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Kurzfassung

Die Beforderung radioaktiver Stoffe stellt im verkehrsrechtlichen Sinne einen Transport
von Gefahrgiitern dar, fur die nationale und internationale Regelwerke existieren. Durch
die Anwendung dieses Regelwerks wurde in der Vergangenheit weltweit ein hohes Si-

cherheitsniveau bei der Beférderung radioaktiver Stoffe erreicht.

Die Methodik zur Bewertung dieses Sicherheitsniveaus muss jedoch fortwahrend tber-
pruft und ggf. angepasst werden. Neben einer aktuellen Datengrundlage sind hierbei
insbesondere die Uberprifung und Validierung der grundlegenden Eingangsparameter
sowie der verwendeten Berechnungsgrundlagen und Modelle von wissenschaftlicher

und auch praktischer Bedeutung.

Die wichtigsten Eingangsparameter stellen die sogenannten Freisetzungsanteile dar, die
den relativen Anteil eines bestimmten radioaktiven Inventars angeben, der bei einem
Unfall unter bestimmten Brand- und Erwdrmungsbedingungen aus einem bestimmten
Abfallgebinde freigesetzt wird. Die Freisetzungsanteile sind regelméRig Gegenstand vie-
ler nationaler und internationaler Forschungsvorhaben und experimenteller Untersu-

chungen.

Im Rahmen dieses Vorhabens wurde zunéchst die Simulation der Abfalltemperatur tber-
pruft. Der innerhalb der Transportstudien Konrad gewahlten Temperatur-Zeit-Verlauf ist
auch nach heutigem Stand des Wissens konservativ zur Beschreibung von Freibréanden.
Raumbrénde, wie insbesondere Tunnelbrande, werden durch die gewéhlte Maximaltem-
peratur von 800 °C nicht immer abgedeckt. Die angenommenen Warmetbergangsbe-
dingungen und Uberpriften Materialeigenschaften sind insgesamt auch nach heutigen
Mal3staben aktuell und abdeckend. Eine Besonderheit, die bislang nicht berticksichtigt
wurde, stellen mégliche Betonabplatzungen dar. Diese treten bei hohen Temperaturgra-

dienten auf und sind insbesondere flir Schwerbeton nicht auszuschliel3en.

Eine Analyse der bisher im Rahmen der Transportstudien Konrad verwendeten Freiset-
zungsanteile brachte einige Inkonsistenzen in den jeweils angewendeten Argumentatio-
nen fur die Abschatzung konservativer Freisetzungsanteile zutage. Aktualisierte Freiset-
zungsanteile, bei denen derartige Inkonsistenzen nicht mehr auftreten, wurden im Rah-

men dieses Vorhabens bestimmt und dokumentiert.






Abstract

The transport of radioactive substances constitutes, in terms of traffic law, a transport of
dangerous goods for which national and international regulations exist. Through the ap-
plication of this code, a high level of safety in the transport of radioactive material has

been achieved worldwide in the past.

However, the methodology for assessing this level of safety must be constantly reviewed
and, if necessary, adjusted. In addition to a current state of underlying data, the verifica-
tion and validation of the basic input parameters as well as the calculation bases and

models used are of scientific and practical importance.

The most important input parameters are the so-called release fractions, which represent
the relative proportion of a particular radioactive inventory released from a given waste
package in an accident under certain fire and heating conditions. The release fractions
are regularly the subject of many national and international research projects and exper-

imental investigations.

As part of this project, the simulation of the waste temperature was first examined. The
temperature time curve chosen within the Konrad transport studies is also conservative
for the description of free atmosphere fires, even according to the current state of
knowledge. Room fires, in particular tunnel fires, are not always covered by the selected
maximum temperature of 800 °C. The assumed heat transfer conditions and verified ma-
terial properties are up-to-date and comprehensive by today's standards. A special phe-
nomenon that is not considered yet is possible concrete spalling. These occur at high

temperature gradients and cannot be ruled out, especially for heavy concrete.

An analysis of the release fractions used so far in the Konrad transport studies revealed
some inconsistencies in the arguments used for the estimation of conservative release
rates. Updated release fractions that do not cause such inconsistencies were identified

and documented in this project.
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1 Einleitung

Die Beforderung radioaktiver Stoffe und die damit verbundenen Risiken stehen immer
wieder im Fokus der Offentlichkeit, insbesondere im Zusammenhang mit Riicktranspor-
ten von Wiederaufarbeitungsabféllen nach Deutschland. Radioaktive Stoffe sind im ver-
kehrsrechtlichen Sinne Gefahrgiter, flr die nationale und internationale Regelwerke
existieren, bei deren Anwendung der sichere Transport und der Schutz vor den evtl. vom
Transportgut ausgehenden Gefahren (hier: ionisierende Strahlung) grundséatzlich ge-
wabhrleistet ist. Durch die Anwendung dieses international harmonisierten Regelwerks
wurde in der Vergangenheit weltweit ein hohes Sicherheitsniveau bei der Beférderung

radioaktiver Stoffe erreicht.

Die Methodik zur Bewertung dieses Sicherheitsniveaus muss jedoch fortwahrend tber-
pruft und ggf. angepasst werden. Neben einer aktuellen Datengrundlage sind hierbei
insbesondere die Uberpriifung und Validierung der grundlegenden Eingangsparameter
sowie der verwendeten Berechnungsgrundlagen und Modelle von wissenschaftlicher
und auch praktischer Bedeutung. Zu den grundlegenden Eingangsparametern gehoéren
die sogenannten Freisetzungsanteile (FA) fur verschiedene Radionuklide bei unter-
schiedlichen Unfallbelastungen auf die Abfallgebinde. Die im Rahmen des Vorhabens

gewonnenen Erkenntnisse zu den FA werden in diesem Bericht vorgestellt.

1.1 Motivation

Das Freisetzungsverhalten von Radionukliden sowohl bei mechanischer als auch bei
mechanisch-thermischer Belastung der Behalter bei Handhabungs- und Transportunfal-
len ist fur eine radiologische Konsequenzenanalyse von entscheidender Bedeutung (vgl.
Abb. 1.1). Die Bestimmung von Freisetzungsanteilen (FA), also dem relativen Anteil an
radioaktivem Inventar, der bei einem Unfall aus einem Abfallgebinde freigesetzt wird, ist
daher regelmaRig Gegenstand vieler nationaler und internationaler Forschungsvorhaben
und experimenteller Untersuchungen. Die FA sind dabei abh&ngig von der Starke der
mechanischen und/oder thermischen Beaufschlagung beim Unfall, der Art der Verpa-
ckung (Behaltertyp), der Art der Konditionierung des Abfalls sowie der physikalischen
und chemischen Form, in der die jeweiligen Radionuklide vorliegen. Eine Uberprifung
des Standes von Wissenschaft und Technik in Bezug auf die Freisetzungsanteile ist da-
her notwendig.
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Abb. 1.1 Bedeutung des Freisetzungsverhaltens fir die Konsequenzenanalyse: Der
Freisetzungsanteil geht als linearer Faktor in die Berechnung der Strahlen-
exposition ein (siehe auch /BMU 12/, /SSK 99/).

Die Strahlenexposition ist in diesem Bild vereinfacht als C-DF dargestellt, wobei DF fiir den
zur jeweiligen Dosis D gehdrenden Faktor (Kombination z.B. aus organ- und altersabhéngi-
gen Dosisleistungsfaktoren, altersabhéngige Atemraten oder Verzehrsmengen, Transferfak-

toren etc.) steht.

1.2 Belastungsklassen

In den bisher durchgefihrten Transportstudien Konrad (/GRS 91a/, /GRS 10/) wurden
die mechanischen und thermischen Belastungen in sogenannte Belastungsklassen ein-
geteilt. Dabei wird zwischen drei unterschiedlichen thermischen Belastungen, kein
Brand, voll umhillendes Feuer mit einer Temperatur von 800 °C und einer halben
Stunde Dauer sowie ein gleichartiges Feuer von einer Stunde Dauer unterschieden. Bei
den mechanischen Belastungen wird jeweils der Aufprall eines Abfallgebindes auf ein
unnachgiebiges Hindernis betrachtet und ebenfalls zwischen drei unterschiedlichen me-
chanischen Belastungen unterschieden, die jeweils an einer maximalen Aufprallge-
schwindigkeit ausgerichtet sind. MaRgeblich fir die mechanische Belastung ist dabei der
spezifische mechanische Energieeintrag, also der Energieeintrag, der pro Gebinde-
masse flir die Deformation und Zerstérung des Gebindes zur Verfiigung steht. Die ge-
ringste mechanische Belastungsstufe beinhaltet Unfélle, bei denen das Abfallgebinde
mit einer Geschwindigkeit von maximal 35 km/h auf das Hindernis prallt. Dies entspricht

einem freien Fall aus bis zu 4,8 m Hohe auf einen unnachgiebigen Boden bzw. einem



spezifischen mechanischen Energieeintrag von maximal 47,3 J/kg. Als nachsthéhere
mechanische Belastungsstufe wird ein Aufprall mit bis zu 80 km/h (maximale Fallhéhe
25,2 m, spezifischer Energieeintrag bis zu 246,9 J/kg) angesetzt. Die hochste, in den
Transportstudien betrachtete mechanische Belastungsstufe umfasst Unfalle mit einer
Aufprallgeschwindigkeit von bis zu 110 km/h (maximale Fallhbhe 47,6 m, spezifischer
mechanischer Energieeintrag bis 466,8 J/kg). Hohere Aufprallgeschwindigkeiten werden
in den Transportstudien nicht betrachtet, da davon ausgegangen werden kann, dass
Gluterzuge bzw. LKW nicht schneller unterwegs sind. Auch Zusammenst63e mit anderen
Fahrzeugen, bei denen unter Umstanden hdhere Aufprallgeschwindigkeiten vorkommen
kénnten, sind durch diesen hdchsten angenommen spezifischen mechanischen Ener-
gieeintrag weitestgehend abgedeckt, da andere Fahrzeuge keine unnachgiebigen Hin-
dernisse darstellen und somit bei einem Zusammenstol3 auch verformt oder zerstort wer-
den und somit nicht mehr die gesamte mechanische Energie zur Zerstérung des Abfall-

gebindes zur Verfligung steht.

Aus der Kombination der drei thermischen Belastungsstufen und der drei mechanischen
Belastungsstufen ergeben sich insgesamt neun sogenannte Belastungsklassen (BK).
Diese sind in Tabelle Tab. 1.1 zusammengestellt. Fur die mechanischen Belastungen

sind dabei die drei gebrauchlichen, gleichwertigen Einheiten angegeben.

Tab.1.1  Nummerierung der Belastungsklassen in Abhangigkeit von mechanischer

und thermischer Belastung

mechanische Belastungsstufen thermische Belastungsstufen

maximale maximale Fallhohe maximaler kein Brand halbe Stunde eine Stunde
Aufprallgeschwindigkeit des Abfallgebindes spezifischer Brand Brand
des Abfallgebindes auf auf unnachgiebigen mechanischer
unnachgiebiges Hindernis Boden Energieeintrag

35 km/h 9,7m/s 4,8m 47,3 )/kg BK1 BK 2 BK 3

80 km/h 22,2 m/s 252m 246,9 I/kg BK 4 BK 5 BK 6

110 km/h 30,6 m/s 47,6 m 466,8 I/kg BK 7 BK 8 BK 9
1.3 Abfallgebindegruppen

Neben der mechanischen und thermischen Belastung spielt fir die Hohe des Freiset-

zungsanteils auch die Art des Abfalls und der Verpackung eine entscheidende Rolle.

Bei den Abfallarten wird im Zusammenhang mit der Einlagerung im Endlager Konrad in

den Endlagerungsbedingungen /KUG 17/ zwischen sechs Abfallproduktgruppen (APG)



unterschieden, die aus den radioaktiven Rohabfallen erzeugt werden. Diese Abfallpro-
dukte missen allgemeinen Grundanforderungen geniigen. Neben Anforderungen zu
den Mengen bzw. spezifischen Aktivitdten von bestimmten Nukliden und insbesondere
auch spaltbarem Material werden auch Bedingungen fur die weiteren mechanischen,
physikalischen und chemischen Eigenschaften gestellt. So mussen die Abfallprodukte
beispielsweise in fester Form vorliegen, dirfen nicht faulen, garen, selbstentzindlich o-
der explosiv sein und dirfen (bis auf nicht vermeidbare Restgehalte) weder Flussigkeiten
noch Gase in Ampullen, Flaschen oder sonstigen Behaltern enthalten /KUG 17/. Zu den
einzelnen Abfallproduktgruppen werden in den Endlagerbedingungen die folgenden An-

gaben gemacht:

APG 1: Alle Abfélle, die den Grundanforderungen gentigen, kdnnen dieser Abfall-

produktgruppe zugeordnet werden

APG 2: Uber die Grundanforderungen hinaus muss gewahrleistet sein, dass
brennbare Abfallstoffe mit einem Schmelzpunkt unter 300 °C entweder so
verarbeitet sind, dass sie bei thermischer Belastung nicht aus dem Abfall-
produkt austreten kénnen oder dass ihr Anteil nicht mehr als 1 % an der

Aktivitat des Abfallproduktes aufweist

APG 3: Neben der Bedingungen der Grundanforderungen muss hier gewahrleis-
tet sein, dass das Abfallprodukt nur aus Metallteilen bzw. aus Werkstoffen

von Einbauteilen eines Reaktorkerns auRer Graphit besteht.

APG 4. Uber die Grundanforderungen hinaus muss gewahrleistet sein, dass der
radioaktive Abfall mit einem Pressdruck von mindestens 30 MPa form-
stabil kompaktiert ist. Die Presslinge kénnen auch in Innenbehélter ver-
packt und/oder Resthohlraume im Abfallbehalter mit inaktivem Ze-

ment/Beton verflllt werden.

APG 5: Neben den Grundanforderungen muss gewahrleistet sein, dass der radi-
oaktive Abfall in Zementstein oder Beton fixiert ist. Die Fixierung muss so
ausgefuhrt sein, dass bei eingebundenen oder verfestigten radioaktiven
Abfallen (z. B. Aschen, Pulvern oder wassrigen Konzentraten) die Aktivitat

gleichméRig und vollstandig im Zementstein oder Beton verteilt ist bzw.



bei vergossenen radioaktiven Abfallen (z. B. Schrott) die Aktivitat mdg-
lichst gleichmé&Rig im Abfallprodukt verteilt ist, und dass die Druckfestig-
keit des Abfallproduktes mindestens 10 N/mm? betragt.

APG 6: Das Abfallprodukt muss die Grundanforderungen erfillen sowie aus ei-
nem festen Korper mit einer Druckfestigkeit von mindestens 10 N/mm?

bestehen und nicht brennbar sein.

Bei den Abfallbehaltern wird in den Endlagerbedingungen zwischen zwei verschiedenen
Abfallbehélterklassen (ABK) unterschieden. Fir beide ABK gelten allgemeine Grundan-
forderungen. Diese geben unter anderem die AuRenabmessungen und Bruttovolumina
vor, (siehe Tab. 1.2). Weitere Vorgaben sind, dass sie bis zu einer Hohe von 6 m gesta-
pelt werden kénnen missen, ohne dass ihre Dichtheit oder Integritat gefahrdet ist und
ihre spezifizierte Dichtheit gewahrleisten. Wenn sie aus Stahlblech bestehen, missen
sie innen und auf3en korrosionsgeschitzt sein und diirfen bei der Anlieferung nicht be-

schadigt sein (mechanisch oder korrosiv).



Tab. 1.2 Tabelle 1 aus Anhang 1 der Endlagerungsbedingungen Konrad /KUG 17/:
Behaltergrundtypen flr die Verpackung von radioaktiven Abfallen mit ver-

nachlassigbarer Warmeentwicklung

AulRenabmessungen
Nr. Bezeichnung . . ;
Lange / Breite Héhe Bruttovolumen
Durchmesser 3
mm mm m
mm
1 | Betonbehalter Typ | & 1060 _ 1370 " 1,2
> | Betonbehalter Typ Il @ 10680 15102 1,3
2a |Betonbehélter Typ Il @ 1060 _ 1510 1,3
ummantelt
3 | Gussbehalter Typ | g 900 o 1150 0,7
4 |Gussbehalter Typ Il @ 1060 S 1500 13
4a | Gussbehalter Typ I/KfK & 1080 1370 1,2
5 | Gussbehalter Typ llI @ 1000 o 1240 1,0
6 |Container Typ | 1600 1700 1450 3.8
Ba |Container Typ I/KfK 1600 1700 1400 3.8
7 | Container Typ Il 1600 1700 1700 4.6
8 | Container Typ Il 3000 1700 1700 8,7
9 | Container Typ IV 3000 1700 1450 7.4
9a |Container Typ IV/KiK 3000 1700 1400 7,14
10 | Container Typ V 3200 2000 1700 10,9
11 | Container Typ VI 1600 2000 1700 54
1 Héhe 1370 mm + Lasche von 90 mm = 1460 mm
2) Héhe 1510 mm + Lasche von 90 mm = 1600 mm
Containerwerkstoffe sind z. B. Stahlblech, armierter Beton oder Gusswerkstoff.




Neben den Grundanforderungen an Abfallbehalter muss ein Behélter der ABK | so aus-
gelegt sein, dass bis zu einer Aufprallgeschwindigkeit von 4 m/s die Integritéat soweit er-
halten bleibt, dass bei einer thermischen Belastung entsprechend der BK 3, 6 oder 9 der
Sauerstoffzutritt in den Abfallbehalter zum Abfallprodukt soweit eingeschrankt ist, dass
brennbare Abfallprodukte mit einem Schmelzpunkt Gber 300 °C nicht offen abbrennen,
sondern lediglich pyrolysieren kdnnen. Fur Behalter der ABK Il wird zusétzlich zu den
Grundanforderungen verlangt, dass nach einem Fall aus 5 m Hohe auf einen unnach-
giebigen Untergrund die Gesamtleckrate (bezogen auf Standardbedingungen wie bei
der Dichtheitsprifung nach der Vakuum-Methode) 1-10“ Pa-m?s nicht Uberschreitet.
Bei einem Schadensfeuer entsprechend BK 3, 6 oder 9 muss die Gesamtleckrate eines
ABK 1l Behalters kleiner als 1-10° Pa-m?s sein und die Stoffmenge, die wahrend des
Feuers und in den darauffolgenden 24 Stunden der Abkiihlphase austritt, darf 1 Mol nicht

uberschreiten.

Um als storfallfest verpackt zu gelten, wird fur Abfallprodukte in ABK | Behdltern zusatz-
lich gefordert, dass der radioaktive Abfall entweder formstabil fixiert oder in einen Innen-
behalter verpackt ist, der formstabil vergossen ist und diese Formstabilitdt auch bei ei-
nem Fall aus 5 m H6he auf ein unnachgiebiges Hindernis erhalten bleibt. Weiterhin muss
das Abfallprodukt allseitig von einer inaktiven Schicht mit einem hohen Warmeleitwider-
stand (Produkt aus Schichtdicke und reziproker Warmeleitfahigkeit) von mindestens
0,1 m2-K/W umgeben sein, die bei einem Aufprall mit 4 m/s intakt bleibt. Flr Abfalle in
ABK 1l Behaltern wird zusatzlich gefordert, dass bei formstabil fixierten und in Innenbe-
haltern verpackten radioaktiven Abfallen die Integritat der Innenbehalter nach einem Fall
aus 5 m Hohe auf eine unnachgiebige Unterlage erhalten bleibt und dass die Wandung
der Verpackung bis zu einer Aufprallgeschwindigkeit von 4 m/s einen Warmeleitwider-
stand wie bei der ABK | von mindestens 0,1 m?-K/W besitzt, oder bei einer thermischen
Belastung entsprechend der BK 3, 6 oder 9 und einer Abkihlphase von 24 Stunden
keine radiologisch relevante Freisetzung von radioaktiven Stoffen erfolgt /KUG 17/. Zur
Definition einer ,radiologisch relevanten Freisetzung” wird dabei auf Kapitel 7.3.3 aus
/STE 10/ verwiesen, wobei der in dort definierte Summenwert flr einen storfallfesten
ABK 1l Behalter mit Abfall kleiner als 0,1 sein muss. (Die Definition und Berechnungs-
methode fur den Summenwert wird in Kapitel 7.3.3 /STE 10/ eingehend beschrieben und

kann dort nachvollzogen werden.)

Zur Zuordnung von Freisetzungsanteilen wurden in den Transportstudien fur das Endla-

ger Konrad zugelassene Abfallproduktgruppen und Abfallbehalterklassen sogenannte



Abfallgebindegruppen (AGG) definiert. Seit der Transportstudie Konrad 2009
(TSK 2009) /GRS 10/ sind diese AGG wie in Tabelle Tab. 1.3 angegeben definiert.

Tab. 1.3  Definition der TSK Abfallgebindegruppen

AGG Behaltertyp ABK Abfallart APG
1 Stahlblechcontainer | Brennbare, unfixierte Abfélle 1
2  Stahlblechcontainer oder | Unfixierte und nicht kompaktierbare metallische und 2
Betonbehilter nicht metallische Abfélle (einschlieflich

Verdampferkonzentraten)
3 Stahlblechcontainer oder | Metallische Abfélle 3
Betonbehilter

4  Stahlblechcontainer oder | Kompaktierte Abfille 4
Betonbehélter
5 Stahlblechcontainer | Zementfixierte Abfélle 5
6 Betonbehélter | Brennbare, unfixierte Abfélle 1-4
7 Betonbehalter | Zementfixierte Abfélle 5
8 Gussbehalter Il Abfélle in Gusshehaltern 1-5
1.4 Freisetzungsanteile

Bereits im Rahmen des Vorhabens 3607R02600 wurden die in der Transportstudie Kon-
rad /GRS 91a/ genutzten Freisetzungsanteile Uberprift und insbesondere fiir rein me-
chanische Einwirkungen aufgrund neuerer experimenteller Studien /LAN 05/, /LAN 03/
und den im Vorhaben SR 2497 durchgefiihrten und dokumentierten Untersuchungen
/LAN 07/ zum Freisetzungsverhalten von festen (sprodbrechenden) Materialien ange-
passt /GRS 13/. Dies fiihrte zum Abbau bisher enthaltener tibermaRiger Konservativita-
ten flr die radiologische Konsequenzenanalyse, die bereits bei der Erstellung der TSK
2009 /GRS 10/ beriicksichtigt werden konnten. Ziel der Transportstudien Konrad war
namlich gerade die mdglichst realitditsnahe Abschéatzung der mit den Abfalltransporten

verbundenen potenziellen radiologischen Folgen.

Die Wahl der Freisetzungsanteile durch Brandeinwirkung in der TSK 1991 geht jedoch
im Wesentlichen auf die Analysen im Rahmen der Systemanalyse Konrad zuriick
/IGRU 87a/. Bei Nirex (UK) sind seit 1988 mehrere Experimentserien durchgefiihrt wor-
den, die sich mit der Freisetzung radioaktiver Stoffe aus schwach- und mittelradioaktiven
Abféllen bei Brandeinwirkung befasst haben /BAR 00/, /TUR 00a/. Neuere Experimente
zur Bestimmung des Freisetzungsverhaltens radioaktiver Abfélle unter thermischer

Lasteinwirkung wurden vom 1STec zusammen mit dem Bundesamt fur Strahlen-schutz



durchgefuhrt und verdéffentlicht /BOE 04/, /BOE 05/, /BOE 06/. Diese umfassen Experi-
mentserien mit einer Aufheizung und/oder Verbrennung verschiedener Abfallformen o-

der von Abfallsimulaten.

Im Folgenden wird der derzeitige Kenntnisstand zur Freisetzung aus thermischer Belas-
tung aus der Auswertung der verflgbaren Literatur zusammenfassend dargestellt und
mit Bezug auf die bisher in den Transportstudien Konrad verwendeten Ansatze diskutiert
(Kapitel 2 bis 6).

Neben der Literaturrecherche zu den thermischen Freisetzungsanteilen wurden die bis-
her verwendeten Freisetzungsanteile zu den einzelnen Belastungsklassen (BK) und Ab-
fallgebindegruppen (AGG) und Nuklidgruppen (sonstige Nuklide bzw. H-3, C-14 und Ha-
logene) einer generellen Prifung unterzogen. Dabei wurden insbesondere die zugrun-
deliegenden Annahmen bei der Herleitung der FA Uberprift. Es zeigten sich einige In-
konsistenzen bei der in /GRS 91b/, Anhang IV vorgestellten Vorgehensweise. In Kapi-
tel 7 werden diese Inkonsistenzen thematisiert und aufbauend auf einer aktualisierten,

nun durchgangig konsistenten Vorgehensweise angepasste FA prasentiert.






2 Simulationen der Abfalltemperatur

Da die Freisetzungsmechanismen temperaturabhéngig verlaufen bzw. erst bei bestimm-
ten Temperaturen (Verdampfung, Sublimation, Pyrolyse) ermdglicht werden, missen die
durch mdgliche Brandeinwirkung resultierenden Temperaturen des Behélterinventares
berechnet werden. Hierzu wurden in der Vergangenheit Temperatur-Zeit-Verlaufe und
Warmeubergangsbedingungen festgelegt und fiir reprasentative Behaltertypen und In-
ventare die Erwarmung des Inventares simuliert. Die in der Vergangenheit festgelegten
Szenarien und Randbedingungen werden im Folgenden dargestellt und nach heutigen

Kenntnissen bewertet.

Der Bericht GRS-A 3684 /GRS 13/ dient fur die aktuellen Untersuchungen als Ausgangs-
basis. Eigenstandige Berechnungen zu thermischen Einwirkungen werden im Bericht
/GRS 13/ nicht dokumentiert. In Bezug auf die Transportstudie Konrad (TSK) /GRS 91b/
wird aber in /GRS 13/ dargestellt, das die Analysen im Wesentlichen auf die Annahmen

im Rahmen der Systemanalyse Konrad /GRU 87a/ zuriickgehen.

2.1 Verwendeter Temperatur-Zeit-Verlauf

In /GRU 87a/ wird als thermische Einwirkung aus einem Brand eine 5-minitige Auf-
heizphase mit einem Temperaturanstieg von 30 °C auf 800 °C festgelegt, die von einer
konstanten 60-minltigen Einwirkung von 800 °C gefolgt wird. Vereinfacht wird in diesem
Zusammenhang von einem Brand bei 800 °C tber 60 min gesprochen. In /GRS 91b/
wurden diese Werte fiir die TSK ,zum Teil leicht angepasst und um ein Szenario mit 30

min Branddauer erweitert".

In der TSK (Erganzungsband IlI) /GRS 91b/ werden folgende Randbedingungen be-

schrieben:

,Die thermische Belastung wird durch den Brandzeit-Temperatur-Verlauf charakterisiert,
dem das Abfallgebinde allseitig ausgesetzt ist und der der Brandlast eines realistischen
Schadensfeuers dquivalent ist.“ Innerhalb dort definierter mechanischer und thermischer

Belastungsklassen werden drei thermische Klassen verwendet:

e Kkein Brand
¢ 30-minttiger Brand bei 800 °C
e 60-minttiger Brand bei 800 °C
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Langer andauernde Brande bzw. Br&dnde mit hoheren Temperaturen werden bei der
Klassifizierung nicht unterstellt, da diese durch die Definition des Brandzeit-Temperatur-

Verlaufs abgedeckt seien.

So wird bzgl. der Expositionsdauer argumentiert, dass sich z. B. fir den 60-minttigen
Brand bei 800 °C, dem das Abfallgebinde allseitig unterworfen ist, hdhere Temperaturen
des Transportgutes ergeben, als z. B. bei einem mehrstiindigen Brand in geringer Ent-
fernung des Abfallgebindes, der nur zu einer partiellen Beaufschlagung des Abfallgebin-
des fuhrt. Mehrstindige Brande mit allseitiger Flammenumschlieung der Abfallgebinde
seien praktisch auszuschliel3en, da sich mehrstiindige Brande nur ergeben kénnten,
wenn benachbarte Waggons mit gro3en Brandlasten abbrennen. Dies flihre jedoch nur

zur einseitigen thermischen Beaufschlagung.

Bzgl. der Hohe der Brandtemperatur sei die Situation vergleichbar. Flammentemperatu-
ren in der heiBen Temperaturzone lagen bei stéchiometrischer Verbrennung i. A. erheb-
lich Uber den unterstellten 800 °C. Die Realisierung derartig hoher Flammentemperatu-
ren sei jedoch nur in speziellen Konfigurationen mdglich, z. B. SchweiRbrenner. Unter-
suchungen zur Brandtemperaturermittlung ergeben, dass ,im Freiland“ mittlere Brand-
temperaturen deutlich unter 800 °C lagen. Lediglich in geschlossenen Raumen mit un-
gunstiger Warmestrahlungsgeometrie konnten sich héhere Temperaturen ergeben, je-
doch seien auch diese durch abdeckende Annahmen bei der Warmeubertragungsrech-
nung abgedeckt, so dass sich rechnerisch héhere Abfallprodukttemperaturen ergaben,
als bei entsprechenden Untersuchungen gemessen wurden. Konkrete Berechnungsbei-
spiele werden fir die vorhandene Konservativitat gegentiber héheren Brand(raum)tem-
peraturen nicht angegeben.

Als abdeckende Annahmen bei den Aufheizrechnungen, die den Quelltermermittlungen

zugrunde liegen, werden aufgefuhrt:

1. Wahl konservativer Warmeibertragungsparameter wie Einstrahlzahlen, Emissions-
koeffizienten und Warmeubergangskoeffizienten
Vernachlassigung abschirmender Strukturen
Vernachlassigung der Kiihl- und Isolierwirkung eventueller Loschmittel beim Ldsch-
angriff

Die genannten abdeckenden Annahmen in Kombination mit den angenommenen Brand-

zeit-Temperaturverlaufen stellten sicher, dass bei allen Unfallsituationen die mogliche
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Aufheizung des Abfallgebindes abdeckend ermittelt wird. Die Zuordnung der jeweiligen

Belastungen zu den einzelnen Belastungsklassen ergibt sich aus Tab. 1.1.

Im Hauptband der TSK /GRS 91a/ wird dargestellt, dass Brande, die einer solchen Kon-
figuration (Branddauer 30 bzw. 60 Minuten, Temperatur 800 °C, allseitige Umschlie-
Bung) entsprechen, gerade bei groRen Transportbehdltern, wie sie fir den Abfalltrans-
port verwendet werden, selbst in gezielten Experimenten nur mit speziellem Aufwand
erreichbar seien. Insofern decke schon eine so spezifizierte Brandbelastung von 30 Mi-
nuten Dauer einen hohen Prozentsatz real auftretender Brandbelastungen ab, und die
60-minltige Brandbeaufschlagung erfasse auch weitgehend extreme Brandsituationen.
Ein 30-minltiger Brand bei 800 °C entspricht dem Referenzbrand, den die Prufvorschrif-
ten der internationalen Transportvorschriften der IAEA (damals /IAEA 90/, heute
/IAEA 12/) im Rahmen der Qualifikation von unfallsicheren Typ B-Transportbehaltern

fordern.

2.2 Anmerkungen zum bisher verwendeten Temperatur-Zeit-Verlauf

Die Temperatur von 800 °C wird auch in einer grundlegenden Arbeit von McCaffrey be-
statigt, die z. B. im ,Leitfaden Ingenieurmethoden des Brandschutzes" der Vereinigung
zur Foérderung des deutschen Brandschutzes (vfdb) /VFDB 13/ wiedergegeben wurde.
Die Temperaturerh6hung AT in einer turbulenten Diffusionsflamme eines frei brennen-
den Feuers wird in Abb. 2.1 in Abh&angigkeit des Parameters Messhodhe (Z) durch War-
meleistung (hier als: Q) hoch zwei Funftel beschrieben. In der Mittelachse der standig
sichtbaren Flamme wurde — unabhangig von der Warmefreisetzungsrate — eine Tempe-
raturerh6hung von 800 °C gemessen. Oberhalb der standig sichtbaren Flamme tritt
diese intermittierend auf. Uber der Flammenzone befindet sich die Rauchgassaule
(Plume). Innerhalb der letztgenannten Bereiche nimmt die Temperaturerhéhung AT tber
die Hohe Z kontinuierlich ab.

Zum weiteren Vergleich sind Versuche der BAM /OTR 11/ zu nennen, bei denen ein
Modell eines Tanks umseitig durch einen Gasbrand beflammt wurde (vgl. Abb. 2.2). Da-
bei beliefen sich die Flammentemperaturen an der 90° und der 270° Messposition am
Modelltank auf 700 °C bis maximal 900 °C.
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Abb. 2.1  Temperaturentwicklung tber die Mittelachse der Flamme (standige

Flamme bzw. intermittierende Flamme) und des Rauchgasplumes
IVFDB 13/

Abb. 2.2  Modelltank, der den Gasflammen exponiert ist /OTR 11/

Die Messergebnisse waren weitgehend unabhéngig von der Warmefreisetzungsrate

(gemessen als Gasdurchsatz) des Versuchsaufbaus. Auch diese Messwerte kdnnen
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grundsétzlich als Bestatigung des Wertes von 800 °C fir Freibréande innerhalb von Mo-

dellmaf3staben bzw. kleinen Freibranden angesehen werden.

Der relativ gut reproduzierbare Temperaturwert von ca. 800 °C gilt allerdings nur fiir Frei-
brande, bei denen die Diffusionsflammen kalte Umgebungsluft einmischen und der
Strahlungsanteil X; = 0,3 der Warmefreisetzung (ca. 1/3 der Gesamtwarmefreisetzung)
an die Umgebung verloren geht. Diese Randbedingungen sind nicht immer gegeben, so

dass im Folgenden

e der Einfluss der Ausdehnung des Feuers in Form der Brandflache bzw. des Brand-

durchmessers D sowie

e der Unterschied von ,Freibranden” und ,Raumbranden”

betrachtet wird.

Bei ausgedehnten Flussigkeitsbranden (sog. Poolbranden) im Freien mit Durchmessern
von mehreren Metern ist bekannt, dass die Strahlungsverluste der Flammen X; geringer
werden. Bei Pooldurchmessern von mehr als 5 m wurden Strahlungsverluste deutlich

unter X; = 0,3 gemessen (vgl. Abb. 2.3).
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Abb. 2.3 Zusammenhang zwischen dem Strahlungsverlust X; von Flammen von

Poolbranden und steigendem Pooldurchmesser D (aus /QUI 06/, S. 316)

Die geringeren Strahlungsanteile fihren offensichtlich zu héheren Temperaturen in den
Kernzonen ausgedehnter Brande. In einer Auswertung von Temperaturen in den Flamm-
zonen von Poolbranden von Baum und McCaffrey zeigt sich, dass Flammentemperatu-
ren von 800 °C auch deutlich Gberschritten werden kdénnen (vgl. Abb. 2.4). So wurden

bei Branden von
o JP-4 Flugzeugtreibstoff auf 2 m - 2 m Flache Temperaturen im Bereich von 900 °C,
¢ Methanol (D = 2,4 m) bzw. Heptan (D = 6 m) Temperaturen bis knapp 1000 °C,

o JP-4 Flugzeugtreibstoff (D = 15 m) Temperaturen im Bereich von 1020 °C bis
1120 °C und

e Flugzeugtreibstoff (D = 30 m) Temperaturen im Bereich von 1230 °C

gemessen.
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Abb. 2.4  Vergleich der Flammentemperaturen von grof3skaligen Bréanden mit der
aus kleinskaligen Branden abgeleiteten Korrelation (durchgezogene Linie).

Die Hohe der kontinuierlichen Flamme gilt bis zu einem Wert von 0,8 (aus
/BAU 88/, S. 141)

Neben der Ausdehnung eines Feuers kdnnen auch raumbrandartige Bedingungen zu
deutlich héheren Brandtemperaturen als 800 °C fuhren. Im Unterschied zu den bisher
betrachteten Freibranden wird bei Raumbranden nicht kalte Umgebungsluft, sondern
bereits erwdrmte Raumluft in den Feuerplume eingemischt (vgl. Abb. 2.5). Daneben sind

die Strahlungsverluste geringer, da die Umfassungsbauteile die Warme teilweise zuriick-
geben.

Abb. 2.5 Schematischer Vergleich der Lufteinmischung in einen Feuerplume bei ei-

nem Freibrand (links) und einem Raumbrand (rechts)
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Raumbrandahnliche Bedingungen kdnnen einerseits erreicht werden, falls Trimmerstui-
cke einen Abfallbehélter derart abdecken, dass sich eine HeiRgasschicht ausbildet, in-
nerhalb der dieser Abfallbehalter positioniert ist. Hierdurch entsteht neben héheren Tem-
peraturen auch eine quasi allseitige Warmeeinwirkung auf den Behdlter, so dass die in
der TSK getroffenen Annahmen zur allseitigen Warmeeinwirkung mit Einstrahlzahlen

von 1 nicht mehr konservativ sind.

Ein besonderes Raumbrandszenario ist der Brand in einem Tunnel. Auf Grund der Ven-
tilationsbedingungen in Tunneln kénnen bei Brdnden besonders schnelle Temperatur-
anstiege und besonders hohe Maximaltemperaturen erreicht werden. In Abb. 2.6 werden
die Verlaufe einiger wichtiger Temperatur-Zeit-Kurven fir die Bemessung von Tunnel-
bauwerken mit der Einheits-Temperaturzeitkurve (ETK) sowie den Bemessungsbranden
der TSK (rot eingezeichnet) verglichen. Wahrend als Bemessungskurve flr Brande von
Feststoffen im Hochbau die Einheits-Temperaturzeitkurve (ETK) (in Abb. 2.6 gestrichelt
und mit dem geringsten, streng-monotonen Temperaturanstieg) in Deutschland /DIN 77/
bzw. international /ISO 02/ breite Anwendung findet, werden fiir die Brandschutzbemes-
sung von Tunnelkonstruktionen international verschiedene Temperaturzeitkurven ver-
wendet, die alle gegeniber der ETK einen deutlich schnelleren Anstieg der Temperatur

und ein héheres Temperaturmaximum beinhalten.

1600
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A A— — q_ L W W W W I
o 1200 - - . t B ———— X
0,:. s~ oy n )( ———
% 1000 A g ‘4:____ ..... |
o 800 A " Al ~
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400 "-..‘ ™
\~‘ \
200 ‘.‘“ <N
O T .“ '*_!
0 30 60 90 120 150 180
Branddauer [min]
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-x--Mod. RWS-Kurve -+ EBA-Kurve —-+-- ETK

Abb. 2.6  Verschiedene Temperatur-Zeit-Kurven fir Tunnelbrande im Vergleich zur
Einheitstemperaturzeitkurve (ETK) fir Hochbauten /BLO 09/ und den in
IGRU 87a/ verwendeten Temperatur-Zeit-Verlaufen
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In der Abb. 2.6 werden folgende Bemessungskurven dargestellt /BLO 09/:

e Die ZTV-ING-Kurve (= ,zusétzliche Vertragsbedingungen fir Ingenieurbauwerke®)
wird fur die brandschutztechnische Bemessung von Stral3entunneln in Deutschland
herangezogen. Durch die ZTV-ING-Kurve werden mit der Festlegung der Abkuh-
lungsphase nach 30 min Brandlasten zwischen 100 000 MJ bis 150 000 MJ und ma-
ximale Brandleistungen zwischen 90 MW und 100 MW abgedeckt.

e Die EBA-Kurve (= Eisenbahn-Bundesamt) unterscheidet sich von der ZTV-ING-
Kurve nur durch eine stationdre Phase von 55 min gegeniiber 25 min. Sie wird in

Deutschland beim Bau und Betrieb von neuen Eisenbahntunneln angewendet.

e Die HC-Kurve (Hydrocarbon) wurde in den 1970er Jahren fir Industrie und Off-
Shore-Anlagen zur Modellierung von Kohlenwasserstoffbranden entwickelt. Sie er-
reicht nach 30 min ein Temperaturmaximum von 1100 °C und wird mit unterschied-
licher Branddauer in einigen européaischen Landern ebenfalls zur Bemessung von

Eisenbahn- bzw. Stra3enverkehrstunneln verwendet.

e Demgegeniuber wurde mit der HCinc-Kurve (inc = increased) eine erhdhte Hydro-
carbon-Kurve basierend auf der HC-Kurve entwickelt, um fir Brande in Tunneln den
hoheren Brandlasten beim Gutertransport Rechnung zu tragen. Diese Kurve erreicht
ein Temperaturmaximum von 1300 °C. Die Bemessungskurve wird teilweise fir

Bahn- bzw. StraRentunnel in der Schweiz, Osterreich und Frankreich verwendet.

o Die RWS-Kurve (Rijkswaterstaat, eine niederlandische Infrastrukturbehérde) wurde
entwickelt, um einen Brand von 45 m® Treibstoff (Benzin bzw. Dieseldl) innerhalb von
120 min abzudecken. Nach einem Temperaturmaximum von 1350 °C nach 60 min
fallt die Kurve bis zur 120. Minute wieder auf 1200 °C ab. Die Bemessungskurve wird
teilweise fur Bahn- bzw. StraRentunnel in den Niederlanden, der Schweiz, Osterreich

und in Nordeuropa verwendet.

e Beider mod. RWS-Kurve besteht die Modifikation der RWS-Kurve aus der Verlan-
gerung der Kurve nach 120 Minuten um weitere 60 Minuten auf einem Temperaturni-
veau von 1200 °C. Die Modifikation wurde vom Welt-Stral3enverband (World Road
Association (PIARC)) vorgeschlagen, dem Vertreter sowohl aus Behérden als auch

Einzelpersonen aus ca. 140 Landern angehéren.

Die Tab. 2.1 stellt fur die verschiedenen Bemessungskurven die nach 5 Brandminuten
erreichte Temperatur sowie den Gradienten bei angenommenen linearen Anstieg dar
/BLO 09/.
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Tab. 2.1  Temperaturzunahme innerhalb der ersten 5 min bei den verschiedenen
Brandkurven /BLO 09/

Brandkurve Temperatur Lineare
[°C] Temperatur-
- - zunahme

Brandbeginn | Nach 5 min [K/min]
ZTV/EBA 20 1.200 236
RWS/mod 20 1.140 224

RWS

HC 20 948 186
HCine 20 1.120 220
ETK/ISO 20 576 1M1

Abweichend von der bisherigen deutschen Vorgehensweise bzw. den Anforderungen
der IAEA wurden bei der britischen NIREX /BAR 03/ zur Untersuchung von Abfallbehal-
tern unter Brandbedingungen Brandtemperaturen von 1000 °C Uber eine Stunde als

Szenario angesetzt.

Auf Grund des bei hohen Temperaturen groRen Anteils der Warmestrahlung am Ge-
samtwarmeibergang und der Abhéngigkeit der Strahlungsleistung von der vierten Po-
tenz der Kelvintemperatur hat die Brandtemperatur einen signifikanten Einfluss auf den
Warmeulbergang auf einen Abfallbehalter. So vergroRert sich bei einer Oberflachentem-
peratur des Abfallbehélters von 30 °C und einer Flammentemperatur (Gastemperatur)
von beispielsweise 1200 °C gegeniiber den bisher angenommenen 800 °C der konvek-
tive Warmeubergang um den Faktor 1,52. Der radiative Warmeiibergang vergréf3ert sich

unter den gleichen Bedingungen um den Faktor 3,57.

2.3 Verwendete Warmelibergangsbedingungen und Material-
eigenschaften

Neben dem Temperatur-Zeit-Verlauf des einwirkenden Schadensfeuers bestimmen die
Warmeulbergangsbedingungen auf die Abfallbehalter sowie die gewahlten thermischen
Materialeigenschaften von Behalterwandung und Inventar die resultierenden Innentem-

peraturen.
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Laut den Ergebnissen der letzten Abfalldatenerhebung /GRS 10/ werden die radioakti-
ven Abfélle vorwiegend in quaderférmigen Abfallcontainern Typ IV und in zylindrischen

Betonbehaltern Typ | angeliefert.

Der GRS liegen zwei Arbeitsberichte vor, in denen fir verschiedene Abfallgebinde Be-
rechnungen zu Temperaturverteilungen aus Brandbeanspruchung dokumentiert wur-
den. Im Bericht von F. Piefke und H. Kriegel /PIE 84/ aus Braunschweig wurden ver-
schiedene Abfallbehalter mit nicht-metallischem Inventar modelliert. Hierin enthalten

sind ebenfalls zylindrische Betonbehélter des Typs I.

Erganzend hierzu wurden im Bericht von D. Griindler und F. Peiffer /GRU 87b/ der GRS
reprasentative Behdlter mit metallischen Feststoffen (APG 2 und 3) als Inventar unter-
sucht. Als reprasentative Behalter wurden ein Stahlblechcontainer Typ | und ein Guss-
behalter Typ Il 16/0 ausgewahlt. Der Gussbehalter Typ Il 16/0 hat keine Abschirmung,
die einen zusatzlichen Warmeleitfahigkeitswiderstand darstellt und ist daher beziiglich

Temperaturaufbau auch fur den gré3eren Behaltertyp IV abdeckend.

Im Folgenden werden die in den Berichten dokumentierten thermophysikalischen Rand-

bedingungen auf Aktualitat Gberprift und bewertet.

2.3.1 Dokumentierte Berechnungen fur Behalter mit nicht-metallischem
Inventar

Im Bericht /PIE 84/ werden die numerischen Ergebnisse von zwdlf Aufwarmberechnun-
gen angegeben. Es wurden verschiedene Félle aus Abfallbehalter und Beflllung mit ih-
ren verwendeten thermophysikalischen Parametern und geometrischen Approximatio-

nen (aus Radius R und halber Hohe H) betrachtet:
1. 400 |- Betonfass (homogener Betonzylinder R = 0,355 m, H= 0,54 m)

2. VBA 200 (VBA: verlorene Betonabschirmung) (homogener Betonzylinder
R=0,53m, H=0,635m)

3. VBA 400 (homogener Betonzylinder R = 0,53 m, H = 0,705 m)

4. VBA 400 aus Schwerbeton (aufen R = 0,53 m, H = 0,705, Dicke: Ober-/Unterseite

0,167 m, umlaufend 0,176 m) mit Zementsteinfillung
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5. VBA 400 aus Beton (auRen R = 0,53 m, H = 0,705, Dicke: Ober-/Unterseite 0,167 m,
umlaufend 0,176 m) mit Zementsteinfillung (Hinweis: in /PIE 84/ Abb. S. 83, Bau-

stoffe offenbar vertauscht)
6. DWHK - Betonabschirmung (homogener Betonzylinder R = 0,7 m, H= 1,0 m)

7. Gussbehalter Mosaik Il ohne Bleiabschirmung gefullt mit Polystyrol (aul3en
R =0,53 m, H=0,75 m, Dicke: Ober-/Unterseite 0,167 m, umlaufend 0,15 m)

8. Gussbehélter Mosaik Il ohne Bleiabschirmung geflillt mit Steinsalz (auf3en
R =0,53m, H=0,75 m, Dicke: Ober-/Unterseite 0,167 m, umlaufend 0,15 m)

9. Gussbehalter Mosaik Il mit Bleiabschirmung geflllt mit Polystyrol (auRen R = 0,53 m,
H=0,75m)
Gusseisen: Dicke Ober-/Unterseite 0,15 m, umlaufend 0,167 m
Blei: Dicke Ober-/Unterseite 0,025 m, umlaufend 0,019 m ohne Spalt

10. Gussbehalter Mosaik Il mit Bleiabschirmung gefillt mit Steinsalz (auRen R = 0,53 m,
H=0,75m)
Gusseisen: Dicke Ober-/Unterseite 0,15 m, umlaufend 0,167 m
Blei: Dicke Ober-/Unterseite 0,025 m, umlaufend 0,019 m

11. Gussbehélter Mosaik Il ohne Bleiabschirmung gefillt mit Polystyrol (auf3en
R =0,5m, H= 0,58 m, Dicke: Ober-/Unterseite 0,077 m, umlaufend 0,088 m)

12. Gussbehalter Mosaik Il ohne Bleiabschirmung gefillt mit Steinsalz (auf3en
R =0,5m, H= 0,58 m, Dicke: Ober-/Unterseite 0,077 m, umlaufend 0,088 m)

Die modellierten Dicken wurden teilweise an den im Simulationsmodell gewahlten Kno-
tenabstand angepasst. Luftspalte zwischen Behélterinnenwand und Inventar wurden in
/PIE 84/ nicht beschrieben. Insofern ist davon auszugehen, dass zwischen den unter-
schiedlichen Materialien konservativ eine ungehinderte Warmeleitung angenommen
wurde. Die in /PIE 84/ verwendeten thermophysikalischen Parameter der Behalterum-
fassung (Normal- oder Schwerbeton, Gusseisen), falls vorhanden der Bleiabschirmung
und des Abfallinventars (als Zementstein, Steinsalz oder Polystyrol modelliert) sind in
Tab. 2.2 wiedergebeben.

Eine Diskussion oder Referenzierung der einzelnen thermischen Parameter findet in
/PIE 84/ nicht statt. Aus den in den ersten drei Spalten angegebenen thermischen Para-

metern resultiert die Temperaturleitfahigkeit
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artr=A4/(pc) in m?/s

mit:

A Warmeleitfahigkeit in W/(m K)

p Dichte in kg/m? und

c spezifische Warmekapazitat in J/(kg K)

Eine hohe resultierende Temperaturleitfahigkeit ist dabei grundséatzlich konservativ fur

die Materialien der Behalterumfassung.
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Tab. 2.2 In/PIE 84/ angegebene thermische Parameter der simulierten Materialien

Material Dichte Warmeleit- spez.Wdrme- Temperatur
fahigkeit kapazitat leitfahigke:

in kg/m* in W/m K in J/kg K in m? /sec

Normalbeton 2400 2.3 1090 0.879E-6

(feucht, 5%

Wasseranteil)

Normalbeton 2280 1.2 930 0.566E-6

(trocken)

Schwerbeton (*) 3500 1.4 0.4 E-6

(feucht, 5%
Wasseranteil)

Schwerbeton (*) 3300 0.8 0.29 E-6
(trocken)

Zementstein 2000 1.0 0.6 E-6
(feucht,10% und
20% Wasseranteil)

Zementstein 1600-1800 0.5 0.25 E-6
(trocken)

GuBeisen 7200 42.0 494 11.8 E-6
Steinsalz 2080 3.66 1.74 E-6
(feucht, 10%

Wasseranteil)

Steinsalz 4.0 2.14 E-6
(trocken)

Polystyrol 1050 0.14 1250 0.107E-6
Blei (fest) 11340 35.3 23.8 E-6
Blei (fliussig) 10600 15.1 9.7 E-6

e T T e

Bemerkung: Die Stofferte sind teilweise nur geschédtzt und
miissen noch genauer bestimmt werden.

(*) mit Barytzuschlag

Fur Normalbeton werden in Abb. 2.7 teilweise temperaturabhdngige Temperaturleitfa-
higkeiten angegeben, die den aktuellen brandschutztechnischen DIN 18230-1 ,Baulicher

Brandschutz im Industriebau — Teil 1: Rechnerisch erforderliche Feuerwiderstands-
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dauer”, DIN SPEC 18230-4 ,Baulicher Brandschutz im Industriebau - Teil 4: Brandsimu-
lation“, KTA 2101.2 ,Brandschutz in Kernkraftwerken — Teil 2: Brandschutz an baulichen
Anlagen” zu Grunde liegen. Im Vergleich dazu sind die in /PIE 84/ fir Normalbeton ver-
wendeten Werte (vgl. Tab. 2.2) fir Temperaturen unterhalb/oberhalb 100 °C eingetra-

gen. Insgesamt liegen die in /PIE 84/ verwendeten Werte im mittleren Bereich.

12 | | | | |
+ DIN 18230-1 + DIN 18230-4
1,0 %+++ ]
*»
— - KTA2101.2  —=—Normalbeton
- 038 Yo h O ]
3 o T
£ 06 i
o ! D -
= MMM:-:-.-.-.:: sessaseerqessessese
*® 0,4 0“0... """""""""""""
K, 2444 000«.......
= bt
S 0.2 oo
0,0

0 100 200 300 400 500 600 700 800
Temperatur [°C]

Abb. 2.7 In verschiedenen Regelwerken zu Grunde liegende Temperaturleitfahigkei-

ten fir Normalbeton im Vergleich zu den Annahmen aus /PIE 84/

Als Schwerbeton (Strahlenschutzbeton) wird ein Beton mit p > 2600 kg/m? bezeichnet.
Durch den bei /PIE 84/ angenommenen Zuschlag des Minerals Baryt (CaSO.) (Roh-
dichte 4000 kg/m® < p < 4300 kg/m?3) werden hthere Betondichten erreicht. Die gegen-
tber Normalbeton sehr deutlich reduzierte Temperaturleitfahigkeit konnte anhand eige-
ner Recherchen nicht ganz bestatigt werden. Zwar wirkt sich die hohe Dichte im Ver-
gleich zu Normalbeton giinstig auf die Temperaturleitfahigkeit ar.r aus, doch ist die spe-
zifische Warmekapazitat deutlich reduziert. Z. B. werden in /EPP 61/ ¢ = 590 J/(kg K) fur
Schwerbeton mit 2165 kg/m?® Barytzuschlag (Betondichte p = 3680 kg/m®) angegeben.
Fur die Warmeleitfahigkeit wird in /EPP 61/ fur feuchten Beton 4 = 1,3 W/(m K) genannt,
so dass die Temperaturleitfahigkeit arr = 5,97 107 m?/s betragt. Der in /PIE 84/ verwen-

dete Wert von ar.r = 4,0 107 m?/s erscheint daher nicht konservativ.

Bei schnellen Temperaturanstiegen in Betonbauteilen kann es zum Abplatzen von Be-
tonsticken kommen, der durch thermo-mechanische und thermo-hydraulische Span-
nungen im Beton bedingt ist. Dieses bekannte Phanomen fihrt z. B. fir Tunnelbauwerke

zur Verwendung von Spezialbetonen. Bei Richter /RIC 11/ wird die Thematik anhand
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verschiedener Parameter umfassend beschrieben, so dass hier Risikofaktoren fir ein
Abplatzen qualitativ diskutiert werden kénnen: In /RIC 11/ wird ein Temperaturanstieg
groRer 70 K/min in den ersten Brandminuten als eine risikoerhéhende Randbedingung
gesehen. FUr den angenommenen Anstieg von 770 K /5 min = 154 K/min besteht damit
die Mdglichkeit des Abplatzens. Der Ausnutzungsgrad (das Verhaltnis der auftretenden
Druckspannung zur maximal mdglichen Druckspannung) des Betons wird seitens der
GRS als gering angenommen und fihrt nicht zur Risikoerhéhung. Bei /PIE 84/ wird ein
Betonfeuchtegehalt von 5 % angenommen. Diese hohe Feuchte wiirde zu einer Risiko-
erhdhung fuhren. Fir Schwerbeton ist zudem von einem erhéhten Abplatzrisiko auszu-
gehen, da der Wasserdampfdruck schlechter abgeftihrt werden kann. Thermo-mechani-
sche Spannungen steigen im Beton durch unterschiedliches Warmeausdehnungsver-
halten von Zementstein und Zuschlagen. Wahrend zu den Zuschlagen im Normalbeton
keine Aussagen getroffen werden kénnen, wird in /PIE 84/ von Baryt als Schwerbeton-
zuschlag ausgegangen. In /EPP 61/ wird flr Schwerbeton aus Portlandzement mit
2165 kg/m® Barytzuschlag ein thermischer Ausdehnungskoeffizient von ar = 15,5 bis
17 10°° K und mit 3060 kg/m?® Barytzuschlag ein ar = 18 10° K angegeben. GemaR der
Einschéatzung in /RIC 11/ fuhrt dieser Wert zu einer Risikoerhdhung. Obwohl einige
Randbedingungen insbesondere der Behélter aus Schwerbeton das Auftreten von Ab-
platzungen unter Brandbedingungen begiinstigen, kann an dieser Stelle auf Grund der
zu grolRen Teilen noch unerforschten Thematik keine verlassliche Aussage getroffen
werden /RIC 17/. Abplatzungen wurden in /PIE 84/ nicht betrachtet. Wenn diese auftre-

ten, fuhrt dieses zu einer Reduzierung der Isolierdicke der Betonbehalter.

Fir die in /PIE 84/ betrachteten Behélter aus Gusseisen wird nach Kenntnissen der GRS
der Werkstoff Spharoguss mit der alten Bezeichnung GGG-40 nach DIN 1693 verwen-
det. Fur dieses Material werden als Richtwerte /BDG 10/ die Dichte mit 7100 kg/m?, die
Warmeleitfahigkeit bei 300 °C mit 36,2 W/(m K) und die spezifische Warmekapazitat im
Bereich von 20 °C bis 500 °C mit 515 J/(kg K) angegeben. Die resultierende Warmeleit-
fahigkeit betragt 9,7 - 10° m?/s. Im Vergleich ist der von /PIE 84/ verwendete Wert von

11,8 - 10°® m?%s konservativ.

Die in /PIE 84/ angegebenen Daten fur Blei ergeben eine mittlere spezifische Warmeka-
pazitat von 31 J/(kg K) fur festes Blei bzw. 147 J/(kg K) fur flussiges Blei. Insgesamt sind
die Werte konservativ, zumal die Schmelzwarme von 24 800 J/kg beim Schmelzpunkt

von 327 °C offensichtlich nicht explizit als Warmesenke bericksichtigt wurde.
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Die Starttemperatur bei den Simulationen betrug Tumges = 30 °C. Die Temperatur des
Brands wurde mit Tr = 800 °C angesetzt. Die Einwirkungsdauer betrug 3900 s (1 h,
5 min). Es ist nicht dokumentiert, dass eine 5 min Aufheizphase bertcksichtigt wurde.
Stattdessen ist davon auszugehen, dass auf Grund der Méglichkeiten des Modells kon-
servativ konstant Te = 800 °C angesetzt wurden. Die Temperaturverteilung wurde bis
7,5 h (27 000 s) nach Brandbeginn bestimmt. Die Zeitschrittweite betrug zwischen 4 s

fur hoher leitfahige AuRenmaterialien (z. B. Gusseisen) und 60 s fir Betonkdrper.

Fur den konvektiven Warmelbergang wéahrend der Brandphase wurde ein a; =
37 W/m2K unabhéngig vom Behaltermaterial gewahlt. Fur die Abkihlphase wurde ein a;

= 6 W/m?K verwendet.

Fur den radiativen Warmeubergang ist von einem konservativ gewéhlten Konfigurations-
faktor von 1 auszugehen, da dieser nicht angegeben ist. Emissionsbeiwerte sind mit &;
= 0,6 und &2 = 0,8 angegeben. Es liegt nahe, dass sich die genannten Werte auf den
Zustand der Beflammung (e1) und Abkuhlung (e2) beziehen. Alternativ kann angenom-
men werden, dass damit die Einzelbeitrage fur die Flammenoberflache eramme und die
Behalteroberflache econtainer beschrieben werden, so dass effektiv g = 0,48 verwendet
wurde (vgl. z. B. die Darstellung in /GRU 87b/). Der resultierende Effektivwert ware al-

lerdings nicht konservativ.

2.3.2 Dokumentierte Berechnungen fiir Behalter mit metallischem Inventar

Erganzend zur Arbeit in /PIE 84/ sollten in /GRU 87b/ die Temperaturverteilungen in re-
présentativen Behdltern mit metallischen Feststoffen als Inventar — relevant fur die Ab-
fallproduktgruppen 02 und 03 — beschrieben werden. Als reprasentative Behalter wurden
fur die Abfallklasse | ein Stahlblechcontainer Typ | und fir die Abfallklasse Il ein Guss-
behalter Typ 1l 16/0 ausgewahlt. Der Stahlblechcontainer Typ | sei laut /GRU 87b/ von
den zur Einlagerung in Konrad vorgesehenen diinnwandigen Behdltern der kleinste, so
dass dort die hochsten Inventartemperaturen zu erwarten sind. Fur die Einlagerung von
Abféllen der APG 02 und 03 der Abfallklasse Il wirden Gussbehélter Typ Il verwendet.
Der Gussbehalter Typ Il 16/0 hat keine Abschirmung, die einen zusatzlichen Warmeleit-
fahigkeitswiderstand darstellt und ist daher beziiglich des Temperaturaufbaus im Behél-
ter abdeckend. Firr die vorgenannten Behaltertypen wurden mit /GRU 87b/ warmetech-
nische Berechnungen veroffentlicht.

27



Warmeiubergangsbedingungen

Ein im Anhang IV ,Freisetzung aus radioaktiven Abfallgebinden bei mechanischen und
thermischen Belastungen* des TSK Ergadnzungsbands /GRS 91b/ zitierter interner Be-
richt in Vorbereitung (dort: (Grindler, D., et al.: Bestimmung storfallbedingter Aktivitats-
freisetzung bei thermischer Beaufschlagung, GRS 1990 (interner Bericht in Vorberei-
tung)), in dem die Parameter zum Warmeulbergang dokumentiert seien, stand den Au-
toren dieser Studie nicht zur Verfigung. Allerdings wurde in einer spéteren, weiterfih-
renden Arbeit von Griindler und Linden /GRU 96/ auf die ,Ergebnisse friiherer Rechnun-
gen“ eingegangen und dort unter Hinweis auf /GRU 87a/ bzw. den Ergebnisbericht
IGRU 87b/ folgende Parameter fur den Warmeuibergang wiedergegeben (Hinweis: in
/IGRU 87a/ und /GRU 87b/ sind folgende Werte nicht dokumentiert):

Wahrend des Feuers:

o Konvektiver Warmetbergang Flamme-Behéalter mit Warmeubergangskoeffizient: o =
37 W/m?K (konstant) (gleicher Wert wie /PIE 84/)

° Strahlung Mit gpamme= 0,9, €container = 0,6

Beziglich es Strahlungsaustauschs von Flamme (Feuer) und Behalterauf3enwand sind
€rlamme UNd  €container Multiplikativ verknipft, so dass fir die Systemanalyse Konrad
IGRU 87a/ mit gefrekt. = 0,54 gerechnet wurde (vgl. e1= 0,6 bei /PIE 84/).

Im Vergleich dazu wurde bei der britischen Nirex /BAR 03/ ein effektiver Koeffizient von
geffekt.= 0,8 (€riamme= 1,0 UNd &container = 0,8) verwendet (zusammen mit einer Flammentem-
peratur von T = 1000 °C). Als konvektiver Warmeulbergangskoeffizient wurde o =
15 W/m?K verwendet.

Innerhalb der européischen Brandschutznormung (Eurocodes) werden fir die Heil3be-
messung von Bauteilen fur den Strahlungsaustausch im Regelfall die gleichen Parame-
ter wie bei Nirex verwendet /DIN 10a/ (S.24). In Erganzung dazu darf laut /DIN 10b/
(S5.19) fur Baustéhle ggaustan = 0,7 (gereke= 0,7) verwendet werden. FUr nichtrostende
Stahle darf ¢ weiter reduziert werden. Der konvektive Warmeulbergangskoeffizient nach
Eurocode ist ac= 25 W/m?K.

Der Vergleich zeigt, dass fiir /GRU 87a/ der konvektive Warmeiibergang durch den ho-

hen Ubergangskoeffizienten o tendenziell konservativ angenommen wurde, wahrend der
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Strahlungstibergang im Vergleich zu anderen Vorgehensweisen nicht konservativ be-
rechnet wurde. Auf Grund der Abhangigkeit des Strahlungsaustauschs von der vierten
Potenz der Temperaturdifferenzen zwischen Feuer und BehélterauRenwand missen die

Auswirkungen der unterschiedlichen Annahmen im Einzelfall betrachtet werden.

Nach dem Feuer (Abkihlung):

o Konvektiver Warmeulbergang Behalter-Atmosphére mit Warmetbergangskoeffizient:
a = 6 W/m2K (konstant) (gleicher Wert wie /PIE 84/)
e Keine Berticksichtigung der Abkihlung durch Strahlung (vgl. 2= 0,8 bei /PIE 84/)

Warmedurchgang durch den Luftspalt zwischen Containermantel und Abfall (wahrend

des Feuers und Abkihlungsphase)

Abweichend von den Annahmen in /PIE 84/ wird bei /GRU 87a/ teilweise ein Luftspalt
zwischen Behalterinnenwand und Abfalloberflache angenommen. Dieser Spalt tritt z. B.
durch Schwund beim Trocknen von Zement/Beton zur Fixierung oder als Toleranzab-

stand beim Einfillen von nicht kompaktierbaren metallischen Abfallen auf.

Der Wéarmetransport durch Strahlung wurde jeweils mit einem &genaiterinnenwand = EAbfalloberfla-
che = 0,8 (eettek.= 0,64) berechnet.

Der konvektive Warmeubergang wurde mit einem effektiven Durchgangskoeffizienten
kett [W/(m?*K)] berechnet, der die Beitrage aus Warmeleitung und nattrlicher Konvektion
bertcksichtigt. Zusammen mit der Spaltdicke s [m] zwischen Containerinnenwand und

Abfall ergibt sich eine effektive Warmeleitfahigkeit

Aett = Keft * S = AMwarmeleitung + ANaturkonvektion

fur die sich entsprechend der Standardliteratur die Gleichung

het =A* (1 + 0,00236 - (Gr - Pr)}3% /[ (Gr - Pr + 1,01-10%)

ergibt.

Dabei ist Gr die dimensionslose Grashof-Zahl. Sie tritt im Zusammenhang mit thermi-

schen Auftriebseffekten aufgrund von Dichteunterschieden auf und ist als das Verhaltnis
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des statischen Auftriebs eines Fluids zu der auf das Fluid wirkenden Kraft durch Visko-
sitat, multipliziert mit dem Verhaltnis der Tragheitskraft zur viskosen Kraft, definiert. Die
Prandtl-Zahl Pr ist als das Verhaltnis zwischen kinematischer Viskositat und Tempera-

turleitfahigkeit definiert.

Entsprechend der in /GRU 96/ zitierten Auswertung aus /GRU 87a/ der o. g. Beziehun-
gen ist der Beitrag der Naturkonvektion am Gesamtwarmeiibergang mit weniger als ei-

ner Promille vernachlassigbar, d.h.

et = Keff ¥S = kwarmeleitung

Der effektive Warmedurchgangskoeffizient wird damit zur Funktion der (temperaturab-

hangigen) Warmeleitung von Luft und der Spaltdicke

Kei = Awarmeleitung /s

In /GRU 96/ und /GRU 87a/ werden beispielhaft Tabellen fir den effektiven Warme-
durchgangskoeffizienten berechnet. Die Ergebnisse sind nachvollziehbar und liegen un-
ter Bertcksichtigung der Temperaturniveaus nur geringfigig unterhalb der Werte nach
Tabelle 2 der DIN EN ISO 6946 (2008-04) zu Berechnungsverfahren von Warmedurch-

lasswiderstidnden und Warmedurchgangskoeffizienten von Bauteilen.

In /GRU 96/ und /GRU 87a/ liegt die dokumentierte Erhéhung von ket durch den Anstieg
der mittleren Lufttemperatur (Mittelwert der Temperatur von Behalterinnenwand, die auf
700 °C gesetzt wurde und Abfalloberflache (zwischen 0 ° und 700 °C )) im Bereich von
350 °C und 700 °C nur bei maximal 37 %. Verglichen damit hat die Wahl der Spaltdicke
s durch die reziproke Abhangigkeit einen deutlich gréReren Einfluss auf kesr. Zum Beispiel
wird bei dem in /GRU 87a/ angenommenen Spalt von s = 0,003 m und Tmite = 500 °C
der Koeffizient ket = 19,5 W/m?K, womit er schon deutlich kleiner als der bei /PIE 84/ und
IGRU 87a/ angenommene konvektive Warmeiibergangskoeffizient Flamme-Behalter
von o = 37 W/m?K ist. Der Warmestrom Uber den Spalt wird unter diesen Voraussetzun-

gen durch Strahlung dominiert.

Inwieweit sich ein modellierter Spalt auf die Endtemperatur des Inventars und damit auf
den Freisetzungsfaktor auswirkt, kann nur durch vergleichende Berechnungen des ge-

samten Aufwarmprozesses bestimmt werden.
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2.4 Fazit zur Uberpriifung der dokumentierten Simulationen der
Abfalltemperatur

Im vorstehenden Kapitel wurden sowohl die fir die TSK angenommenen Temperatur-
Zeit-Verlaufe Uberprift, als auch die verwendeten Warmeubergangsbedingungen und
Materialeigenschaften exemplarisch mit aktuellen bzw. alternativen Referenzen vergli-
chen. Der Einfluss von etwaigen Abweichungen wurde durch Vergleichsrechnungen ab-
geschatzt, wobei keine neuen Berechnungen der Abfalltemperatur unter geénderten

Randbedingungen im Rahmen des Vorhabens durchgefihrt werden konnten.

Die fur die TSK angenommenen Temperatur-Zeit-Verlaufe mit einem Temperaturmaxi-
mum von 800 °C nach einem schnellen Anstieg sind zusammen mit der Annahme eines
umhullenden Feuers sehr konservativ und abdeckend fur Freibréande. Inwieweit hohere
Temperaturen anzunehmen sind, wie sie insbesondere durch raumbrandartige Randbe-
dingungen zu erwarten sind, hangt maRgeblich von Verkehrsweg ab. Insbesondere Tun-
nelbrande kénnen auf Grund der nicht auszuschlieenden schnellen Temperaturan-
stiege, hohen Maximaltemperaturen, allseitigen Warmeeinwirkungen und erschwerten

Loschmalnahmen zu Brandverlaufen fihren, die die Annahmen der TSK Uberschreiten.

Die fur die TSK angenommenen Warmeulbergangsbedingungen und tberpriften Mate-
rialeigenschaften sind insgesamt auch nach heutigen MaRRstdben aktuell und abde-
ckend. Etwaig fehlende Konservativitaten fur einzelne Parameter werden an anderer
Stelle durch die insgesamt konservativen Annahmen kompensiert. Eine Besonderheit
stellen die — in den 1980er Jahren noch relativ unbekannten — méglichen Betonabplat-
zungen dar. Diese treten bei hohen Temperaturgradienten auf und sind insbesondere
fur Schwerbeton nicht auszuschlieRen. Dieses Phanomen wurde in der damaligen Arbeit
/PIE 84/ nicht betrachtet. Betonabplatzungen kénnen zu einem deutlich reduzierten Iso-

liervermogen der Behélter fihren.
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3 Einteilung in Flichtigkeitsklassen

Unterschiedliche chemische und physikalische Eigenschaften radioaktiver Abfalle fihren
dazu, dass sich das Freisetzungsverhalten dieser verschiedenen Abfallarten bei glei-
chen thermischen Belastungen teils um mehrere GroRenordnungen unterscheidet. Eine
gebrauchliche Vorgehensweise zur Gruppierung der Abfalle besteht darin, die chemi-
schen Elemente, aus denen der Abfall besteht, in sogenannte Flichtigkeitsklassen ein-
zuteilen. Dass keine weitere Unterteilung nach chemischer Verbindung, in der das Ele-
ment vorliegt, oder Art der Konditionierung vorgenommen wird, ist der Tatsache geschul-
det, dass die experimentelle Datenlage eine weitere Unterteilung selten zulasst (siehe
z.B. /BOE 06/).

In den Transportstudien Konrad /GRS 91a/ mit /GRS 91b/ sowie /GRS 10/ mit /GRS 13/
findet bisher eine Einteilung in 2 Hauptgruppen statt. Die erste Gruppe besteht aus H-3,
C-14 und Halogenen und die zweite Gruppe aus den sonstigen Nukliden. Fir jede dieser
Gruppen werden pro Abfallgebindegruppe (AGG) und Belastungsklasse (BK)! dieselben
Freisetzungsanteile fiir Gase bzw. kleine Partikel (mit einem aerodynamischen Aquiva-
lentdurchmesser (AED) zwischen 0 und 10 pum) und bei den sonstigen Nukliden auch fur
grol3e Partikel (AED zwischen 10 pm und 100 pm) angegeben. Lediglich bei den AGG 5
und 7 wird bei den BK mit Brand innerhalb der ersten Gruppe noch zwischen H-3, C-14
und Halogenen unterschieden, wobei fir Halogene jeweils der grofite Freisetzungsantell
angenommen, der FA fir H-3 ca. eine GréRenordnung geringer und der fir C-14 ca. 3
GroRenordnungen geringer angenommen wird (siehe hierzu Tabellen 8.3 und 8.2 aus
IGRS 10/).

Eine vom TSK Ansatz abweichende Einteilung wird in den Untersuchungen einer inter-
nationalen Forschergruppe mit Beteiligung der GRS zur Verbesserung der radiologi-
schen und experimentellen Basis fur die Weiterentwicklung der Anforderungen in den
IAEA Transport Regularien fiir LSA% und SCO?® Material im Jahr 2003 /LAN 03/ vorge-
stellt. Die Autoren dieser Studie ordnen auch Schwefel (S) und Selen (Se) der Gruppe

der leichtflichtigen Elemente zu, fur die bei thermischer Belastung als Unfallfolge fiir die

1 Zum Konzept der AGG und BK siehe beispielsweise /GRS 10/.
2 Low Specific Activity: niedrige spezifische Aktivitat

3 Surface Contaminated Object: oberflachenkontaminiertes Objekt
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betrachteten Transportbehdlter generell ein Freisetzungsanteil von 1 konservativ ange-
nommen wird:

.For all species expected to be volatile for thermodynamic reasons a release fraction of
1 is conservatively assumed on thermal impact, regardless of the waste composition.
This applies to noble gases, H, C, Br, I, S and Se."

Auch im Abschlussbericht des Vorhabens SR 2497 /LAN 07/ werden S und Se in
dieselbe Fluchtigkeitsklasse wie C, H und Halogene eingruppiert:

“The results of the different real scale experiments in the literature show a release frac-
tion of 10 for a cemented waste package in a 30 min fire of 800°C to be a conservative
approach even for elements with higher vapour pressures like Cs or Ru.

For all species expected to be volatile for thermodynamic reasons a release fraction of
1 is conservatively assumed on thermal impact, regardless of the waste composition.

This applies to noble gases, H, C, Br, I, S and Se.”

Der Eingruppierung von Se in die ,flichtigste* Gruppe widersprechen allerdings die Un-
tersuchungen von Boetsch et. al. /BOE 06/. Bei den vorgestellten Simulationsergebnis-
sen fur einen Konrad Typ 1 Container fir den Auslegungsfall (einstiindiges Feuer mit
800 °C und 24stiindiger Abkuhlphase) ergeben sich Freisetzungsanteile fur Se, die tber

zwei Grol3enordnungen unter denen von Blei liegen (siehe Abb. 3.1)

Release Fraction
1,E-02 —Cd
Cs
1,E-03 b
T cs
= 1E-04 | | —_—CU
S 1,E-05 , i E—
© T e— | = —AS
|
“ 1,E-06 | | | ! —h
Se
1,E-07 - Ca
I M
1,E-08 - Kg
0,00E+00 5,00E+00 1,00E+01 1,50E+01 2,00E+01 Ba
Time [h]

Abb. 3.1 Elementspezifische Freisetzungsanteile fiir einen Konrad Typ 1 Container.
Quelle: /IBOE 06/

Abgesehen von der Eingruppierung von S und Se in die ,flichtigste” Gruppe, unterschei-

det sich die Vorgehensweise der britischen Nirex bzw. deren Nachfolgeorganisation
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NDA (National Decommissioning Authority) vor allen Dingen dadurch, dass nicht nur
zwei, sondern sechs Fluchtigkeitsklassen definiert werden. Abweichend von der bereits
in /GRS 13/ zitierten Gruppierung aus /TUR 00b/ werden laut /NDA 10/ zuséatzlich samt-
liche Edelgase und Nichtmetalle sowie Arsen (As) und Quecksilber in die fllichtigste
Gruppe einsortiert (siehe Tab. 3.1). Dabei beruft sich /NDA 10/ auf Untersuchungen von
AEA Technology /DIC 04/.

Tab. 3.1  Einteilung in Flichtigkeitsklassen nach /NDA 10/. Fur die blauen, unterstri-

chenen Nuklide liegen der NDA experimentell bestimmte Freisetzungsan-

teile vor.
Volatility | Elements
group
| Ar, As, At, Br, C, Cl, F, H, He, Hg, |, Kr, N, Ne, O, P, Rn, S, Se, Xe
I B, Bi, Cd, Cs, Fr, Ge, In, K, Li, Na, Os, Po, Rb, Re, Sb, Sn, Tc, Te, Tl
1] Ag, Ba, Be, Ga, Mo, Pb, Ra, Ru, W, Zn
\Y Al, Au, Ca, Co, Cr, Cu, Eu, Fe, La, Mg, Mn, Ni, Pd, Sr, U, V
V Ac, Am, Bk, Ce, Cf, Cm, Es, Fm, Lr, Md, Nd, No, Np, Pu, Rh, Si, Y, Zr
Vi Db, Dy, Er, Gd, Hf, Ho, Ir, Lu, Nb, Pa, Pm, Pr, Pt, Rf, Sc, Sm, Ta, Tb, Th, Ti, Tm, Yb

In der Veroffentlichung /DIC 04/ wird eine Uberpriifung der Eingruppierung in Flichtig-
keits- und Ld&slichkeitskategorien (,Review of Volatility and Solubility Categrisations")
vorgestellt, die aus /MIG 00a/ und /MIG 00b/ stammen. In der Einleitung von /DIC 04/
wird darauf hingewiesen, dass die Einteilung in Fliichtigkeitsklassen auf thermodynami-
schen Modellierungen basiere, in die Annahmen dariber eingingen, welche chemische
Form die Elemente in der Gasphase bei den angenommenen Unfallbedingungen anneh-
men. Es wurde vermutet, dass der Ubergang der angenommenen gasférmigen chemi-
schen Form von der Festen in die Gasphase proportional zu deren Partialdruck und fest-
gelegten Standardbedingungen sei.*

Beim Blick auf die experimentell bestimmten Freisetzungsanteile aus verschiedenen

Messkampagnen wird in Kapitel 2 von /DIC 04/ dann aber betont, dass die gemessenen

4 /DIC 04/: ,A second method was intended to apply to the higher temperature situation and was based on
the volatility of species in the wasteform into a flowing air/steam atmosphere [4].” (/MIG 00b/) “This in-
volved a thermodynamic assessment of the likely chemical form of the elements during the accident sce-
nario and calculations of the total partial pressure of the gaseous species as a function of the temperature.
The assumption was that the net rate of transfer from the solid to the vapour phase is propotional to the
partial pressure over the solid phase under a set of standard conditions;”
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Unterschiede zwischen den Freisetzungsanteilen der Radionuklide signifikant kleiner
seien, als durch die thermodynamischen Modellierungen vorhergesagt.® Es gabe Anzei-
chen innerhalb einer Testreihe, dass es eine Korrelation zwischen der Fluchtigkeit und
den Freisetzungsanteilen gébe. Allerdings kénne dies nur fur die halbfliichtigen Ele-
mente Cs und Ru mit einiger Sicherheit behauptet werden. Bei anderen Radionukliden
sei der Unterschied in den Freisetzungsanteilen zu gering bzw. zu wenig von der Tem-
peratur abhangig, als dass der dominante Freisetzungsprozess sensitiv beztglich che-
mischer Eigenschaften wie Loslichkeit oder Flichtigkeit sein konne.® Weiterhin wird in
Kapitel 2 darauf hingewiesen, dass die chemische Form, die ein Element in der Abfall-
matrix annehme, einen starken Einfluss auf die Freisetzung habe.” Diese Aussage steht
in gewissem Widerspruch zu den Annahmen der thermodynamischen Modellierungen,
da dabei die (angenommene) chemische Form in der Gasphase statt der chemischen
Form in der Abfallmatrix verwendet wird. In Kapitel 3.3 von /DIC 04/ wird dieser Wider-

spruch ebenfalls thematisiert.®

In Kapitel 5 von /DIC 04/ (Discussion) wird erneut darauf hingewiesen, dass die experi-
mentellen Daten zu Freisetzungsanteile im Allgemeinen keine starke Korrelation zu be-
rechneten Loslichkeits- oder Fliichtigkeitsgruppierungen zeigen.® Es wird weiter vermu-

tet, dass es eine Art ,baseline” Freisetzung von wenig fliichtigen Nukliden gabe, fur die

5 /DIC 04/: ,A point to note is that, in each test in the ILW programme, the release fractions for most of the
radionuclides were within a range of not more than one or two orders of magnitude. This is significantly
smaller than the elemental volatility or solubility range predicted by thermodynamic calculations and less
than that observed in the ARFAC tests.”

6 /DIC 04/: ,There is some evidence from the BNFL ILW tests for a correlation between volatility and rea-
lease fractions. However, this correlation can only be claimed with some certainty for the semi-volatile
elements Cs and Ru. Other radionuclides appear to release in fractions that are not sufficiently different
from each other, or sufficiently temperature dependent, for their dominant release mechanism to be par-
ticularly sensitive to chemical factors such as solubility or volatility.”

7 IDIC 04/: ,The chemical state of the condensed phase of the element stabilized in the waste would have
a strong influence on the release from the various wasteforms.”

8 /DIC 04/: ,The calculations of the vapour pressure were carried out for the most thermodynamically stable
condensed phases ot the selected element in equilibrium with an air/steam atmosphere over the temper-
ature range of interest (300 to 1200°C). Hence the stable phases considered included the element, oxide,
hydroxide or a two phase mixture of these. As stated previously this is a simplistic approach and a more
rigorous method would involve the determination of the chemical state of the element in the wasteform.
This would depend on the chemical treatment of the waste before fixing in the matrix. Such an approach
is still not recommended in view to the limited experimental database and the uncertainties in the results.”

9 /DIC 04/: ,The available release fraction data do not generally show a strong correlation with the calcu-

lated solubility or volatility groups.“..."The latest data do not, in most cases, indicate a very clear correla-
tion between release fraction and the solubility or volatility groupings.”
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ein physikalischer Freisetzungsmechanismus verantwortlich sein kénne. Diese physika-
lische Freisetzung kdnnte wiederrum stark von der Methode abhéngig sein, wie die Pro-
ben préapariert wurden. Es kénne daher sein, dass die experimentellen Daten nicht re-

prasentativ fUr reale Abfallmatrizen seien.°

Abschlieend wird im Fazit von /DIC 04/ (Kapitel 6, Conclusions) betont, dass die Ver-
lasslichkeit der beiden Methoden (Gruppeneinteilung nach Léslichkeit bzw. Fllichtigkeit)
davon abhangig sei, ob die zugrundeliegenden Annahmen zur chemischen Form des
Elementes im Abfall korrekt seien. Wenn dies nicht der Fall sei, dann waren die Grup-
pierungen nicht anwendbar.'* Der Gebrauch von Gruppen, um Elementen, fiir die keine
experimentellen Daten vorliegen, Freisetzungsanteile zuzuordnen, hange davon ab,
dass die richtigen Freisetzungsmechanismen angenommen werden. Obwohl qualitative
Ubereinstimmungen zum Modellansatz gefunden wurden, seien diese wenig (iberzeu-

gend.!?

Als wenig tiberzeugend wird die Ubereinstimmung zwischen Theorie und gemessenen
Daten auch schon in /MIG 00b/, Kapitel 3.2, dargestellt.'® In Anbetracht der Inkonsisten-
zen zwischen Berechnungen und experimentellen Daten gébe es gewisse Unsicherhei-

ten bei der Zuordnung von Freisetzungsanteilen.*

10 /DIC 04/: ,This suggests that there is a “baseline” release of the less soluble materials by some physical
mechanism such as particle entrainment. This physical release is again likely to be very dependent on
the method used to prepare the samples so the experimental data may not be representative of the real
wasteform.”

11 /DIC 04/: ,The reliability of both methods of categorization is dependent on the correct assumptions being
made about the chemical form of the element in the wasteform. If this is not the case, either because of
deficiencies in the thermodynamic data or kinetic limitations preventing equilibrium species being formed
in the waste, the groupings will be inapplicable.”

12 /DIC 04/ ,Finally, it should be noted that the use of groupings to assign release fractions to elements for
which there are no experimental data depends on the correctness of the assumed release mechanisms.
Although the results show some qualitative consistency with the modelling approach, they are far from
conclusive.”

13 /MIG 00b/: ,A comparison of measured release fractions at 1000°C with the calculated vapour pressures
in an air/steam atmosphere from steel hulls and cemented Magnox sludge waste are presented in Tables
6 and 7 respectively. As can be seen, the agreement between the data is poor.”

14 /MIG 00b/: ,In view of the inconsistencies between the experimental data and the calculations, due to the

simplified approach adopted and the limited experimental measurements, there are some uncertainties
in the assignment of the release fractions.”
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Fazit zur Einteilung in Flichtigkeitsklassen

Der in der TSK gewahlte Ansatz, bei dem bei der Zuordnung von thermischen Freiset-
zungsanteilen lediglich zwischen H, C, Halogenen und sonstigen Nukliden unterschie-
den wird, stellt weitestgehend einen konservativen Ansatz dar. Fraglich ist lediglich, ob
S und Se, wie in /LAN 03/ und /LAN 07/ vorgeschlagen, nicht den sonstigen Nukliden
zugeordnet werden sollten, sondern gesonderte, im Vergleich zu den sonstigen Nukliden
héhere thermische Freisetzungsanteile zugeordnet bekommen sollten. Experimentelle
Ergebnisse von /BOE 06/ wiedersprechen zumindest fir Se allerdings der Zuordnung
héherer thermischer Freisetzungsanteile.

Die Einteilung von Nukliden in 6 verschiedene Fliichtigkeitsklassen, wie sie von der NDA
vorgeschlagen wird, erscheint als nicht ausreichend belastbar, um in Transportstudien
wie der TSK verwendet zu werden. Grund dafir sind die grof3en Unsicherheiten bei den
Modellannahmen, insbesondere zu den dominierenden Freisetzungsmechanismen, und
den in der Ausgangsliteratur aufgezeigten wenig Uberzeugenden Korrelationen zwi-

schen thermodynamischen Modellierungen und gemessenen Freisetzungsanteilen.
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4 Abhangigkeit von der Art der Konditionierung/Art des
Abfalls

Fur die einzelnen Flichtigkeitsklassen werden in /FRY 10/ mit Verweis auf /HAR 01/ fur
insgesamt sieben verschiedene Abfallformen temperaturabhdngige Freisetzungsanteile
angegeben (siehe Tabellen Tab. 4.1 bis Tab. 4.7). Zwischen den einzelnen angegebe-
nen Temperaturstufen werden die Freisetzungsanteile linear interpoliert bzw. bei einigen
Abfallformen fir Temperaturen tber 300 °C bzw. 450 °C extrapoliert. Ein Blick in die
Tabellen zeigt, dass fur Temperaturen unter 50 °C fur alle Abfallformen und Fluchtig-
keitsklassen keine Freisetzungen angenommen werden und fir alle Abfallformen ein FA
von 1 fur die Flichtigkeitsklasse | bei Temperaturen tber 50 °C. Bei einer Temperatur
von 1000 °C ist die Datenlage hingegen nicht mehr eindeutig. Vielmehr liegen die ange-

gebenen FA um bis zu 5 GréRenordnungen auseinander.

Tab. 4.1  Temperaturabhangige FA fur ,Encapsulated Floc and Sludge Wasteforms'
aus /FRY 10/

| 0 1 1 1

I 0 3x107° 3x107° 3x10™
I 0 3x107° 3x10° 1x107
Y, 0 3x10™ 3x10™ 1x107%
v 0 9x10™° 9x10™ 3x10™°
Vi 0 9x10”° _ 9x10”° 3x10™

Tab. 4.2  Temperaturabhangige FA fir 'Encapsulated Hulls and Similar Wasteforms'
aus /FRY 10/

| 0 1 1 1
Il 0 7x10* 7x10* 5x10°
M 0 7x10 7x10" 5x107°
IV 0 6x10” _ 6x10™ _ 6x10°
vV 0 3x10° 3x10° 3x10°
VI 0 3x10° 3x10° 3x10°
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Tab. 4.3

Tempeaturabhangige FA fir 'Compacted Magnox Sludge Wasteform' aus

/FRY 10/
| 0 1 1 1 Use
Il 0 4x10° 4x10” 2x10™ | extrapolation
I 0 4x10° 4x10° 2x10™* of the 150°C
v 0 9x107 9107 5x10° to 300°C
\ 0 7x10” 7x107 4x10° relationship
VI 0 7x107 7x107 4x10°
Tab. 4.4  Temperaturabhangige FA fir '‘Cemented lon Exchange Wasteform' aus
/FRY 10/
I 0 1 1
I 0 8x10° 8x10°
1T 0 8x10® 8x10°
Y 0 1x10° 1x10°
Vv 0 1x10° 1x10°
\ 0 1x10° 1x107°
Tab. 4.5 Temperaturabhangige FA fir 'lon Exchanger Wastes in Resin Matrix' aus
/FRY 10/
I 0 1 1 1
Il 0 2x10° 2x10° 2x10°
1T 0 2x10” 2x10° 2x10”
v 0 5x10° 5x10° 3x10°
v 0 1x10° 1x10° 1x10”
VI 0 1x10” 1x10 1x10”

Tab. 4.6

Temperaturabhangige FA fir 'Ungrouted Metal Wastes' aus /FRY 10/

| 0 1 1 1

I 0 3x10™ 3x10™ 3x10™
T 0 3x10* 3x10™ 3x10™
1Y, 0 2x107° 2x107° 2x10°
Vv 0 3x10° 3x10° 4x10°®
VI 0 3x10° 3x10° 4x10°

Use
extrapolation
of the 300°C

to 450°C
relationship
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Tab. 4.7

Temperaturabhéngige FA fir '‘Compacted LLW' aus /FRY 10/

I 0 1 _ 1 . 1 1 1
Il 0 1x10° 1x10®° | 1x10” 2x10” 2x10”
1T 0 1x10° 1x10°® 1x107 2x107 2x107
v 0 1x10° 1x107° 6x10° 2x10”° 1x107°
v 0 2x10® 2x10® 5x107 2x10° 2x10°
\ 0 2x10° 2x10° 5x10” 2x10”° 2x107°

GroRRe Unterschiede der FA in Abhangigkeit von der Abfallart wurden auch bei experi-

mentellen Untersuchungen von Boetsch et. al. /BOE 05/ festgestellt’®. Bei der graphi-

schen Darstellung der Messergebnisse Abb. 4.1 fallt insbesondere auf, dass selten eine

lineare Abhangigkeit der FA von der Temperatur besteht, sondern ausgepragte Nichtli-

nearitaten zu finden sind. Ebenfalls auffallig in der Darstellung ist der bei 800 °C um

nahezu 3 GrolRenordnungen hdhere FA von Pb im Vergleich zu Fe.

15 Bei den untersuchten Abfallformen handelte es sich um:

M.
V.

Cemented waste:

a. Inactive elements applied dissolved in solution, solution is used to prepare cement sample

b. Inactive elements applied on dry cement sample

Mixed waste: Representative mixture from rubber, paper, textile etc. doped with dissolved el-

ements

Metallic waste: Steel wool is sprayed with elements solution and dried before testing
Concentrates

a. Boric oxide doped with dissolved elements

b. Boric oxide mixed with doped and dried collulose

lon exchange granulates: Common ion exchange granulates are doped with solutin from dis-

solved elements
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5 Berechnungsmethodik zu den thermischen Freisetzungs-
anteilen

Um aus den gemessenen bzw. meist simulierten zeitabhangigen Temperaturfeldern in-
nerhalb des Abfallgebindes und den elementspezifischen, temperaturabhangigen Frei-
setzungsanteilen von Abfall-Simulaten die Gesamt-Freisetzungsanteile fur ein komplet-
tes Abfallgebinde zu bestimmen, gibt es ebenfalls unterschiedliche Ansétze. Nirex bzw.
die NDA verfolgen den Ansatz, dass allein die maximal erreichte Temperatur in jedem
Volumenelement des Abfalls entscheidend ist /BAR 03/. Mit dieser Methode berechnete
FA wurden fir die in Grof3britannien relevanten Abfallgebinde in /FRY 10/ veréffentlicht
(siehe Tab. 5.1).

Tab.5.1  Abhé&ngigkeit von Flichtigkeit sowie Abfall- und Gebindetyp /FRY 10/

Disposal 500 litre 500 litre | 500 litre | 3 cubic | 3 cubic MBGWS | 2metre | WAGR
canister Drum Drum Drum metre metre box and 4 Box
(Homog- (Heterog- | (Annular box drum metre
eneous) eneous) | grouted) box
I 0 1 1 1 1 1 1 1 1
I 0 3e-2 9e-4 | 3e4 | 1e3 | 1e2 | Ted | Te4 Te-4
I} 0 4e-3 9e-4 3e-4 1e-3 3e-3 7e-4 Te-4 7e-4
[\ 0 1e-3 Be-5 2e-5 Be-5 Be-4 Ge-5 Be-5 Be-5
\ 0 le-4 3Je-5 3e-6 Je-5 1e-4 3e-5 3e-5 3e-5
Vi 0 1e-4 Je-5 Je-6 3e-5 1e-4 Je-5 Je-5 3e-5

Im Unterschied dazu wird in /GRU 87a/ fiir die Sublimation von radioaktiven Stoffen von
einer Oberflache ein zeitabhangiger Ansatz verfolgt, bei dem nicht nur die erreichte Tem-
peratur eine Rolle spielt, sondern auch die Dauer, wahrend der ein Volumenelement
gewisse Schwellenwerte Uberschreitet. Auf Basis dieser Methodik wurden auch die in
/IBOE 06/ gezeigten Werte ermittelt (Abb. 3.1).

Im Gegensatz zur NDA wird neben Pyrolyse, Verdampfen / Sublimation und Mitriss beim
Verdampfen von Wasser bei den Herleitungen im Rahmen der Transportstudien Konrad
/GRS 91a/ mit /GRS 91b/ auch der Brand des Abfalls berlicksichtigt. Fur die betrachte-
ten Behdlter in /FRY 10/ wird hingegen davon ausgegangen, dass die Behalter nach
einem Unfall im Endlager noch nahezu intakt sind und somit im Brandfall keine Luftzufuhr
zum Abfall stattfinden kann. Ein aktives Verbrennen des Abfalls wird daher ausgeschlos-

sen.
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6 Unsicherheiten bei der Bestimmung von thermischen
Freisetzungsanteilen

Neben den bereits genannten unterschiedlichen Herangehensweisen bei der Zuordnung
von chemischen Elementen zu Fliichtigkeitsklassen, den Annahmen beim Brand und der
Bertcksichtigung unterschiedlicher Freisetzungsprozesse von verschiedenen Organisa-
tionen, werden in /[HOW 12/ generell die Schwierigkeiten bei der Bestimmung von FA im

thermischen Lastfall thematisiert.

Zu den experimentellen Bestimmungen wird angefihrt, dass die Reproduzierbarkeit der
Ergebnisse nur bis auf einen Faktor 6 gegeben sei. Zudem wird die bei der NDA ange-
wendete lineare Interpolation und Extrapolation zwischen gemessenen Temperaturwer-
ten kritisch bewertet. Einige Abhangigkeiten von der Herstellungsweise der Proben seien
zudem bisher noch nicht untersucht. Die Auswabhlkriterien fir die Freisetzungsanteile der
verschiedenen chemischen Elemente bei unterschiedlichen Abfallformen seien zudem
nicht eindeutig dokumentiert. Generell misse bei experimentellen Untersuchungen zu-

dem die Problematik der Nachweisgrenze von Messinstrumenten beriicksichtigt werden.

Auch bei den Finite-Elemente (FE) Simulationen zur (zeitlich aufgeldsten) Temperatur-
verteilung in Abfallgebinden bestanden Unsicherheiten. So seien die thermischen Eigen-
schaften nicht eindeutig. Unsicherheiten bestdnden zudem in der Skalierung der thermi-
schen Diffusion der verschiedenen Abfalltypen. Fraglich sei zudem die Ubertragbarkeit
der Daten auf Abfallarten, fir die keine experimentellen Ergebnisse vorliegen und Ana-
logieschliisse zu anderen Abfallgebindetypen. Variationen bei der Abschirmung und der
Morteldicke hatten grof3en Einfluss auf die simulierte Temperaturverteilung im Abfallge-

binde. Auch ein Einfluss des verwendeten Simulationsgitters sei feststellbar.
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7 Aktualisierung der Freisetzungsanteile

Zielsetzung des Vorhabens war die Uberpriifung der in der TSK 09 verwendeten Frei-
setzungsanteile vor dem Hintergrund aktueller Entwicklungen und neuerer Erkenntnisse.
Durch die oben dargelegte Problematik hinsichtlich der Ubertragbarkeit der experimen-
tellen Daten auf das bisher verwendete System, konnte aufgrund dieser Daten keine
Aktualisierung der FA erfolgen. Bei der Uberpriifung der Freisetzungsanteile nach
/GRS 13/ wurden jedoch einige Inkonsistenzen entdeckt und den Ursachen im Detail
nachgegangen. Bei den im Folgenden prasentierten Freisetzungsanteilen fur jede Ab-
fallgebindegruppe (siehe Tab. 1.3) sind diese Inkonsistenzen aufgeldst. Die gegebenen-
falls aktualisierten Freisetzungsanteile werden den bisher verwendeten gegenliberge-
stellt und die Anderungen begriindet. Insbesondere bei der AGG 8 ergeben sich teils
gravierende Anderungen, wobei sich die in der TSK 09 dokumentierten FA als deutlich

Zu niedrig herausgestellt haben.

Bei den AGG 1 und AGG 6 bzw. AGG 5 und AGG 7 handelt es sich jeweils um das-
selbe Abfallprodukt (brennbar, unfixiert bzw. zementiert). Sie unterscheiden sich jeweils
nur durch die Abfallbehéalter, Stahlblechcontainer bei der AGG 1 und AGG 5 bzw. Beton-
betonbehalter fir die AGG 6 und AGG 7. Da sich die Freisetzungsanteile fiir den Abfall
im Betonbehélter auf die FA der Abfalle im Stahlblechcontainer beziehen, werden diese
AGG jeweils gemeinsam betrachtet. Dem Betonbehélter wird jeweils eine héhere me-
chanische Dampfungseigenschaft, Rickhaltewirkung sowie thermische Isolation im Ver-

gleich zum Stahlblechcontainer unterstellit.

Fur die FA von H-3, C-14 und Halogenen ist zu beriicksichtigen, dass fir H-3 ein Ver-
dampfen ab einer Abfalltemperatur von 100 °C angenommen wird, fir C-14 und Halo-
gene wird bereits ab einer Abfalltemperatur von 40 °C Verdampfen bzw. Sublimation
angenommen. Wenn durch eine Konditionierung des Abfalls, bei denen der komplette
Abfall Temperaturen tber 40 °C ausgesetzt ist, wie bei der Zementierung des Abfalls der
AGG 5 und AGG 7, davon ausgegangen werden kann, dass nach der Konditionierung
im Abfallprodukt vorhandenes C-14 nur noch in einer weniger fliichtigen Form (Karbonat)
vorliegt, dann wird C-14 bezuglich der Freisetzung wie sonstige Nuklide behandelt.

Der Freisetzungsanteil durch Sublimation bzw. Verdampfen von sonstigen Nukliden
wurde in /GRU 84/ fiir eine Csl-Oberflachenkontamination bei einer Temperatur von
250 °C durch einen stationaren Stoffubergang abgeschatzt. Dabei wird eine Zeitfunktion
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fur den Freisetzungsanteil ermittelt, die mit f(t) = 5,4- 10~7s~1 - t angegeben wird. Bei

Annahme eines zweistlindigen Ausgasungsvorgang wird ein FA von 4-10° ermittelt.

In /GRU 87a/ wird eine verfeinerte Analyse vorgestellt, die Aufheizrechnungen fiir einen
Stahlblechcontainer beinhaltet und wiederum die Freisetzung von mittelflichtigem Csl
untersucht. Dabei wird ebenfalls ein Temperaturverlauf Giber zwei Stunden betrachtet,
wobei am Anfang 5 Minuten fir die Aufheizung veranschlagt sind, eine Stunde Brand
folgt und danach noch 55 Minuten Abkihlung einbezogen werden. Insgesamt wird ein
Freisetzungsanteil von 0,8 % ermittelt. Da aber nach den ebenfalls in /GRU 87a/ préasen-
tierten Abschatzungen in den fur Konrad erwarteten Abféllen nur héchstens 27 % der
Aktivitat in mittelflichtigen Verbindungen vorliege und der Rest in schwerfliichtigen, de-
ren Freisetzung gegenuber der mittelflichtigen zu vernachlassigen sei, werde der fir
das mittelfliichtige Csl berechnete Freisetzungsanteil fir das insgesamt vorliegende Csl
auf 0,2 % reduziert. Zur Abdeckung eventueller Unsicherheiten bei der Berechnung
wurde der FA auf den Wert von 4-10 aufgerundet und entspricht damit dem in /GRU 84/
hergeleiteten Wert. In /GRU 87a/ wird zudem argumentiert, dass der abgeschéatzte FA
unabhangig von der Aufrundung noch diverse Konservativismen beinhalte. So wirde fur
alle sonstigen Nuklide der flr Cs abgeschéatzte Anteil mittelfliichtiger Verbindungen an-
genommen, was fur alle Leitnuklide (auf3er den ohnehin gesondert behandelten leicht-
fliichtigen Nukliden) eine Uberschéatzung des mittelfliichtigen Anteils bedeute. Zudem sei
die Annahme, dass die komplette Aktivitat als Oberflichenkontamination vorliege, sehr
konservativ, da radioaktive Stoffe haufig in die kontaminierten Strukturen eindringen (dif-
fundieren) bzw. chemische Verbindungen eingehen wiirden oder sogar als Aktivierungs-

produkte fest in Strukturen eingebunden seien.

Beim Freisetzungsprozess durch Mitriss beim Verdampfen von Wasser, besonders re-
levant fUr zementierte Abfalle und Konzentrate, wird eine Schwellentemperatur von
100 °C, der Siedetemperatur von Wasser unter Normaldruck, angenommen. Fir Berei-
che des Abfallproduktes, bei denen diese Temperatur Uberschritten wird, wird in

IGRU 87a/, Anhang |, Kapitel 2.3 ein Freisetzungsanteil von 5-10* angegeben.

Insgesamt wird flr zementfixierten Abfall angenommen, dass 50 % des Wassers ver-
dampfbar ist (/GRS 91b/, Anhang 4, Kapitel 2.2, Abfallgebindegruppe 5).

Fir brennbaren, unfixierten Abfall bzw. brennbare, unfixierte Anteile des Abfalls wird an-

genommen, dass, sobald eine Sauerstoffzufuhr wahrend einer thermischen Belastung

maglich ist, der Abfall bzw. der brennbare Anteil abbrennt. Der FA fiir sonstige Nuklide,
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kleine Aerosole (AED < 10 um) fir diesen verbrennenden Abfall bzw. Anteil des Abfalls
wird mit 0,1 angenommen. Ist kein Sauerstoffzutritt moéglich, wird Pyrolyse ab einer Tem-
peratur von 300 °C angenommen. Fur den Abfall bzw. Anteil des Abfalls, der Gber diese
Schwellentemperatur erhitzt wird, wird fir die sonstigen Nuklide ein FA von 4-107 ange-
setzt /IGRU 84/.

7.1 Abfallgebindegruppe 1 und Abfallgebindegruppe 6

Bei der AGG 1 (brennbare, unfixierte Abfalle in Stahlblechcontainern) wurden keine Ak-
tualisierungen vorgenommen. Die Freisetzungsanteile entsprechen nach wie vor denen
aus der TSK 09 bzw. /GRS 13/ und sind in Tab. 7.1 dokumentiert.

Bei der AGG 6 (brennbare, unfixierte Abfélle in Betonbehéltern) wurden die Freiset-
zungsanteile fur C-14 und Halogene bei der Belastungsklasse von 1 auf 0,5 reduziert.
Laut /GRS 91D/ bleibt bei den mechanischen Belastungen entsprechend der BK 1-3 der
Betonbehalter weitestgehend intakt. Lediglich an der Aul3enhiille des Behdlters sei mit
leichten Beschadigungen (Abplatzungen) zu rechnen. Die warmeisolierende Wirkung
des Betonbehalters sei durch die Abplatzungen nicht beeintrachtigt. Es werde kein Abfall

freigelegt bzw. es tritt auch kein schmelzendes Abfallprodukt aus.

Aufgrund der noch intakten Isolierung wird in /GRS 91b/ fur H-3 keine Freisetzung bis
einschliellich BK 3 angenommen. Es wird hier also unterstellt, dass sich das Abfallpro-
dukt bei einem einstiindigen Brand und der anschlieBenden Abkihlphase innerhalb des
Betonbehalters an keiner Stelle auf mindestens 100 °C (angenommene Schwellentem-
peratur fir das Verdampfen von Wasser) erhitzt. Konservativ wird in /GRS 91b/ aber
angenommen, dass sich das komplette Abfallprodukt auf Gber 40 °C erhitzt und somit
C-14 und Halogene komplett freigesetzt werden. Beziiglich H-3 wird bei der AGG 6 also
eine Isolierung unterstellt, die im Vergleich zum Stahlblechcontainer der AGG 1 eine fiir
die thermische Freisetzung relevante Temperatursteigerung im Abfallprodukt auf Gber
100 °C komplett verhindert. Bezuglich C-14 und Halogenen wird die bessere isolierende
Eigenschaft des Betonbehalters im Vergleich mit dem Stahlblechcontainer aber komplett
auller Acht gelassen. Einerseits eine Erhéhung der Abfallprodukt-Temperatur auf tber
100 °C komplett auszuschliel3en und andererseits eine Erhdhung auf tiber 40 °C fir das
komplette Abfallprodukt anzunehmen, erscheint als unnotig konservativ, da zumindest
Randbereiche des Abfallproduktes dann deutlich héhere Temperaturen als 100 °C auf-
weisen mussten, um wahrend der Brand- und anschiel3enden Abkihlphase eine ent-

sprechende Erwarmung des kompletten Abfallproduktes auf ber 40 °C zu verursachen.

49



Um der besseren Isolierwirkung des Betonbehdlters auch bei C-14 und Halogenen

Rechnung zu tragen, werden die Freisetzungsanteile dieser Nuklide um den Faktor 2 auf

0,5 fir die BK 3 reduziert. Dabei wird zur realistischen Abbildung der Verhaltnisse unter-

stellt, dass hochstens die Halfte des Abfallproduktes auf tber 40 °C erwarmt wird.

Tab. 7.1  Freisetzungsanteile der AGG 1
(keine Aktualisierungen verglichen mit der TSK 09)
AGG1
sonstige Aerosloe H-3

0-10pm 10pm-100pm 0-10pm 10pm-100pm
BK | TSK09 neu TSK 09 neu TSK 09 neu TSK 09 neu
1 | 5,0E-06 1,0E-05 5,0E-06 1,00E-05
2 0,1 1,0E-05 1 0
3 0,1 1,0E-05 1 0
4 | 5,0E-05 1,0E-04 5,0E-05 1,0E-04
5 0,1 1,0E-04 1 0
6 0,1 1,0E-04 1 0
7 | 3,0E-04 6,0E-04 3,0E-04 6,00E-04
8 0,1 6,0E-04 1 0
9 0,1 6,0E-04 1 0

c-14 Halogene
0-10pm 10pm-100pm 0-10pm 10pm-100pm
TSK 09 heu TSK 09 heu TSK 09 heu TSK 09 heu

1 | 5,0E-06 1,0E-05 5,0E-06 1,0E-05
2 1 0 1 0
3 1 0 1 0
4 | 5,0E-05 1,0E-04 5,0E-05 1,0E-04
5 1 0 1 0
6 1 0 1 0
7 | 3,0E-04 6,0E-04 3,0E-04 6,0E-04
8 1 0 1 0
9 1 0 1 0
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Tab. 7.2

Aktualisierte Freisetzungsanteile der AGG 6

AGG6
sonstige Aerosloe H-3
0-10pm 10pm-100pm 0-10pm 10pm-100pum
BK | TSK09 neu TSK 09 neu TSK 09 neu TSK 09 heu
1 0 0 0 0
2 0 0 0 0
3 0 0 0 0
4 | 2,5E-05 5,0E-05 2,5E-05 5,0E-05
5 0,1 5,0E-05 1 0
6 0,1 5,0E-05 1 0
7 | 1,5E-04 3,0E-04 1,5E-04 3,00E-04
8 0,1 3,0E-04 1 0
9 0,1 3,0E-04 1 0
C-14 Halogene
0-10pm 10pm-100pm 0-10pm 10pm-100pum
TSK 09 neu TSK 09 neu TSK 09 neu TSK 09 heu
1 0 0 0 0
2 0 0 0 0
3 1 0,5 0 1 0,5 0
4 | 2,5E-05 5,0E-05 2,5E-05 5,0E-05
5 1 0 1 0
6 1 0 1 0
7 | 1,5E-04 3,00E-04 1,5E-04 3,00E-04
8 1 0 1 0
9 1 0 1 0
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7.2 Abfallgebindegruppe 2

Bei den Abfallen der AGG 2 (unfixierte und nicht kompaktierbare metallische und nicht-
metallische Abfalle einschliel3lich Verdampferkonzentraten in Stahlblechcontainern oder
Betonbehaltern) ist gemal Abfallspezifikation hchstens 1 % des Abfalls brennbar. Aus-
schlieBlich fur diesen brennbaren Anteil, nicht fir den kompletten Abfall, sollten in
/GRS 91b/ die Freisetzungsanteile der AGG 1 von 0,1 fir die sonstigen Nuklide (kleine
Aerosole, AED < 10um) bei den Belastungsklassen mit Brandeinwirkung tibernommen
werden. Fur den restlichen, nicht brennbaren Abfall werden Sublimation bzw. Verdamp-
fen als Freisetzungsprozesse angenommen. Fir diesen Freisetzungsprozess kénnen,
wie eingangs von Kapitel 7 erwahnt, als maximale Freisetzung 4-107 veranschlagt wer-
den. Die prasentierten Werte fir die Freisetzungsanteile der sonstigen Nuklide in
/GRS 91b/, die in der TSK 09 /GRS 10/ ibernommen wurden, stimmen allerdings nicht
mit diesen Grundannahmen Uberein. Statt nur von 1 % brennbarem Abfallanteil auszu-
gehen, scheint ab der BK 5 bei thermischen Belastungen der komplette Abfall als brenn-
bar angenommen worden zu sein, wodurch die Freisetzungsanteile fur die BK 5, 6, 8
und 9 Uberschatzt werden. Ab BK 5 wird angenommen, dass der Behélter derart bescha-
digt wird, dass brennbarer Abfall offen abbrennen kann. Da es sich dabei aber nur um
1 % des Abfalls handelt, kann somit durch den Prozess ,Verbrennen“ maximal 1-107
bezogen auf das Gesamtabfallprodukt als Freisetzung veranschlagt werden. Da der Be-
halter bei BK 5 und BK 6 aber noch weitestgehend seine isolierenden Eigenschaften
(lediglich ,Verlust des Deckels* /GRS 91b/, Anhang IV, Seite 13) besitzt, wird bei der
BK 5 noch kein vollstdndiges Durchheizen des Abfalls unterstellt, sondern der FA der
BK 2 fir die sonstigen Nuklide Ubernommen. Bei der htheren mechanischen Beauf-
schlagung der BK 5 und 6 bezogen auf die BK 2 und 3 ist nicht mit einer Erhéhung der
FA im thermischen Lastfall zu rechnen, da die Annahmen fir die BK 2 und 3 hier bereits
ausreichend konservativ sind. Ab dem einstiindigen Brand bzw. bei einer vollstandigen
Zerstorung des Behélters wie fur BK 7 bis 9 angenommen, wird eine komplette Erwar-
mung des Abfalls Uber die Schwellentemperaturen fir Sublimation / Verdampfen unter-
stellt. Zusammen mit dem FA des brennbaren Abfalls ergibt sich somit insgesamt ein FA

von 5-10°2 fur die sonstigen Nuklide bei kleinen Aerosolen (AED < 10 um).
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Tab. 7.3  Aktualisierte Freisetzungsanteile der AGG 2
AGG2
sonstige Aerosloe H-3
0-10pm 10pm-100pm 0-10pm 10pm-100pm
BK | TSK09 neu TSK 09 neu TSK 09 neu TSK 09 neu
1 | 5,0E-06 1,0E-05 5,0E-06 1,0E-05
2 | 1,2E03 1,0E-05 1 0
3 | 5,0E-03 1,0E-05 1 0
4 | 5,0E-05 1,0E-04 5,0E-05 1,0E-04
5 | 1,0E-01 5,0E-03 | 1,0E-04 1 0
6 | 1,0E-01 5,0E-03  1,0E-04 1 0
7 | 3,0E-04 6,0E-04 3,0E-04 6,0E-04
8 | 1,0E-01 5,0E-03 | 6,0E-04 1 0
9 | 1,0E-01 5,0E-03 | 6,0E-04 1 0
C-14 Halogene
0-10pm 10pm-100pm 0-10pm 10pm-100pm
TSK 09 neu TSK 09 neu TSK 09 neu TSK 09 neu
1 | 5,0E-06 1,0E-05 5,0E-06 1,0E-05
2 1 0 1 0
3 1 0 1 0
4 | 5,0E-05 1,0E-04 5,0E-05 1,0E-04
5 1 0 1 0
6 1 0 1 0
7 | 3,0E-04 6,0E-04 3,0E-04 6,0E-04
8 1 0 1 0
9 1 0 1 0
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7.3 Abfallgebindegruppe 3

Bei der Abfallgebindegruppe 3 (metallische Abfélle in Stahlblechcontainern oder Beton-

behaltern) wurden keine Aktualisierungen vorgenommen. Die Freisetzungsanteile fiir

diese AGG sind in Tab. 7.4 dokumentiert.
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Tab. 7.4  Freisetzungsanteile der AGG 3
(keine Aktualisierungen verglichen mit der TSK 09)
AGG3
sonstige Aerosloe H-3

0-10pm 10pm-100pum 0-10pm 10pm-100pm
BK | TSK 09 neu TSK 09 neu TSK 09 neu TSK 09 neu
1 | 5,0E-08 1,0E-07 5,0E-08 1,0E-07
2 | 2,0E-04 1,0E-07 1 0
3 | 4,0E-03 1,0E-07 1 0
4 | 5,0E-07 1,0E-06 5,0E-07 1,0E-06
5 | 2,0E-04 1,0E-06 1 0
6 | 4,0E-03 1,0E-06 1 0
7 | 3,0E-06 6,0E-06 3,0E-06 6,0E-06
8 | 2,0E-04 6,0E-06 1 0
9 | 4,0E-03 6,0E-06 1 0

C-14 Halogene
0-10pm 10pm-100pum 0-10pm 10pm-100pm
TSK 09 neu TSK 09 neu TSK 09 neu TSK 09 neu

1 | 5,0E-08 1,0E-07 5,0E-08 1,0E-07
2 1 0 1 0
3 1 0 1 0
4 | 5,0E-07 1,0E-06 5,0E-07 1,0E-06
5 1 0 1 0
6 1 0 1 0
7 | 3,0E-06 6,0E-06 3,0E-06 6,0E-06
8 1 0 1 0
9 1 0 1 0



7.4 Abfallgebindegruppe 4

Bei der Abfallgebindegruppe 4 (kompaktierte Abfalle in Stahlblechcontainern oder Be-

tonbehéaltern) wurden keine Aktualisierungen vorgenommen. Die Freisetzungsanteile fir
diese AGG sind in Tab. 7.5 dokumentiert.

Tab. 7.5  Freisetzungsanteile der AGG 4
(keine Aktualisierungen verglichen mit der TSK 09)
AGG 4
sonstige Aerosloe H-3

0-10pm 10pm-100pm 0-10pm 10pm-100pum
BK | TSK09 neu TSK 09 neu TSK 09 neu TSK 09 neu
1 | 5,0E-08 1,0E-07 5,0E-08 1,0E-07
2 | 4,0E-04 1,0E-07 1 0
3 | 1,6E-03 1,0E-07 1 0
4 | 5,0E-07 1,0E-06 5,0E-07 1,0E-06
5 | 4,0E-04 1,0E-06 1 0
6 | 1,6E-03 1,0E-06 1 0
7 | 3,0E-06 6,0E-06 3,0E-06 6,0E-06
8 | 4,0E-04 6,0E-06 1 0
9 | 1,6E-03 6,0E-06 1 0

c-14 Halogene
0-10pm 10pm-100pnm 0-10pm 10pm-100pum
TSK 09 heu TSK 09 heu TSK 09 neu TSK 09 neu

1 | 5,0E-08 1,0E-07 5,0E-08 1,0E-07
2 1 0 1 0
3 1 0 1 0
4 | 5,0E-07 1,0E-06 5,0E-07 1,0E-06
5 1 0 1 0
6 1 0 1 0
7 | 3,0E-06 6,0E-06 3,0E-06 6,0E-06
8 1 0 1 0
9 1 0 1 0
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7.5 Abfallgebindegruppe 5 und Abfallgebindegruppe 7

Bei den AGG 5 und AGG 7 handelt es sich jeweils um zementfixierte Abfalle, die sich
lediglich anhand ihrer Verpackung (Stahlblechcontainer bei AGG 5, Betonbehélter bei
AGG 7) unterscheiden. Bei der Herleitung der FA der AGG 7 wird in /GRS 91b/ haufig

auf die AGG 5 verwiesen.

Bei der AGG 5 hat sich bei der Ubertragung der im Rahmen der TSK 09 angepassten
mechanischen Freisetzungsanteile, dokumentiert in /GRS 13/, ein Ubertragungsfehler
fur die groRen Aerosole der BK 7 bis BK 9 ereignet. Bei sprodbrechenden Materialien
wird demnach eine linear anwachsende kumulative Massengro3enverteilung fur diese
Art Abfall angenommen. Fir den GroRenbereich von 10 pum bis 100 pm ist der FA bei
der rein mechanischen Belastung demnach 9mal gréRer als im Bereich von 0 bis 10 um.
Laut Tabelle 4.3 aus /GRS 13/ ist flr den GroBenbereich 10 um bis 100 um in der BK 7
bis BK 9 durch eine rein mechanische Belastung ein Freisetzungsanteil von 2,7-10° an-
zusetzen. In Tabelle 3.8 von /GRS 13/ bzw. in Tabelle 8.2 von /GRS 10/ wurde dann

aber falschlicher Weise 1,4-10° angegeben.

Bei der BK 2 wird in /GRS 91b/, Anhang 1V, Kapitel 2.2, fir die AGG 5 folgendermal3en
argumentiert: ,Bei Abféllen der Abfallgebindegruppe 5 sind die Freisetzungsmechanis-
men Pyrolyse und Verdampfen von Wasser relevant. Fir Freisetzung durch Pyrolyse
ergibt sich wie bei Abfallgebindegruppe 4 ein Volumenanteil von 4 % und fur die Freiset-
zung durch Verdampfen von Wasser 12 % (100 °C Isotherme liegt ca. 3 cm von der
Oberflache). Mit den vom Freisetzungsmechanismus abhéngigen Daten in /GRU 86/
(entspricht /GRU 87c¢/) ,erhalt man einen Freisetzungsanteil durch thermische Beauf-
schlagung von 2.1E4." (Offensichtlicher Tippfehler, hier war von den Autoren 2.1E-4 ge-
meint) ,Die Freisetzung erfolgt im GroéRenintervall < 10 pm, so dal3 sich mit dem Freiset-
zungsanteil von 6.5E-6 durch die mechanische Vorbelastung in diesem GréRenintervall
von 2.2E-4 ergibt. ... Der Freisetzungsanteil fir Halogene wird auf 5E-1 abgeschatzt, fir
C-14 ergibt sich bei der Abfallgebindegruppe 5 der gleiche Wert wie flir sonstige Radio-
nuklide (liegt als Karbonat vor), und fur die H-3 Freisetzung erhalt man unter Berucksich-
tigung der 100 °C — Isotherme bei einem verdampfbaren Wasseranteil von 50 % einen
Freisetzungsanteil von 6E-2. Fir die Halogene und H-3 wird unterstellt, dal3 die Freiset-

zung im GroRenintervall < 10 um erfolgt.”

Unklar bleibt bei dieser Formulierung, ob in den 12 % Volumenanteil tber 100 °C auch

die 4 % Volumenanteil tiber 300 °C enthalten sind. Fiir die folgenden Uberlegungen wird
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angenommen, dass dies nicht der Fall ist. Demnach waren insgesamt 16 % des Abfall-
produktes einer Temperatur von mindestens 100 °C ausgesetzt. Fir die 4 % des Abfall-
produktes, in dem Pyrolyse stattfindet, kann laut /GRU 87a/, Anhang I, Kapitel 2.1 ein
Freisetzungsanteil von 5-107 fiir die sonstigen Nuklide angenommen werden. Bezogen
auf den gesamten Abfall ergibt sich fur die Freisetzung durch Pyrolyse somit ein FA von
2-10*. Die in /GRS 91b/ zitierte Literatur /GRU 87c/ liegt dem Auftragnehmer nicht vor.
In /GRU 87a/, Anhang |, Kapitel 2.3 wird fiir die Freisetzung durch Verdampfung von
Wasser im Abfallprodukt, der besonders relevant fir zementierte Abfalle sei, ,im Sinne
einer konservativen Abschatzung“ ein FA der sonstigen Nuklide von 5-10 furr Bereiche
im Abfallprodukt tiber 100 °C angegeben. Mit den Zahlenwerten 12 % und 5-10* errech-
net sich bezogen auf das Gesamt-Abfallgebinde ein FA von 6-10° durch Mitverdampfen
(auch als Mitriss beim Verdampfen von Wasser bezeichnet). Durch die thermische Be-
lastung ergibt sich somit fur die BK 2 insgesamt ein FA von 2,6-10* (2:10“durch Pyro-
lyse plus 0,6-10*durch Mitverdampfen) fur die sonstigen Nuklide (kleine Aerosole) und
damit ein leicht héherer Wert als in der TSK 09 dokumentiert. Dieser Beitrag wird auch
durch den FA durch die mechanische Belastung fir die kleinen Aerosole nicht gedndert

(mit 3-10°8 ist dieser um GroRenordnungen niedriger).

Ab der BK 5 wird bei thermischer Belastung in /GRS 91b/, Anhang IV, fur die sonstigen
Nuklide der AGG 5 argumentiert, dass ,das Abfallgebinde so zerstort ist, dafd alle orga-
nischen Bestandteile des Abfallproduktes ggf. pyrolysieren kénnen. Es wird unterstellt,
dalR 50 % der Aktivitat tber Pyrolyse (Freisetzungsanteil 5E-3) und 50 % Uber Mitver-
dampfen (Freisetzungsanteil 5E-4) freigesetzt werden.” Mit den angegebenen Zahlen-
werten ergibt sich fur die kleinen Aerosole ein FA von 2,8-10: Dieser Wert ist also schon
fur die BK 5 und BK 6 fur sonstige Nuklide und C-14 anzusetzen und nicht erst, wie in
der TSK 09 dokumentiert, fur die BK 8 und BK 9. Alle aktualisierten Werte fur die AGG 5

sind in Tab. 7.6 dokumentiert.

Die AGG 7 wird in /GRS 91b/, Anhang IV, fur die BK 1 bis 3 wie die AGG 6 behandelt.
Dabei ist allerdings zu bedenken, dass sich die Abfalle zwar jeweils in Betonbehéltern
befinden, es sich aber bei der AGG 7 um zementierte Abfalle handelt, bei denen fur C-14
angenommen wird, dass es als Karbonat vorliegt und dieses beziiglich des Freiset-
zungsverhaltens wie die sonstigen Nuklide behandelt werden kann. Dies scheint in den
in der TSK 09 dokumentierten Werten nicht beriicksichtigt worden zu sein. Die FA fir C-
14 der BK 3 sind hier also zu hoch und kénnen auf den Wert 0 entsprechend der FA der

sonstigen Nuklide gesetzt werden.
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Tab. 7.6

Aktualisierte Freisetzungsanteile der AGG 5

AGG 5
sonstige Aerosloe H-3

0-10pum 10pm-100pnm 0-10pm 10pm-100pm
BK | TSK09 neu TSK 09 heu TSK 09 neu TSK 09 neu
1 | 3,0E-08 2,7E-07 3,0E-08 2,7E-07
2 | 2,1E-04 2,6E-04 | 2,7E-07 6,0E-02 2,7E-07
3 | 5,0E-04 2,7E-07 5,0E-01 2,7E-07
4 | 4,0E-07 3,6E-06 4,0E-07 3,6E-06
5 | 1,1E-03 2,8E-03 | 3,6E-06 5,0E-01 3,6E-06
6 | 1,1E-03 2,8E-03 3,6E-06 5,0E-01 3,6E-06
7 | 3,0E-06 1,4E-05 2,7E-05 | 3,0E-06 1,4E-05 2,7E-05
8 | 2,8E-03 1,4E-05 2,7E-05 | 5,0E-01 1,4E-05 2,7E-05
9 | 2,8E-03 1,4E-05 2,7E-05 | 5,0E-01 1,4E-05 2,7E-05

C-14 Halogene
0-10pm 10pm-100pm 0-10pm 10pm-100pm
TSK 09 neu TSK 09 heu TSK 09 neu TSK 09 neu

1 | 3,0E-08 2,7E-07 3,0E-08 2,7E-07
2 | 2,1E-04 2,6E-04  2,7E-07 0,5 2,7E-07
3 | 5,0E-04 2,7E-07 1 0
4 | 4,0E-07 3,6E-06 4,0E-07 3,6E-06
5 | 1,1E-03 2,8E-03 | 3,6E-06 1 0
6 | 1,1E-03 2,8E-03  3,6E-06 1 0
7 | 3,0E-06 1,4E-05 2,7E-05 | 3,0E-06 1,4E-05 2,7E-05
8 | 2,8E-03 1,4E-05 2,7E-05 1 0
9 | 2,8E-03 1,4E-05 2,7E-05 1 0

Fur die BK 5 wird fur die AGG 7 in /GRS 91b/, Anhang IV argumentiert: ,Da sowohl bei

mechanischer als auch bei thermischer Beaufschlagung vornehmlich der Behélterwerk-

stoff betroffen wird, wird fir sonstige radioaktive Stoffe fir alle Gré3enintervalle 50 %

der Freisetzungsanteile der Abfallgebindegruppe 5 angesetzt.... Fir Halogene und H 3

wird ein Freisetzungsanteil von 1 unterstellt, jeweils im GroRenintervall < 10 um. FUr

C 14 werden die Freisetzungsanteile der sonstigen radioaktiven Stoffe Gbernommen.”

Folgt man dieser Argumentation, dann ergeben sich mit den angepassten Werten der
AGG 5 fir sonstige Nuklide fur die AGG 7 leicht héhere Werte fir die FA der BK 5 flr

sonstige Nuklide und C-14. Es erscheint zudem nicht plausibel, einerseits fir die sonsti-

gen Nuklide die Freisetzungen bezogen auf die der AGG 5 zu halbieren, da ein besserer

mechanischer und thermischer Schutz durch den Behaltertyp vorausgesetzt werden
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kann, und andererseits diesen Faktor auf die Freisetzungsanteile von H-3 und Halogene
nicht anzuwenden, sondern fiir diese Nuklide sogar héhere FA anzusetzen. Wendet man
die Halbierung konsequent auf alle FA an, dann reduzieren sich die FA der AGG 7 bei
der BK 5 fuir H-3 und Halogene fir die kleinen Aerosole. Sobald durch die Aktualisierung
im Bereich 0 bis 10 um nicht mehr ein FA von 1 angenommen wird, miissen gegebenen-
falls auch die FA fir die groRen Aerosole durch die mechanische Belastung beriicksich-

tigt werden. Diese Werte wurden entsprechend angepasst.

Fir die Belastungsklasse 6 wird in /GRS 91b/, Anhang IV dieselbe Argumentation wie
fir die BK 5 bei den sonstigen Nukliden angefiihrt, wonach die halben FA der AGG 5
Verwendung finden kénnen. Des Weiteren wird angegeben, fur Halogene, C-14 und H-3
werde ein FA von 1 unterstellt. Da es sich aber um zementierte Abfalle handelt, ist an
dieser Stelle nicht nachvollziehbar, warum C-14 nicht nach wie vor als Karbonat und
damit bezuglich des Freisetzungsverhaltens wie die sonstigen Nuklide behandelt werden
sollte. Beziiglich H-3 wurde zudem fir AGG 5 argumentiert, dass lediglich 50 % des
Wassers als verdampfbar angenommen wirden (unter BK 2 in /GRS 91b/, Anhang IV
erwahnt), weswegen der FA fir H-3 maximal mit 0,5 selbst bei BK 9 angegeben wurde.
Da es sich bei der AGG 7 um das gleiche Abfallprodukt wie bei der AGG 5 handelt, kon-
nen diese Annahmen auch zur Bestimmung der FA der AGG 7 herangezogen werden.
Somit ergeben sich Anpassungen bei der BK 6 hin zu hoheren Werten bei den sonstigen
Nukliden (wegen Korrekturen bei der AGG 5) sowie hin zu kleineren Werten bei H-3, C-
14 und Halogenen (bei kleinen Aerosolen, die Erh6hung bei den grof3en Aerosolen ist
im Vergleich zu den Anderungen bei den kleinen Aerosolen vernachlassigbar).

Auch fur die BK 8 und BK 9 wird in /GRS 91b/, Anhang IV bei der AGG 7 dieselbe Argu-
mentation flr die sonstigen Nuklide herangefiihrt, wie bei den BK 5 und BK 6. Die FA fir
H-3, C-14 und Halogene, kleine Aerosole werden jeweils wieder auf 1 gesetzt. Wie im
vorherigen Abschnitt bereits erwahnt, konnen hier aber wieder C-14 wie die sonstigen
Nuklide behandelt und H-3 sowie Halogene mit der Hélfte der entsprechenden Werte
der AGG 5 veranschlagt werden.
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Tab. 7.7

Aktualisierte Freisetzungsanteile der AGG 7

AGG7
sonstige Aerosloe H-3

0-10pm 10pm-100pm 0-10pm 10pm-100pm
BK | TSK09 neu TSK 09 neu TS5K 09 neu TSK 09 neu
1 0 0,0E+00 0,0E+00 0,00E+00
2 0 0,0E+00 0 0
3 0 0,0E+00 0 0
4 | 2,0E-07 1,8E-06 2,0E-07 1,8E-06
5 | 5,5E-04 1,4E-03 | 1,8E-06 1 2,5E-01 0 1,8E-06
6 | 55E-04 1,4E-03  1,8E-06 1 2,5E-01 0 1,8E-06
7 | 1,5E-06 6,8E-06 1,4E-05 | 1,5E-06 6,8E-06 1,4E-05
8 | 1,4E-03 6,8E-06 1,4E-05 1 2,5E-01 0 1,4E-05
9 | 1,4E-03 6,8E-06 1,4E-05 1 2,5E-01 0 1,4E-05

C-14 Halogene
0-10pum 10pm-100pm 0-10pum 10pm-100pm
TSK 09 heu TSK 09 neu TS5K 09 heu TSK 09 neu

1 0 0 0 0
2 0 0 0 0
3 1 0 0 1 5,0E-01 0
4 | 2,0E-07 1,8E-06 2,0E-07 1,8E-06
5 |5,50E-04 1,4E-03 | 1,8E-06 1 5,0E-01 0 1,8E-06
6 1 1,4E-03 0 1,8E-06 1 5,0E-01 0 1,8E-06
7 | 1,5E-06 6,8E-06 1,4E-05 | 1,5E-06 6,8E-06 1,4E-05
8 1 1,4E-03 0 1,4E-05 1 5,0E-01 0 1,4E-05
9 1 1,4E-03 0 1,4E-05 1 5,0E-01 0 1,4E-05
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7.6 Abfallgebindegruppe 8

Bei der Belastungsklasse 8 wird in /GRS 91b/ fur die AGG 8 folgendermal3en argumen-
tiert:

.---, dafd die bei thermischer Beaufschlagung aus dem Abfallprodukt austretenden radi-
oaktiven Stoffe infolge des unterstellten Lecks im Deckelbereich aus dem Abfallgebinde
ausstromen. Ein Entflammen des Abfallproduktes oder ein AusflieRen geschmolzener
Bestandteile ist infolge der angenommenen geringen LeckgréRe nicht zu erwarten. Auf-
grund der guten Warmeleitfahigkeit des Behalterwerkstoffs wird sich im Abfallprodukt ein
Temperaturfeld ausbilden, dal? in etwa dem der Abfallgebindegruppe 5 in der Belas-
tungsklasse 2 entspricht. Da die Freisetzungsmechanismen (Pyrolyse und Freisetzung
durch Verdampfen von Wasser) auch in etwa &hnlich sein werden, werden die Freiset-
zungsanteile der Abfallgebindegruppe 5 in Belastungsklasse 2 Gbernommen.” D.h. fir
den thermischen Anteil der Freisetzungen wird der Wert von AGG 5, BK 2 ibernommen,
der wie in Kapitel 7.5 erlautert auf 2,6-10* aktualisiert wurde. Bei der Ubertragung der
FA, AGG 5, BK 2 ist zu beachten, dass es sich bei der AGG 5 um zementfixierte Abfélle
handelt, bei der AGG 8 eine solche Konditionierung aber nicht vorausgesetzt werden
kann. Fur C-14 kénnen daher nicht die FA der sonstigen Nuklide verwendet werden, wie
bei der AGG 5, sondern es werden bei der Aktualisierung die der Halogene verwendet.
Fur die FA der BK 8 wird deshalb der Wert von 2,2-10** auf 0,5 angepasst, entsprechend
dem Wert fir Halogene der AGG 5, BK 2. Der in der TSK 09 angegebene FA fiir C-14,
BK 8 ist somit um rund 3 GrdlRenordnungen zu niedrig. Fur die sonstigen Nuklide folgt
die Aktualisierung des BK 8 Wertes der AGG 8 der Aktualisierung des AGG 5 BK 2 Frei-

setzungsanteils fir kleine Aerosole.

Fur H-3 scheint es in der TSK 09 wiederum einen Ubertragungsfehler gegeben zu ha-
ben, da hier fur H-3 die FA der AGG 8, BK 2 statt die der AGG 5, BK 2 Gibernommen

wurden.

Fur die BK 9 wird in /GRS 91b/ fur H-3, C-14 und Halogene angegeben, es ,werden die
Freisetzungsanteile der Belastungsklasse 6 Gbernommen.“ Da es keinen Sinn macht,
sich bei der BK 8 auf die FA der AGG 5 zu beziehen, die hoher sind als die der BK 6 der
AGG 8, kann hier eigentlich auch wieder nur der Bezug zur AGG 5 gemeint gewesen
sein. Bei den sonstigen Nukliden, C-14 und Halogenen entsprechen die in der TSK 09
angegebenen Werte der BK 9 der AGG 8 bereits denen der AGG 5, BK 6.
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Fur H-3 wurde in der TSK 09 bei der BK 9 allerdings der Wert der BK 6 der AGG 8 an-
gegeben. Der unter ,neu“ gefihrte Wert fir H-3, BK 9 aus Tab. 7.8 entspricht dem
AGG 5 BK 6 Wert fiir H-3. Die Freisetzungsanteile fir H-3 bei den Belastungsklassen 8
und 9 wurden in der TSK 09, Tabelle 8.3 also um rund 5 bzw. rund 2 Grél3enordnungen

zu niedrig zur dahinterliegenden Argumentation angegeben.

Tab. 7.8  Aktualisierte Freisetzungsanteile der AGG 8

AGG 8
sonstige Aerosloe H-3

0-10pum 10pm-100pum 0-10um 10pm-100pnm

BK | TSK09 neu TSK 09 neu TSK 09 neu TSK 09 neu
1 0 0 0 0
2 1,1E-07 0 7,30E-07 0
3 | 2,0E-05 0 4,00E-03 0
4 0 0 0 0
5 1,1E-07 0 7,30E-07 0
6 | 2,0E-05 0 4,00E-03 0
7 | 3,0E-08 0 3,00E-08 0
8 | 2,2E-04 2,6E-04 0 7,30E-07 6,0E-02 0
9 | 4,0E-03 0 4,00E-03 0,5 0

C-14 Halogene

0-10pm 10pm-100pm 0-10pm 10pm-100pm

TSK 09 neu TSK 09 neu TSK 09 neu TSK 09 neu
1 0 0 0 0
2 |1,60E-04 0 1,60E-04 0
3 |6,00E-03 0 4,00E-02 0
4 0 0 0 0
5 |1,60E-04 0 1,60E-04 0
6 |6,00E-03 0 4,00E-02 0
7 | 3,0E-08 0 3,0E-08 0
8 |2,20E-04 0,5 0 0,5 0
9 1 0 1 0
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8 Fazit und Ausblick

Fur die Simulation der Abfalltemperatur aus Brandbeanspruchung wurden innerhalb der
TSK insgesamt auch nach heutigen Stand des Wissens konservative Annahmen getrof-
fen. Allerdings deckt die Maximaltemperatur von 800 °C grundséatzlich Freibrande ab,
nicht aber raumbrandahnliche Randbedingungen. Insbesondere Tunnelbrande kénnen
auf Grund der nicht auszuschliel3enden schnellen Temperaturanstiege, hohen Maximal-
temperaturen, allseitigen Warmeeinwirkungen und erschwerten LéschmalRhahmen zu
Brandverlaufen fuihren, die die Annahmen der TSK Uberschreiten. Das Auftreten heftiger
Tunnelbr&nde nach Transportunfallen muss tber die Wahl des Verkehrsweges bzw. pro-
babilistischer Betrachtungen hinreichend ausgeschlossen werden. Die Warmeuber-
gangsbedingungen und thermischen Eigenschaften der Transportbehalter wurden ins-
gesamt konservativ gewahlt. Fur Behalter aus Beton, inshesondere Schwerbeton, wurde
allerdings das Phanomen mdglicher Betonabplatzungen bei Brandbeanspruchung nicht

bertcksichtigt.

Wie sich bei der durchgefiihrten Literaturrecherche zu Freisetzungsanteilen gezeigt hat,
ist die (experimentelle) Datenlage zu FA im thermischen Lastfall recht umfassend. We-
gen der Vielzahl an unterschiedlichen Nukliden, chemischen Verbindungen, Konditionie-
rungsarten, Abfallgebinden und mdglichen thermischen Belastungen decken diese ex-
perimentellen Daten dennoch nur einen kleinen Bruchteil der mdglichen relevanten Kom-
binationen ab. Um flr diese relevanten Kombinationen thermische Freisetzungsanteile
zu bestimmen, werden daher Modelle herangezogen, in die zahlreiche Annahmen, ins-
besondere zu den dominierenden Freisetzungsmechanismen der einzelnen Nuklide,

eingehen.

Ublicherweise werden nur abgeleitete (modellierte) GréRen publiziert und nur selten die
urspriinglichen experimentellen Daten. Da noch dazu unterschiedliche Vorgehenswei-
sen bei der Weiterverarbeitung der experimentellen Daten bis zum Gesamt-FA eines
Abfallgebindes verfolgt werden, wird eine Interpretation der Daten im Vergleich zu den
bisher in den TSK verwendeten FA erschwert. Wie bereits im Fazit zur Einteilung von
Nukliden in Fluchtigkeitsklassen erwahnt, erscheint der TSK Ansatz aber fir das in
Deutschland vorliegende Abfallspektrum als die belastbarere Gruppierung fir die Zuord-

nung von thermischen Freisetzungsanteilen im Vergleich zum NDA-Ansatz.
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Eine experimentelle Datenlage fir kombiniert mechanische und thermische Belastungen
konnte bisher nicht recherchiert werden. Hier stellt der TSK-Ansatz mit den verschiede-
nen Belastungsklassen nach wie vor den Stand der Technik dar. Im Rahmen dieses
Vorhabens wurden jedoch die bei der Uberpriifung dieser Freisetzungsanteile festge-
stellten Ubertragungsfehler und Inkonsistenzen durch eine Aktualisierung der Tabellen-
werte behoben. Dadurch ergeben sich in den meisten Fallen kleinere Anderungen bis
hin zu einem Faktor 2, in einigen Ausnahmen jedoch bis zu mehreren GréZenordnungen.
Bei der Verwendung dieser Freisetzungsanteile sollte jedoch beachtet werden, dass die
Ableitung der Werte fur die nach damaligem Stand vorgesehenen Abfallbehalter vorge-
nommen wurde. Bei qguaderférmigen Gebinden wurde beispielsweise bei hohen mecha-
nischen Belastungen die Zerstérung des Containers angenommen. Zurzeit gehen je-
doch die Bestrebungen der Abfallverursacher in Richtung hdherer Qualifizierung der Ab-
fallbehéalter als storfallfeste Verpackungen. Ein anderes Beispiel ist das Einstellen von
MOSAIK-Behaltern (AGG 8) in Betoncontainer. Fir solche Behalter sollten die hier do-
kumentierten Tabellenwerte Giberdacht werden. Den verbesserten Riickhalteeigenschaf-
ten dieser Gebindetypen koénnte durch die Definition neuer Abfallgebindegruppen Rech-

nung getragen werden, um unndétige Konservativitaten abzubauen.
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