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Zusammenfassung

Unter der Annahme eines Stdrfalls, der zum Vollaufen eines End-
lagers filir radioaktive Abf&lle zur Entsorgung einer 1400 jato
Wiederaufarbeitungsanlage wahrend der Betriebsphase fiihrt, wird
versucht, sensitive Parameter fiir die Radionuklidfreisetzung in
eine grundwasserfiihrende Schicht aufzuzeigen. Hierzu wird die
Freisetzung von einigen ausgewdahlten Radionukliden aus verschie-
denen Abfallprodukten mittels mehrerer Freisetzungsmodelle un-
tersucht. Es zeigt sich, daB die mittelaktiven Abf&dlle beziig-
lich der Radionuklidfreisetzung in die Lauge gegeniiber dem hoch-
aktiven Abfall nicht vernachldssigbar sind.

Geht man von einer schnellen und homogenen Verteilung der ausge-
Taugten Radionuklide in der Grubenlauge und ihrer Freisetzung
in eine grundwasserfiihrende Schicht durch Konvergenz des Endla-
gerbergwerks aus, 148t sich mit numerisch integrierten Ldsungen
der Dispersionsgleichung die Ausbreitung der kontaminierten
Salzlauge berechnen. Unter den hier gewdhlten Annahmen bleiben
die resultierenden Strontium-90 und Cadsium-137-Konzentrationen
bereits in Entfernungen Uber 500 m vom Austrittsort der Lauge
in diese Schicht unter Konzentrationswerten, die, um zu einer
Vergleichsbasis zu gelangen, aus der Strahlenschutzverordnung
fiir Trinkwasser abgeleitet wurden. Dies gilt auch fiir Plutonium
bei Verwendung eines Verteilungskoeffizienten iliber 103 cm3 g-1.
Fiir die langlebigen Radionuklide mit sehr geringen Verteilungs-
koeffizienten wie Technetium oder Jod ergibt sich dagegen, daB
die Konzentration erst in ca. 1 km von dem vollgelaufenen Berg-
werk im Bereich der Vergleichswerte liegen.

Die erzielten Ergebnisse hangen naturgemdaB sowohl absolut als
auch relativ zueinander davon ab, welche Modellannahmen ange-
wandt wurden. So fithrt z.B. die Beriicksichtigung der Verzbdge-
rung der Verteilung der ausgelaugten Radionuklide durch Puf-
fer-, Versatz- und Verfiillmaterialien zu deutlich verminderten
Konzentrationen in der grundwasserfliihrenden Schicht.
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Der fiir die hier durchgefiihrten Untersuchungen gewdhlte Ansatz
sollte daher durch eine genauere Modellierung von Teilen des ge-
samten Transportprozesses der Radionuklide aus den Abfédllen
durch das Grubengebdude bis ins Grundwasser vervollstdndigt wer-
den. Dadurch wird es mdoglich sein, zu belastbaren Aussagen liber
die Nuklidfreisetzung aus einem Endlager beim Stdrfall zu gelan-
gen, aus denen dann z.B. auch Mindestanforderungen an die Quali-
tdat der Abfallprodukte abgeleitet werden kdnnen.



Calculations and Considerations of Sensitivity by an Accident
Model Related to Activity Release from a Drowned Repository for
Radioactive Waste

Abstract

Assuming an accidental drowning of a nuclear waste reposito~
ry in a salt dome during the period of operation it is attemp=
ted to propose sensitive parameters for the release of radionu-
clides in an aquifer. For this purpose, leaching of some radio-
nuclides out of different waste products is calculated. It is
shown that the release of nuclides from MAW products is not neg-
ligible against the release from HAW. In the case of fast and
homogeneous dispersion of the leached nuclides in the brine and
discharge of the contaminated brine in an aquifer by convergen=-
ce of the mine it is possfible to calculate the concentrations
of nuclides in the ground water. Under these conditions the con=
centration of strontium=90 and cesium=137 already within 500 m
from the source do not reach the MPC values given in Radiation
Protection Ordinance which are derived as a standard of com=
parison. The same applies to plutonium, if the distribution co-
efficient is larger than 103cm3g=l. For the longlived radionuc-
lides 1ike technetium and jodine with very small distribution
coefficients the MPC values are reached at 1000 m distance. The
results are functions of the models used. If the retardation of
nuclide transport in the repository by backfill materials s
considered, the calculated concentrations in the aquifer will
decrease.

This evaluation should be completed by a wmore sophisticated
modelling of parts of the nuclide transport from the wastes
through the mine into groundwater. In this manner, it will be
possible to get more reliable results from which, e.g., the mi-
nimum requirements on the quality of the waste products can be
derived.
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1. Einleitung

Das Ziel der im folgenden dargestellten Modelle und Rechnungen
ist die Durchfiihrung einer analytischen Sicherheitsbetrachtung
fiir den angenommenen Auslegungsstdrfall Wassereinbruch in ein
Endlager fiir radioaktive Abfdl1le wdhrend der Betriebsphase. Die
Modelle enthalten zwar im Prinzip alle Prozesse des Transports
in der fliissigen Phase, die Radionuklide aus eingelagerten Ab-
fallen bis in grundwasserfiihrende Schichten bringen kdnnen, sie
sind jedoch sehr vereinfachend und das z.Zt. vorhandene Daten-
material unvollstdndig, so daB zum jetzigen Zeitpunkt lediglich

eine Art Sensitivitdtsanalyse der betrachteten Parameter der Mo-
delle erreicht werden kann.

Fir eine weitere Prazisierung der Modelle miiBten realistischere
Beschreibungen von Teilvorgdngen vorgenommen werden, wie z.B.
der Ausbreitung von Radionukliden 1im Grubengebdaude wund im
Schacht und der damit verbundenen Verzdgerung, der Konvergenz
des vollgelaufenen Grubengebdudes als Funktion der Zeit sowie
der Wirkung von Kammer- und Streckenverschliissen.

Bei Verwendung hinreichend genauer Daten und Modelle wird es
méglich sein, aus den Ergebnissen der Rechnungen Folgerungen
fiir die Spezifikationen der Abfallprodukte in Form von Mindest-
anforderungen an ihre Qualitdt zu gewinnen.

Als erster Schritt zu diesem Ziel sollen die sensitiven Teil-
schritte des Radionuklidtransportes aufgezeigt werden. Hierzu
sind weniger die absoluten Werte der Rechnungen als vielmehr

der Vergleich zwischen verschiedenen Nukliden, Abfallarten und
Verteilungskoeffizienten von Interesse.

Fiir die Berechnungen wird von dem Endlager eines integrierten
Entsorgungszentrums fiir die Wiederaufarbeitung von LWR Brenn-
stoff nach dem PurexprozeB bei 1400 t Uran/a (entsprechend



45 GWe Kernkraftwerksleistung) ausgegangen.

Obwoh1l fiir ein neu aufzufahrendes Endlager in einem Salzstock
solch ein St6rfall duBerst unwahrscheinlich ist, wird ein Stor-
fall angenommen, in dessen Folge ein Kontakt zwischen den einge-
lagerten konditionierten Abf&dllen und einer grundwasserfiihren-
den Schicht auBerhalb des Salzstocks entsteht.

Zundchst wird ein Vergleich des verglasten HAW mit konditionier-
tem mittelaktiven Abfall vorgenommen und anschlieBend die frei-
gesetzte Radionuklidkonzentration aus dem Endlager und deren
Ausbreitung in grundwasserfiihrenden Schichten untersucht.

Folgende Randbedingungen werden angenommen:

- Das Ersaufen des Bergwerks erfolgt wdahrend der Betriebsphase
durch den Schacht. Es wird angenommen, daB sich zum Zeit-
punkt des Wasserzuflusses ein bestimmter Teil der Abfdlle in
nicht verschlossenen Lagerrdumen befindet.

- Die Strecken sind zum Zeitpunkt des Wasserzuflusses und da-
nach unverfiillt, Es wird keine Wirksamkeit der Notverfiillung
des Schachtes unterstellt.

- Durch Konvergenz aus dem Bergwerk verdrdngte Lauge kann nur
in die grundwasserfiihrende Schicht, aus der der WasserzufluB
angenommen wurde, abflieBen, da das Grundwasser 1in dieser
Schicht mit dem Schacht modelIlmdBig ein kommunizierendes
System darstellt. *)

Durch die Konvergenz wird ein hydraulischer Gradient zwischen
Schacht und Grundwasser erzeugt, der um ca. 3 Zehnerpotenzen
iber demjenigen liegt, der die Grundwasserbewegung verursacht
(Daten nach Kap. 4).



- Fiir die Auslaugung der Abfalle werden lediglich die Produkte
betrachtet, d.h. es wird primdr kein EinfluB von Verpackun-
gen auf die Auslaugung angenommen.

- Es wird vorausgesetzt, daB sich die ausgelaugte Aktivitat
im Vergleich zur Ausbreitung im Deckgebirge schnell im Gru-
bengebdude und Schacht verteilt. Prozesse dieser Art kdnnen
durch thermische Konvektion bzw. Umldsevorgange bewirkt wer-
den. Verzdgerungen des RN-Transportes im Grubengebdude und
Schacht bleiben dabei unberiicksichtigt.

- Durch den Ersaufvorgang erfdahrt das Grubengebdude keine Ver-
dnderung seiner Standfestigkeit.

- Filir die Ausbreitungsrechnungen wird das Deckgebirge als homo-
genes Medium angesetzt. Hierbei wird angenommen, daB in der
gesamten grundwasserflihrenden Schicht die Verteilungskoeffi-
zienten gleich sind, und daB keine Kliifte bzw. Spalte vorhan-
den sind, die schnellere Transportprozesse ermdglichen kdnn-
ten.

- Es wird angenommen, daB8 in hinreichender Entfernung von der
Kontaktstelle zwischen Lauge und Grundwasser die Ausbreitung
gemdB einer Punktquelle im Halbraum berechnet werden kann,
Diese Annahme 'ist konservativ, wie ein Vergleich zwischen
einer punkt- und einer linienfOormigen Quelle zeigt.

Abbildung 1 zeigt eine schematische Darstellung des zugrunde ge-
legten Storfallmodells fiir das Grubengebdude, die grundwasser-
flihrende Schicht und den voll Wasser gelaufenen Schacht.



2. Untersuchte Abfallarten

Fir die Untersuchung wurde eine Auswahl der AbfallstrOome einer
Wiederaufarbeitungsanlage getroffen, die die Abfallarten mit
dem groBten Gefahrdungspotential beinhaltet. Diese Abfdlle sind
verglaster HAW, zementierte wdBrige mittelaktive Abfdlle (MAW-
Konzentrate aus der Wiederaufarbeitung und Chemieabwdsser aus
der Brennelementfabrikation), Brennelementhiilsen und Struktur-
teile, Feedkldrschlamm, plutoniumhaltiger LAW aus der Brennele-
mentfabrikation und Kesselfilter. Da die Chemieabwdsser aus der
Plutoniumbrennelementfabrikation nur einen volumenmdBig geri-
ngen Anteil dieses Abfallstromes ausmachen, unterscheiden sich
die Radionuklidkonzentrationen dieser zusammengefaBten Abfall-
art nur unwesentlich von den reinen MAW-Konzentraten. In diesen
Abfdallen werden die Spaltprodukte Sr-90, Tc-99, Cs-137 und
J-129 sowie die Alpha-Strahler Pu-238, Pu-239 sowie das aus
Pu-241 entstandene Am-241 und Np-237 untersucht. Tabelle 1 gibt
die spezifische Aktivitdt dieser Nuklide in den oben genannten
Abfdallen an. Zusdtzlich wird die Anzahl der Abfallbehdlter pro
Jahr aus einer 1400 jato Wiederaufarbeitungsanlage angegeben.
Der HAW ist 1in 75 1-Glasbldcken mit einem Oberfldchen zu
Volumen-Verhaltnis von 0,15 cm-l fixiert, die ibrigen Abfdlle
liegen in 400 1-Fdssern mit einem Verhdltnis von Oberfldalche zu
Volumen von 0,07 cm=1 vor. Die hier genannten Oberflachen zu
Volumen-Verhdltnisse beziehen sich auf die geometrischen
Oberflachen der Produkte.

Die Dichten der Abfdalle sind in Tabelle 1 aufgefihrt.
In Tabelle 2 sind die Auslaugraten fiir die verschiedenen
Nuklide und Abfallarten in quindrer Lauge angegeben. Quindre

Lauge hat die Zusammensetzung (in Gew.-% nach D'Ans /7/):

MgCly: 24,8%, MgSOz: 2,0%, NaCl: 2,4%, KC1: 3,9%, Hp0: 66,9%.



Es ist eine der thermodynamisch moglichen Gleichgewichtslaugen,
die bei Anwesenheit der entsprechenden Salzminerale auftreten
konnte. Wegen ihres hohen MgClip-Gehaltes wirkt sie besonders
korrosiv und wird deshalb hier als konservatives Auslaugmedium
angesehen.

Die Auslaugraten fir die Spaltprodukte Strontium und Cdsium gel-
ten bei Zimmertemperatur in quindrer Lauge, die Auslaugrate fiir
Technetium gilt in destilliertem Wasser ebenfalls bei Zimmer-
temperatur. Fiir Plutonium ist die Auslaugrate im Falle des HAW
in quindrer Lauge sowohl bei Zimmertemperatur als auch bei
115°C angegeben. Die Auslaugraten wurden bei Atmosphdrendruck
gemessen, In dieser Tabelle ist die gleiche Auslaugrate fiir
Feedkldrschlamm und plutoniumhaltigen LAW aus der Plutonium-
brennelementfabrikation wie fiir zementierte MAW-Konzentrate an-
genommen worden. Obzwar das Konditionierungskonzept fiir Feed-
kldrschlamm und dem plutoniumhaltigen LAW aus der Brennelement-
fabrikation (Kat. III) eine heterogene Fixierung vorsieht, wird
mange]sk Daten bei den folgenden Berechnungen die Auslaugrate
flir verglasten HAW angesetzt.

3. Aktivitdtsfreisetzung aus den Abfdllen

Entsprechend den oben angegebenen Randbedingungen wird angenom-
men, daB sich die Abfdlle sofort nach dem Vollaufen des Endla-
gerbergwerks 1in Kontakt mit der Lauge befinden, d.h. es wird
keine Wirksamkeit eines Behdlters unterstellt. Die aus den Ab-
fdllen freigesetzte Aktivitat als Funktion der Zeit wird nach
den Formeln in Tabelle 3 berechnet. In der 1. Formel wird die
freigesetzte Aktivitdt aus der Wurzel der Zeit berechnet. Diese
Abhdngigkeit entspricht einem durch Diffusionsvorgdnge bestimm-
ten TransportprozeB 'von Radionukliden aus dem Produkt. Die 2.
Formel berilicksichtigt zusdtzlich zum Auslaugvorgang eine evtl.
Verdnderung des Oberfldchen zu Volumen-Verhdltnisses mit der
Zeit. Anderungen dieses Verhdltnisses kdnnten z.B. durch mecha-



nische Einwirkung auf das Produkt entstehen. Die 3. Formel gibt
schlieBlich die ausgelaugte Aktivitdt als 1lineare Funktion der

Zeit an. Diese Auslaugung kann formal einem Korrosionsvorgang
zugeordnet werden.

Zundachst wurden nach der Formel 1 in Tabelle 3 die ausgelaugten
Aktivitdaten mit der Wurzel aus der Zeit fiir die verschiedenen
Radionuklide und Abfallarten der Tabelle 1 mit den Auslaugraten

nach Tabelle 2 berechnet. Hierbei wurden 2 Alternativen betrach-
tet:

- Die ausgelaugte Aktivitat wird auf die gesamten Abf&dlle von
1400 t wiederaufgearbeitetem Uran bezogen (entsprechend 45
GWe). Diese Menge entspricht ca. 7 HAW-Bohrléchern bzw. 1,5
MAW-Kammern. Es wird davon ausgegangen, daB nur diese Abfal-
le filir die Auslaugung zur Verfligung stehen. '

- Zum anderen wird die ausgelaugte Aktivitat auf ein Bohrloch
mit verglastem HAW (300 m tief) bzw. eine MAW-Lagerkammer
(5000 m3) mit zementierten waBrigen mittelaktiven Abfdllen
bezogen. Weiter wird vorausgesetzt, daB die librigen Lagerkam-
mern bzw. Bohrldcher dicht verschlossen sind, so daB aus die-
sen keine Aktivitdt freigesetzt werden kann. Das zur Verfii-
gung stehende Aktivitdatsinventar betrdagt im Falle des HAW-
Bohrloches nach dem Konzept der Physikalisch-Technischen Bun-
desanstalt /10/ ca. 14% einer Jahrescharge der 1400 jato Wie-

deraufarbeitungsanlage, bei der MAW-Kammer ca. 67% einer
Jahrescharge.

Die Abbildungen 2 und 3 zeigen den Verlauf der freigesetzten Ak-
tivitdt aus den verschiedenen Abfallprodukten fiir die Radionu-
klide Sr-90 und Pu-239 bezogen auf den gesamten Abfall von 1400
t wiederaufgearbeiteten Uran. Hierbei sind die Auslaugraten

nach Tabelle 2 fir Normaldruck und Zimmertemperatur zugrunde ge-
legt.




Bei beiden Radionukliden zeigt sich, daB das Maximum der ausge-
laugten Aktivitat zu einem Zeitpunkt auftritt, der kleiner als
die Halbwertszeit des Nuklids 1ist. Insbesondere hdngt dieser
Zeitpunkt nicht von der Auslaugrate ab. Diese Tatsache riihrt da-
her, daB bei der Bestimmung des Maximums nach Formel 1 in Tab.3
das Maximum der ausgelaugten Aktivitdt nur eine Funktion von
der Halbwertszeit des Nuklids 1ist. Fiir alle Abfallarten, die
hier untersucht wurden, liegt das Maximum fiir Sr-90 bei 20,6
Jahren, fir Pu-239 bei 17.000 Jahren. Der in diesen beiden Ab-
bildungen gezeigte Kurvenverlauf gilt, solange Abreicherungsef-
fekte im Produkt vernachlédssigbar sind und sich das Produkt in
seiner chemischen und physikalischen Beschaffenheit nicht é&n-
dert. Insbesondere kann auch die Wirksamkeit von Schutzschich-
ten, die sich unter gewissen Bedingungen auf Glasprodukten bil-
den, nicht erfaBt werden.

In den Abschnitten 3.1 bis 3.5 werden die aus den Auslaugrech-
nungen gewonnenen Ergebnisse dargestellt.

3.1 Vergleich HAW-Bohrloch / MAW-Kammer

Betrachtet man ein HAW-Bohrloch mit verglastem HAW und eine MAW-
Lagerkammer mit zementiertem MAW, so ergibt sich, daB nach 20,6
Jahren insgesamt 4700 Ci Sr-90 ausgelaugt sind, wobei 28% die-
ser Aktivitdt aus den zementierten MAW-Abfdlllen stammen. Fir
Cs-137 tritt das Maximum nach 21,6 Jahren mit einer gesamten
ausgelaugten Aktivitdat von 26.000 Ci auf, wovon 81% aus dem MAW
stammen. Fiir diesen Vergleich wurden die bei Normaldruck und
Zimmertemperatur gemessenen Auslaugraten sowohl fiir HAW als
auch fiir MAW benutzt. Fiir Pu-239 gilt, daB mit einer Auslaugra-
te, die fir Zimmertemperatur bestimmt wurde, im Maximum ca. 15
Ci ausgelaugt sind. Davon stammt ca. 1% aus dem verglasten HAW.
Entsprechend dem Einlagerungskonzept fiir HAW im Bohrloch be-
tragt die Temperatur des Glases auBen, d.h. an der Stelle, wo
die Auslaugung im Stérfall stattfinden kdonnte, ca. 200°C. Die
z.Zt. verfligbharen nuklidspezifischen Auslaugraten beziehen sich



maximal auf die Auslaugung bis 115°C. Wird die Auslaugrate in
quindrer Lauge bei 115°C zugrunde gelegt, ergibt sich im Maxi-
mum eine ausgelaugte Aktivitdt von ca. 250 Ci, davon stammen 6%
aus dem MAW. Mit dieser um den Faktor 3300 hdoheren Auslaugrate
ergibt sich, daB nach ca. 3000 Jahren die gesamte Pu-239-Aktivi-
tdt aus dem HAW ausgelaugt ware. Entsprechende Temperaturabhadn-
gigkeiten miBten auch fiir die Nuklide Strontium und Casium un-
tersucht werden, doch fehlen z.Zt. hierzu die erforderlichen Da-
ten.

Ein Vergleich der anderen MAW-Teilstrome folgt im ndchsten Kapi-
tel.

3.2 Freisetzung aus einer gesamten Jahrescharge

Fiihrt man diese Auslaugrechnungen fiir die gesamten Abfalle, die
einer Wiederaufarbeitung von 1400 t Uran entsprechen, durch, er-
hdlt man folgende Ergebnisse:

Im Maximum betrdgt die ausgelaugte Sr-90-Aktivitdt ca. 30.000
Ci, davon stammen 70% aus dem verglasten HAW, 25% aus zementier-
ten Hiilsen. Fiir Cs-137 ergibt sich eine maximal ausgelaugte Ak-
tivitdt von 200.000 Ci, 50% hiervon kommen aus den Brennelement-
hiilsen und Strukturteilen, 20% aus den zementierten wdBrigen
MAW-Produkten. Diese Rechnungen wurden wieder mit den bei Zim-
mertemperatur gemessenen Auslaugraten durchgefiihrt.

Mit der Auslaugrate fiir Pu-239 aus HAW bei 115°C wdre nach ca.
3000 Jahren die gesamte Plutoniumaktivitdat aus dem HAW ausge-
laugt. Im Maximum des Aktivitdtsverlaufs stammen lber 90% des
Plutoniums aus dem HAW.



3.3 Vergleich verschiedener Auslaugmodelle

In den Abbildungen 4 und 5 ist die ausgelaugte Aktivitdt als
Funktion der Zeit filir verschiedene Auslaugmodelle dargestellt.
Abbildung 4 zeigt die ausgelaugte Sr-90-Aktivitdt aus dem HAW.
Die durch x charakterisierte Kurve entspricht der HAW-Kurve in
Abbildung 2. Die beiden eng zusammenliegenden durch Quadrat und
Pluszeichen gekennzeichneten Kurven entsprechen Korrosionsmodel-
len nach Formel 3 in Tabelle 3. Die durch Symbole Dreieck und
Kreis bezeichnete Kurven entsprechen Auslaugvorgdngen, bei de-
nen eine zeitliche Anderung des Oberfldachen zu Volumen-Verhdlt-
nisses auftritt. Je nach verwendetem Auslaugmodell é&ndert sich
der Zeitpunkt des Maximums,

Wesentliche Unterschiede zeigen sich auch 1im Absolutwert der
ausgelaugten Aktivitdt zum Zeitpunkt des Maximums. Die Auslau-
gung nach einer 1linearen Zeitabhdngigkeit liefert eine ca. 10
mal hohere ausgelaugte Aktivitdt, bei einem variablen Oberfld-
chenvolumenverhdltnis ist eine weitere Erhdohung um einen Faktor
10 moglich im Vergleich zu einer nach der / t-Abhdngigkeit be-
rechneten Auslaugung (fiir g = 1 in Gleichung 2 in Tab. 3).

In Abb. 5 1ist die ausgelaugte Pu-239-Aktivitat aus verglastem
hochaktivem Abfall als Funktion der Zeit dargestellt. Es zeigt
sich, daB mit der Auslaugrate, die fiir quindre Lauge bei 115°C
gilt, nach ca. 50 Jahren die gesamte Aktivitdt freigesetzt wi-
re, wenn die Auslaugung nach Formel 3 1in Tabelle 3 berechnet
wird. Mit einer Auslaugung nach Formel 1 wdre erst nach ca.
3000 Jahren die gesamte Aktivitdat freigesetzt. Danach wird die
Zeitabhdngigkeit allein durch den radioaktiven Zerfall be-
stimmt.

3.4 Standzeiten verschiedener Abfallprodukte

Filr die Anwendbarkeit der verschiedenen Auslaugformeln nach Ta-
belle 3 gilt die Voraussetzung, daB sich das Produkt iiber den
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gesamten Zeitraum, fiir den die Auslaugung betrachtet werden
soll, hinsichtlich der Auslaugmechanismen nicht &dndert. Ebenso
wird die die Auslaugrate bestimmende Diffusionskonstante, die
fliir kurze Zeiten im Labor gemessen wurde, als zeitlich konstant
angenommen. Insbesondere im Falle des Plutoniums, bei dem das
Maximum der freigesetzten Aktivitdt nach ca. 3000 bzw. 17.000
Jahren auftritt, erscheint dies unwahrscheinlich. Aus diesem
Grund wird ein weiterer Parameter in die Betrachtungen einge-
fihrt, namlich die Standzeit der Abfallprodukte. Die angenomme-
nen Zeiten sind in Tabelle 4 aufgefiihrt. Diese Annahme wird un-
geachtet der Beobachtungen eingefiihrt, daB sich unter Einwir-
kung von hydrostatischem Druck Schutzschichten auf dem Produkt
bilden, die die Auslaugung verzdégern konnen /11/.

Als Schdtzwert fir Zementprodukte wird 50 a, fiir HAW-Produkte
eine um den Faktor 10 ldngere Standzeit angenommen.

Bis zum Erreichen der Standzeit wird die ausgelaugte Aktivitdt
nach Formel 1 berechnet. Bei Erreichen der Standzeit wird ange-
nommen, daB das Produkt den noch darin verbliebenen Anteil des
Radionuklids instantan freisetzt. Die Standzeiten stellen im
Sinne der in der Einleitung aufgefiihrten Betrachtungen einen
moglichen Parameter zur Beschreibung der Freisetzungsvorgdange
dar. Fiir die beiden Isotope Sr-90 und Pu-239 sind in den Abb. 6
und 7 die ausgelaugten Aktivitdten als Funktion der Zeit bei Be-
riicksichtigung von Standzeiten der Abfallprodukte dargestellt.
Bis zum Erreichen der Standzeit entsprechen die Kurvenverldufe
denen in Abb.2 und 3. Betrachtet man die Auslaugrate von Sr-90,
ergibt sich filir den verglasten HAW, daB das Maximum der ausge-
laugten Aktivitdt nach 20,6 Jahren auftritt. Bei einer Stand-
zeit von 500 Jahren fiir HAW bringt die dann eintretende instan-
tane Freisetzung keinen wesentlichen Beitrag mehr, da bereits
das meiste Sr-90 zerfallen ist. Wesentlich anders sieht der Kur-
venverlauf im Falle des Feedkldrschlamms aus, da die schlagarti-
ge Freisetzung der gebundenen Aktivitdat nur kurze Zeit nach dem
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nach Formel 1 berechneten Maximum auftritt. Dadurch vergroéBert
sich die freigesetzte Aktivitdt um 3 Zehnerpotenzen auf der Ba=
sis der getroffenen Annahme.

Die Freisetzungskurven fiir Pu=239 sind in Abb. 7 dargestellt.

In Abb. 8 sind die Summenkurven der ausgelaugten Aktivitaten
der betrachteten Abfdlle aufgetragen. Hierbei sind die jeweili-
gen Standzeiten der Abfallprodukte beriicksichtigt, wobei die
bei Zimmertemperatur und Normaldruck gemessenen Auslaugraten
zugrunde liegen.

3.5 EinfluB von Behdltern auf die Auslaugung

Die Abbildungen 9 und 10 zeigen den EinfluB unterschiedlicher
Behdlterstandzeiten auf die Auslaugkurve der Nuklide Sr<90 und
Pu<=239 aus hochaktiven verglasten Abfdallen. Bei der Berechnung
dieser Kurven wurde davon ausgegangen, daB bis zum Erreichen
der Behdlterstandzeit keine Aktivitdtsfreisetzung erfolgt. Da=
nach wird nach der Formel 1 in Tabelle 3 die Auslaugung nach
der vt Abhdngigkeit berechnet bis zum Erreichen der Standzeit
des Abfallprodukts. In Abb. 9 sind die Kurven fiir 4 verschiede-
ne Behdlterstandzeiten dargestellt. Die durch Rechtecke gekenn-
zeichnete Kurve zeigt die ausgelaugte Aktivitdt als Funktion
der Zeit ohne Wirksamkeit eines Behdlters, d.h. die Auslaugung
beginnt zum Zeitpunkt O. Die durch Kreise bezeichnete Kurve
zeigt einen Behdlter der Standzeit 50 Jahre. Bis zum Erreichen
der Standzeit wird keine Aktivitat freigesetzt, danach wird aus=
gelaugt und zum Zeitpunkt 550 Jahren wird der Rest der noch im
Produkt vorhandenen Aktivitdt instantan freigesetzt. Die beiden
anderen Kurven zeigen analoge Vorgdnge fiir einen Behdlter mit
100 Jahren und einen mit 300 Jahren Standzeit. Man kann diesen
Kurven entnehmen, daB das Vorhandensein eines Behdlters mit
Standzeiten zwischen 50 und 300 Jahren die im Maximum freige=
setzte Sr<90<Aktivitdt um mehrere Zehnerpotenzen vermindern
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kann. Fiir Pu-239 ist in Abb. 10 der EinfluB eines 300 Jahre
standhaltenden Behdlters dargestellt. Es zeigt sich, daB im
Fall dieses Isotops nahezu die gesamte Anfangsaktivitdt auch
bei Vorhandensein eines 300-Jahre-Behdlters aus dem Produkt
freigesetzt wird. In diesem Falle treten jedoch Effekte auf,
die bei dieser Betrachtung primdr nicht beriicksichtigt sind.
Z.B. dandert sich innerhalb von 300 Jahren die Temperatur der Ab-
fallprodukte, so daB auch die Auslaugrate des Glases abnehmen
wird.

Abbildung 11 zeigt den Verlauf der ausgelaugten Sr-90-Aktivitat
als Funktion der Zeit under dem Aspekt, daB die Auslaugrate ei-
ne Funktion der Temperatur dist. Wie in Kap. 3.1 erwdhnt, be-
triagt die AuBentemperatur der Glasbldcke relativ kurze Zeit
nach der Einlagerung ca. 200°C. Das HAW-Glas erfdhrt eine
Temperaturabnahme von dieser Temperatur auf ca. 140°C dinnerhalb
von ca. 200 Jahren und auf ca. 100°C innerhalb von 500 Jahren
/12/. Fiir die Auslaugraten werden bei 200°C Ry =10-3 g cm-2d-1
bei 100°C Rp= 10-% g cm-2d-1 und bei 20°C Ry =10 g cm-2d-1
angesetzt. Die Zwischenwerte werden nach

RL = 1,0-10-5 exp (0,0256-T) - (g cm=2 d-1)

interpoliert (T in Celsiusgraden). Die mit dieser Interpolation
berechneten Auslaugraten werden in die Formel 1 der Tabelle 3
eingesetzt und iiber den weiteren Zeitverlauf konstant gehalten.

Fir Sr-90 vermindert sich die im Maximum ausgelaugte Aktivitat
aufgrund der reduzierten Auslaugrate bei einem 200 Jahre-Behdl-
ter um den Faktor 104 und bei einem 500 Jahre iiberdauernden Be-
hdalter um ca. 6 Zehnerpotenzen. Hierbei 1ist auch die Abnahme
der Aktivitdt des Glases wdhrend der Behdlterstandzeit beriick-
sichtigt.
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In Abb. 1la ist der Verlauf der ausgelaugten Pu-239-Aktivitat
als Funktion der Zeit, analog wie in Abb. 11 fiir Sr-90 darge-
stel1t. Hierbei wurde die gleiche Temperaturabhdngigkeit der
Auslaugung wie fir Sr-90 angenommen. Die Ergebnisse zeigen je-
doch, daB im Gegensatz zu Sr-90 die im Maximum ausgelaugte Akti-
vitdt unverdndert bleibt. Sie ist 1lediglich um die Behdlter-
standzeit verschoben. Bestimmend fiir dieses model1mdBige Verhal-
ten des Plutoniums ist die Wahl der Standzeit des Glasproduktes
(hier 500 a). Bei geringeren Glastemperaturen sind allerdings
auch ldngere Standzeiten denkbar.

3.6 Folgerungen aus den Auslaugrechnungen

Zusammenfassend kann aus den vorliegenden Rechnungen gefolgert
werden, daB die Annahme einer Standzeit fliir Produkte und Behdl-
ter einen wesentlichen EinfluB hat. Ausschlaggebend ist dabei
nicht der absolute Betrag der Standzeit, sondern die Tatsache,
daB ein intakter Behdlter bzw. Produkt eine Aktivitdtsfreiset-
zung verhindert in dem Zeitraum, in dem durch hohe Temperaturen
die Auslaugrate hoch wdre und die Aktivitdt noch nicht abgeklun-
gen ist. Jedoch sind Verzdgerungszeiten fiir die Freisetzung von
Radionukliden aus dem Endlager oder den Abfallprodukten nur
dann wirksam, wenn sie wenigstens in der GroBenordnung der Halb-
wertszeit der betrachteten NukTide liegen.

Die dargestellten Ergebnisse zeigen, daB die aus mittelaktiven
Abfdallen (Konzentrate aus der Wiederaufarbeitung und Chemieab-
wdsser aus der Pu-Brennelementfabrikation) im Falle des Stor-
falls "Wassereinbruch" freigesetzte Aktivitdt nicht vernach-
ldassigbar gegeniiber der aus dem HAW ist. Wahrend fiir hochaktive
Abfdlle beispielsweise durch eine Verbesserung der Verpackung
und Behdlter die freigesetzte Aktivitdt verringert werden kann,
ist bei dem mengenmdBig wesentlich groBeren Anfall an mittelak-



tiven Abfdllen eine besondere Bedeutung auf das Produkt selbst,
den Versatz, die Verfiillung und den VerschluB der Lagerkammern
zu legen.

4. Ausbreitung der Aktivitdt im Endlager und in einer grund=

wasserfiihrenden Schicht

Nach dem von der PTB vorgeschlagenen Konzept hat das Endlager
ein Volumen von ca. 900.000 m3, Entsprechend der Annahme einer
schnellen Durchmischung des zugeflossenen Wassers bzw. der Lau=<
ge in dem Bergwerk durch Umldsevorgdnge bzw. thermische Konvek=
tionsstromungen berechnet sich der zeitliche Konzentrationsver=
lauf der Aktivitdt im Bergwerk aus den Aktivitdten in Abb. 8 di=
vidiert durch das Volumen des Bergwerks. Da insbesondere neu
aufgefahrene Bergwerke infolge des Gebirgsdrucks hohe Volumen=
konvergenzraten besitzen, wird angenommen, daB wdhrend der
ersten Jahre nach dem Ersaufen des Endlagers Jjdhrlich ca. 1
Vol.<% kontaminierte Lauge in die grundwasserfiihrende Schicht
gedriickt wird, aus der der WasserzufluB erfolgtef)In der grund-
wasserfiihrenden Schicht wird die Ausbreitung der Aktivitdt als
ein Dispersionsvorgang in einem beliebig ausgedehnten dreidimen=<
sionalen Raum fiir eine Punktquelle beschrieben /13, 14/.

Fiir begrenzte Grundwasserleiter mit einer Mdachtigkeit iiber 300
m zeigt sich, daB bis ca. 1 km Entfernung von der Quelle die An=
nahme eines unendlichen Halbraums, in dem die Ausbreitung statt-
findet, eine hinreichende Nédherung fiir die hier betrachteten
Falle ist.

In Tabelle 5 1ist die LOsung der Dispersionsgleichung fiir eine
Punktquelle dargestellt, wobei die Quelle nur zum Zeitpunkt t=0
Aktivitdt emittiert (QuellstoB). Die Berechnung der Konzentra=
tion als Funktion des Ortes und der Zeit fiir eine zeitlich kon-=
tinuierliche Quelle ergibt sich durch numerische Integration
iber die Zeit. Die zeitabhdngige Auslaugung wurde hierbei be=

+) Nach /15/ betrdgt die Konvergenzrate von laugegefiillten

Kavernen ca. 0.6 Vol.%.1in den ersten Monaten.
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ricksichtigt. Die Rechnungen wurden mit den Daten in Tab. 6
durchgefiihrt. Die Ergebnisse der Ausbreitungsrechnungen sind in
Abb. 12 bis 15 dargestelit.

Die Abb. 12 zeigt eine Prinzipdarsteliung der Ausbreitung eines
Radionukiids. Um den Stromfaden in FlieBrichtung des Grundwas-
sers ist der Bereich dargestellt, innerhalb dessen die im Strom-
faden auftretende Konzentration auf 1% abgenommen hat. Raumlich
entspricht dies einem Rotationskdrper um den Stromfaden. Die
folgenden Abbildungen zeigen die Konzentration der Pu-239-Akti-
vitdt im Grundwasser in Curie/m3 als Funktion des Ortes und der
Zeit.

In Tabelle 7 sind auBer den filir die Ausbreitung von Radionukli-
den wichtigen Verteilungskoeffizienten und Retardationsfaktoren,
die maximalen Konzentrationen der betrachteten Radionuklide im
vollgelaufenen Bergwerk sowie die Zeiten, die fiir einen Radionu-
klidtransport iiber eine Entfernung von 1 km erforderlich wdren,
angegeben. In der letzten Spalte ist die aus der Anlage IV,
Tab. IV der Str1SchVY vom 13.10.1976 abgeleitete maximal zuldssi-
ge Konzentration der jeweiligen Nuklide aufgefiihrt.

Die Transportzeit der Radionuklide berechnet sich aus der Grund-
wassergeschwindigkeit, dem Verteilungskoeffizienten, der Dichte
und der Porositdat der betrachteten Grundwasserschicht nach Ta-
belle 5. Fiir die beiden Isotope Pu-238 und Pu-239 wurde eine Va-
riation des Verteilungskoeffizienten zwischen 0 und

1000 cm?® g-1 vorgenommen. Wihrend die beiden Spaltprodukte
Tc-99 und J-129 nur geringe Wechselwirkung mit dem Medium, in
dem die Ausbreitung stattfindet, zeigen (daher geringe Kq-Wer-
te), héngt der Kyq-Wert flir Plutonium von vielen Faktoren, wie
z.B. Oxidationsstufe, pH-Wert, Kolloidbildung usw. ab. Allein
aufgrund der im Verhdltnis zur Halbwertszeit langen Transport-
zeiten 188t sich filir die Spaltprodukte Sr-90 und Cs-137 abschat-
zen, daB die Konzentrationen dieser Isotope in relativ geringer
Entfernung von der Kontaktstelle zwischen Grubenlauge und Grund-
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wasser auf Werte unter den zuldssigen abgeklungen ist.

Fiir Tc=-99 und J-129 ergibt sich unter der Annahme einer konstan-
ten Freisetzungsrate mit dem Verteilungskoeffizienten K4q=0 cm3
g-1 fiir 1 km Abstand von dem vollgelaufenen Endlager eine Grund-
wasserkontamination, die liber den zuldssigen Grenzwerten liegt.
Fiir Pu-239 1liegt die maximale Konzentration in 1000 m Entfer-
nung bei K4 = 100 cm?® g-=1 im Bereich des abgeleiteten MZK-Wer-
tes, bei Kq = 1000 cm?3 g-1 viele Zehnerpotenzen darunter.

Bei den vorhergehenden Betrachtungen wurde davon ausgegangen,
daB die Konvergenzrate des Bergwerks unabhdngig von der Zeit
konstant bleibt. Dieser Ansatz ist unrealistisch und sehr pessi-
mistisch. Insbesondere bei vollgelaufenen Bergwerken, in denen
ein teilweiser Ausgleich des Gebirgsdrucks vorhanden ist, kann
man davon ausgehen, daB die Konvergenzrate abnimmt. Da keine Da-
ten iiber die Konvergenzen in vollgelaufenen Bergwerken vorlie-
gen, wurde der zeitliche Verlauf der Konvergenzrate folgenderma-
Ben postuliert. Bis 10 a nach dem Vollaufen ist die Rate 1 Vol.-
%/a, bis 500 a 0,01 Vol.-%/a, bis 1000 a noch eine Zehnerpotenz
geringer und fiir Zeiten iiber 1000 Jahren tritt keine Konvergenz
mehr auf. Unter dieser Annahme wiirden bis ca. 100 a ca. 20% des
gesamten Laugevolumens freigesetzt.

Fiir Pu<239 und Tc-99 sind die Ergebnisse der Ausbreitungsrech-
nungen nach den beiden verwendeten Modellen in Tab. 8 gegeniiber-
gestellt. Daraus ist ersichtlich, daB bei Beriicksichtigung der
zeitlich verdnderlichen Konvergenzrate die maximale Konzentra-
tion der Radionuklide im Grundwasser nicht nur linear mit dem
geringeren freigesetzten Laugevolumen abnimmt, sondern wesent-
lich, d.h. um den Faktor 100 bis 1000, niedriger liegt. Dies be-
deutet, daB gegeniiber dem einfachen Freisetzungsmodell Radionu-
k1idkonzentrationen auch filir die langlebigen Nuklide mit gerin-
ger Riickhaltung in Gesteinsschichten im Bereich der MZK-Werte
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gefunden werden. Dieser Effekt ist auf die Wirksamkeit der
Fixierung der Abfallprodukte bzw. Verpackungen zuriickzufiihren,
in den Zeitraumen, in denen eine hohe Konvergenzrate der Lauge
aus dem Bergwerk vorhanden dist. In langeren Zeiten (bis zur
Standzeit) nimmt zwar die Kontamination der Lauge im Bergwerk
zu, das freigesetzte Laugenvolumen pro Zeiteinheit nimmt jedoch
ab.

5. Diskussion

Mit Hilfe der durchgefiihrten Rechnungen anhand eines einfachen
Storfalimodells und angenommener Folgen des Stdrfalls kann die
Grundwasserkontamination als Funktion von Ort und Zeit abge-
schatzt werden. Daraus lassen sich Riickschliisse auf

Eigenschaften der im Endlager befindlichen Abfallprodukte bzw.
Verpackungen der Produkte usw. ziehen. AuBerdem zeigt diese Ab-

schatzung, welche Parameter die Ergebnisse wesentlich beeinflus-
sen.

Fir die Abfdlle gilt, daB sowohl die Auslaugrate als auch die
Standzeit der Produkte den Quellterm (d.h. die Radionuklidkon-
zentration in der freigesetzten Lauge) wesentlich bestimmen. Be-
halter, die die Abfdalle filir bestimmte Zeit vor dem direkten
Laugezutritt schiitzen, bewirken, daB kurzlebige Radionuklide
zerfallen sind und die Temperatur besonders bei hochaktiven Ab-
fallen deutlich vermindert ist, ehe eine Auslaugung erfolgt.
Durch Einbringen von kiinstlichen Barrieren, wie z.B. Versatz
bzw. Verflillung der Abfallkammern und Strecken mit geeigneten
Materialien mit hoher Dichtigkeit und guten Retentionseigen-
schaften fiir Radionuklide, 138t sich die Durchmischung der Lau-
ge im Bergwerk verzégern. Durch den geringeren Resthohlraum ist
das AusmaB der Volumenkonvergenz und damit die Abgaberate konta-
minierter Lauge bei dem hier unterstellten Stdrfall geringer.
Eine Verzogerung der Verteilung der Kontamination 1in der im
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Storfall zugeflossenen Lauge kdnnte evtl. auch durch eine geeig-
nete Wahl der Geometrie des Streckensystems erreicht werden.-

GroBen, die nicht durch kiinstliche MaBnahmen beeinfluBbar schei-
nen, sind die Eigenschaften der geologischen Schicht, in der
die Ausbreitung der Kontamination stattfindet. Hierzu gehbren
im wesentlichen der Kq-Wert und die Kliftigkeit der Schicht
nach dem Vollaufen des Bergwerks.

Die Rechnungen zeigen aber auch, daB fiir die langlebigen Radio-
nuklide die Konzentration im Grundwasser im wesentlichen durch
die Retention in der geologischen Formation bestimmt wird. Be-
sonders filir Tc-99 und J-129 mit extrem geringer Wechselwirkung
mit dem Gestein muB ein deutliches Gewicht auf zusdtzliche Bar-
rieren wie Produkt, Verpackung, Zwickelverfiillung sowie Verfiil-
lung von Strecken und Schdchten gelegt werden.

Die hier durchgefiihrten Rechnungen zeigen, daB fiir den betrach-
teten Stdorfall die heutigen Abfallprodukte im Zusammenwirken
mit weiteren Barrieren zu akzeptablen Radionuklidkonzentratio-
nen im Grundwasser fiihren. Das heiBt, das Freisetzungsverhalten
der heutigen Produkte erfiillt im wesentlichen die Anforderun-
gen, die man aus dem betrachteten Stdorfall Wassereinbruch in
der Betriebsphase ableiten kann. Signifikante Anderungen der
Ergebnisse sind Jjedoch mdglich, wenn genauere Modellannahmen
zugrunde gelegt werden. So fiihrt z.B. die Berlicksichtigung der
Verz6gerung der Verteilung der ausgelaugten Radionuklide im
Grubengebdude durch Puffer-, Versatz- und Verfiillmaterialien zu
deutlich verminderten Konzentrationen in der grundwasserfiih-
renden Schicht. Andererseits kdonnte die Ausbreitung in einem
inhomogenen Aquifer die Verteilung und Retention der Nuklide
méglicherweise negativ beeinflussen.

In Anbetracht der offenen Hohlrdume des Endlagerbergwerks, der
hohen Temperatur besonders des HAW und der hohen Spaltproduktin-
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ventare ist der Stdrfall Wassereinbruch 1in der Betriebsphase
ausschlaggebend beziiglich den Anforderungen an die Abfallproduk-
te.

AbschiieBend sol1 noch darauf hingewiesen werden, daB8 die Ver-
gleiche der Aktivitdtskonzentration der Radionuklide mit den
nach der Str1SchV abgeleiteten maximalen Aktivitatskonzentratio-
nen zwar hilfreich sind, jedoch nicht die Berechnung der tat-
sdchlichen Dosisbelastung der Bevdlkerung in der Umgebung eines
vollgelaufenen Endlagers iiber die Nahrungskette ersetzen kon-
nen.
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Tabelle 1: Aktivitat Ci/Gebinde und Dichte der Abfdlle fir
eine 1400 jato Wiederaufarbeitungsanlage

NukTid HAW Zementierter BE-HiUlsen, FKS LAWPu Kgsse]fi]ter
Ci wiBriger MAW') Strukturteile Kat.II1 mit Jod

Sr-90 5 1200 16,4 153 2392 - 2,1
Tc-99 12,3 -- - 5,14 - -
Cs-137 74700 25,7 220 3670 -- 3,0
Pu-238 9,52 0,48 10,2 17,0 8,5 0,12
Pu-239 0,94 0,048 1 1,67 0,84 0,01
Pu-241 431,2 22,2 462 770 385 5,54
Am-241 489 3,15 1 22,4 1,98 0,03
Np-237 0,3 - g - 1074 5 - 1070 - --
J-129 - - -- - - 0,145
Anzahl/a 1760 10417 2100 700 4760 400
Anzahl1/ 250 7000 270 270 3000

Lagerkammer bzw. Bohrloch

Dichte

g cm3 2,8 2,3 3,15 2.3 1,4 2,0

+) MAW-Konzentrate aus der Wiederaufarbeitung und Chemieabwdsser aus der Plutonijumbrennelement-

fabrikation



Tabelle 2: Zusammenstellung von Auslaugraten in quindrer Lauge in g em™2g71

bei Normalbedingungen beziiglich Druck und Temperatur
Nuklid HAW Zementierter BE-Hiilsen + FKS LAWPu Kessel-

waBriger MAW Strukturteile Filter

Strontium 10°-10°,17 103-10%/6 103-10%/6/ 1073-10% /) -
Technetium  10°° - 1077 /2/ - - 0% - 1077 J2/ -

in Wasser in Wasser
Cisium 1072 - 1070 102-103s 10°%-10%s6 10%-103,6/  --

107 6107 73/ 104 -10° 37 10%-100°3 10%-100°73 10%-100°/3 100%-107° /3
Plutonium

1073 /4
Americium 10°-10°%/3 10%-10°/37 10%-10%,3 10%-100,3 10%- 1070 /3
Neptunium Wie Americium
Jod -- -- - - -- 2-107047° /5,
Alternativ wie HAW wie HAW




Tabelle 3 : Zusammenstellung von Gleichungen zur Berechnung der ausgelaugten Aktivitat

Abhangigkeit

1. V't - Abhdngig -
keit

Alt)=2Ag oy -\ [Bt oM

T
A D Aktivitat o : Oberfldache
R :Auslaugrate v : Volumen
t Zeit D: Diffusionskonstante

A\ : Zerfallskonstante

Bemerkungen

nach M.J. Bell |8]

1R? \
D= ‘-ég— .365d- 1t "N I

Rl ist die mittlere
Auslaugrate Uber 1 a.

2. Variables olv-
Verhaltnis

Alt)=2A4-(o/v+g-olv-t) \/—Qﬁt— oM

g: Konstante

z.B. mechanische o/v-
Anderung

3. lineare Zeit -
abhangigkeit

Alt)= Ag-olv-t-R -eM/qg

entspricht Korrosionsmo-
dell,
z.B von E.Ewest (9]




Tabelle 4: Angenommene Abfall-Standzeiten filir Produkte

Abfallart Standzeit
HAW verglast 500 a
MAW (zementiert) 50 a
FKS 100 a
LAW Pu-haltig ’ 100 a

Bis zur Standzeit wird die Auslaugung gemdB der /'t Abhdngigkeit
berechnet, bei Erreichen der Standzeit wird eine plotzliche

Freisetzung des noch im Produkt verbliebenen Inventars ange-
nommen.



Tab. §: Ausbreitungsrechnung
. 9c _ 2% d’c 3% _, dc _
DGL: 5f = Digys *Drgyz * Drgm ~ vV g * 9 -2¢
v =v, = const. : Porengeschwindigkeit

Losung_fur & - Quelle:

Punktquelle . Cxeve )y o

Nnx=y=2z=0 Clx,y,z.t) = 0 o LD 4Dyt
8VTE3 t3 DL DT\P

Y : Porositat

: RN Konzentration

c

DT,L: Diffusionskonstanten
95 ¢ QuellstoB
t
A

Zeit
Zerfallskonstante



Tabelle 6: Konstanten zur Ausbreitungsrechnung

Bergwerkvolumen: 9 - 105 m3
Freisetzungsrate: 1 Vol.-%/a
entsprechen 9000 m3/a

Grundwasserporengeschwindigkeit v: 10 m/a

Diffusionskonstanten:

ar = Rd DT/V = 3m
a = 10 Oy = 30m
o = Dispersionskonstante m

Rd = Retardatjonsfaktor -

(1-P) pKd
Rd = 1 4+ -——
p
P = Porositdt -

p = Gesteinsdichte g cm




Tabelle 7:

AUSEREITUNG VON RADIONUKLIDEN IM GRUNDWASSER (Zeit filr die Wanderung eines QuellstoBes)

ARG TAND 1000 M
FORENWASSERGESCHW. 10 MAA
FOROSITAET <1000
DICHTE 2.00 G/CM™3
DISPERSIONSKONST . 30.00 M

n TRANSVERS . 3,00 M

MaXTMAL +
NUKLID KONZENTR . K@ RO ZEIT ARGEL « MZK-WERT
CI/M™3 CM™3/G A CI/M™3

1900 e 240E~07

SR ~90 L 129K 00 K4
1 100 +FFRE-OH
1
1

Yo ~-99 + 270E~-01
Jo-1329 + SQOE-04
Cs-137 <S10E 00 1

100 +10PE~-Q7
18100 +FOOE-06

e ol o 5

FU-238 + J0OE -0 0 i 100 +B3O0E-06
10 181 18100 +300E-Q6
100 1801 180100 + JQ0E~-0&

FLU-239 +FHOE-02 0 1 100 + 280E-06
100 1801 180100 « 280E~046
1000 18001 1800100 + 2GO0E~-06

+) Radionuklidkonzentration im Bergwerk vor Eintritt in die

grundwasserfiihrende Schicht



Tabelle 8: Vergleich der verwendeten Ausbreitunsmodelle bei Beriicksichtigung
der Auslaugung und Standzeit der Abfdlle sowie der zeitlich abnehmenden
Freisetzungsrate aus dem Bergwerk durch Konvergenz
Konzentration in 1 km Entfernung (Ci/m3)
ModelImdBige Berilicksichtigung von:
Nuklid Kd cm3 Auslaugung Auslaugung und zeitlich ver-
g dnderliche Freisetzungsrate
Sr-90 1 1 - 10723 -
TC-99 0 9,1 - 1074 9,1 - 1078
Cs-137 10 0 ---
J-129 0 7 - 1078 ---
Pu-238 100 0 ---
Pu-239 100 3,4 - 1077 2,5 - 10710




Prinzipdarste]]ung des Storfallmodells

Lauge | 1 wasser-

Schacht

grundw_ci'é's}el;_f(jh'f‘eh'de':'_...'~_ T ;

zuflufistelle

ey cost

Schicht ————— ¥ I

RN

Carnallit -

Schicht

MAW

HAW

/Gebirgsdruck

Steinsalz
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Abb. 2: Ausgelaugte Sr-90 Aktivitdt aus verschiedenen Abfallarten

von 1400 t wiederaufgearbeitetem Uran als Funktion der Zeit
nach 1/t '-Abhdngigkeit
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Abb. 4: Ausgelaugte Sr-90 Aktivitdt aus dem HAW von 1400 t wieder-
aufgearbeitetem Uran als Funktion der Zeit fiir verschiedene
AusTaugmodelle
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Abb. 5: Ausgelaugte Pu-239 Aktivitdt aus dem HAW von 1400 t wieder-
aufgearbeitetem Uran als Funktion der Zeit fiir verschiedene
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Abb., 6: Freigesetzte Sr-90 Aktivitdt aus verschiedenen Abfall-
arten von 1400 t wiederaufgearbeitetem Uran als Funktion
der Zeit bei Beriicksichtigung der Standzeit der Abfall-
produkte
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Abb. 7: Freigesetzte Pu-239 Aktivitdt aus verschiedenen Abfaill-
’ arten von 1400 t wiederaufgearbeitetem Uran als Funktion
der Zeit bei Beriicksichtigung der Standzeit der Abfall-
produkte
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Prinzipaarstellung (2-dimensional)
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NUKLID : PU239
KO ~ 100,

Dg/V = 3000. CM
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