endlagerungs-

bedingungen jedoch nicht.



3 Beschreibung typischer dispersibler LSA-II-Materialien
Dispersible radioaktive Stoffe fallen vor allem in folgenden Bereichen an:

Pulverférmiges Uran (UO,, U3Og) bei der Anreicherung, Brennelementfertigung und Wie-
deraufarbeitung,

Aschen bei der Verbrennung organischer Abfalle zur Volumenreduktion

lonenaustauscherharze, Filterschlamme, Filtereinsatze bei der Reinigung von Prozess-

stromen

Bauschutt und Bodenaushub beim Rickbau kerntechnischer Anlagen

Transporte derartiger Materialien fallen somit vor allem zwischen den verschiedenen Einrich-

tungen des Brennstoffkreislaufes und der Abfallkonditionierung und -entsorgung an.

Zur Charakterisierung der freisetzungsrelevanten Eigenschaften der 0.g. staub-, pulverférmi-
gen, ascheartigen oder sonstigen dispergierbaren radioaktiven Materialien wurden folgende
Arbeitsschritte durchgefiihrt:

Literaturauswertung, Internet-Recherche,

Befragung von Abfallverursachern und Abfallkonditionierern in Deutschland (FZK-HDB,

FZJ, Kernkraftwerke, BE-Fertigung, Stilllegungsprojekte),
Skizzierung der nicht fixierenden Konditionierungsverfahren,

Zusammenstellung der Eigenschaften reprasentativer LSA-II-Materialien mit Daten Uber

Stoffe, Konsistenz, PartikelgroRenverteilung

Beschreibung der vorgesehenen Verpackungen.

Die Ergebnisse dieser Arbeitsschritte sind nachfolgend beschrieben.



3.1 Uran-Pulver
Im Versorgungsteil des Brennstoffkreislaufs kann Uranpulver als Transportgut in folgender
Form auftreten:

als Uransalze im Natururan-Konzentrat (Yellow Cake) aus der Uranerzaufbereitung,

als angereichertes Uranoxid (UO,, U3;0g) bei der Brennelementfertigung,

als ggf. leicht angereichertes und kontaminiertes Uranoxid (UO,, U30g) bei der Rezyklie-

rung von der Wiederaufarbeitung in die Brennelementfertigung

als abgereichertes Uranoxid (U3;Og) nach Konversion des Tails-Urans (UFg) aus der An-

reicherung.

3.1.1 Yellow Cake

Das getrocknete Urankonzentrat aus der Erzaufbereitung ist ein rieselfahiges gelbes Pulver
oder Granulat groberer Kérnung. Ein Hersteller spezifiziert die KorngroRe mit 6 mm bei einer
Schittdichte von 1,9 bis 2,2 g/cm3 IKAZ 03/. Yellow Cake wird Ublicherweise in Rollreifen-

fassern transportiert, siehe Bild 3.1.

Bild 3.1: Fass mit Natururan-Konzentrat (Yellow Cake) /KOE 03/
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3.1.2 Urandioxid (UO,)

UQ, ist ein schwarzbrauner Feststoff in Pulverform, der nach /ICS 03/ als brennbar eingestuft
ist und sich an Luft bei Temperaturen > 700°C selbst entzliindet. Fir die Herstellung von UO,
gibt es verschiedene Verfahren. Ausgangsprodukt der meisten Verfahren ist eine Uranyl-
nitratlésung, in die das Natururankonzentrat durch Auflésung in Salpetersdure gebracht wird
oder die nach der Wiederaufarbeitung als Produktlésung vorliegt. Aus der Uranylnitratiésung
kann UO, durch Eindampfen und Denitrierung zu UO3; mit anschlielender Reduktion durch
Wasserstoff hergestellt werden oder durch Fallung tber das Zwischenprodukt Ammoniumdi-
uranat (ADU), das sich thermisch zu U;Og zersetzt und (gleichzeitig) mit Wasserstoff oder
gespaltenem Ammoniak reduziert wird. In /GTS 69/ sind 24 verschiedene Verfahren aufgelis-
tet, die zu Schittdichten des UO,-Pulvers zwischen 0,8 und 4,6 g/cm? fihren (theoretische
Dichte von UO, = 11 g/cm®). Die mittels Gasadsorptionsverfahren (BET) gemessenen spezi-
fischen Oberflachen der verschieden gewonnenen UO.-Pulver kénnen im Bereich von 0,1
bis 20 m?/g liegen, fiir die Press- und Sintertechnik brauchbare Pulver liegen zwischen 2 und
5 m?/g /GTS 69/ und werden vorwiegend mit dem ADU-Verfahren hergestellt. /KAZ 03/ spe-
zifiziert sein UO,-Pulver-Produkt mit einer Mindestschiittdichte von 2 g/cm3 und einer spezifi-

schen Oberflache von 3 bis 5 m%g.

Die Verteilung der TeilchengroRe ist beim ADU-Prozess stark von den Fallungs- und Zerset-
zungsbedingungen abhangig. Ebenso haben die Herstellungsbedingungen einen grof3en
Einfluss auf die Teilchengestalt, die zu kugeligen, nadeligen, plattchenférmigen oder unre-
gelmaRigen Formen fihren. Die technisch verwendeten Pulver haben unregelmafige Gestalt
und keine glatten Teilchen-Oberflachen, jedoch keine ausgepragte Formanisotropie /GTS
69/.

In Bild 3.2 ist die Teilchengrofienverteilung eines Pulvers aus abgereichertem Uran (DU =
Depleted Uranium) wiedergegeben, das in /SJM 81/ fiir Versuche zur Messung der Aerosol-
bildung beim Ausschutten von Pulvern verwendet wurde. Das Pulver weist einen Massen-
median bei 1 ym (geometrisch) auf, d.h. 50% der Masse wird von Teilchen mit einem geo-
metrischen Durchmesser < 1 uym gebildet; 95 % der Masse liegt im GréRenbereich zwischen
0,25 pm und 4 pm. Der geometrische Durchmesser von 1 um entspricht in etwa einem aero-
dynamischen Durchmesser von 3,3 ym (Annahme: spharische Partikel, puo,=11 g/cm?). Ein
Hinweis auf Herkunft und Herstellungsverfahren des Pulvers findet sich in /SJM 81/ nicht. In
Bild 3.2 ist zusatzlich die PartikelgroRenverteilung von TiO, eingetragen, mit dem ebenfalls
Versuche durchgeflihrt wurden. Es zeigt sich, dass UO,-Pulver in solchen Versuchen sehr

gut durch TiOx-Pulver simuliert werden kénnen. Die beiden Verteilungen in Bild 3.2 sind als
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Log-Normal-Verteilungen zu kleineren Partikelgréfien hin extrapoliert.

Anmerkung: Der aerodynamisch aquivalente Durchmesser d..q eines spharischen Aerosolteilchens mit dem
geometrischen Durchmesser dg, und der Dichte p entspricht dem eines &aquivalenten Teilchens mit der

Einheitsdichte p = 1 g/cm?, das das gleiche Sedimentationsverhalten aufweist wie das reale Teilchen; es gilt:
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Bild 3.2: PartikelgroRenverteilung (geometrischer Partikeldurchmesser) von

abgereichertem Uran und TiO, /SJM 81/

Im Vergleich zu dem in Bild 3.2 verwendeten UO,-Pulver ist der Feinanteil in den heute Ubli-
chen Pulverqualitaten noch etwas hoher. In /LAN 03/ wurde von Nirex flr UO,-Pulver ein
Grolenbereich von 0,032 bis 0,85 um angegeben. Einer spezifischen Oberflache von
5 m?/g, wie in /KAZ 03/ als Obergrenze ausgewiesen, wiirde bei monodispersen, ideal spha-

rischen Partikeln ein geometrischer Durchmesser von 0,11 um entsprechen.

Der Transport von UO,-Pulver erfolgt Ublicherweise in Industrieverpackungen, sofern der
Gehalt an U-235 nicht mehr als 1 % betragt. Bei hoheren Anreicherungen sind nach /IAE 04/

als IF bzw. AF flir Spaltmaterial klassifizierte Industrie- oder Typ-A-Verpackungen einzuset-

12



zen, die zwar keine hdheren Anforderungen an die Dichtheit stellen, fir die jedoch gefordert
ist, dass bei den Unfalltestbedingungen fiir Typ-B-Verpackungen (z.B. 9-m-Falltest, Erhit-
zungstest 800°C fur 30 min) die Integritat des Versandstlicks soweit erhalten bleibt, dass die
Unterkritikalitat beibehalten wird. Neuere Behaltertypen fir den Transport von Uranoxid-Pul-
ver, auch von wiederaufgearbeitetem Uran zeigen die Bilder 3.3 und 3.4. Der Behalter TNF-
Xl ist als AF-Behalter zugelassen und kann bis zu 300 kg angereichertes UO, (max. 5 % U-
235) in Pulver- oder Pelletform aufnehmen /NRC 03/.

PROTECTING CAP

CLOSING LID

UPPER PLUG

EXTERNAL
BAYONET

FITTING
SCREW CAP
FLEXIBLE
GASKET
GASKET SHOCK
ABSORBER
POLYETHYLEN NEUTRON
JUG ABSORBER
Bild 3.3: Transportbehalter TN-UO2 fiir pulverférmiges Uranoxid /MAL 03/

13



CAP

UPPER PLUG
GASKET
PAILS
PACKAGE BODY
NEUTRON
ABSORBER

Bild 3.4: Transportbehalter TNF-XI fir pulverformiges Uranoxid /MAL 03/
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3.1.3 Uranoxid (U30g)

Us;Osg (Triuranoctozid) ist die hdchste Oxidationsstufe von Uranverbindungen in Luft oder
Sauerstoff und entsteht z.B. beim Erhitzen von UQO; in Luft. Es ist ein pulverférmiger grinlich-
schwarzer Feststoff mit einer theoretischen Dichte von 8,4 g/cms. Im Brennstoffkreislauf wird
U3Ogs in letzter Zeit in gréRerem Umfang durch Konversion von abgereichertem UFg aus der
Uran-Anreicherung hergestellt. Das Verfahren wurde vom franzdsischen CEA entwickelt.
Hintergrund ist die Uberfiihrung des bisher in groRen Mengen gelagerten UFg-Tails in eine
sicherheitstechnisch stabilere Konfiguration fir eine langerfristige Lagerung der noch als
Wertstoff angesehenen abgereicherten Fraktion. In Europa wird von COGEMA in Pierrelatte
eine Konversionsanlage ("Usine W") fir die Umwandlung von UFg zu U3;Og betrieben. Die
Zwischenlagerung des U3;Og erfolgt in speziellen Containern in Lagerhallen auf dem Gelande
eines ehemaligen Uranerzaufbereitungsbetriebs in Bessines-sur-Gartempe. Die Lagerbehal-
ter des Typs DV70 enthalten bis zu 10,5 t U3Og mit einer durch spezielle Kompaktie-
rungsprozesse erreichten Schiittdichte von 3 g/cm® /HLD 01/. 44 % der Schiittung liegt im
Partikelbereich zwischen 50 um und 1 mm /BEL 95/. Der Median der KorngréRenverteilung

liegt bei etwa 1 bis 2 mm. Die Lagerbehalter werden auch fur den Transport verwendet.

Im Zuge der beantragten Erweiterungsgenehmigung fur ihre Urananreicherungsanlage in
Gronau hat Urenco im September 1998 einen Antrag gestellt, eine Lagerhalle fur die Einla-
gerung von bis zu 50.000 t Uran als chemisch stabiles Uranoxid (UsOg) zu errichten /URE
03/. Da die Umwandlung von UFg in Uranoxid in Pierrelatte erfolgen soll, ist in diesem Zu-
sammenhang kunftig mit einer Reihe von U3;Os-Transporten auch in Deutschland zu rech-

nen.

3.2 Aschen

Ein grolier Teil der in Kontrollbereichen anfallenden Mischabfalle besteht aus brennbaren
Stoffen. In einem Kernkraftwerk ist gut die Halfte der Mischabfalle dieser Abfallfraktion zuzu-
ordnen. Typische verbrennbare Mischabfalle sind in mengenmafig abnehmender Reihenfol-
ge: Plastikfolie, Zellstofftiicher (Windeln), Stoff (Lappen, Uberkleider, Uberschuhe), Holz,
Papier/Pappe (Verpackungsmaterial, Filterpapier aus Absolutfiltern, Zonenschuhe sowie
Fasern und Flusen aus der Waschereizentrifuge /WEB 01/. Durch Verbrennung dieser Abfal-
le kann eine Volumenreduktion bis zu 97 % erreicht werden. Dabei werden die Abfalle weit-
gehend mineralisiert, d. h. die Verbrennungsriickstdnde (Aschen) gehen auch bei langerer

Zwischenlagerung keine chemischen Reaktionen ein und sind nicht mehr faul- und garfahig.

15



Verbrennungsanlagen befinden sich u.a. in Karlsruhe /HDB 03/, Julich /HAL 01/ und Studsvik
(Schweden) /SIN 03/. Letztere wird vor allem von deutschen KKW-Betreibern genutzt. Das

Verfahrensschema der Verbrennung in Studsvik zeigt Bild 3.5.

Waste conveyor system Heating recovery Lime and charcoal
injection system

Bag

Bag house filter

h“nuu

Off

Incinerator cooling  filter
system

Bild 3.5: Verfahrensschema der Verbrennungsanlage in Studsvik (Schweden) /STU 03/

Bei diesem Verfahren fallt ca. 80 % der Asche in der Brennkammer und 20 % als Flugasche
in den Schlauchfiltern an. Die Asche wird in 200-I-Fasser abgefillt, dabei kann die feine
Flugasche mit der groberen Ofenasche vermischt oder auch getrennt abgeflllt werden. Die
Konsistenz der Ofenasche hangt stark von dem verbrannten Abfall ab und kann zwischen
klumpig grob (Schlacke) und feinstaubig locker (wie Hausasche) liegen /KRA 04/. Die Asche-
fasser werden in 20-FuR-Container verladen, die als IP2-Verpackung fur den Ricktransport
zum Abfallverursacher dienen. Somit fallen hier LSA-II-Transporte mit unkonditionierten

Aschen an.

Demgegentber werden die in den Verbrennungsanlagen Karlsruhe und Jilich anfallenden
Aschen in Presstrommeln gefllt und vor Ort durch Hochdruckverpressung kompaktiert. Bild
3.6 zeigt die Hochdruckpresse in der Hauptabteilung Dekontaminationsbetriebe (HDB) im

FZK. Auf die friher durchgefuhrte Zementierung der Aschen wird heute in Deutschland ver-
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zichtet. Die gepressten Pellets werden anschlieend in 200-I-Fasser gelegt und ggf. der Zwi-
schenraum noch mit Zement ausgefllt. Offentliche Transporte dieser verpressten Asche-
Pellets sind hier erst bei der Anlieferung ins Endlager zu erwarten. Dabei werden die Fasser
voraussichtlich in Konrad-gangigen Containern transportiert, die ggf. noch durch Zementfil-
lung formstabil fixiert sind. Auch ein direktes Einbringen der Pellets in Endlagercontainer z.B.
des Typs IV mit anschlieliender formstabiler Zementverfillung wird praktiziert /HAL 03/. Um
dabei eine Feuchtigkeitsaufnahme der Asche und Korrosionsvorgange zu vermeiden, wer-

den neuerdings die Pellets zuvor mit einer PU-Schicht (Poly-Urethan-Folie) ummantelt.

Bild 3.6: LAW-Hochdruckpresse in der HDB /HDB 03-1/

Aktuelle Untersuchungen zur PartikelgroRenverteilung in den Aschen sind nicht bekannt
/DIR 03/, /[HAL 03/, /KRA 04/. Nach /HAL 03/ weisen gelegentlich beim Pressen austretende
Aschereste auf eine Erhdhung des Feinstaubanteils durch den Pressvorgang hin. In /GRS
85/ und /SEE 87/ wird ein Partikelspektrum fur Aschen der Studsvik-Anlage aufgefuhrt, deren
Quelle auf Siebanalysen der friheren TRANSNUKLEAR GmbH aus dem Jahre 1984 basiert
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/TN 84-1/. In Bild 3.7 ist diese Verteilung wiedergegeben. Die relativ grobe Korngrofie deutet
darauf hin, dass es sich um Asche aus der Brennkammer handelt. Diese Rostasche der
Ofen der Abfallverbrennungsanlagen lasst sich nach Aussage von /DIR 03/, /HAL 03/, /IKRA
04/ durchaus mit Hausasche vergleichen, wobei die Eigenschaften je nach Rohabfall stark
streuen. In /SEE 87/ wurde das Partikelspektrum einer Hausaschefraktion <2 mm geomet-
risch durch Siebanalyse und aerodynamisch durch Einsatz eines Schwingbett-Aerosol-
generators ermittelt. Die Ergebnisse sind ebenfalls in Bild 3.7 enthalten. Die aerodynamische

PartikelgroRenverteilung zeigt, dass auch bereits in der Rostasche ein erheblicher Feinanteil
enthalten ist.

100 T

Massenanteil [%0]

Studsvik-Asche geom. (TN 1984)

Hausasche geom. /SEE 87/

Hausasche aerodyn. /SEE 87/

Flugasche aerodyn. (Tab. 3.1)

Mischasche (fiktiv)

0,1 : e T e : :::::::! ——
1 10 100 1000

Partikeldurchmesser geom./aerodyn. [um]

Bild 3.7: PartikelgroRenverteilungen von Aschen

Fur Sicherheitsanalysen ist konservativ das feinere Partikelgrolenspektrum der Flugasche
mit einzubeziehen, die, wenn man als Referenz die Verbrennungsanlage und den Ablauf von
Studsvik zugrunde legt, einen merklichen Anteil im Transportgebinde ausmacht. Zur Bewer-
tung der PartikelgréRenverteilung von Flugasche finden sich in der Literatur zahlreiche Un-
tersuchungen, vor allem im Zusammenhang mit der Schadstoffriickhaltung bei Verbren-
nungsanlagen, aber auch, weil Flugasche aus der Kohleverbrennung (PFA, Pulverised Fly

Ash) ein wertvoller Bestandteil von Zement sein kann /FAR 03/. Fur die Betrachtungen hier
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sollen ein paar Untersuchungen zur Flugasche von Abfall- und Holzverbrennungsanlagen

herangezogen werden.

Asche entsteht bei der Verbrennung aus den nicht brennbaren mineralischen Bestandteilen
des Brennstoffs und den nicht brennbaren Begleitstoffen. Die Freisetzung der anorganischen
Verbindungen aus der organischen Brennstoffmatrix und die anschlielende Bildung der
Aschepartikel erfolgt durch eine Reihe komplexer Verdampfungs-, Kondensations-, Frag-
mentierungs- und Agglomerationsprozesse, die zusammen mit Thermophorese (Wanderung
auf Grund eines Temperaturgradienten), Partikelimpaktion (Aufprall auf eine feste Oberfla-
che), chemischen Reaktionen und Phasenumwandlungen auch fir die Bildung von Ascheab-
lagerungen und Verkrustungen verantwortlich sind. Bild 3.8 zeigt die Mechanismen der Ae-

rosolbildung:

- Direkter Abbrand der Koks- / Asche-Partikel fiihrt zu schmelzflissigen anorganischen

Partikeln, die fragmentieren und Flugstaub (d = 1 bis 20 uym) bilden.

- Flichtige anorganische Bestandteile verdampfen bei héheren Temperaturen (1400 bis
1600°C). Aus der Gasphase entstehen bei Abkuhlung durch Nukleation Primarpartikel,

die schnell zu ultrafeinen Partikeln (UFP; d < 0,1 um) koagulieren.

- Durch Agglomeration der UFP entstehen groRBere Partikel, die i.a. als Feinstaub

(d = 0,1 bis 1 um) bezeichnet werden.

Verdampfung Homogene

Nukleation

“”ﬁaﬁﬂfﬁr d Anmganisher Dampf

Helerogene

| I
Abbrand/ Kondensation Koagulation
Fragmentierung / * *
\/

B

Flugstaub Feinstaub Ultrafeine Partikel
(1-20 um) (0,11 um) (< 0.1 um)
Bild 3.8: Mechanismen der Aerosolbildung bei der Verbrennung /PAU 00/
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Bei Versuchen an der Pilotanlage zur Hausmillverbrennung TAMARA im Forschungs-
zentrum Karlsruhe konnte die Groflenverteilung des bei der Rostverbrennung von Abfallen
entstehenden Aerosols durch Rasterelektronenmikroskopische (REM)-Aufnahme und mittels
differentiellem Mobilitdtsanalysator (DMA) im Bereich 10 — 1000 nm charakterisiert werden
(Bild 3.9) /PAU 00/. In der Anzahlverteilung liegen 2 Maxima (Modi) vor, einer bei 40 nm und
einer bei 150 nm. Gemal einer parallel durchgeflihrten Impaktormessung besteht 60% der
Masse dieses Aerosols aus Partikeln, die kleiner als 1 um sind. Ein ahnlicher Befund wurde
auch bei der Beprobung des Aerosols einer Holzfeuerung /IVD 99/ erhalten. Die Partikelgro-
Renverteilung im Abgas mechanisch beschickter Holzfeuerungsanlagen mit Feuerungswar-
meleistungen im Bereich 50 kW bis 1.000 kW ist in Tabelle 3.1 dargestellt. Dabei zeigt sich,
dass rund 70 % der emittierten Gesamtpartikelmasse aus Partikeln der GréRenklasse < PM1
mit aerodynamischen Durchmessern kleiner 1 uym besteht. In Bild 3.10 ist diese Verteilung
graphisch dargestellt.

Tabelle 3.1: Mittlere Anteile an der emittierten Gesamtpartikelmasse bei mechanisch be-

schickten Holzfeuerungsanlagen (Feuerungswarmeleistung 50 kW bis 1.000
kW) in den GréRenklassen < PM+, < PMzsund < PM1o/LFU 02/

GroRRenklasse < PM1 < PM2s < PM1o

Anteil an der Gesamtmasse 70 % 79 % 92 %
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Bild 3.9: Rasterelektronenmikroskopische (REM)-Aufnahme des TAMARA-Aerosols

und mittels differentiellem Mobilitdtsanalysator (DMA) gemessene Partikelgré-
Renverteilung des TAMARA-Aerosols vor Schlauchfilter /PAU 00/.
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Nach Obernberger /OBE 01/, /OBE 03/ ist die Partikelverteilung aus der Verbrennung von
Biomasse jedoch grundsatzlich bimodal, mit einem Peak im Submicron-Bereich und einem
im Bereich der groben Flugasche, der abhangig von der verbrannten Holzart zwischen 30
und 70 um gefunden wurde, siehe Bild 3.10. Grobe Flugaschen entstehen durch Aufwirbe-
lung von Asche bzw. Holzkohle vom Brennstoffbett und Austrag mit dem Rauchgas aus dem
Feuerraum. Der Anteil der groben Flugasche hangt stark von der Aschekonzentration des
Brennstoffs und den Strémungsverhaltnissen im Ofen ab und hat nach /OBE 03/ einen Anteil

von 50-70 % an der gesamten Flugstaubmasse.

Auf Basis dieser Erkenntnisse kdnnte die Zusammensetzung eines Aschegemisches, wie es
aus der Studsvik-Anlage stammt, wie folgt konstruiert werden: 50 % der Asche bestehe aus
Ofenasche entsprechend der Studsvik-Kurve in Bild 3.7 und 50 % aus Flugasche. Die Flug-
asche wird zu 60 % als grobe Flugasche im Partikelbereich 10 — 100 ym, zu 10 % im Uber-
gangsbereich 1 — 10 ym und zu 30 % im Submikronbereich angenommen. Mit dieser Vertei-
lung ergibt sich der in Bild 3.7 dargestellte Kurvenverlauf fir die fiktive Mischasche. Dieser
Verlauf hat Ahnlichkeit mit der in /SEE 87/ aerodynamisch ermittelten GréRenverteilung fiir
Hausasche, deren maximaler Durchmesser durch vorherige Siebung allerdings auf 2 mm

begrenzt war.
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. === hardwood 900 1 — waste wood | l \
I bark . 800 -} —hardwood |
——waste wood (pilot plant) }—softwood I
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Bild 3.10: PartikelgroRenverteilung des Feinstaubes (links) und der groben Flugasche

(rechts) im Abgas einer Holzverbrennungsanlage /OBE 03/
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3.3 Filterhilfsmittel

In kerntechnischen Anlagen werden zur Reinigung von Prozessflissigkeiten und Abwassern
in grolkem Umfang lonenaustauscherharze in Pulver- oder Kugelform oder Filterhilfsmittel
wie Silikagel und Kieselgur eingesetzt. Nach Gebrauch fallen diese Stoffe als radioaktive
Abfalle an, zum Teil mit hoher Aktivitatsbeladung, insbesondere bei der Reinigung des Pri-
markuhimittelkreislaufs in Kernkraftwerken. Hochbeladene Kugelharze werden zum Zwecke
der Zwischen- und Endlagerung in Abschirmbehalter des Typs MOSAIK Il gefiillt und im Be-
halter entwassert und getrocknet /SPI1 01/. Der MOSAIK-Behalter kann beim Transport als
Typ B(U), Typ A oder IP lI-Verpackung eingesetzt werden. Eine unfallbedingte Staubfreiset-
zung ist aufgrund der massiven Behalterauslegung (160 mm Wandstarke, Gusseisen mit

Kugelgraphit) jedoch auszuschliefl3en.

Weniger aktive lonenaustauscherharze werden heute in Deutschland der Verbrennung zuge-
fuhrt /HAL 01/ oder kompaktiert /FZK 02/, im Ausland auch zementiert /WEB 01/ oder mit
Kunststoff verfestigt /GNS 03/. In Deutschland kénnten somit Rohabféalle mit pulverhaltigen
lonentauscherharzen oder anderen pulverformigen Filterhilfsmitteln wie Kieselgur beim
Transport zwischen Abfallverursacher und Konditionierungsbetrieb oder kinftig als Endla-
gergebinde mit hochverpressten Pellets auf dem Weg ins Endlager als LSA-II-Gebinde

transportiert werden.

Zur PartikelgrofRenverteilung von Pulverharzen ist in /GRS 85/ und /SEE 87/ die Siebanalyse
der TRANSNUKLEAR von zwei Pulverharzen wiedergegeben /TN 84-2/. In Bild 3.11 sind
diese Log-Normal-Verteilungen mit Massen-Median bei geometrischen Durchmessern von

145 pm und 330 pm im doppelt logarithmischen Mal3stab dargestellt.

Als weiteres Filterhilfsmittel ist Kieselgur zu betrachten, das als feines Pulver dem zu filtrie-
renden Stoff zugesetzt wird und zum Aufbau eines wirkungsvollen Anschwemmfilters fuhrt.
Kieselgur ist ein natlrlicher, fossiler, durch Ablagerung der Kieselalgen-Schalen entstande-
ner Stoff. Nach Gebrauch und Trocknung fallt die Kieselgur zusammen mit den ausgefilterten
Feststoffen als fester anorganischer Abfall an, der ggf. einer Hochdruckverpressung zuge-
flhrt wird.

Von einem typischen Kieselgur-Produkt (Hyflo Super-Cel Celite) wurde in /SEE 87/ die Parti-

kelgroRenverteilung bestimmt, und zwar wie zuvor bei den Aschen einmal durch Siebung die

geometrische Grolenverteilung und dann durch Anwendung des Schwingbett-

22



Aerosolgenerators die aerodynamische Verteilung. Beide Verteilungen sind in Bild 3.11 ein-

getragen. Wieder zeigt sich zwischen den beiden Messverfahren ein véllig unterschiedliches
Bild im Feinstaubbereich.
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Bild 3.11: PartikelgréRenverteilungen von Harzen und Kieselgur

Im Vergleich der Verteilungen von Pulverharzen, Hausasche und Kieselgur wurde in /GRS
87/ Kieselgur als die Substanz mit dem gréften Partikelfeinanteil als Referenzpulver fur die
in /SEE 87/ experimentell erfolgte Bestimmung des bei Endlagerstorfallen méglichen Freiset-
zungsanteils von dispergierbaren Partikelsystemen ausgewahlt. In den Experimenten wurde
jedoch Kieselgur ohne abgeschiedene Schwebstoffe untersucht. Es ist jedoch davon auszu-

gehen, dass dies hinsichtlich méglicher Freisetzung von Feinstaub konservativ ist.

3.4 Bauschutt

Ein immer gréRer werdender Anteil an den insgesamt anfallenden radioaktiven Abfallen stellt

der mit zunehmender Stilllegung und dem Riickbau kerntechnischer Anlagen verbundene
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Bauschutt dar. Dabei werden grof’e Anstrengungen unternommen, fir den gréfiten Teil der
anfallenden Stahlbetonmassen nachzuweisen, dass die Aktivitdtskonzentrationen unterhalb
der Freigabewerte der Strahlenschutzverordnung fallen und somit eine uneingeschrankte
Freigabe des Materials mdglich wird. Um die fir eine Freimessung notwendige Homogenitat
zu erhalten, miUssen die abgebrochenen Betonstrukturen weiter zerkleinert werden. Hierzu
kommen z.B. Mobilbagger, Backenbrecher, Beton-Shredder zum Einsatz /STA 03/, /SMB
03/. Der durch anschlieende Siebung gesammelte Staub weist nach /SMB 03/ eine wesent-
lich héhere spezifische Aktivitat auf als die groben Bruchfraktionen. Dieser Effekt wird derzeit
in einem grofleren, vom BMBF geférderten Verbundforschungsvorhaben naher untersucht
/FZK 03/, IMEI 03/ und soll zu einem einsatzfahigen Verfahren der Aktivitatsseparation flih-

ren. Das Verfahrensprinzip zeigt schematisch Bild 3.12.

Der Anreicherungseffekt erklart sich damit, dass die tGberwiegend wasser- und dampfgetra-
genen Kontaminationsprozesse ein Eindringen der Aktivitat Gber Risse und Poren und einer
Anlagerung an den Korngrenzen zwischen Zementstein und Zuschlagsstoff bewirken. Ent-
lang dieser Korngrenzen verlaufen aber auch die Fraktionierungsprozesse bei der Material-
zerkleinerung, verbunden mit einer Feinstaubfreisetzung aus den Bruchflachen. Daher sind
in der Staubfraktion bevorzugt aktivitdtshaltige Komponenten angelagert. Auch bei einer Se-
paration der Bruchsticke in Zementstein und Zuschlagstoff zeigt sich eine hohere spezifi-

sche Aktivitat in der Zementsteinphase.
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Bild 3.12: Verfahrensprinzip der Aktivitatsseparation von Bauschutt /MEI 03/

Im Hinblick auf einen mdglichen Transport staubhaltigen radioaktiven Bauschutts stellt sich
das Szenarium wie folgt dar: Der nicht freimessbare Bauschutt wird ohne weitere Konditio-
nierung in einen endlagerfahigen Container gefiillt. Der im Separationsverfahren abgetrennte
Staub wird unter Befeuchtung ebenfalls in den Container geschuttet /HAL 03/. Somit befindet

sich im Zwischenlager-, Transport- und Endlagergebinde ein Gemisch aus Betonbruchsti-
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cken und Feinstaub. Bei einem schweren Transportunfall ware sowohl eine Freisetzung der
vorhandenen Staubfraktion als auch die Bildung zusatzlichen Feinstaubs durch die mechani-

sche Belastung zu unterstellen.

Messungen der PartikelgroRenverteilung der durch das Freimess- und ggf. das Separations-
verfahren gebildeten Staubfraktion liegen derzeit nicht vor. Zur Beurteilung der Partikelgré-
Renverteilung in einer solchen Staubmischung kénnen jedoch die Erkenntnisse aus dem
Vorganger-Vorhaben SR 2371 /LNK 02/ herangezogen werden. Darin wurde die Universali-
tat der FragmentgroRenverteilung bei sprédbrechenden Materialien im Groflienbereich von
0,1 bis 100 um aerodynamischer Durchmesser nachgewiesen. Die kumulierte Massengro-
Renverteilung lasst sich fir diesen Bereich durch ein Potenzgesetz mit dem Exponenten
(17aep = a-dagp”) Mit dem Exponenten b = 1 (d.h. lineare Beziehung) unabhéngig von Energie-
eintrag, ProbekoérpergroRe und Material beschreiben. Aus dem Wert der freigesetzten Frakti-
on m0 kann daher unmittelbar auf die Freisetzung in kleineren PartikelgréRen geschlossen
werden. Der lungengangige Anteil 7710 (< 10 um) betragt demnach 10 % des luftgetragenen
Anteils 7100 und der Anteil unterhalb 1 um folglich 1 % des luftgetragenen Anteils 7100. Ange-
wendet auf einen mit Maschenweite 0,3 mm gesiebten Betonstaub ergibt sich nach dieser

Gesetzmaligkeit ein Durchmesser flir den Massenmedian von 150 pm.

3.5 Sonstige dispergierbare radioaktive Materialien

351 Getrocknete Schlamme und Konzentrate

Schlamme und Konzentrate aus wassrigen Losungen wurden in Deutschland bisher weitge-
hend zementiert, z.B. durch In-Fass-Zementierung /HDB 03-2/. Neuere Entwicklungen der
Abfallbehandlung zielen darauf ab, Konzentrate und Schlamme durch Trocknung aufzukon-
zentrieren und zu einem kompakten endlagerfahigen Produkt zu konditionieren. So wird
beim Kernkraftwerk Obrigheim seit 2000 eine In-Fass-Trocknungsanlage eingesetzt, mit der
borhaltige Verdampferkonzentrate bei einem Volumenreduktionsfaktor von 5 — 7 zu einem
kristallinen Salzblock eingetrocknet werden /KWO 01/. Das Aktivitatsinventar eines 200-I-

Fasses wird dabei im Mittel mit 7 E+9 Bq/Gebinde angegeben.

Mit einem Wirbelbetttrockner und einer Wirbelbetttemperung wird in der Anlage TORA des
Forschungszentrums Jilich aus Abwassern, Schlammen und Konzentraten ein feinkdrniges,

rieselfahiges Trockenprodukt hergestellt /[HAL 01/. Die mittlere Korngréf3e des Granulats wird
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mit 1 mm angegeben /HAL 03/. Das Granulat wird in Presskartuschen gefullt und durch
Hochdruckverpressung weiter zu Presslingen (Pellets) kompaktiert. Qualitativ entsteht dabei

eine Verschiebung der Partikelverteilung zu kleineren Durchmessern.

In Form dieser Pellets, die wiederum in Fasser verpackt in Transport- und Endlagercontainer
eingebracht werden, kommt somit das granulierte Konzentrat flr einen LSA-Transport (zum

Endlager) in Frage.

3.5.2 Bodenaushub

Nach storfallbedingten Bodenkontaminationen oder vermehrt bei der Stilllegung von kern-
technischen Anlagen fallt ggf. kontaminiertes Erdreich an. Durch Eingrenzen der kontami-
nierten Stellen und Aussortieren von Hot Spots wird versucht, den groRten Teil des Aushubs
freizumessen. Das hoher belastete Material wird in 200-I-Fassern gesammelt und der Kondi-
tionierung und Zwischenlagerung zugefuhrt /WAC 01/. Neben einer Hochdruckverpressung
ist auch eine Sammlung des getrockneten Aushubmaterials in gréReren Endlagergebinden
ohne weitere Konditionierung denkbar. In diesem Fall liegt beim Transport ebenfalls ein

leicht dispergierbares Partikelsystem vor.

Die PartikelgroRenverteilung getrockneten Erdaushubs hangt natirlich von der Bodenbe-
schaffenheit ab. Lehmiger Boden wird sich weniger dispergierbar zeigen als Sand. Grund-
satzlich stellt natlrliches Bodenmaterial ein Partikelsystem dar, das vorwiegend aus aggre-
gierten Partikeln besteht und daher eher dem Grobstaub zuzurechnen ist. In /DOE 94/ wird
von Versuchen mit getrocknetem kontaminierten Boden berichtet, dessen Partikelverteilung

zwischen 5 pm und 1651 um liegt mit einem Massenmedian bei 175 ym .

3.5.3 StrahImittel

Bei der Dekontamination von Geraten und ausgebauten Anlagenteilen aber auch von Beton-
teilen und Bleiabschirmungen wird haufig eine Trocken- oder Nassstrahltechnik eingesetzt,
bei der granulatférmige Strahlmittel z.B. aus Quarzsand, Glasperlen, Metallspanen oder
Hartguss verwendet werden. Bei manchen Abrasivstrahlverfahren wird eine Recyclingtechnik
zur Reinigung des Strahlmittels vom Abrieb und Ruckfihrung in den Strahlprozess einge-
setzt /SCH 01/, /GAR 01/, um den Sekundarwaste zu minimieren. Letztlich fallen Strahimittel
und Abrieb als radioaktiver Abfall an, der durch Trocknung und ggf. Hochdruckverpressung

in eine endlagerfahige Form gebracht wird.

26



Die PartikelgroRen des Strahlmittels richten sich nach den Bearbeitungsaufgaben. Handels-
Ubliche Strahimittel liegen bei Quarzsanden mit sehr feinem Kdérnungsgrad im Bereich von
50 um Partikeldurchmesser, mittlere Kérnungsgrade bei 250 pym, grobe bei 1 mm. Glasper-
len als Strahimittel haben mittlere KorngréRen von 50 um (sehr fein) bis 350 um (sehr grob)
/WIW 03/. Durch Fraktionierung des Strahimittels beim Strahlvorgang und Abrieb von der
behandelten Oberflache dirfte sich das PartikelgréRenspektrum zu kleineren Durchmessern

hin verschieben.
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4 Bewertung der Materialeigenschaften im Hinblick auf die
Auswahl geeigneter Surrogate

Von den verschiedenen in Kapitel 3 angefihrten potentiellen pulverférmigen radioaktiven
Stoffen, die fur einen mdglichen Transport als LSA Il infrage kommen, erscheinen aufgrund
der PartikelgroRenverteilung, der Vielzahl der zu erwartenden Transporte, der unkonditionier-
ten Vorlage innerhalb der Transportverpackung und der Qualitdt der Verpackung folgende

Stoffe besonders relevant:
— Betonbruch einschlief3lich Staub in Endlagercontainern
— U;30¢-Granulat aus der Konversion von UFg in Stahlblechbehaltern (Lagerbehalter)

— Unkonditionierte Rostasche aus der Abfallverbrennung mit Flugasche gemischt in Fas-

sern innerhalb von Transportcontainern
— Wiederaufgearbeitetes UO,-Pulver in Industrieverpackung

Von diesen dispersiblen Stoffen weist das UO,-Pulver mit einer schmalbandigen Partikel-
grolenverteilung im Submikrometerbereich den groften Feinheitsgrad auf, aber auch die
Asche und der Betonstaub weisen einen betrachtlichen Feinanteil auf. In Tabelle 4.1 sind
typische Massenmediandurchmesser der verschiedenen Stoffe noch einmal zusammenge-

stellt.

Tabelle 4.1: Mittlere Partikeldurchmesser dispergierbarer Stoffe

Dispergierbarer Stoff | Mittlerer Partikeldurchmesser, Massenmedian
uo, 0,2 ym (daed)

U3Og 1—2 mm (dgeo)

Asche 10 um

Betonstaub < 1mm 500 ym

Kieselgur 5-10 uym

Pulverharz 100 — 300 um
Trockenkonzentrat 1-2mm

Strahimittel 50 —300 ym

Bodenaushub 175 ym

Aufgrund der hohen Massendichten von UO, und U3;Og ergeben sich signifikan-
te Unterschiede zwischen geometrischem und aerodynamischem Partikel-
durchmesser. Die Dichten der Ubrigen Stoffe liegen deutlich ndher an der Ein-
heitsdichte p =1 g/cm?® und damit fallen die Unterschiede zwischen aerodyna-
mischem und geometrischem Durchmesser deutlich geringer aus.
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Fur das im Rahmen des Vorhabens geplante Experimentalprogramm waren Fallversuche mit
mittleren und real grof3en Proben aus verschiedenen Fallhdhen fur ein reprasentatives Stoff-
systemsimulat vorgesehen. Fir ausgewahlte Versuchsparameter sollten Fallversuche mit
einem weiteren sich vom ersten deutlich unterscheidenden Stoffsystem durchgeflihrt wer-
den. Fir diese beiden Stoffsysteme sollten ferner kleine Proben (bis 100 g) mit der pneuma-
tischen Impaktionsanlage des Fraunhofer-Instituts fir Toxikologie und Experimentelle Medi-

zin in Hannover (FhG-ITEM) untersucht werden.

Als Standardstoffsystem fur die realskaligen Versuche kommen Quarzmehl, Quarzsand oder
eine Mischung aus beidem infrage. Quarzmehle und Quarzsande werden groftechnisch als
Zuschlagstoffe fiir die Baustoffindustrie in einem weiten Spektrum unterschiedlicher Korn-
grolienverteilungen hergestellt und sind somit preisginstig in groReren Mengen verfligbar
/QUA 03/, /EUR 03/. In Bild 4.1 ist eine kleine Auswahl unterschiedlicher Korngrofien-
verteilungen von Quarzsand und Quarzmehl dargestellt. Wahrend die mittleren Korngréf3en
fur feinere Quarzsande in einer Bandbreite zwischen 150 und 500 ym variieren kénnen, liegt
die Spanne fur den Massenmedian bei Quarzmehl je nach Sortierung zwischen 90 und
16 um und bei Feinstmehl zwischen 11 und 2 ym. Es zeigt sich in Bild 4.1, dass im Quarz-
sand der Feinanteil, der nach den GesetzmaRigkeiten der sprédbrechenden Materialien vor-
handen sein musste, fehlt. Er durfte wohl bei der Konditionierung des Sandes ausgewaschen
worden sein. Dagegen ist in den Quarzmehlen der Feinstaub im erwarteten Umfang vertre-

ten.

Eine Mischung aus Quarzmehl und Quarzsand erscheint z.B. gut geeignet, um das breite
GroRenspektrum von U3;Og-Granulat zu simulieren. Auch flr Pulverharze ist ein feiner
Quarzsand gemischt mit etwas Quarzmehl oder ein groberes Quarzmehl abdeckend. Eben-
so kann Betonstaub gut durch ein groberes Quarzmehl simuliert werden. In Bild 4.1 ist die
fiktive PartikelgroRenverteilung eines Betonstaubes unter 300 um Korngré3e mit eingezeich-

net, auf den die in Kapitel 3.4 beschriebene lineare Gesetzmaligkeit angewendet wurde.

Ein anderes Simulat mit einer ahnlichen PartikelgréRenbandbreite wie Quarzmehl ist Hutten-
sand. Hittensand wird aus abgezogener Schlackenschmelze im Hochofen gewonnen, die
nach glasartiger Erstarrung zu feinem Pulver zermahlen wird und als Hauptbestandteil in
einigen Zementsorten eingesetzt wird. Bild 4.2 zeigt die Groflenverteilung verschiedener

Hlttensande.
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Bild 4.3: Vergleich der PartikelgroRenverteilung von Aschen mit Huttensand,
Quarzmehl und PFA

In Bild 4.3, in das zum Vergleich noch einmal die GroRenverteilungen von Aschen aus Bild
3.7 aufgenommen sind, wurde die Verteilung eines mittelfeinen Huttensandes (Nr. 3) aus
Bild 4.2 und eines mittelfeinen Quarzmehls (Millisil W12) eingetragen. Weiterhin wurde die
Verteilung eines PFA-Pulvers (Pulverised Fuel Ash) britischer Herkunft aufgenommen, das in
/LAN 03/ fiir Vorversuche eingesetzt wurde (siehe Kapitel 5.2). PFA wird als Betonzusatz-
stoff eingesetzt (in Deutschland nach DIN EN 450 spezifiziert) und ist nichts anderes als
Flugasche aus der Kohleverbrennung und damit ein reprasentatives Simulat flir Aschen aus
der Abfallverbrennung. Der Vergleich der drei mdglichen Simulate PFA, Huttensand und
Quarzmehl zeigt aber, dass hinsichtlich des Partikelspektrum alle drei zur Simulation einer
Asche nach dem in Kapitel 3.2 beschriebenen "Studsvik"-Modellfall geeignet sind; ggf. sollte
der Feinststaubanteil durch Zugabe eines entsprechend feineren Pulvers etwas erhdht wer-
den. Eine solche Verteilung erscheint auch hinreichend fein, um eine reales Kiesel-

gur/Filterkuchen-Gemisch abzudecken, das aber mengenmafiig nicht so haufig auftritt.

Fir die feine Partikelgrof3enverteilung von Urandioxid-Pulver hat sich Titandioxid als geeig-
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netes Simulat mit vergleichbarer GroRenverteilung erwiesen. In Bild 4.4 sind noch einmal die
Verteilungen aus Bild 3.2 einschlie3lich log-normaler Extrapolation dargestellt. Hinzugeflgt
wurde die GroRenverteilung aus /LAN 03/, die auf Angaben von Nirex beruht (Nirex-UO,). In
/LAN 03/ wurden Vorversuche auch mit einem TiO,-Pulver mit schmalbandiger Verteilung
durchgefiihrt, siehe Kapitel 5.2. Die Verteilung dieses Pulvers ist ebenfalls in Bild 4.4 gra-
phisch wiedergegeben (ITEM-TiO,).

100 ¢

Massenanteil [%]

e UJO2 /SIM 81/
= = UO2 extrapol.
e Ti02 /SIM 81/
= = TiO2 extrapol.
e | TEM-TiO2
Nirex-UO2

10 100
Partikeldurchmesser [um]

Bild 4.4: PartikelgroRenverteilungen von Urandioxid und Titandioxid
Zusammenfassend sind fiir die durchzuflihrenden Experimente folgende Surrogatmaterialien
als geeignet und reprasentativ fir verschiedene dispersible LSA-Materialien anzusehen:

— Quarzmehl als Surrogat flr Asche, Betonstaub oder Kieselgur

— Quarzmehl gemischt mit Quarzsand fir U3;Og und Pulverharz

— Flugasche (PFA) oder Hausasche als Surrogat fur radioaktive Asche

— Huttensand fur Asche, Betonstaub oder Kieselgur

— Titandioxid fur Urandioxid.

33



Letztendlich mussten fir das in Kapitel 6 beschriebene Experimentalprogramm zwei Stoff-
systeme ausgewahlt werden. Dies war zum einen die Flugasche als eine Testsubstanz, die
ein Stoffsystem reprasentiert, welches auch tatsachlich transportiert wird und dessen Gro-
Renverteilung mit denen anderer dispersibler Systeme relativ gut Ubereinstimmt. Bei der
Flugasche handelt es sich Uberdies um ein Haufwerk mit sehr geringen Kohasionskraften
zwischen den Partikeln (dies wurde im Rahmen der Vorversuche im Rahmen des o.g. EU-
Vorhabens /LAN 03/ erkannt), so dass die damit gemessenen Freisetzungsanteile eine obe-
re Abschatzung darstellen werden. Zum anderen ahnelt das Titandioxid einerseits hinsicht-
lich der PartikelgrélRenverteilung dem Urandioxidpulver und reprasentiert andererseits ein
System mit geringer Staubneigung. Es deckt daher hinsichtlich der Freisetzung den unteren

Rand realer Stoffsysteme ab.
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5 Bestandsaufnahme des aktuellen Kenntnisstandes zum
Fraktionierungs- und Freisetzungsverhalten dispersibler
Materialien

Zum Vergleich mit den in den vorgesehenen Experimenten zu erwartenden, mit modernen
aerosoldynamischen Methoden gewonnenen Ergebnissen soll der Stand des Wissens zum

Dispersionsverhalten der partikelférmigen LSA-Materialien ermittelt werden durch:
— Literaturauswertung bisheriger nationaler und internationaler Untersuchungen
— Beschreibung und Auswertung durchgefiihrter Experimente

— Zusammenstellung bisheriger Annahmen zu Freisetzungsbetrachtungen, insbesondere

zu Freisetzungsbruchteilen bei Transport- und Handhabungsstorfallen.

In der Literatur finden sich einige Experimente zum Verhalten von Pulvern beim freien Fall
aus Hohen bis zu 5 m. Im DOE-Handbook /DOE 94/ werden Untersuchungen von Plinke et
al. /PLI 91/ und Sutter et al. /SIJM 81/ in den USA zusammengefasst.

In Deutschland wurden 1987 Aerosolmessungen nach Absturz von bis zu 6 kg Hausasche
und bis 1 kg Kieselgur in einer Holzkiste mit aufklappbaren Seitenwanden aus Fallhéhen bis
5 m in einen Raum von 36 m® durchgefuhrt /SEE 87/, /SEE 88/. Diese Versuche dienten der

Absicherung der Annahmen in den Stérfalluntersuchungen zum Endlager Konrad /GRS 87/.

In /LAN 03/ wurden im Rahmen eines EU-Vorhabens im Herbst 2002 erste orientierende
Absturzversuche aus 9 m Héhe mit Surrogat-Pulvermengen (PFA, TiO;) bis zu 49 kg in ver-
schiedenen Verpackungen ausgefihrt. Auf diese Versuche wird im Kapitel 5.2 noch ndher

eingegangen.

51 Versuche in den USA

Plinke et al. /PLI 91/ untersuchten die Faktoren, welche die Staubbildung beeinflussen. Ge-
nerell wird die Hohe der Stauberzeugung als Funktion des Verhaltnisses von ereignisbeding-
ten Trennkraften zu den im Pulver vorhandenen Bindungskraften gesehen. Parameter, die
Einfluss auf die Trennkrafte haben, sind Schittdichte, Fallhohe und Gesamtmasse des Pul-

vers. Auf die Bindungskrafte wirken sich die PartikelgroRenverteilung und die Feuchte des
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Pulvers aus. Fir die Staubbildung bei Beschleunigung durch die Schwerkraft und Aufprall
auf eine unnachgiebige Oberflache wird unter Annahme einer log-normal verteilten Partikel-

gréBenverteilung folgende empirische Modellgleichung angegeben:
L= 16,6 (W)®™ (S)*” (D) (Mg)**

mit: L = Freisetzungsbruchteil, mg Staub / kg fallendes Material
W = Feuchte-Gehalt, %
Sy = geometrische Standardabweichung der PartikelgréRenverteilung
D = Schittdichte, g/cm?®

M, = Massen-Median-Durchmesser, der Partikelgro3enverteilung, um.

Plinke et al. experimentierten mit Fallhéhen von 0,25 m bis 1,25 m und verwendeten als Ver-
suchsmaterialien Sand, ungebrannten Kalk, Zement und Mehl. Die gemessenen Freiset-

zungsbruchteile lagen unter 3-107.

Sutter et al. /SJM 81/ untersuchten den luftgetragenen Freisetzungsbruchteil von TiO, und
DUO,, (PartikelgroRenverteilungen siehe Bild 3.2) beim freien Pulverfall in einer zylindri-
schen Einhausung (20 m3-Edelstahlbehalter). Die Versuchsmengen variierten von 25 g bis
1000 g, die Fallndhen betrugen 1 m und 3 m. Bei der groReren Fallhdhe und gréReren Pul-
vermengen resultierten hdhere Freisetzungsbruchteile. Der hdchste Freisetzungsbruchteil
lag bei 1,2-107°. Obwohl die Medianwerte der PartikelgroRenverteilung (geometrischer
Durchmesser) der Ausgangspulver nur bei 1 um (DUO,) bzw. 1,7 um (TiO;) lagen, waren die

Medianwerte des freigesetzten Staubes mit 6 um bis 26,5 um bedeutend hoéher.

Aus den Ergebnissen von Plinke und Sutter leitet das DOE-Handbuch folgende Empfehlun-
gen fur die Freisetzungsbruchteile ARF (Airborne Release Fraction) und RF (Respirable

Fraction) beim freien Fall aus bis zu 3 m Fallhéhe ab:
— Median: ARF =3.10", RF =0,5
— Obergrenze: ARF = 2107, RF =0,3.
Fur Fallhéhen > 3 m wird der folgende von Ballinger at al. /BAL 88/ entwickelte Algorithmus

zur Berechnung des luftgetragenen Freisetzungsbruchteils beim freien Fall vorgeschlagen:
ARF =0,1064 (M*'2° )(H**")/ pgp" 2

mit: Mo = Masse des ausgeschutteten Pulvers, kg
H = Fallhohe, m
PsP = Schittdichte des Pulvers, kg/m?3.
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Fir ein Beispiel mit My = 100 kg, H = 3 m, pgp = 2000 kg/m? ergibt sich nach dieser Formel
ein ARF von 1,1-107, ein Wert, der sich gut an die Ergebnisse von Plinke und Sutter

anschlieft.

5.2 Versuche in Deutschland

Storfallanalyse Endlager Konrad

Von Seehars et al. /SEE 87, SEE 88/ wurden insgesamt 21 Fallversuche mit Hausasche und
Kieselgur durchgefuhrt. Die Fallhéhen betrugen 1m, 2m, 3m und 5m und die
Pulvermassen betrugen 0,25 kg und 1 kg bei Kieselgur und 0,5 kg, 2 kg und 6 kg bei der
Hausasche. Die gemessenen Partikelgrofienverteilungen der Ausgangsmaterialien wurden
bereits in Bild 3.7 und Bild 3.11 dargestellt. Das Pulvermaterial wurde jeweils in eine oben
offene Sperrholzkiste eingebracht, die aus Wanden bestand, die beim Aufprall aufklappten.
Der Aufprall erfolgte in einer 36 m*® grofien Aerosolkammer, die mit einem Luftwechsel von
0,25/h bellftet war. In einigen Versuchen wurde am Aufprallort ein Ventilator betrieben, der
Uber dem Boden eine Strémungsgeschwindigkeit von 1 m/s erzeugte. Es wurde die
Staubkonzentration innerhalb der Aerosolkammer in verschiedenen Raumhdhen und die
Uber die Abluft aus der Kammer entweichende Aerosolmenge gemessen. Die Ergebnisse

konnen wie folgt zusammengefasst werden:

— Der Freisetzungsbruchteil nimmt mit abnehmender Masse zu. Dies gilt fur alle

PartikelgroRenbereiche.

— Die Freisetzung nimmt mit der Fallhdhe zu, z.B. nimmt bei Partikeln mit AED < 10 ym
die Freisetzung bei Abwurf von 1 kg Kieselgur aus 1 m und 5 m Fallhéhe fast um den
Faktor 4 zu.

— Mit zunehmendem aerodynamischen Durchmesser wachst der Freisetzungsbruchteil an.

— Unabhangig vom Durchmesserbereich ist die Freisetzung von Kieselgur viel hoher als

jene von Hausasche.
— Durch die Einschaltung des Umluftventilators erhoht sich die Freisetzung.

— Der maximale Freisetzungsbruchteil (AED < 10 ym) wurde fir den Abwurf von 0,25 kg

Kieselgur aus 5 m Héhe bei eingeschalteter Umluft gemessen. Er betrug 0,3 %.

Die Freisetzungsergebnisse flr Kieselgur aus dieser Untersuchung wurden fiir die
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Storfallanalyse des Endlagers Konrad zugrunde gelegt, auf deren Basis die zulassigen

Aktivitatsgrenzwerte fir die verschiedenen Abfallproduktgruppen festgelegt wurden.

ITEM-Versuche in Arnhem

Im Rahmen eines von der EU finanzierten Vorhabens /LAN 03/ wurde bei NRG in Arnhem
(NL) eine Infrastruktur zur Messung der Freisetzung beim Abwurf grof3er Gebinde zementier-
ter Abfélle aus 9 und 27 m Hoéhe errichtet: Fallvorrichtung mittels Autokran, kubisches Kon-
trollvolumen mit 27 m* Rauminhalt. Vom ITEM wurde dabei die Freisetzung lungengangiger
Teilchen mittels des in Abschnitt 6 beschriebenen Verfahrens unter Verwendung von 4

Respicons und eines Kaskadenimpaktors gemessen.

Es war nahe liegend, diese Infrastruktur auch fir die Gewinnung erster orientierender Er-
gebnisse flir pulverformige Systeme zu nutzen. Daher wurden entsprechende weitgehend
aus Eigenmitteln finanzierte Untersuchungen zur Vorbereitung des vorliegenden Projektes
durchgefiihrt. Das Ziel der Messungen war es, erste Informationen Uber Art und Héhe der
Freisetzung bei Pulvern und Hinweise auf die relevanten, die Freisetzung kontrollierenden
Parameter zu gewinnen. Es wurden zwei Stoffsysteme in unterschiedlich grofien Gebinden
aus 9 m abgeworfen und die Freisetzung gemessen. Bei den Stoffsystemen handelte es sich
um Zementpulver (Dichte 2,2 g/cm?3) mit einer breiten Grolienverteilung im Bereich zwischen
1 und 100 um (Medianwert 20 um, geometrische Standardabweichung 3,2, Anteil < 10 um
AED 25 %) und Titandioxid mit einer schmalbandigen Verteilung aus Submikrometerpartikeln

(92% der Partikelmasse im Grdlkenbereich zwischen 0,1 und 0,7 pum).

Die Partikelgrofienverteilungen der verwendeten PFA und des Titan-Pulvers sind sehr unter-
schiedlich. Titandioxid ist erheblich feindisperser. Titandioxid weist aufgrund der kleinen Par-
tikelgroRen und der damit verbundenen hdheren Adhasionsenergie gegeniber dem Flug-
aschepulver eine vergleichsweise niedrige Staubbildungsneigung auf. Fur die Flugaschever-
suche wurden folgende Behalter eingesetzt: zwei unterschiedlich groRe Pappkartons (10 kg
und 49 kg Inhalt), Blecheimer (5 und 15 kg Inhalt) und eine Plastiktute gefullt mit 5 kg Flug-

aschestaub. Fir die Titandioxidversuche wurden nur die beiden Blecheimer verwendet.

Die gemessenen Freisetzungsfraktionen im PartikelgréRenbereich < 10 um sind in Tabelle
5.1 dargestellt. Hier wurde die als Aerosol kleiner 10 ym freigesetzte Masse auf die gesamte

eingesetzte Pulvermenge bezogen.
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Tabelle 5.1: Freisetzungsfraktionen (AED < 10 ym) von Flugasche- und Titandioxidpulver
nach Abwurf aus 9 m Héhe

Behalter Flugasche Titandioxidstaub
Gr. Pappkarton 3,9E-4

Kl. Pappkarton 1,3E-4

Gr. Eimer 6,8 E-5 9,7 E-7

KI. Eimer 1,2 E-4 2,4 E-6
Plastiksack 3,8 E-5

Der grof3e Pappkarton hielt dem Druck des beim Aufprall auseinanderstrebenden Staubes

am wenigsten stand und platzte vollig auf (siehe Bild 5.1). Die anderen Behaltnisse wurden

nur teilweise zerstort.

Bild 5.1: Mit Flugasche geflllte Pappkartons nach Abwurf aus 9 m Hoéhe.

Fir den Flugaschestaub variieren die Freisetzungsfraktionen im lungengangigen
PartikelgréRenbereich maximal um den Faktor 10, wobei die Hohe der Freisetzung mit dem
~ochadensbild“ korreliert (vergl. Bild 5.1 und Bild 5.2). Bei der Plastiktite verblieb im

Vergleich zu den anderen Behaltnissen der groite Teil des Staubes in der Umhdllung.
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Bild 5.2: Mit Flugasche geflllte Plastiktite nach Abwurf aus 9 m Hohe

Bild 5.3: Verteilung des Titandioxids (links) und der Flugasche (rechts) nach Abwurf
aus 9 m Hoéhe.

Die Staubart (Staubigkeit) beeinflusst die Staubfreisetzung sehr stark, wie aus Tabelle 5.1
hervorgeht. Der Unterschied zwischen Flugasche und Titandioxid betragt aufgrund der
grolleren Kohasion der TiO.-Partikeln im Vergleich zu den Flugascheteilchen und der damit
verbundenen schlechteren Dispergierfahigkeit nahezu zwei GréRenordnungen. Dies aulert
sich qualitativ auch in der Grolie des Bereiches, Uber den das Pulver nach dem Auftreffen
des Behalters auf dem Boden verteilt ist (Bild 5.3).

Der Befund der starken Materialabhangigkeit der Freisetzung pulverférmiger Systeme steht
im Gegensatz zu der festgestellten evidenten Universalitat hinsichtlich Entstehung und
Freisetzung luftgetragener Staube beim Absturz von Gebinden aus sprédbrechenden

Materialien.
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6 Experimentelles Vorgehen

6.1 Allgemeines

In Analogie zu den oben beschriebenen Voruntersuchungen wurden systematische
Freisetzungsexperimente (Fallexperimente, vertikale Richtung) mit frei dispergierbaren
Haufwerken sowie umhdllten Gebinden fur unterschiedliche Gebindegréflen- und
Fallhéhenskalen durchgefiihrt. Die Staubfreisetzung im Partikelgréf3enbereich <10 ym wurde
dabei durch zeit- und groRenaufgeldste Aerosolkonzentrationsmessung innerhalb eines
umschlossenen Kontrollvolumens quantifiziert. Die Fallversuche wurden in Kooperation mit
der Bundesanstalt flir Materialforschung und -prifung (BAM) auf deren Versuchsgelande in
Lehre durchgeflhrt.

In der nachfolgenden Testmatrix ist der experimentell realisierte Variationsbereich von
Probekdérpermasse und Fallhdhe angegeben. Gegenlber der im Antrag formulierten
Vorhabensbeschreibung haben sich durch die versuchstechnischen Randbedingungen
geringfiigige Anderungen ergeben. Die Fallhdhe war aufgrund der Héhenlimitierung des

Fallturms und des Hohenbedarfs der Vorrichtung zur Auslésung auf 22 m beschrankt.

Tabelle 6.1: Testmatrix der Fallversuche (Spalten 2-6) und

Beschussversuche (grau unterlegte Zellen in Zeile 3)

1 2 3 4 5 6 7
1 Fallhdhe [m]
2 |Masse | 5, | 55 9 15 22 72
[ka]
3 0,1 X+ [ X +| X + L X +
4 0,4 X
5 2 X
6 10 X + X + X + X + X +
7 20 X
8 260 + + + + +
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Bei den Experimenten handelt sich im Wesentlichen um vertikale Fallversuche, bis auf die
grau unterlegten Felder, die flir Versuche mit der horizontalen Beschussapparatur stehen.
Das Symbol ,x“ bedeutet Experiment mit frei dispergierbarem Pulver (ohne Umhdallung), ,+*
bedeutet Experiment unter Verwendung einer Gebindeumhallung. Bei der unteren Zeile 8
handelt es sich um Fallversuche mit 200 I-Typ-A-Fassern. Der Pulverinhalt betrug ca.

260 kg, das Leergewicht der Fasser 42 kg.

Mit der Testmatrix sollte der Einfluss von Probekdérpermasse (siehe Eintragungen in der 4.
Spalte), Fallhéhe (siehe Eintragungen in der 6. und 8. Zeile) sowie Umhdllung (6. Zeile) auf
die Staubfreisetzung bei vertikalem Aufprall erfasst werden. Die Testmatrix wurde fir ein
reprasentatives Stoffsystemsimulat, namlich Flugasche (s. u.) vollstandig abgearbeitet, flr
ein zweites Stoffsystem (Titandioxid, s. u.) wurden die Experimente der Spalte 4 (9 m Fall-

hohe) fir Massen zwischen 0,1 und 20 kg durchgefiihrt.

Zur systematischen Untersuchung des Einflusses der stofflichen Eigenschaften der Hauf-
werke und der Gebindeumhillung auf das Staubfreisetzungspotential wurden zusatzlich un-
ter Verwendung der im Fraunhofer ITEM vorhandenen pneumatischen Impaktions- und

Klassierapparatur Freisetzungsexperimente mit kleinen Probenmengen durchgefiihrt.

6.2 Herstellen der Teststaube und Gebinde

Als Testsstdube wurden — wie in Kapitel 4 dargestellt — Flugasche und Titandioxid verwen-
det. Die Flugasche vom Typ EFA-Flller KM/C wurde von der Fa. BauMineral, Herten bezo-
gen. Sie dient als Betonzuschlagsstoff. Die Schuttdichte betragt 1,15 g/cm?, die Materialdich-
te 2,45 g/cm®. Es handelt sich bei diesem Produkt (wie bei allen Flugaschen) um vornehm-
lich kugelférmige Partikeln (Bild 6.1).

Die mittlere Korngrof3enverteilung ist in Bild 6.2 in Form der Massensummenverteilung Uber

dem geometrischen Durchmesser dargestellt. Die Umrechnung zwischen geometrischem

Durchmesser, X geom s und aerodynamischem Durchmesser, x erfolgt Uber die Material-

dichte p: Xaeg = /pﬁxgeom po =1 glem® .
0

aed ’
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Bild 6.1: Elektronenmikroskopische Aufnahme des Teststaubes
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Bild 6.2: GrofRenverteilung der Flugasche

(geometrischer Durchmesser, Auszug aus Datenblatt)

Ungefahr 40 Massenprozent des Teststaubes befinden sich im lungengangigen Partikelgré-

Renbereich, X,y <10 wm (entspricht X, <6,4 um). Der Teststaub bildet eine fiktive

geom

Mischasche relativ gut ab. Er besitzt eine hohe Staubneigung, wie in Bild 6.3 an den Staub-

fahnen beim Umfulllen eines Fasses gut zu erkennen ist.
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Bild 6.3: Staubfahnen beim Umflllen von Flugasche

Als weiteres, sich von der Flugasche deutlich unterscheidendes Stoffsystem wurde Titandi-
oxid verwendet (Tronox-Titan). Die Partikeln sind alle kleiner als 1 ym, bilden aber aufgrund
der hohen Kohasionskrafte gréliere Agglomerate. Das Titandioxid hat daher erkennbar eine

wesentlich geringere Staubneigung als die Flugasche.

Folgende Probekdrperkonfigurationen wurden realisiert:

Unumhillte Proben

Als frei dispergierbar wurden Pulverproben angesehen, die in dinnwandige Rundhalskolben
unterschiedlicher Grofze (zwischen 100 ml und 20 | Volumen) abgefullt waren (siehe Bild 6.4
links). Nach Aufprall auf den Boden fragmentierte die Glaskugel und das Pulver konnte sich

ungehindert freisetzen.
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Bild 6.4: Probekdrper fir die Fallversuche: Glaskolben (4 1), Typ A-Abfallbehalter
(200 1), Blechkanister (10 1).

Umhullte Probekorper

Als umhdllte Gebinde wurden zertifizierte 200 |-Abfallbehalter vom Typ EB1-A200 (Eisen-
werke Bassum, Bassum) verwendet (Bild 6.4, Mitte). Der Behalterdeckel ist mit dem Mantel
Uber 8 Schrauben (8 mm) verschraubt. Zwischen Deckel und Mantel befindet sich eine
komprimierbare Dichtung. Die Verschraubung erfolgte gleichmafig mittels Drehmoment-
schlissel. Die Wandstarken sind wie folgt: Mantel 1,5 mm, Boden 3 mm, Deckel 4 mm. Fir
weitere Angaben siehe Kapitel10.1 (Anhang A). Neben den Rollreifenfassern wurden auller-
dem Olkanister mit 10 | Inhalt abgeworfen (Bild 6.4, rechts). Diese quaderférmigen Blech-

behalter haben eine Wandstarke von 0,5 mm.

6.3 Abwurfvorrichtung

Als Abwurfvorrichtung diente der Fallturm, der von der Bundesanstalt fir Materialforschung
und -prifung (BAM) auf dem Versuchsgelande in Lehre bei Braunschweig betrieben wird.
Die maximale Abwurfhéhe betragt 22 m. Die jeweilige Abwurfkonfiguration der verschiede-
nen Gebindearten zeigt Bild 6.5. Der Auslésemechanismus fur die Abfallfasser (Bild 6.5 oben
rechts) wurde von der BAM bereitgestellt. Flr die anderen Objekte wurde ein Eigenbau ver-

wendet.
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Bild 6.5: Fallkérper und Auslésemechanismen

6.4 Kontrollvolumen

Die Probekdrper wurden von oben durch ein gedffnetes Deckensegment in eine Aerosol-
kammer mit den Abmessungen 4x4x3 m? hineingeworfen. Das Deckensegment wurde unmit-

telbar nach Abwurf Uber einen Seilzug mit einem Schieber verschlossen (Bild 6.6).

Die Aerosolkammer bestand aus einem mit Baufolie bespannten Kantholzgerist. Die Wande
wurden nach jedem Versuch gereinigt, wahrend die auf dem FuRboden ausgelegte Folie
nach Bergung des Probekdrpers und des Pulvers ausgewechselt wurde. Zwei in ca. 1.5 m
Hoéhe an zwei Wanden installierte Zimmerventilatoren dienten zur Homogenisierung des
Staubes nach der Freisetzung. Die Testobjekte wurden durch die TUr (rechts in der Ansicht)

mittig in den Raum eingebracht und vom Hebezeug des Kranes aufgenommen.
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Bild 6.6: Seitenansicht und Aufsicht des Kontrollvolumens

6.5 Diagnostik der Freisetzung

Die Ermittlung des in festgelegten PartikelgroRenintervallen in das Kontrollvolumen freige-
setzten Anteils der jeweils verwendeten Staubmengen erfolgte durch Messung des zeitlichen
Verlaufs der Konzentration in den entsprechenden GréRenbereichen nach der Freisetzung

und anschlieBender Extrapolation der Kurven auf den Zeitpunkt der Freisetzung.

Dazu wurden parallel vier, in drei Ecken des Kontrollvolumens angeordnete, zeit- und parti-
kelgréRenauflésende Partikelmessgerate des Typs RESPICON (Fa. Hund, Wetzlar) und ein
Kaskadenimpaktor eingesetzt. Die erfassten GroRenintervalle des Respicons sind: < 4,5 ym
(alveolar), 4,5 — 10 ym (tracheo-bronchial), 10 — ~50 um (extrathorakal), wobei die obere
Grenze des letzteren Bereichs nicht scharf definiert ist. Der Kaskadenimpaktor 16st Partikel
im Durchmesserbereich zwischen 0,06 und 16 um auf. Zwei Respicons befanden sich in
gegenuberliegenden Ecken auf einer Messhoéhe von 1,5 m, die anderen beiden auf Messho-
hen von 1 bzw. 2 m zusammen mit dem Impaktor in der dritten Ecke (Bild 6.7, Bild 6.8). Die
Fallversuche wurden mit einer Hochgeschwindigkeitsvideokamera (Typ HG 100-K, Fa. Red-

lake) visuell dokumentiert.
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Bild 6.7: Anordnung der Messgerate flir die Freisetzungsdiagnostik
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Bild 6.8: Respicon Aerosolmonitor

Die Erfassung der als Aerosol freigesetzten Massenfraktion erfolgt tber die zeitaufgeldste

Messung. Die Messung der freigesetzten Massenfraktion im PartikelgroRenintervall i ergibt

sich aus der Konzentration C;(t =0) nach der Freisetzung in das Volumen V,

Voraussetzung fir die Giltigkeit dieser Gleichung ist eine homogene Verteilung des freige-
setzten Aerosols im Kontrollvolumen. Diese wird durch die induzierte Turbulenz beim Auftref-

fen des Objektes und durch die Wirkung der beiden Ventilatoren nach kurzer Zeit erreicht,
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was Uber die raumlich getrennt voneinander stehenden Aerosolmessgerate kontrolliert wird.

Die Partikelkonzentration unterliegt, bedingt durch Luftaustausch im Freisetzungsvolumen
(Sammelvolumenstrom der Messgerate) und durch gréRenabhangige Partikelabscheidung
am Boden und an den das Volumen umschlielenden Wanden, einem zeitlichen Abfall. Die-
ser Summeneffekt wird durch on-line aerosolphotometrische Messungen des Staubes quan-
tifiziert. Der zeitliche Konzentrationsabfall der Partikeln im GroRRenbereich i, ist durch einen

Verdinnungsfaktor » und einen partikelgroRenabhangigen Ablagerungsfaktor /f; charakteri-

siert und wird durch die Gleichung

ci(t) = c;(t=0)e A"

beschrieben. Aus der Messung von C;(t) lassen sich y+ f berechnen und damit auf

Ci(t=0), d.h. auch auf die freigesetzte Masse zurlickrechnen. Die Verwendung groRenauf-

I6sender Messverfahren erlaubt in analoger Weise die Bestimmung der freigesetzten Masse
in definierten PartikelgroRenintervallen. Das Bild 6.9 zeigt exemplarisch die mit einem der
vier Respicons gemessenen Konzentrationsverlaufe fur die Partikelfraktionen < 4,5 um (al-
veolar), 4,5 -10 uym (tracheo-bronchial) sowie > 10 um (extrathorakal). Man erkennt, dass
sich die Konzentrationsabfalle in den drei GroRenfraktionen, bedingt durch die Sedimentati-
on, stark voneinander unterscheiden. Die auf t =0 extrapolierten Konzentrationswerte ste-
hen fUr jedes Respicon separat in Tabelle 6.2. Zur Berechnung der Freisetzungsfraktion wird

der Mittelwert der jeweiligen vier Einzelwerte herangezogen.

Der Berner-Impaktor liefert Resultate mit feinerer GrélRenauflésung, allerdings nur zeitinteg-

riert. Bei der Berechnung der in die Kammer freigesetzten Massengrélienfraktionen
My (AED)aus den entsprechenden mit dem Impaktor gesammelten Massenfraktionen
m(AED) wurden Partikelverluste aufgrund sedimentationsbedingter Partikelabscheidung

innerhalb der Aerosolkammer wahrend der Sammelphase Uber die Formel

w, (AED)/H +Q/V
QIV

m, (AED) = m(AED)

berlicksichtigt. Hierbei sind w,(AED)die Sedimentationsgeschwindigkeit, H die Hohe der

Aerosolkammer, V deren Volumen und Q der Probenahmevolumenstrom des Impaktors.
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Bild 6.9: Verlaufe der Konzentration unterschiedlicher Partikelgréfienfraktionen in

einem Zeitraum 16 Minuten nach Abwurf des Testkorpers zum Zeitpunkt t=4
min. (Datenprotokoll des Respicon 1)

Tabelle 6.2: Extrapolierte Anfangskonzentrationen, C;(t=0), in mg/m?,
gemessen mit den 4 Respicons, R, k=1, ..,4

Fraktion R1 R2 R3 R4

<4,5um 2,63 2,77 1,71 3,32
45-10um| 19,97 14,37 18,50 13,51

>10 ym 30,12 13,36 15,75 17,57
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6.6 Beschussapparatur fur kleinskalige Experimente

Mit der im ITEM vorhandenen pneumatischen Impaktionsapparatur wurden erganzende Un-
tersuchungen an kleinskaligen Proben durchgeflhrt. In der Apparatur werden Gebinde mit
maximalem Durchmesser von 4,2 cm auf definierte Geschwindigkeiten beschleunigt, die
dann horizontal an der Ruckwand einer Aerosolkammer impaktiert werden. Die Aerosol-
kammer wird vertikal mit Luft durchstrémt. Alle bei der Impaktion freigesetzten Staubteilchen
mit aerodynamischem Durchmesser kleiner als 100 ym werden nach oben abgesaugt. Der
nicht-lungengangige Anteil (10-100 um) wird in einer Schaumlage zurickgehalten (Filter-
schaum), die lungengangige Fraktion (< 10 ym AED) wird auf einem Analysefilter gesammelt

(Bild 6.10). Nur diese Fraktion wird ausgewertet.

Filter
(<10 um)

Filterschaum
(10-100 pm)

SREETINE

Beschleunigungsstrecke

Licht-
schranken

Vertikalelutriator
(<100 um)

25 cml/s

Bild 6.10: Versuchsaufbau zur Messung der lungengangigen
Freisetzung fir kleine Probekorper
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7 Ergebnisse

In Kapitel 10.2 (Anhang B) sind die Versuchsdaten aller Abwurfversuche sowie ein reprasen-
tatives Photo des Schadensbilds nach Abwurf des Probekdrpers aufgefuhrt. Witterungsbe-
dingt konnten die Versuche nicht innerhalb einer durchgehenden Messkampagne durchge-
fuhrt werden. Aus den gemessenen Konzentrationen wurden nach Mittelung Uber alle vier
Respicons die freigesetzten Staubmengen bestimmt und nach Normierung auf die abgewor-

fene Staubmasse die freigesetzten Anteile berechnet.

7.1 Abwurfversuche mit ,unumhullten” Probekorpern

Die Staubmassen in den Glaskolben werden als quasi unumhillt angesehen. Die Glashiille
zerspringt unmittelbar nach dem Auftreffen und erlaubt eine ungehinderte Freisetzung des
Staubes. Dies ist in den entsprechenden Fotos in Kapitel 10.2 (Anhang B) unmittelbar zu

erkennen.

Flugasche (KM/C-Fuller) und Titandioxid verhalten sich qualitativ und quantitativ sehr unter-
schiedlich. Die Flugasche ist nach Abwurf wesentlich gleichmaRiger, feinteiliger und grof3fla-
chiger auf dem Boden verteilt. In der Freisetzung betragen die Unterschiede zwei bis drei
Grolenordnungen. Dies ist in Bild 7.1 und Bild 7.3 sowie Tabelle 7.1 und Tabelle 7.3 fir un-
terschiedliche Massen und eine Standardabwurfhéhe von 9 m gezeigt (Siehe Fotodokumen-
tation, Kapitel 10.2.1.1). Fir die stark staubende Flugasche wird fiir alle untersuchten Mas-
sen weniger als 2 % der Staubmasse im lungengangigen Staubbereich freigesetzt. Fur Mas-
sen grofer als 1 kg lasst sich hier ein Trend der kontinuierlichen Abnahme der Freisetzung
mit zunehmender Masse feststellen. Bei einer vorsichtigen Extrapolation der Daten auf eine
Staubmasse von 100 kg ist ein lungengangiger Freisetzungsanteil fir die Flugasche von
weniger als 0,1 % zu erwarten. Feinere Partikeln werden weniger effizient freigesetzt als
grobere. Dies zeigt die unterste Zeile von Tabelle 7.1, in der das Verhaltnis der Freisetzungs-
fraktionen <10 ym und <4,5 ym AED aufgefiihrt ist. Die Werte liegen alle deutlich oberhalb
von 1,7, dem Wert, der dem Verhaltnis der entsprechenden Partikelgrélenfraktionen des
Pulvers entspricht (siehe Bild 6.2). — Vergleichbare Resultate ergeben sich aus den Impak-
tormessungen. Die kumulierte Verteilung der Freisetzungsanteile ist fur einige Versuche in

Bild 7.2 dargestellt. Entsprechende Zahlenwerte stehen in Tabelle 7.2.
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Fallhéhe: h = 9 m (Impaktor-Messungen)

Staubmasse [kg]

GroRenfraktion
0,4 10 20
<4,0 ym 6,40E-04 1,60E-03 4,90E-05
<8,0 ym 2,00E-03 5,40E-03 2,00E-03
<8/<4 3,13E+00 3,38E+00 | 4,08E+01
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Bild 7.1: Massenabhangigkeit der Freisetzungsfraktion fir unumhdillte Flugasche
(KM/C Filler), Fallhéhe: h = 9 m, (Respicon-Messungen)
Tabelle 7.1: Freisetzungsfraktionen far unumhdilite Flugasche (KM/C-Fller),
Fallhéhe: h = 9 m, (Respicon-Messungen)
Staubmasse [kg]
GroRenfraktion
0,1 0,4 2 10 20
<4,5um 1,25E-03 7,71E-04 4,97E-03 1,90E-03 7,88E-04
<10 ym 9,22E-03 6,00E-03 1,80E-02 7,56E-03 2,18E-03
>10 ym 1,84E-02 1,82E-02 3,83E-02 1,76E-02 3,35E-03
<10/<4,5 7,36E+00 7,79E+00 3,61E+00 3,98E+00 2,77E+00
Tabelle 7.2: Freisetzungsfraktionen fir unumhtilite Flugasche (KM/C-Fller),
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Bild 7.2: PartikelgroRenabhangigkeit der Freisetzung flir unumhiillte Flugasche (KM/C-

Faller), Fallhéhe: h = 9 m (Berner-Impaktor)

Aus den Abwurfversuchen aus 9 m HOhe mit unumhilltem Titandioxid (Bild 7.3 und
Tabelle 7.3)wurde unabhangig von der Masse der Fallkérper fir AED <10 ym eine
Freisetzungsfraktion von ca. 1,25-10°° bestimmt. Dies ist der Mittelwert der drei auswertbaren
Messungen (Pulvermassen 2, 10 und 20 kg). Die Versuche mit kleinen Probekérpern
(Staubmassen < 0,4 kg) konnten wegen zu geringer Beladung der Messfilter nicht
ausgewertet werden. Die gemessenen Freisetzungsfraktionen liegen im Bereich der
Verfahrensnachweisgrenze, die bei diesen Versuchen durch die Freisetzung des
umhullenden Glaskolbens bestimmt ist. Die Masse der Hille betrug ca. 20 % der
verwendeten Titandioxidmasse. Nach eigenen Untersuchungen zur fraktionierungsbedingten
Generierung lungengéngigen Feinstaubes bei sprodbrechenden Materialien /LNK 02/ wird
bei kompakten Glasprobekdrpern und fir eine Fallhdhe von 9 m eine lungengangige
Glasstaubfraktion von 1-10™ generiert. Unter Beriicksichtigung des Anteils der Glashiille an
der Titandioxidmasse von 20 % ergibt sich somit ein Glasstaubanteil an der Freisetzung von
2-10°, der somit die gemessene Freisetzung vollstandig erklart. Der Wert 2 des
Verhaltnisses der Freisetzungsanteile in den Partikelgréfenfraktionen AED <10 um und
<4,5 ym entspricht Uberdies genau dem, was bei der Fragmentierung spréodbrechender
Materialien zu erwarten ist. Die lungengangige Freisetzungsfraktion des Titandioxidpulvers
muss deutlich unterhalb von 1-10”° liegen, was auch aus den bisher mit diesem Stoffsystem

durchgefuhrten Versuchen abzuleiten ist (siehe auch /LAN 03/).
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Bild 7.3:

Freisetzungsanteil
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Titandioxid, Fallhdhe: h = 9 m, (Respicon-Messungen)

Tabelle 7.3: Freisetzungsfraktionen des unumhiillten Titandioxidpulvers,
Fallhéhe: h = 9 m, (Respicon-Messungen)

Massenabhangigkeit der Freisetzungsfraktion flir unumhdlltes ,Tronox"

Staubmasse [kg]

GroRenfraktion
0,1 0,4 2 10 20
<4,5pum - - 6,83E-06 5,12E-06 6,14E-06
<10 ym - - 1,43E-05 1,11E-05 1,17E-05
>10 ym - - 2,63E-05 2,90E-05 2,95E-05
<10/<4,5 - - 2,09E+00 2,18E+00 1,90E+00

56




Weitere Fallversuche mit unumhdllten Probekdérpern und anderen Fallhéhen wurden aus-
schlieflich mit Flugasche (KM/C-Fuller) durchgefuhrt(Siehe Fotodokumentation, Kapitel
10.2.1.2). Die Abhangigkeit der Freisetzung von der Fallhéhe zeigt Bild 7.4. Bis zu einer
Fallhdhe von 15 m ist ein nahezu linearer Anstieg des Freisetzungsanteils von der Fallhéhe
zu verzeichnen. Fur h=22 m wurden geringere Werte als fir 15 m gemessen. Dies kann an
der hohen Aufprallgeschwindigkeit liegen, verbunden mit der Tatsache, dass ein steigender
Anteil des Staubes beim Aufprall bodennah an den begrenzenden Wanden abgeschieden

wird und nicht mehr zur luftgetragenen Freisetzung beitragen kann.
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Bild 7.4: Abhangigkeit der Freisetzungsfraktion fir Flugasche (KM/C Fiiller) von der

Fallhéhe, Pulvermasse: 10 kg (Respicon-Messungen)

Tabelle 7.4: Freisetzungsfraktionen der Flugasche (m=10 kg) flr verschiedene Falldhen

(Respicon-Messungen)

Fallhéhe [m]
GroRenfraktion
3,2 5,2 9 15 22
<4,5um 1,58E-04 9,99E-04 1,90E-03 4 ,00E-03 3,84E-03
<10 ym 6,94E-04 3,40E-03 7,56E-03 1,15E-02 8,71E-03
>10 um 2,14E-03 6,23E-03 1,76E-02 2,19E-02 1,72E-02
<10/<4,5 4 40E+00 3,41E+00 3,98E+00 2,86E+00 2,27TE+00
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7.2 Abwurfversuche mit umhitllten Gebinden

Als Umhdillungen dienten zum einen Blechkanister mit 10 | Rauminhalt und zertifizierte Typ-
A-Rollreifenfasser. Die Neigung der Behalter beim Abwurf betrug ca. 30° gegen die Vertikale.
Der Aufprall erfolgte demnach auf einer Behalterkante. Erwartungsgeman bestimmt der Grad
der Schadigung der Hille die Freisetzung. Dies wird anhand der Ergebnisse der
Kanisterversuche deutlich (Bild 7.5, Tabelle 7.5, siehe Fotodokumentation, Kapitel 10.2.2.1).
Bei fast allen Versuchen waren die Leckagen des Kanisters sehr gering. Lediglich bei einem
Wiederholungsversuch fur 22 m Abwurfhdhe platzte der Kanister am Boden auf und es kam

zu einer Freisetzung, die ca. 10 % derjenigen der gleichen Menge unumbhiillten Pulvers

entsprach.
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Bild 7.5: Freisetzungsfraktionen fur Flugasche (KM/C-Fuller) im 10-I-Blechkanister fur
verschiedene Fallhdhen; Pulvermasse: 10 kg
Tabelle 7.5: Freisetzungsfraktionen fir Flugasche (KM/C-Filler) im 10-I-Blechkanister fir
verschiedene Fallhéhen; Pulvermasse: 10 kg
Fallhéhe [m]
GroRenfraktion
5,2 9 15 22 22
<4,5um - 2,47E-06 - 7,96E-07 1,50E-04
<10 ym - 6,33E-06 5,14E-06 1,09E-06 6,17E-04
>10 ym - 1,10E-05 1,02E-05 2,40E-06 1,15E-03
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Fur die Typ-A-Rollreifenfasser ergibt sich ein einheitlicheres Bild(siehe Fotodokumentation,
Kapitel 10.2.2.2). Eine messbare Freisetzung ergab sich fur Fallhdhen ab 5,2 m. Die
Dynamik des Staubaustritts wurde mit der Hochgeschwindigkeitsvideokamera dokumentiert.
Die Behalter waren in keinem Fall gerissen. Die Deformation beschrankte sich auf den
Deckelbereich, wobei der Deckel in allen Versuchen noch fest mit dem Mantel verbunden
war. Ein groRRer Anteil des Staubaustritt erfolgte kurzzeitig beim Auftreffen wahrend des
Kompressions- und Entlastungsvorgangs der Deckeldichtung. Der Staub verhalt sich dabei
wie ein Fluid, welches durch den aufprallbedingten Druck im Behalter wahrend der
kurzzeitigen Leckage in der Dichtung nach auflen gepresst wird. Der Freisetzungsanteil
nimmt bis 15 m Fallhéhe nahezu linear zu. Danach scheint die Kurve flacher zu verlaufen.
Die lineare Regression auf der Basis der ersten drei Messpunkte ergibt einen Schwellenwert
fur die niedrigste freisetzungsrelevante Hohe von 2.9 m. Fir 9 m Fallhéhe betragt der
lungengéngige Freisetzungsanteil 3.6-10™ der Staubmasse im Behélter und liegt damit in der

Grélenordnung von 1 % derjenigen fir unumhdllte Massen.
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Bild 7.6: Freisetzungsfraktionen fur Flugasche (KM/C-Fuller) im Typ-A-Rollreifenfass

fur verschiedene Fallhéhen; Pulvermasse: ca. 260 kg
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Tabelle 7.6:

fur verschiedene Fallhdhen; Pulvermasse: ca. 260 kg

Freisetzungsfraktionen fiir Flugasche (KM/C-Fiiller) im Typ-A-Rollreifenfass

Masse [kg]
259 259 260 258 269
GroRenfraktion
Fallhéhe [m]

3,2 5.2 9 15 22
<4,5um - 1,03E-06 7,72E-06 2,99E-05 3,80E-05
<10 pm - 3,20E-06 3,65E-05 9,85E-05 1,15E-04
>10 ym - 1,05E-05 5,96E-05 1,65E-04 1,96E-04

7.3 Beschussversuche mit kleinskaligen Materialproben

Als eingefasste Staubvolumina wurden zylindrische Pillendosen aus Weiliblech verschossen
(Durchmesser: 3,7 cm, Lange 6,8 cm; Volumen: 73 ml), die mittels eines Messingdeckels
dicht verschlossen wurden. Der horizontale Aufprall in der pneumatischen Impaktionsanlage
erfolgte auf den Messingdeckel. Als ,unumhillte® Proben wurden analog zu den
Fallversuchen dinnwandige Rundhalskolben aus Glas mit 30 ml Inhalt benutzt. Neben der
Flugasche (KM/C-Flller) und dem TiO.-Pulver wurde zusatzlich eine Quarzmehlfraktion

(Millisil, W12, Quarzwerke, Frechen, Tabelle 7.7, letzte Spalte) untersucht.

Die Ergebnisse sind in Tabelle 7.8 zusammengefasst.
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Tabelle 7.7: KorngroRenverteilungen verschiedener Millisil-Siebungen

Typische KorngrdRRenverteilung und Kérnungskennwerte

MILLISIL I\:/>II-3|/ W4 W5 W6 W8 Wi1i0 W11 W12
Y H/W W F/HW  FHW  FW H F/W

Obere Korngrofie dgse, in um 220 190 160 120 90 70 55 50

Mittlere Korngréf3e dsoy in pm 90 65 50 40 30 20 22 16

Lichte Maschenweite in pum Alpine-Luftstrahlsieb (Rickstand in Gew.-%)

400 0,1 0,1

315 0,3 0,2 0,1 0,1

200 7 4 1 0,5 0,1

160 18 10 5 1 0,5 0,1

125 32 22 14 4 1 0,5 0,1 0,1

100 42 30 23 7 3 1 0,5 0,5
63 62 51 42 28 15 6 3 2
40 75 66 57 49 34 21 18 12

Korndurchmesser in um Cilas Granulometer (Riickstand in Vol.-%)

32 71 70 59 52 48 38 33 22
16 82 80 72 71 68 63 62 50
8 90 88 85 81 80 78 76 69
6 92 91 87 85 83 82 80 75
4 94 93 90 88 87 86 85 81
2 97 96 95 94 93 92 91 90

Fur die Flugasche (KM/C-Fiiller) ist eine Abhangigkeit der Freisetzung von der aus der Auf-
prallgeschwindigkeit abgeleiteten Fallhéhe nicht festzustellen. Eine ahnliche Tendenz zeigte
sich zumindest flr die grofieren Fallhohen auch bei den Fallversuchen mit gréReren Gebin-
den. Der im lungengangigen Groflienbereich freigesetzte Anteil bei der Horizontalimpaktion
kleinerer Probekorper ist mit 3% ca. dreimal so hoch wie derjenige beim senkrechten Aufprall
grolerer Gebinde (siehe Bild 7.4). Dies ist durchaus plausibel, da beim senkrechten Aufprall
die Freisetzung durch Abschattungseffekte behindert werden kann. Dieser Effekt ist offen-
sichtlich bei gering staubenden Gutern gréfRer, wie der Vergleich fur Titandioxid zeigt. Wah-
rend in den Fallversuchen die Freisetzungsfraktion lungengangiger Partikel unter 107 liegt,
betrégt sie fiir den Horizontalaufprall ca. 10 — 102 Der Unterschied zum Staubungsverhal-
ten der Flugasche ist mit einer GroRenordnung aber dennoch deutlich. Millisil W12 liegt hin-
sichtlich des Freisetzungsanteils von ca. 1 % zwischen Titandioxid und KMC. Diese Reihen-

folge entspricht auch dem visuellen Eindruck Uber das Staubungsverhalten der drei Stoffsys-
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teme.

Die fur Horizontalaufprall ermittelten Freisetzungsanteilen fir AED < 10 ym liegen im Gro-
Renbereich von 10 — 102 Im Vergleich belauft sich der Beitrag des bei Horizontalimpaktion
unumhdllter Proben eingesetzten Glaskolbens an der Staubfreisetzung gréRenordnungsma-

Rig auf 10 (siehe Kapitel 7.1) und ist daher in diesem Fall nicht von Bedeutung.

Die Versuche mit den mit KM/C-Pulver gefillten Weillblechdosen zeigen ein uneinheitliches
Bild. In den meisten Fallen I6ste sich der Deckel von der Dose, wodurch der die Freisetzung
mindernde Effekt der Umhillung verloren ging. Die Grélienordnungen der Freisetzungsantei-

le sind daher vergleichbar mit denjenigen der unumhdllten Proben.

Tabelle 7.8: Ergebnisse der Experimente mit kleinskaligen Materialproben

Substanz Freisetzungsanteil | Geschwindigkeit Fallhdhe
<10 um [%] [m/s] [m]
KM/C 29 15,4 11,9
KM/C 2,8 21,4 22,5
KM/C 2,8 28,6 40,8
KM/C 29 - -
TiO, 0,4 36,5 66,6
TiO, 0,1 22,4 25,1
W12 0,9 25,0 31,3
W12 0,2 15,9 12,8
w12 1,2 33,3 55,4
KM/C-Dose 0,9 11,3 6,4
KM/C-Dose 2,2 141 9,9
KM/C-Dose 1,7 15,7 12,3
KM/C-Dose 0,4 23,6 27,8
KM/C-Dose 1,1 35,9 64
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8 Bewertung der Ergebnisse

Neue Erkenntnisse

Mit den im Vorhaben SR 2446 durchgefuhrten systemanalytischen und experimentellen Ar-
beiten wurde der Kenntnisstand lber das Freisetzungsverhalten von LSA-II-Materialien mit
leicht dispergierbaren Anteilen erheblich erweitert. Damit ergibt sich im Rahmen von Si-
cherheits-, Storfall- und Risikoanalysen eine verbesserte Basis fur die Ermittlung der Auswir-

kungen von mechanischen Unfallbelastungen beim Transport von LSA-II-Pulver.

Von den untersuchten Pulverarten kann die ausgewahlte Flugasche hinsichtlich Partikelgro-
Renverteilung und Staubneigung als reprasentativ flr ascheférmige Abfélle, fur Kieselgur
und fur Betonstaub aus Rickbautatigkeiten, die als LSA-II-Material fiir einen Transport in
Frage kommen, angesehen werden. Fur die Ubrigen dispergierbaren LSA-Materialien (z.B.
UO,, U;0g, lonentauscherharze, getrocknete Schlamme und Konzentrate, Bodenaushub,
Strahimittel) ist die Anwendung der Freisetzungsergebnisse der Flugasche deutlich konser-
vativ. Bei Materialien, deren mittlere PartikelgroRe z.B. um eine GréRenordnung hoher liegt
(vgl. Tab. 4.1), ist auch der Feinanteil entsprechend (in erster Naherung auch um eine Groé-
Renordnung) reduziert und somit auch der auf die Gesamtmasse bezogene Freisetzungsan-

teil der lungengangigen Fraktion.

Mit den Versuchsergebnissen konnten die bisher aus der Literatur bekannten Tendenzen
zum Freisetzungsverhalten von Pulvern bestatigt werden. Viele der bisher bekannten Unter-
suchungen zur Staubfreisetzung von Haufwerken hatten aber das Verhalten im freien Fall
zum Gegenstand oder sind unter dem Begriff Dustiness-Test einzuordnen. Diese Tests sind
z.T. standardisiert. Der Energieeintrag erfolgt dabei kontinuierlich auf unterschiedliche Weise
beispielsweise durch Umwalzung des Haufwerks in einer ventilierten, rotierenden Trommel
oder durch Herstellen eines kontinuierlichen, vertikalen Haufwerkstroms innerhalb eines Ge-
genstromklassierers. Die Charakterisierung des freigesetzten Staubes erfolgt im ausgetra-
genen Luftstrom durch partikelgréRenselektive Messung. Diese Verfahren ermdglichen den
Relativvergleich der Staubneigung unterschiedlicher Haufwerke und die Bestimmung der
Abhangigkeit von Stoffeigenschaften wie KorngréRenverteilung, Morphologie, Feuchtegehalt
etc. Der Energieeintrag ist aber nur unzureichend bzw. Gberhaupt nicht quantifizierbar und

entspricht hinsichtlich seiner Dynamik nicht dem eines Gebindeabsturzes.
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Der Schwerpunkt der vorliegenden Untersuchung wurde daher auf das Aufprallverhalten von
Pulvern gelegt. Im Vergleich zu bisherigen Aufprall-Experimenten wurden in den jetzt durch-
gefuhrten Experimenten deutlich gréBere Pulvermassen und Fallhdhen untersucht. Die er-
zielten Ergebnisse sind somit fur realistische Gebindegrolen und Unfallszenarien deutlich
belastbarer. Besonderer Wert wurde auf die Untersuchung der in den Transportvorschriften
standardisierten und fir Unfallszenarien als reprasentativ erachteten Fallhdhe von 9 m auf
ein unnachgiebiges Fundament gelegt. Weiterhin wurde erstmals die hohe Rlckhalteeigen-
schaft einer Umhdillung, die einer héherwertigen Industrieverpackung bzw. einer Typ-A-
Verpackung entspricht, bei mechanischen Belastungen, die das Spektrum maoglicher Auf-

prallbelastungen bei Transportunfallen praktisch vollstandig abdecken, nachgewiesen.
Die wichtigsten gewonnenen Erkenntnisse zum Freisetzungsverhalten von Pulvern sind:

e Das Freisetzungsverhalten von Pulvern ist stark materialabhdngig. Das untersuchte
sehr feinkornige TiO, weist aufgrund von Agglomerationen eine stark reduzierte Frei-

setzung im lungengangigen PartikelgréRenbereich (< 10 ym) auf.

e Bei den Versuchen mit "unumhdillter”, stark staubender Flugasche wurde bei keiner
der untersuchten Massen und Fallhéhen mehr als 2 % der Ausgangsmasse im lun-
gengangigen GroRRenbereich freigesetzt. Fir Massen Uber 1 kg ist ein Trend der Ab-
nahme des Freisetzungsbruchteils mit zunehmender Masse festzustellen. Fir eine
Pulvermasse von 100 kg ist ein lungengangiger Freisetzungsbruchteil von weniger

als 0,1 % zu erwarten.

o Der Freisetzungsbruchteil steigt mit der Fallhéhe nahezu linear an. Dies gilt bis etwa

15 m Fallhéhe, dartber flacht sich der Anstieg deutlich ab.

o Die Umhillung der Pulvermasse mit Stahlblech reduziert den Freisetzungsbruchteil
um 2 — 3 GroRenordnungen. Das Typ-A geprufte 200-I-Rollreifenfass wird auch bei
einem Absturz aus 22 m Hohe nur in begrenztem Umfang beschadigt. Bei einer Fall-
hoéhe von 9 m liegt der Freisetzungsbruchteil fir die lungengdngige Fraktion bei
4107, Dies bedeutet, dass von einem Pulverinventar von 260 kg Pulver im lungen-
gangigen Bereich (AED < 10 ym) nur etwa 10 g freigesetzt werden.

Geht man davon aus, dass diese Pulvermenge instantan in einem Volumen von
50 m® — dies entspricht etwa dem Kontrollvolumen bei den Abwurfexperimenten (Ka-
pitel 6.4) — verteilt vorliegt, dann betragt die luftgetragene Konzentration von Partikeln

mit AED < 10 ym anfanglich 0,2 g/m?3. Bei einer Aufenthaltszeit von 60 s in der Staub-

64



wolke und einer Atemrate von 3,3-10* m®/s wiirde ein Erwachsener etwa 4 mg lun-
gengangigen Staub inhalieren. Dabei wurde nicht bericksichtigt, dass die Staubkon-
zentration infolge von Koagulations- und Sedimentationsprozessen abnimmt. Falls
die Freisetzung z.B. in einer bellfteten Lagerhalle erfolgt, ergibt sich — bedingt durch
den Luftaustausch im Hallenvolumen — noch eine zusatzliche Konzentrationsredukti-

on mit der Zeit.

Vergleicht man diese Ergebnisse mit den in Kapitel 5 ausgewiesenen Kenntnissen aus der

Literatur so ergibt sich folgendes Bild:

- Die Empfehlungen des DOE-Handbooks sind wegen zu geringer Fallhéhen (bis
zu einigen Metern) oder Beziehungen, die aus dem freien Fall ausgeschitteter
Pulver abgeleitet worden sind, auf das hier betrachtete Absturzszenario, bei dem
die Freisetzung erst beim Aufprall von umhiilliten bzw. unumhiillten Pulvern er-

folgt, nicht Gbertragbar(Siehe hierzu auch Kapitel 5.1).

- Die Untersuchungen von Seehars ergaben fir Kieselgur einen maximalen Frei-
setzungsbruchteil von 0,3 %, allerdings nur fur eine "unumhillte" Pulvermenge
von 0,25 kg und eine Absturzhéhe von 5 m. Dieser Wert korreliert gut mit dem in
diesem Bericht ermittelten maximalen Freisetzungsbruchteil von ca. 2 % bei 2 kg
und 9 m Fallhdéhe, denn die hier durchgeflihrten Versuche zeigen einerseits, dass
der Freisetzungsanteil linear mit der Fallhdhe zunimmt, und andererseits, dass im
Massenbereich < 2 kg der Freisetzungsanteil bei zunehmender Masse noch an-

steigt.

- In den Versuchen von Arnhem lagen die Freisetzungsbruchteile beim Absturz aus
9 m fur Pulvermassen zwischen 5 und 49 kg und verschiedenen Verpackungen
zwischen 3,8-10‘5 und 3,9-10‘4. Beachtet man, dass sich die Verpackungen sehr
unterschiedlich verhielten und anders versagten als das Rollreifenfass und der
10-I-Kanister in den neuen Versuchen, so passen auch die Ergebnisse von Arn-
hem gut in das jetzt gewonnene Bild. Insbesondere der obere Wert fur den gro-
Ren Pappkarton (mit 49 kg Inhalt), der vollstdndig versagte und der Kategorie
"unumhdllt" zugeordnet werden kann, bestatigt im Vergleich mit den neuen Ver-
suchen die These des mit zunehmender Masse abnehmenden Freisetzungs-

bruchteils.

Mit der sehr konservativen Annahme eines Freisetzungsbruchteils von 2 % fir den lungen-
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gangigen Anteil in kiinftigen Sicherheitsanalysen liegt man fur alle LSA-II-Materialien auf der
sicheren Seite. Fur Pulvermengen in der GroRenordnung 100 kg oder mehr scheint ein Frei-
setzungsbruchteil von 0,1 % angemessen. Ein erheblicher Abbau an Konservativitat ist mog-
lich, wenn die realen Pulvereigenschaften (Staubigkeit) genau bekannt sind. Ein groRRer
Ruckhalteffekt ist i.a. durch eine metallische Umhillung gegeben, selbst bei Aufprallhéhen
> 9 m und damit praktisch in allen Transportunfallsituationen mit Aufprallbelastung. Bei me-
tallischen Verpackungen des Typs IP-2 oder héherwertig mit Staubmassen > 100 kg und 9 m
Fallhdhe kann als Freisetzungsanteil fiir Partikel mit AED < 10 um ein Wert von 10 als an-

gemessen eingestuft werden.

Die gewonnenen Erkenntnisse zur Freisetzung von Pulvern lassen auch Aussagen zu einer
dornartigen Unfallbelastung zu. Wenn man unterstellt, dass der Dorn nach Eindringen in der
(metallischen) Verpackung stecken bleibt, kann keinesfalls eine héhere Freisetzung als beim
Aufprall eines metallisch umhillten Gebindes resultieren. Falls die Dornbelastung zu einem
AufreilRen des Gebindes fiihrt, ist als Obergrenze der Freisetzungsbruchteil fir unumhilltes
Pulver (10) anzuwenden. Dieser Ansatz fiir die luftgetragene Freisetzung nach einem Auf-
prall eines Gebindes wird bei groRen Gebinden mit groRen Pulvermassen und lokal begrenz-

ten Schaden zunehmend konservativ.

Fur Transportgebinde, deren Inventar nur zu einem Bruchteil aus pulverformigen Material
besteht, ist der flir Pulver genannte Freisetzungsbruchteil auch nur auf diesen Inventaranteil
anzuwenden. Das Ubrige Inventar ist entsprechend den Materialeigenschaften zu bewerten,

z.B. auf Basis der in /LNK 02/ gewonnenen Erkenntnisse.
Bewertung der radiologischen Grundlagen der Transportvorschriften

Die derzeitigen einschlagigen verkehrsrechtlichen Anforderungen fir Transporte radioaktiver
Abfalle der Kategorien LSA und SCO basieren auf dem vom Modellierungsumfang ver-
gleichsweise einfachen Q-System fir Typ A Versandstlicke in Verbindung mit Annahmen zur
Inkorporation von Staub durch Inhalation im Nahbereich einer unfallbedingten Freisetzung
("10 mg - intake model"). Die Anforderungen an zulassige Aktivitatskonzentrationen des ra-
dioaktiven Inhalts leiten sich dabei primar aus einer Begrenzung der effektiven Dosis Uber
diesen Expositionspfad bei unfallbedingten Freisetzungen ab. Die Begrenzung der Aktivitats-
konzentration auf 10 A,/g fiir LSA-II-Material basiert auf der Annahme, dass eine Person im
Nahbereich eines Transportunfalls infolge einer Freisetzung nicht mehr als 10 mg durch Ein-
atmen aufnimmt. Der nuklidspezifisch festgelegte A,-Wert ist so gewahlt, dass aufgrund der

dadurch inkorporierten Aktivitat, d.h. 10® A,, eine Effektivdosis von 50 mSv nicht tberschrit-
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ten wird.

Mit Hilfe der ermittelten Freisetzungsbruchteile fur LSA-lI-Pulver soll auf dem Wege einer
Uberschlagigen Auswirkungsabschatzung fir den Inhalationspfad Uberpruft werden, ob die-
ser einfache radiologische Ansatz, der den Transportvorschriften zugrundeliegt, der Realitat
hinreichend gerecht wird. Unterstellt man fir ein Gebinde mit 100 kg pulverférmigem Material
an der Grenze der zulassigen LSA-II-Aktivitatskonzentration einen Freisetzungsbruchteil im
lungengangigen PartikelgréRenbereich von 0,1 %, so wird in diesem Aerosolgrélienbereich
eine Aktivitat von Q = 10°- 10" A,/g - 10° g = 102 A, freigesetzt. Personen in Windrichtung
in einer Entfernung von 50 - 100 m vom Emissionspunkt wiirden zeitintegriert eine Aktivi-
tatsmenge von Qi = Q - % - AR inhalieren. Mit einem Ausbreitungsfaktor von y = 102 s/m?,
wie er in /LAN 03/ fur eine Freisetzung nach mechanischer Belastung ermittelt wurde, und
einer Atemrate AR = 3,3-10*m’s ergibt sich eine inhalierte Aktivititsmenge von
Qi = 3,3-10% A, Diese liegt somit um 1 %2 GréRenordnungen unter dem zuldssigen Wert

von 10° A,.

Eine vergleichbare Bewertung der Internationalen Transportvorschriften lasst sich auch fur
LSA-llI-Versandstlicke, die z.B. zementierte radioaktive Abfalle enthalten, durchflihren. Bei
LSA-llI-Material ist die zuldssige massenbezogene Aktivititskonzentration auf 2x10° A,/g
begrenzt. Auf der Basis von Untersuchungen zu den Auswirkungen einer unfallbedingten
mechanischen Beaufschlagung sprodbrechender Materialien, z.B. zementierter radioaktiver
Abfalle, kbnnen die luftgetragene Freisetzung und die resultierende Partikelgréenverteilung
in Abhangigkeit vom spezifischen Energieeintrag ermittelt werden /LNK 02/. Beispielsweise
resultiert bei einem Aufprall eines 200 |-Fasses mit zementierten radioaktiven Abfallen auf
ein hartes, unnachgiebiges Hindernis mit einer Geschwindigkeit von 50 km/h (entsprechend
einer Fallhéhe von etwa 10 m) ein Freisetzungsanteil lungengangiger Partikel von 5x107°.
Bei einer angenommenen Dichte der Zementmatrix von 2 g/cm?® befindet sich eine Masse
von 4x10° g in dem 200 |-Fass. Damit wird in dem PartikelgréBenbereich AED < 10 ym eine
Aktivitat von Q = 5x107°-2x10° Ay/g - 4x10° g = 4x102 A, freigesetzt. Mit den o. g. Werten
fur den Ausbreitungsfaktor und die Atemrate wirde eine erwachsene Person die Aktivitats-
menge Qi = 1,3 -107 A, inhalieren, die noch deutlich unter dem zulassigen Wert von
10° A, liegt.

Diese Abschatzungen zeigen, dass die Annahmen und Festlegungen zu LSA Il und LSA I

Material in den Transportvorschriften hinreichend konservativ sind.

67



Die Verwendung von material- und verpackungsabhangigen Freisetzungsbruchteilen, wie sie
im Rahmen dieses Vorhabens ermittelt wurden, schafft die Mdglichkeit, einen neuen Ansatz
zur Einteilung der Materialien mit geringer spezifischer Aktivitdt zu beschreiten, wie er in
/LAN 03/, /GRA 04/ entwickelt und vorgeschlagen wurde. Dabei werden die zuldssigen Akti-
vitatsinventare von Gebinden aus der Analyse von Unfallszenarien abgeleitet, in denen die
mechanischen und thermischen Beanspruchungen den Typ-B-Testbedingungen entspre-
chen und damit schwerwiegende Unfallbedingungen abdecken. Den Berechnungen liegt die
Forderung zugrunde, dass in einer Entfernung von mehr als 50 m vom Unfallort die Effektiv-

dosis Uber Inhalation und Bodenstrahlung nicht mehr als 50 mSv betragen darf.

Weitere Arbeiten

Das durchgefihrte Experimentalprogramm war eine Kombination von kleinskaligen Freiset-
zungsversuchen unter Verwendung der pneumatischen FhG-ITEM Beschuss- und Aerosol-
Messapparatur sowie Fallversuchen unterschiedlicher GebindegréRen bis hinauf zu 200 I-
Fassern. Die Experimentalmatrix war aufgrund begrenzter Ressourcen auf die Variation der
0. g. ersten drei EinflussgroRen beschrankt worden. Hinsichtlich des Stoffsystems wurde
schwerpunktmalig eine Asche (PFA) mit einer breiten GroRenverteilung zwischen 1 und
100 um betrachtet. Fir einige ausgewahlte Punkte der Fallversuchsmatrix wurde ein zweites
Stoffsystem, namlich Titandioxid mit einer schmalbandigen GréRenverteilung unterhalb von
1 um betrachtet. In den kleinskaligen Versuchen wurde neben diesen beiden Pulvertypen mit

dem Quarzmehl Millisil W12 ein dritter Pulvertyp untersucht.

Die bisher erzielten Ergebnisse weisen auf einen dominanten Einfluss des Stoffsystems auf
die Freisetzungscharakteristik der Gebinde hin, was durch weitere Untersuchungsschritte
detaillierter betrachtet werden sollte. Die freisetzungsrelevanten Kohasionskrafte eines
dispersen Systems sind durch eine Vielzahl von Systemparametern wie Lage und Breite der
PartikelgroRenverteilung, Partikelmorphologie, van der Waals-Krafte, Staubfeuchte etc. be-
stimmt. In weiteren Untersuchungen sollten einfache Staubneigungstests entwickelt werden,
die auf die bisher in den Fallversuchen eingesetzten und weitere ausgewahlte Stoffsysteme
angewandt werden, wobei die Ergebnisse mit den Freisetzungsdaten aus den Fallexperi-
menten korreliert werden sollten. Dies wiirde die Ubertragung der in den realskaligen Fallex-
perimenten gewonnen Quelltermdaten auf andere als die benutzten Stoffsysteme wesentlich
erleichtern und damit den Nutzen der Ergebnisse des Vorhabens fiir die Analyse des stor-

fallbedingten Risikos beim Transport trocken dispergierbarer Radioaktivitat erhéhen.

Als Staubneigungstest sollte die Messung des luftgetragenen (AED < 100 ym) und lungen-
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gangigen (AED < 10 ym) Anteils nach Impaktion einer definierten in einem Glaskolben ein-
gefassten Staubmenge auf eine harte Oberflache dienen. Fir diese Tests bietet sich die
Verwendung der pneumatischen FhG-ITEM Beschuss- und Aerosolmessapparatur an. Ne-
ben den bisher verwendeten Stoffsystemen Asche, Titandioxid und Millisil sollten mindestens
drei weitere Stoffsysteme, beispielsweise unterschiedliche GréRenfraktionen von Quarzmehl,
Huttensand oder Betonstaub untersucht und hierfir jeweils ein stoffspezifischer Staubnei-

gungsfaktor abgeleitet werden.

Insbesondere erscheint es sinnvoll, charakteristische Spezifikationen der bei Abbrucharbei-
ten anfallenden Betonstdube zu ermitteln, z. B. in Absprache mit dem Forschungszentrum
Julich, und gegebenenfalls realskalige Fallversuche mit realen Betonstaubproben in realen
Transportbehaltern durchzufiihren. Ein typisches Transportgebinde fir Abbruchmaterial ist
der lose mit festen und staubférmigen Betonteilen gefiillte Konrad-Container. Hier wirde
neben dem Behalterverhalten auch interessieren, wie sich ein Gemisch aus festen und pul-
verférmigen Stoffen hinsichtlich der Freisetzung lungengangigen Staubes verhalt. Auf den
Versuchsstanden der BAM sind auch fir diese Gebindedimension Fallversuche mit Gber-

schaubarem Aufwand realisierbar.

Die Massenabhangigkeit des Freisetzungsbruchteils bei unumhilltem Pulver zeigt fir Pul-
vermengen > 1 kg einen deutlichen Abnahmetrend mit steigenden Pulvermengen. Die Extra-
polation dieses Trends fur Pulvermengen > 20 kg, die fur die Festlegung eines konservativen
Freisetzungsbruchteils (unter Vernachlassigung der Ruckhaltewirkung der Verpackung) bei
Transportunfallanalysen von Bedeutung ist, sollte ebenfalls durch Versuche abgesichert
werden. Fir die Ableitung einer GesetzmaRigkeit zur Massenabhangigkeit des Freiset-
zungsbruchteils, z.B. zur Abhangigkeit vom Oberflachen/Volumenverhaltnis, sind ebenfalls

weitere Versuche mit gréReren Pulvermengen erforderlich.
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10.1

Anhange

Anhang A: Spezifikation der Rollreifenfasser

Eisenwerk

Bssum @

Hinterm Bahnhef 3, 27211 Bassum
Postfach 1145, 27201 Bassum
Tel.: 04241/80280 Fax.: 802820

Datenblatt zum Abfallbehiiter

EWB-DB-EB1-2-650 Rev,0
Ausfiihrung 2

Skizze Abfallbehiilter EB1-A 200 - 850kg

Betriebsdaten S onavenosur_ _
1 Aufetellungsor entralit ; 1
2 Medum AbTallprodukl N i
3 Nennvoluman 020 m’ ] ‘
4 Dichte 304572985 kg/m® i
3 Batriebsternp. Umgebung °C b
8 Nenndruck {abs) 1 bar 1 I !
7 Korres, Zuschlag -mm I ‘
8 Gebindevelumen 0.27 m? ‘ |
5 Lagarvalumen 0,4 m E- @ ‘
10 ‘
11 .
12 i
13 ]
Werkstoff L
14 Mantal 1.0332 —
15 Beden-/Kopfreifan 1.0332 / 1.0038 ] T i ;
18 Deckel/Gralfring 1,033Z [ 1.0038 L AL
17 Dichiung EPOM/SBR 80"Shore
18 Schrauben 8.8 verz,
18 Winkelring 1.0332
20 Rollreifon 1.0038
21 Werkstoffanfarderungan siehe Slickliste
Ausfiibrun

22 Ausl, Temperatur -
23 Ausl. Druck (abs) .
24 Wanddicke Mantel 1.5 mm
25 Boden/Deckel 43 mm
26 Gewicht Iger/karnplett 41kg f 53kg
27 Fligewicht 609/597kg
28 Betriehsgewicht max. §50 kg
29 Iselationsmatenal -
g isolatlonsdicke B
31 Beschichtung slehg Skizze
32
33 nach TLA; Fésser zum Verpacken und Skizze2

Transpertieren von Radioaktiven Steffen
34 Optlonen zur Fassausfihrung siehe Taballe 1 Beschichtung innen/auflen:

2x Grundlerung , @ 50 pm,
Zulassung 1x Decklack RAL 1004, 5C pm

35 Nach GGVS Gegamtischichtdicke 150 pm
36 P2
37 TP A o er:l:::fll:s Qptionan zur Ausfhryng 1
38 Beschelnigung: EWB EB-EE1-650 060197/2.1 | Ausflihrung wie Skizze
39 ggf. mit EntioRungsfilter 060167/2.2 | Winkelring
40 nach Endlagerbedingungan ERAM 060187/2.3 | Rollzelfen
A1 Standardisierter Behlter 080197/2.4 | Winkefting und Rollraifen |

arstellt:_gez. Witt

0680197/2.5 | Greifring
0B0197/2.6 | Grelfring und Rollreifen

08Q197/2.7 | Winkelring und Doppeldichtung |

geproft und freigegeben: gez. Grunau

Datei Dolenblat-EWE-DE-EB 1-2-B5NRevd.

300603
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E_ Hinterm Bahnhof 3, 27211 Bassum
Isenwernrk Postfach 1145, 27201 Bassum

Telefon (04241) 8028-0
' Telefax (04241) 802820
Bassum @ (04241)

Abnahmepriifzeugnis
nach DIN EN 10204/ 3.1B
/

Abnahmebescheinigung
eines Industrieversandstlick IP-2 Typ / einer Typ A-Verpackung zur BefSrderung radioaktiver Stoffe

iiber die Priifung vor Inbetriebnahme von Verpackungen zur Beforderung radioaktiver Stoffe fiir Abfallbehilter gemil den
technischen Richtlinien iiber MaBnahmen zur Qualititssicherung (QM) und —iiberwachung (QI) fiir Verpackungen zur
Beforderung radioaktiver Stoffe ~-TRV 006- Verkehrsrecht,

Die vom Eisenwerk Bassum mbH verwendeten Ausgangswerkstoffe werden durch die spezifische Prilfung geméss dem
Eingangskontrollblatt I (PF 20) dokumentiert. .

Priifgegenstand: Abfallfal Typ EB1-A 200 1. - 650 kg

Priifgrundlagen: ADR 2001 sowie die weiteren auf IAEA TS-R-1 beruhenden Vorschriften
Zertifikat iiber die Konformitit der Bauart einer Verpackung Nr.: EWB-EB-EB1-650 Rev.0
Zg.-Nr.: 060197/2.1 Rev.e
Stiicklisten-Nr.: 5T060197/2.1 Rev. 2
Priiffolgeplan (FPP): EWB-FPP-EB1-2-650 Rev.0

Anforderungen: gepriifte Typ A-Verpackung zur Bauart-Nr. D/BAM/001/97 Typ A (Rev. 2)
ERAM - gepriift durch den TiiV Hannover/Sachsen-Anhalt e.V. vom 22.07.1998
Einhaltung der technischen Richtlinien iiber MaSnahmen zur Qualititssicherung (QM)
und -iiberwachung (QU) fiir Verpackungen zur Beforderung radioaktiver Stoffe ~-TRV 006-
Stand: 20.02.1991 ‘

Auftraggeber: EBB Eisenwerk Bassum Behilter- und Beschichtungssysteme GmbH & Co. KG, Hinterm
Bahnhof 3, 27211 Bassum
Auftrag Nr. des

Auftraggebers: 04-017
Auftrag Nr. des
Herstellers: KOM 7902
‘Werkzeugnis Nr.: 7902-2
Lieferschein Nr.: 04-14532
Behiilter Nr./Ident.-Nr.: keine fortlaufenden Nummern, siche Anlage.
5 Stiick.
Beschichtung: Die Sollschichtdicke entspricht 150 um Toleranz nach DIN 55928 Teil 5
Dichtheit: Die oben aufgefithrien Abfallbehilter wurden ohne Deckel mit einem Uberdruck von 0,3 bar

beaufschlagt und anschlieBend mit einer Seifenlauge eingespriiht. Eine Blasenbildung wurde im
Endzustand nicht festgestellt. :

Priifung: Die sachliche Richtigkeit und Ubereinstimmung mit den Priifgrundlagen und die Vollstandigkeit
wurden gepriift.
Bescheinigung: Hiermit wird bescheinigt, dass die vorgeschricbenen MaBgaben der o.g. Priifungen der

Verpackung als priifpflichtiges Versandstiick IP-2 / Typ A eingehalten sind.

' S
Ewpg)
Bassum, den 03.06.2004 de"’r 98,

Unterschrift des vom Hersteller fiir die
Priifung benannten Verantwortlichen
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10.2

10.2.1

10.2.1.1

Anhang B: Fotodokumentation der Abwurfversuche

Abwurfversuche mit ,unumhdliten Probekdrpern

Flugasche und Titandioxid, unumhullt, Fallhéhe 9 m

Fallhéhe 9m

Behélter 100 ml Rundhalskolben
Leergewicht Behalter 409

Material Flugasche - KM/C Fiiller
Gewicht Material 100 g

Gesamtgewicht 140 g

Datum / Versuchs-Nr. 19.07.2004 / Nr. 20

Fallhéhe 9m

Behalter 100 ml Rundhalskolben
Leergewicht Behalter 40g

Material Tronox Titandioxid
Gewicht Material 100 g

Gesamtgewicht 140 g

Datum / Versuchs-Nr. 19.07.2004 / Nr. 19
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Fallhéhe 9m

Behalter 500 ml Rundhalskolben
Leergewicht Behalter 200g Glas

Material Flugasche - KM/C Fiiller
Gewicht Material 400 g

Gesamtgewicht 600 g

Sammelzeit 30 min

Datum / Versuchs-Nr.

22.06.2004 / Nr. 3

Fallhéhe 9m

Behalter 500 ml Rundhalskolben
Leergewicht Behalter 200g Glas

Material Tronox Titandioxid
Gewicht Material 400 g

Gesamtgewicht 600 g

Sammelzeit 30 min

Datum / Versuchs-Nr.

22.06.2004 / Nr. 4

82




Fallhéhe 9m

Behalter 2 | Rundhalskolben
Leergewicht Behalter 450 g

Material Flugasche - KM/C Fiiller
Gewicht Material 2,000 kg
Gesamtgewicht: 2,450 kg

Sammelzeit 30 min

Datum / Versuchs-Nr.

21.06.2004 / Nr. 1

Fallhdhe 9m
Behalter 2 | Rundhalskolben
Leergewicht Behalter 450 g
Material Tronox Titandioxid
Gewicht Material 2,000 kg
Gesamtgewicht 2,450 kg
Sammelzeit 30 min

08.07.2004 / Nr. 10

Datum / Versuchs-Nr.
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Fallhéhe 9m

Behalter 10 | Rundhalskolben
Leergewicht Behalter 2000 g

Material Flugasche - KM/C Fiiller
Gewicht Material 10 kg

Gesamtgewicht 12 kg

Datum / Versuchs-Nr.

14.07.2004 / Nr. 14

<

Fallhohe 9 m

Behalter 10 | Rundhalskolben
Leergewicht Behalter 1900 g

Material Tronox Titandioxid
Gewicht Material 10 kg
Gesamtgewicht 11,900 kg
Sammelzeit 30 min

Datum / Versuchs-Nr. 08.07.2004 / Nr. 11

-
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Fallhéhe 9m

Behalter 20 | Rundhalskolben
Leergewicht Behalter 4000 g

Material Flugasche - KM/C Fiiller
Gewicht Material 20 kg

Gesamtgewicht 14 kg

Datum / Versuchs-Nr.

19.07.2004 / Nr. 17

Fallhéhe 9 m

Behalter 20 | Rundhalskolben
Leergewicht Behalter 4000 g

Material Tronox Titandioxid
Gewicht Material 20 kg
Gesamtgewicht 14kg

Datum / Versuchs-Nr. 19.07.2004 / Nr. 18
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10.2.1.2 Flugasche, unumhllt, andere Fallhéhen

Fallhéhe 32 m

Behélter 10 I Rundhalskolben
Leergewicht Behalter 2000 g

Material Flugasche - KM/C Fiiller
Gewicht Material 10 kg

Gesamtgewicht 12 kg

Datum / Versuchs-Nr. 08.07.2004 / Nr. 12

Fallhéhe 52 m

Behalter 10 | Rundhalskolben
Leergewicht Behalter 2000 g

Material Flugasche - KM/C Fiiller
Gewicht Material 10 kg

Gesamtgewicht 12 kg

Datum / Versuchs-Nr. 14.07.2004 / Nr. 13
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Fallhéhe 15 m

Behalter 10 | Rundhalskolben
Leergewicht Behalter 2000 g

Material Flugasche - KM/C Fiiller
Gewicht Material 10 kg

Gesamtgewicht 12 kg

Datum / Versuchs-Nr.

14.07.2004 / Nr. 15

-.Iu

Fallhéhe 22 m

Behalter 10 | Rundhalskolben
Leergewicht Behalter 2000 g

Material Flugasche - KM/C Fiiller
Gewicht Material 10 kg

Gesamtgewicht 12 kg

Datum / Versuchs-Nr. 14.07.2004 / Nr. 16
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10.2.2

10.2.2.1

Abwurfversuche mit ,umhullten“ Probekdrpern

Flugasche (10 kg) in 10 | Kanister, verschiedene FallhGhen

Fallhohe 52m

Behalter 10 | Kanister
Leergewicht Behalter 750 g

Material Flugasche - KM/C Fiiller
Gewicht Material 10 kg

Gesamtgewicht 10,750 kg

Sammelzeit 30 min

Datum / Versuchs-Nr. 07.07.2004 / Nr. 8

Fallhéhe 9m

Behalter 10 | Kanister
Leergewicht Behalter 750 g

Material Flugasche - KM/C Fiiller
Gewicht Material 10 kg

Gesamtgewicht 10,750 kg

Sammelzeit 30 min

Datum / Versuchs-Nr. 22.06.2004 / Nr. 5
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Fallhéhe 15 m

Behalter 10 | Kanister
Leergewicht Behalter 750 g

Material Flugasche - KM/C Fiiller
Gewicht Material 10 kg

Gesamtgewicht 10,750 kg

Sammelzeit 30 min

Datum / Versuchs-Nr.

07.07.2004 / Nr. 7

Fallhéhe 22m

Behalter 10 | Kanister
Leergewicht Behalter 750 g

Material Flugasche - KM/C Fiiller
Gewicht Material 10 kg

Gesamtgewicht 10,750 kg

Sammelzeit 30 min

Datum / Versuchs-Nr.

22.06.2004 / Nr. 6
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Fallhéhe 22 m (Wiederholungsversuch)
Behalter 10 | Kanister

Leergewicht Behalter 750 g

Material Flugasche - KM/C Fiiller
Gewicht Material 10 kg

Gesamtgewicht 10,750 kg

Sammelzeit 30 min

Datum / Versuchs-Nr. 07.07.2004 / Nr. 9
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10.2.2.2 Flugasche (ca. 260 kg) in Typ-A-Rollreifenfass, verschiedene Fallhdhen

Fallhéhe 32m
Behalter TYPA
Leergewicht Behalter 42 kg

Material

Flugasche - KM/C Filler

Gewicht Material

Gesamtgewicht

301,2 kg

Datum / Versuchs-Nr.

29.07.2004 / Nr. 22

Fallhéhe 54m
Behalter TYPA
Leergewicht Behalter 42 kg

Material

Flugasche - KM/C Fiiller

Gewicht Material

Gesamtgewicht

301 kg

Datum / Versuchs-Nr.

29.07.2004 / Nr. 21
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Fallhéhe 9m
Behalter TYP A
Leergewicht Behalter 42 kg

Material

Flugasche - KM/C Fiiller

Gewicht Material

Gesamtgewicht

302,4 kg

Datum / Versuchs-Nr.

29.07.2004 / Nr. 23

Fallhéhe 15m
Behalter TYPA
Leergewicht Behalter 42 kg

Material

Flugasche - KM/C Fiiller

Gewicht Material

Gesamtgewicht

299,8 kg

Datum / Versuchs-Nr.

29.07.2004 / Nr. 24
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Fallhéhe 22m

Behalter Typ A Abfallbehélter
Leergewicht Behalter 42 kg

Material Flugasche - KM/C Fiiller
Gewicht Material 196,29

Gesamtgewicht 238,2 kg

Sammelzeit 30 min

Datum / Versuchs-Nr.

21.06.2004 / Nr. 2

Fallhéhe

22 m (Wiederholungsversuch)

Behalter

TYPA

Leergewicht Behalter

42 kg

Material

Flugasche - KM/C Fiiller

Gewicht Material

Gesamtgewicht

311,4 kg

Datum / Versuchs-Nr.

29.07.2004 / Nr. 25
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Verteiler

Bundesministerium fur Umwelt, Naturschutz und Reaktorsicherheit

Referat RS Il 3 Dr. Alter

Bundesamt fur Strahlenschutz
KT 1.1

ET 3.2 (Dr. F. Nitsche)

ET 2 (Dr. P. Brennecke, Dr. J. Thiel)

Bundesanstalt flir Materialforschung und —prifung (BAM)
Professor Dr. Droste

Fraunhofer Institut fir Toxikologie und experimentelle
Medizin (ITEM)
Professor Dr. W. Koch, O. Nolte

Dipl. Ing. Eugen H6rmann

GRS

Geschéftsfuhrer (hah, Idr)

Bereichsleiter (brw, zir, erv, lim, tes, prg)
Projektbetreuung (luk)

Projektleitung (mar)

Autoren (lag, mar)

Abteilung 7020 (brc, fet, sen, scd, scg, sog, thi)
Abteilung 5040 (reh)

Abteilung 6020 (rop)

Bibliothek (hog)

Gesamtauflage:

je

je

je

je

je

je

5x

1x
5x
1x

2 X

3x

3x

1x
1x
1x
1x
2 X
1x
1x
1x
1x

48 X
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