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Kurzfassung

Dieser Bericht dokumentiert die iber mehrere Jahrzehnte reichenden Arbeiten der GRS
zur Bestimmung von Freisetzungsanteilen aus Abfallgebinden und stellt aktuelle Metho-

den fur Temperaturfeldberechnungen in Gebinden vor.

Im Jahr 1984 wurden von Grindler et al. in der Systemanalyse Konrad vier charakteris-
tische Freisetzungsmechanismen (Verbrennung, Pyrolyse, Sublimation und Wasserver-
dampfung/Mitriss) und deren spezifische Freisetzungsanteile definiert. Diese wurden
spater in der Systemanalyse Konrad des Jahres 1987 teilweise korrigiert. Sie decken die
Freisetzung radioaktiver Aerosole bei einem spezifizierten Brand von 60 min Dauer bei
800 °C (,PTB-Kurve®) ab. Die Abschatzung dieser Freisetzungsanteile geht auf experi-
mentelle Untersuchungen zwischen 1973 und 1984 zurick. Sie erfolgte unter der Pra-

misse, alle Unsicherheiten in den Annahmen eines Brandes konservativ abzudecken.

Zu Beginn der Recherche wurden die Freisetzungsanteile anhand der Zuordnung zu
Behalterklassen und Abfallproduktgruppen aus dem Jahr 1984 rekonstruiert. Ab 1987
wurden Behalterklassen und Abfallproduktgruppen in Abfallgebindegruppen zusammen-
gefasst und Freisetzungsanteile fir jede Abfallgebindegruppe betrachtet. Aufgrund die-
ser Neuzuordnung liegen der Freisetzungscharakteristik einer Abfallgebindegruppe
Kombinationen der Freisetzungsmechanismen und -anteile aus dem Jahr 1987 zu-

grunde.

Mit der Transportstudie Konrad im Jahr 1991 wurden sechs Belastungsklassen einge-
fuhrt. Sie kombinieren zwei thermische Belastungsdauern von 30 und 60 min bei 800 °C
mit drei mechanischen Belastungsstufen. Durch die mechanische Beaufschlagung ergibt
sich fir einige Abfallgebindegruppen eine erhohte Freisetzung im Brandfall. Insbeson-
dere fir die Abfallgebindegruppe 8 ist die mechanische Beaufschlagung bei Brand die
Voraussetzung flr ein Dichtungsleck und die Freisetzung thermischer Freisetzungsan-

teile.

Die thermische Freisetzung resultiert aus berechneten Temperaturfeldern im Abfallge-
binde. Daflir wurde ein definierter reprasentativer Abfallbehaltertyp des Endlagers Kon-
rad bericksichtigt. Er liefert durch seine hohe Warmeulbertragung einen zusatzlichen
Beitrag zur Konservativitat der Freisetzungsanteile. In der Abfallgebindegruppe 8 mit ei-
nem Stahlguss-Abfallbehalter hoher mechanischer Integritat berlcksichtigte Grindler

die Leckrate des Behalters als maligeblichen Freisetzungsbeitrag bis zur



Systemanalyse Konrad 1987. Dieses Konzept der Freisetzung Gber eine Leckrate wurde
jedoch mit der Transportstudie Konrad 1991 fallengelassen und auf die Abfallprodukt-
gruppen charakteristischen Freisetzungsmechanismen und -anteile analog der Abfallge-

bindegruppen 1 bis 7 zurlckgegriffen.

Die Freisetzung von radioaktiven Nukliden basiert seit 1987 auf vier Nuklidgruppen
(Sonstige Nuklide, H-3, C-14 und Halogene). Sie wurden seitdem, bis auf Korrekturen
durch Brucher et al. im Jahr 2013 und Richter et al. im Jahr 2017, nicht verandert. Le-
diglich die mechanischen Freisetzungsanteile wurden zu einem spateren Zeitpunkt um

einen erheblichen Beitrag auf Basis neuerer Untersuchungsergebnisse reduziert.

Da die damaligen Temperaturfeldberechnungen nur teilweise dokumentiert sind und
heutige Methoden weitaus flexibler einsetzbar sind, wurde zudem die Brandeinwirkung

auf Abfallgebinde betrachtet und mit friiheren Ergebnissen verglichen und bewertet.

Nach der urspriinglichen Planung sollte das Programm Fire Dynamics Simulator (FDS)
verwendet werden. Allerdings zeigte sich, dass mit der aktuell zur Verfligung stehenden
Beta-Version nur eingeschrankt dreidimensionale Temperaturverteilung in Gebinden be-
rechnet werden kénnen. Daher wurde alternativ die von der GRS entwickelten und ge-
koppelten Programme CoPool und COCOSYS, als Bestandteil des Programmsystems

AC? verwendet.

Um auch die Verdampfung von Wasser aus Beton zu berticksichtigen, wurden entspre-
chende Warmekapazitaten und temperaturabhangigen Warmeleitfahigkeiten vorgege-
ben. Die Effekte aufgrund der Verdampfung konnten reproduziert werden, allerdings wird
der Effekt bei einer Abkuihlung des Gebindes nicht richtig bertcksichtigt. Die Abkuhl-
phase spielt fir die Berechnung von Freisetzungsanteilen aber nur eine untergeordnete
Rolle.

Der Transport von Warmestrahlung tber einen angenommenen Spalt wurde anhand ei-
ner Vorausrechnung mit COCOSYS abgeschéatzt. Der Spalt wird als Material mit einer

entsprechenden Warmeleitfahigkeit simuliert.

Im ersten Schritt wurden friihere Falle nachgerechnet. Als Randbedingung wird die so-
genannte PTB-Kurve angenommen, bei der von einer Brandtemperatur von 800 °C Uber
eine Stunde ausgegangen wird. Gerechnet wurden ein 400 | Betonfass, der Stahlblech-

container | sowie der Gussbehalter Il. Anzumerken ist, dass die verwendeten Gitter in



den frlheren Rechnungen insbesondere fir den Gussbehalter zu grob sind. In den ak-
tuellen Rechnungen wurden deutlich feinere Gitter (z. T. ca. Faktor 3) verwendet. Die
Ubereinstimmung der Rechnungen fiir das 400 | Betonfass sowie den Container | sind
relativ gut. GroRere Abweichungen werden fir den Gussbehalter festgestellt. Hier ist das
Gitter in den TAC2D-Rechnungen zu grob. Zu beachten ist, dass nun alle Objekte in der

vollen 3D-Geometrie simuliert werden.

Mit Hilfe des Programms Paraview® wurde der Zeitverlauf der Volumina entlang vorge-
gebener Temperaturgrenzen berechnet. Ausgewertet wird auch die Volumenverteilung
der maximal erreichten Temperatur. Diese Daten werden fir die Freisetzungsmodelle
verwendet. Grundsatzlich kénnen nun FDS-Ergebnisse von Brandverlaufen, d. h. lokale
Temperaturrandbedingungen an den Gebinden an COCOSYS/CoPool ibergeben wer-
den, so dass inhomogene Temperaturrandbedingungen vorgegeben und sich daraus

ergebende Temperaturverteilungen im Gebinde berechnet werden.

Fur kinftige Arbeiten wird die Abschatzung der thermischen Freisetzung auf Basis von
Freisetzungsanteilen, die aus aktuellen Experimenten gewonnen wurden, fiir sinnvoll
gehalten. Daneben ist die Flexibilisierung der Temperaturfeldberechnungen méglich und

zum Abbau weiterer Konservativitaten sinnvoll.



Abstract

This report describes the work of GRS over several decades on the determination of
release fractions from waste packages and presents current methods for temperature

field calculations in packages.

In 1984, Grindler et al. defined four characteristic release mechanisms (combustion,
pyrolysis, sublimation and water evaporation including entrainment of nuclides) and their
specific release fractions in the Konrad System Analysis. They were partially corrected
later in the 1987 Konrad System Analysis. They cover the release of radioactive aerosols
during a specified fire of 60 min duration at 800 °C ("PTB curve"). The estimation of these
release fractions goes back to experimental investigations between 1973 and 1984. It
was carried out under the premise of conservatively covering all uncertainties in the as-

sumptions of a fire.

At the beginning of the research, the release fractions were reconstructed with the allo-
cation between product classes and waste product groups in 1984. From 1987 onwards,
they can be reconstructed using the waste product groups and today's waste package
groups. Due to this reallocation, the release characteristics of a waste package group
are based on combinations of the characteristic release mechanisms and proportions
from 1987.

Six load classes were introduced with the Konrad Transport Study in 1991. They com-
bine two thermal load durations of 30 and 60 min at 800 °C with three mechanical load
levels. The mechanical loading results in an increased release in case of fire for some
waste package groups. Especially for waste package group 8, the mechanical impact in
case of fire is the prerequisite for a seal leakage and the release of thermal release

components.

The thermal release results from calculated temperature fields in the waste package. For
this purpose, a defined representative waste container type of the Konrad repository has
been considered. Due to its high heat transfer, it provides an additional contribution to
the conservativeness of the release fractions. In waste package group 8 with a cast steel
waste container of high mechanical integrity, Grindler took the leakage rate of the con-
tainer into account as a decisive release contribution until the Konrad System Analysis
1987. However, this concept of release via a leakage rate was dropped with the Konrad

Transport Study 1991 and recourse was made to the waste product groups characteristic

\Y



release mechanisms and release fractions analogous to the waste package groups 1 to
7.

The release of radioactive nuclides has been based on four nuclide groups (other nu-
clides, H-3, C-14 and halogens) since 1987. They have remained unchanged since then,
except for corrections by Bricher et al. in 2013 and Richter et al. in 2017. Only the me-
chanical release fractions were reduced by a considerable contribution at a later time on

the basis of more recent investigation results.

Since the temperature field calculations at that time are only partially documented and
today's methods can be used much more flexibly, the fire effect on waste containers was

also considered and compared and evaluated with earlier results.

According to the original planning, the programme Fire Dynamics Simulator (FDS) was
to be used. However, it turned out that the currently available beta version can only cal-
culate three-dimensional temperature distribution in containers to a limited extent. There-
fore, the coupled programmes CoPool and COCOSYS, developed by GRS, were used

as an alternative as part of the AC? programme system.

In order to take into account the evaporation of water from concrete, corresponding heat
capacities and temperature-dependent thermal conductivities were specified. The effects
due to evaporation could be reproduced, but they are not correctly considered when the
container cools down. However, the cooling phase only plays a minor role in the calcu-

lation of release fractions.

The transport of thermal radiation across an assumed gap was estimated using a pre-
liminary calculation with COCOSYS. The gap is simulated as a material with a corre-

sponding thermal conductivity.

In the first step, previous cases were recalculated. The temperature profile (PTB curve)
is assumed as a boundary condition, where a fire temperature of 800 °C over one hour
is assumed. A 400 | concrete barrel, the sheet steel container | and the cast iron con-
tainer Il were calculated. It should be noted that the grids used in the earlier calculations
are too coarse, especially for the cast iron container. In the current calculations, signifi-
cantly finer grids (partly by a factor of approx. 3) were used. The agreement of the cal-

culations for the 400 | concrete barrel and the container | is relatively good. Larger



deviations are found for the cast iron container. Here the grid in the TAC2D calculations

is too coarse. It should be noted that all objects are now simulated in full 3D geometry.

With the help of the Paraview© programme, the time course of the volumes along pre-
defined temperature limits was calculated. The volume distribution of the maximum tem-
perature reached is also evaluated. These data are used for the release models. In prin-
ciple, FDS results of fire developments, i.e. local temperature boundary conditions at the
containers, can now be transferred to COCOSYS/CoPool so that inhomogeneous tem-
perature boundary conditions are specified and resulting temperature distributions in the

container are calculated.

For future work, it is considered useful to estimate the thermal release on the basis of
release fractions obtained from current experiments. In addition, flexibilization of the tem-

perature field calculations is possible and makes sense to reduce further conservatism.

\
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1 Einleitung

Die Beforderung radioaktiver Abfalle und die damit verbundenen Risiken durch mdgliche
Unfalle mit mechanischen und thermischen Einwirkungen stehen immer wieder im Fokus
der Offentlichkeit. Radioaktive Stoffe sind im verkehrsrechtlichen Sinne Gefahrgliter, fiir
die nationale und internationale Regelwerke gelten, bei deren Einhaltung ein im ausrei-
chenden Male sicherer Transport und Schutz vor den evtl. vom Transportgut ausgehen-

den Gefahren (hier: ionisierende Strahlung) grundsatzlich gewahrleistet ist.

Unabhangig davon werden die Methoden zur Bestimmung der Folgen von Unfallereig-
nissen fortwahrend Uberprift und aktualisiert. Die Grundlagen und Annahmen der Me-
thode zur Bestimmung von Freisetzungsanteilen aus Abfallgebinden nach thermischer
bzw. kombiniert thermisch-mechanischer Beanspruchung wurden schon zur ,System-
analyse Konrad“ Mitte der 1980er Jahre entwickelt und zur ersten Transportstudie Kon-
rad 1991 an die Transportbedingungen angepasst. Im Bereich der thermischen Freiset-
zungsanteile hat es danach keine signifikante Weiterentwicklung mehr gegeben. Es sind
kaum Zwischenrechnungen dokumentiert und es existieren keine Simulationsmodelle

zur Reproduktion der Ergebnisse.

Ziel des hier dokumentierten Arbeitspunkts ist die Reaktivierung der Simulationskette
von den Grundannahmen zum Freisetzungsverhalten reprasentativer Nuklide tber die
verschiedenen Abfallarten und Gebinde bis zur Modellierung der thermischen Einwirkun-
gen bei Brandbeanspruchung. Dabei wird bericksichtigt, dass heutige Modelle leis-
tungsfahiger sind und mehr Moglichkeiten zur Verknipfung mit Annahmen zum Scha-

densereignis bieten.

Im vorderen Teil des Arbeitsberichts (Kap. 2) werden zunachst die Grundlagen der Ein-
teilung von Abfallgebinden nach Abfallgebindegruppen (AGG) sowie die mechanischen
und thermischen Belastungsklassen (BK) erlautert. Danach (Kap. 3) werden die Grund-
lagen zur Abschatzung von Freisetzungsanteilen aus unverpackten Stoffen auf Basis
vier verschiedener thermischer Freisetzungsmechanismen dargestellt. In den folgenden
Kapiteln wird die Ubertragung der Grundlagen auf Abfallgebinde angewendet, deren
Schutzfunktion nach unterschiedlicher mechanisch/thermischer Belastung beeintrachtigt
wurde. Dabei wird zwischen Gebinden der Abfallbehalterklasse | (ABK 1) (Kapitel 4) und
Abfallbehalterklasse Il (ABK 1) (Kapitel 5) unterschieden. Verschiedene Herangehens-

weisen zur Simulation der thermischen Einwirkung werden anhand von Modellen nach



dem heutigen Stand der Technik ab Kapitel 6 erlautert und verglichen. Der Bericht

schliet mit einer Zusammenfassung (Kap. 7).



2 Grundlagen

21 Ausgangslage

In den Jahren 1984 bis 1987 schatzten Grindler et al. Freisetzungsanteile fur die Abfall-
behalterklassen | und Il ab. Sie sind mit den heutigen Abfallproduktgruppen APG 01 bis
06 verknupft. Im Jahr 1991 wurden diese Werte fur die Transportstudie Konrad fir ein
definiertes Szenario mit 30 min Branddauer sowie in Kombination mit mechanischen
Einwirkungen bestimmt. In dieser Studie erfolgte auch die Zuordnung in acht Abfallge-
bindegruppen AGG. In den Jahren 2013 und 2017 wurden einzelne Freisetzungsanteile
durch Briicher /BRU 13/ und Richter et al. /RIC 17/ diskutiert. Insbesondere die Auswer-
tung von Richter et al. zielte auf eine realistischere Abschatzung der Freisetzungsanteile

ab und fuhrte zur Korrektur einzelner Freisetzungsanteile.

2.2 Zuordnung von Abfallbehilterklassen und Abfallproduktgruppen zu
Abfallgebindegruppen

Die Freisetzung von radioaktiven Nukliden wird fur acht Abfallgebindegruppen (AGG)
betrachtet (vgl. Tab. 2.1). Die Abfallgebindegruppe wird durch den Abfallbehalter aus
Stahlblech, Beton oder Stahlguss und der Abfallproduktgruppe (APG) festgelegt. Die
Unterteilung in AGG erfolgte in der Transportstudie Konrad (TSK) 1991 von Grindler
/GRU 91/. Sie wurde mit dem Ziel eingefiihrt, die zahlreichen Kombinationen aus Behal-
tertypen und Abfallarten mit gleicher Freisetzungscharakteristik zusammenzufassen. Die
Einteilung von Abfallen in Abfallproduktgruppen und Abfallklassen bzw. Abfallbehalter-
klassen | und II, wurde von der Physikalisch Technischen Bundesanstalt Braunschweig
eingefiihrt /PTB 86/. Die Zuordnung der Abfallbehalterklassen und Abfallproduktgruppen
zu Abfallgebindegruppen ist in Tab. 2.1 dargestellt. Diese Zuordnung erlaubt es, die Her-
kunft der Freisetzungsmechanismen eines Abfallgebindes auf die Abfallbehalterklasse

und Abfallproduktgruppe von Grindler auf die Jahre 1987 und 1984 zurlckzuflhren.



Tab. 2.1  Verknupfung zwischen Abfallgebindegruppen AGG, Abfallbehalterklasse
ABK und Abfallproduktgruppe APG nach Richter et al. /RIC 17/

AGG | Behaltertyp ABK | Abfallart APG
1 Stahlblechcontainer | | Brennbare, unfixierte Abfalle 1
2 Stahlblechcontainer | | Unfixierte und nicht kompaktierbare 2,6
oder Betonbehalter metallische und nicht metallische Abfélle
(einschlieRlich Verdampferkonzentraten)
3 Stahlblechcontainer [ Metallische Abfalle 3
oder Betonbehalter
4 Stahlblechcontainer [ Kompaktierte Abfalle 4
oder Betonbehalter
5 Stahlblechcontainer | | Zementfixierte Abfalle 5
6 Betonbehalter [ Brennbare, unfixierte Abfalle 1-4
7 Betonbehalter | | Zementfixierte Abfalle 5
8 Gussbehélter Il | Abfalle in Gussbehaltern 1-6

Einer Abfallgebindegruppe werden in Tab. 2.1 definierte Behaltertypen zugeordnet. Sie
bestehen aus unterschiedlichen Materialien wie Stahlblechcontainer, Betonbehalter oder
Gussbehalter und werden in verschiedenen Geometrien (Rundgebinde, Container) und
Abmessungen verwendet. Insbesondere werden sie aufgrund ihrer sicherheitstechni-
schen Anforderungen, wie der Dichtheit und Gefahr der Freisetzung, in zwei Abfallbe-
halterklassen ABK | und Il eingeteilt, wobei lediglich Abfallbehalter der Abfallbehalter-
klasse ABK Il (Gussbehalter) der AGG 8 zugeordnet werden. Fir alle anderen
Abfallgebinde werden Abfallbehalter (Stahlblechcontainer, Betonbehalter) der Abfallbe-
halterklasse | verwendet. Die Einstufung in eine Abfallbehalterklasse beeinflusst die Frei-
setzung von radioaktiven Nukliden aus dem Behélter. Sie missen je nach Abfallbehal-
terklasse spezifizierte Anforderungen an die Barrierewirkung nach einer mechanischen
und thermischen Einwirkung erfullen. Diese Anforderungen definierte die PTB in
/PTB 86/, /IBRE 87/ und wurden in Berichten der GRS ausflhrlich diskutiert /SEN 09/,
/BRU 13/, IRIC 17/.

Wesentliche Anforderungen /STE 10/ flr Abfallbehalter der ABK | sind, dass bis zu einer
Aufprallgeschwindigkeit von 4 m/s die Integritat soweit erhalten bleibt, dass bei einer
thermischen Belastung der Sauerstoffzutritt in den Abfallbehalter zum Abfallprodukt so-
weit eingeschrankt ist, dass brennbare Abfallprodukte mit einem Schmelzpunkt Gber
300 °C nicht offen abbrennen, sondern lediglich pyrolysieren kénnen /RIC 17/. Die ge-
ringste mechanische Belastungsklasse BK 1 bis 3 deckt allerdings eine Aufprallge-

schwindigkeit bis 9,7 m/s ab, so dass die Integritat nicht gewahrleistet ist.



Far Behalter der ABK Il wird zuséatzlich zu den Grundanforderungen verlangt /STE 10/,
dass die Verpackung bei einem Fall aus 5 m Hoéhe (vgl. max. Fallhéhe nach BK 1 bis
BK 3 <4,8 m) entsprechend auf ein fir das Endlager Konrad reprasentativen Fundament
derart standhalt, dass die Gesamt-Leckrate 1x10* Pa-m?/s nicht iberschreitet. Zudem
muss bei einem Schadensfeuer entsprechend der PTB-Kurve (ohne mechanische Vor-
belastung) die Gesamt-Leckrate eines ABK Il-Behalters kleiner als 1x10° Pa-m?®/s sein.
Die Stoffmenge, die wahrend des Brands und in den darauffolgenden 24 Stunden der
Abklhlphase austritt, darf 1 Mol (bzw. die im Rahmen der Storfallanalyse unterstellte

Freisetzung radioaktiver Stoffe) nicht tGberschreiten.

Aus den unterschiedlichen Behalter-Anforderungen resultieren zwei Einflussfaktoren auf
die Freisetzung bei thermischen und mechanischen Lastfallen. Die Leckrate fur Behalter
der ABK Il bestimmt einen Beitrag der Freisetzung in die Umgebungsatmosphéare. Der
andere Beitrag berlicksichtigt die Freisetzungsmechanismen der Abfallproduktgruppe
APG. Dieser Beitrag ist fur beide Behalterklassen zu bertcksichtigen. Auf beide Abfall-

behalterklassen und Freisetzungsbeitréage wird in den Kapiteln 4 und 5 eingegangen.






3 Mechanismen der thermischen Freisetzung

3.1 Grundannahmen

Grundsatzlich werden fur die thermische Freisetzung von radioaktiven Nukliden nach
IGRU 87a/ vier chemische Verbindungen in zwei Gruppen berlicksichtigt. Sie decken
alle spezifizierten Abfallprodukte ab.

Far die Gruppe der flichtigen Verbindungen gilt:

¢ Halogene liegen organisch gebunden vor (z. B. Methyliodid).

e C-14 wird bezuglich der Flichtigkeit wie ein Halogen behandelt. Falls C-14 zement-

fixiert als Karbonat vorkommt, wird es wie die Sonstigen Nuklide behandelt).

e  Tritium (H-3) liegt wassrig vor (HTO).

Die Sonstigen Nuklide:

e Sonstige Nuklide werden konservativ durch Casiumiodid (Csl) abgedeckt.

Griindler /GRU 84/ fasste zunachst radioaktive Abfalle in sechs Produktklassen PK mit
jeweils ahnlichen thermodynamischen Stoffeigenschaften zusammen. Jede Produkt-
klasse ist durch Abfalle charakterisiert, bei denen ein spezifischer thermischer Freiset-

zungsmechanismus FM zum Tragen kommt bzw. dominiert (vgl. Tab. 3.1).

Tab. 3.1 Einordnung von Produktklassen PK mit spezifischen Freisetzungsmecha-
nismen FM nach Griindler /GRU 84/, Anh. II, S. 10

PK | Unspezifizierte | Metallische | Zementpro- | Bitumenpro- | Press- | Konzen

Feststoffe Feststoffe dukte dukte linge trate

Nur < 1 % sind

brennbar mit Tw Pyrolyse in FarT<Twm:

< 300°C, daher Volumenantei- | nur Sublima- | Wie Un-

wird AusflieRen N len mit T > | tion fur Flich- | spezifi- o
FM von max. 1% er- Sublimation 300 °C und tige, fur T > |zierte Fest- Mitriss

wartet und kein Mitriss fir T > | Twm: Verbren- stoffe

Verbrennen sonst 100°C nen
alle FM




Mit einer Neudefinierung von Behaltern durch die PTB, wurden die Produktklassen 1987
in Abfallproduktgruppen (APG) umbenannt. Sie dienen ab diesem Zeitraum der Einhal-
tung der in den Endlagerungsbedingungen festgelegten Anforderungen fur radioaktive
Abfalle und werden vor der Anlieferung zum Endlager im Rahmen der Produktkontrolle
Uberprtft. Die entsprechenden Freisetzungsmechanismen werden ab diesem Zeitraum
den Abfallproduktgruppen nach Tab. 3.2 zugeordnet. Gegeniliber den Bezeichnungen
fur Behalter radioaktiven Abfalls im Jahr 1984 anderte sich im Jahr 1987 die Bezeich-
nung der Behalter-Einstufung von ,Behalterklasse® in ,Abfallgebinde der Abfallklasse®,
in die heutige ,Abfallbehalterklasse ABK®. Im Zuge dieser Umbenennung kehrt sich die
Behalterklassen bezogene Nummerierung in den Publikationen von Grundler 1984, ab
1987 in die heutige Benennung ABK | und ABK Il um.

Tab. 3.2  Definition von Abfallproduktgruppen APG und Zuordnung der definierten
Freisetzungsmechanismen (FM) nach /GRU 87a/, Anh. A |, S.16 und

/GRU 91/
APG 01 02 03 04 05 06
Bitumen | Feststoffe | Metall. Press- | Zement/Beto- | Konzen
und Kunst- Feststoffe | linge nierte Abfalle trate
stoffpro-
dukte
FM Verbren- | Verbren- | Sublima- | Pyro- | Pyrolyse in Vo- | Mitriss
/GRU 87a/ nendes | nenvon tion lyse | lumina > 300°C
100 % ge- 1% + + Mitriss in Volu-
FM schmolze- | Sublima- mina 100°C < T
IGRU 91/ | nen Abfall- | tion < 300°C
produktes

Die Freisetzungsmechanismen charakterisieren die Freisetzung aus den Abfallprodukt-
gruppen. Bei thermischer Einwirkung kommen sie einzeln oder in Kombination in einer
Abfallproduktgruppe zum Tragen. Um die Freisetzung zu quantifizieren, schatzte Griind-
ler 1987 in /GRU 87a/, Anh. |, S. 3, Freisetzungsanteile der Freisetzungsmechanismen
ab. Sie sind als Abschatzung das Ergebnis von Experimenten und Literaturauswertun-
gen und werden in Tab. 3.3 zusammengefasst. Im Folgenden werden die Freisetzungs-

mechanismen kurz beschrieben.



Tab. 3.3  Freisetzungsmechanismen und maximale Freisetzungsanteile nach
/GRU 87a/, Anh. |, S. 4 bis 16

Freisetzungsmechanismus Freisetzungsanteile

und Bedingungen a) Sonstiger Nuklide
(Temperaturkriterium des Teilvolumens) b) Fliichtige Nuklide

Pyrolyse a) 5x107 firr das Teilvolumen

T > 573 K, Luftabschluss b) 1

Verbrennung a) 5x10" (40 % Verbrennung,
Sauerstoffzufuhr, 100 % Schmelzen und 10 % Resublimation) *
AusflieRen b) 1

Verdampfen von Wasser einschl. Mitriss a) 5x10* fur das Teilvolumen
T>373K b) 1

Sublimation a) max. 4x10° deckt alle mittelfliichti-
Sonstige (Oberflachenkontamination, mittel- gen Nuklide in Konradabfallen ab
flichtige): T > 673 K und Dampfdruck > 1 Pa b) gemal Temperaturfeldabschat-
Flichtige: T > 315 K (CHzsl), T > 373 K (HTO) Zungen

*in /GRU 91a/, Anh. IV, S. 8 wurde der abdeckende Wert fir die Freisetzung durch
Verbrennung auf 1x10™ reduziert

Eine weitere Grundannahme ist, dass die Freisetzung durch thermisch bedingte Pro-
zesse immer im GréfRenintervall 0 — 10 uym erfolgt und somit die Nuklide lungengangig
sind. Diese Annahme ist auf Grund der beschriebenen Prozesse und der Kenntnisse zu
PartikelgréRenverteilungen von Brandruf3 /MUL 08/ nachvollziehbar. Mechanisch be-

dingte Freisetzung findet dagegen auch in gréReren Durchmessern statt.

3.2 Freisetzung durch Pyrolyse

Pyrolyse ist die thermo-chemische Spaltung einer organischen Verbindung, haufig in ei-
ner sauerstofffreien Atmosphare. In Abfallgebinden findet dieser Prozess statt, wenn die
Temperatur des Produktes einen bestimmten Schwellenwert, z. B. ca. 300 °C, bei be-
grenztem Luftzutritt Gberschreitet und das Abfallprodukt thermisch instabile Bestandteile
enthalt. Die Pyrolysegase entweichen aus dem Abfallgebinde und kénnen auf3erhalb des
Abfallgebindes verbrennen. Mit den Pyrolysegasen wird ein gewisser Prozentsatz an

Aktivitat freigesetzt.



Grindler verwendete zuriickgehend auf /FHG 75/ eine Abfalltemperatur Gber 300 °C als
Starttemperatur fir die Freisetzung aus Pyrolyse. Die von einem Pyrolysegas getragene
Aktivitat wurde dann freigesetzt. Der Mechanismus wurde in einem Experiment mit Sa-
gespanen in einem Pressling der NUKEM /NUK 84/ in einer 10 cm starken Randschicht
beobachtet, bei dem die Verfarbung des Materials die Pyrolyse anzeigte. Mit diesem
Experiment wurden die Freisetzungsanteile von Cs mit 1,6x10- und fiir Sr mit 1,2x10*
ermittelt. Bei dieser Untersuchung wurden 40 Vol-% des Gebindes pyrolysiert. Daher
schlussfolgert Grindler /GRU 84/ in Anh. II, S. 4, dass bei einer 100 %igen Pyrolyse ein
Freisetzungsanteil von 4x107 fir Cs und 3x10* fUr die Sr-Freisetzung zu erwarten sind.
In /GRU 87a/ (S. Al-4) berichtet Griindler firr die Abfallproduktgruppe APG 05 ebenfalls
Uber ein realitdtsnahes Experiment der NUKEM mit einem 200 | Fass, in das flnf Press-
linge mit brennbarem Abfallsimulat eingebracht wurden, die jeweils mit 60 g CsNO3 do-
tiert wurden. Der Spalt zur Wandung des Stahlblechbehalters wurde mit Zementleim
warmeuberbrickend vergossen. In diesem Fall waren 30 Vol-% des Gebindes der
APGO05 von der Pyrolyse betroffen. Ermittelt wurde ein Freisetzungsanteil fir Cs von
1,6x107 und von Sr von 1,2x10*. Fir eine vollstandige Pyrolyse sind daher maximale
Freisetzungsanteile von 5x107 fiir Cs und 4x10* flir Sr angesetzt worden. Dieser Frei-
setzungsanteil von 5x10- wird bei Pyrolyse in allen folgenden Publikationen Griindlers
/GRU 91/,/GRU 91a/ auf ein Gebindevolumen von 100 Vol-% bezogen, das lber die

Temperatur von 300 °C erwarmt wurde.

Der bei Verwendung von Presslingen resultierende Luftspalt zwischen Pressling und Be-
halterinnenwand bildet einen hoheren Warmewiderstand als der im NUKEM-Experiment
im Spalt verwendete (iberbriickende Zementleim /BRE 87/, /GRU 87/, /GRU 87a/. Folg-
lich liegen die an die Innengebinde-Temperatur geknupften Freisetzungsanteile héher
als fur Presslinge mit Luftspalt in APGO04. Der FA deckt deshalb auch ein Gebinde mit
unfixierten Presslingen der APG 04 ab.

Grundler /GRU 87a/ vergleicht auch die experimentell gewonnenen Ergebnisse der
NUKEM mit einer rechnerischen Abschatzung durch Piefke et al. /PIE 84/. Es zeigte sich,
dass die experimentellen Temperaturen im Gebinde erheblich niedriger lagen. Dies sei
auf die Ausbildung des warmeisolierenden Spaltes zwischen Stahl-Behalterwand und
Abfallgebinde nach der Konditionierung und Schrumpfung des Abfalls im Behalter zu-
riickzufiihren /GRU 87/. Der Spalt wurde zwar mit Zementleim vergossen, wirkte aber
dennoch im Vergleich zu den Rechnungen von Piefke warmeisolierend. Da das NUKEM-

Experiment realitatsnah im Malfistabe 1:1 mit 70 min Branddauer den Temperatur-
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Zeitverlauf des thermischen Lastfalles konservativ abbildet, wird der ermittelte FA ge-

genuber der Piefke-Abschatzung vorgezogen.

3.3 Freisetzung durch Verbrennen von Abfillen

Der Ermittlung dieser Freisetzungsanteile aus offenen Verbrennungsprozessen liegen
nach /GRU 87a/ relativ frilhe experimentelle Untersuchungen aus den 1970iger und 80i-
ger Jahren zugrunde. Als geeignete experimentelle Untersuchungen stufte Grindler zu-
nachst in /GRU 87a/ die Ergebnisse aus den Publikationen /MIS 73/ und /MIS 74/ ein. In
diesen Studien schwanken die Messwerte jedoch um einen Freisetzungsanteil von
24,4 %. Grundler stellt fest, dass das zu untersuchende Freisetzungsszenarium jedoch
nicht reprasentativ ist, da bei zu hohen Windgeschwindigkeiten von ca. 10 m/s gemes-
sen wurde. AuRerdem wurden die Auswirkungen eines voran gegangenen Brandes nicht
bertcksichtigt, der nach /MIS 73a/ eine freisetzungsmindernde Wirkung ausibte. Grind-
ler berticksichtigt zudem die Re-Suspension, das heil3t die Freisetzung nach dem Brand
durch Dispersion der Verbrennungsriickstande in die Atmosphére /GRU 87a/. Sie hangt
von den aerodynamischen Eigenschaften der Verbrennungsrickstande, von der Art der
Oberflache, auf der sie sich befinden, der Windgeschwindigkeit, dem Grad der Umschlie-
Bung und Sonstigen Parametern ab. Griindler schlieRt daraus in /GRU 87al/, dass fiir ein
realistisches Szenario der FA fur die Re-Suspension von 1 % abdeckend sei und erhdht
diesen Wert aufgrund bestehender Unsicherheiten durch aerodynamische Verhaltnisse
auf 10 %. Er schlussfolgert in /GRU 87a/ mit der Aussage: ,Mit dem maximalen Freiset-
zungsanteil durch Verbrennen von 40 % ergibt sich ein Freisetzungsanteil von 50 %". In
den Ausfiihrungen der TSK /GRU 91a/ zur BK2 AGG 1 diskutiert Griindler neben
Mishima weitere Verdéffentlichungen, unter anderem Mishima und Schwendiman
IMIS 73/ oder Seehars und Hochrainer /SEE 82/. In diesen Publikationen werden Expe-
rimente diskutiert, die unter sehr unterschiedlichen Bedingungen durchgefiihrt wurden.
Zum Beispiel wurde in /SEE 82/ tiber FA zwischen 5x10° und 1,2x1073 berichtet. Griind-
ler et al. ermittelten auf Grundlage dieser und anderer Befunde thermische Freisetzungs-
anteile zwischen 1x102 und 4x10™" und begriindeten die Schwankungen der Werte mit

den unterschiedlichen Experiment-Bedingungen.

Zusammenfassend wird in den recherchierten Publikationen von Grundler et al. der ers-
ten Jahre 1986 bis 1987 eine sehr grofRe Streuung der FA Sonstiger Nuklide durch Ver-
brennung diskutiert und bis 1987 eine Freisetzung von 50 % angenommen /GRU 87a/,
S. 6. (vgl. Tab. 3.3). Spater wurde jedoch von Grindler in /GRU 91a/, Anh. IV, S. 8 der

11



abdeckende Wert fur die Freisetzung durch Verbrennung auf 10 % reduziert. Eine Erkla-

rung fir diese Reduzierung zwischen 1987 und 1991 konnte nicht recherchiert werden.

34 Freisetzung durch Mitriss oder Co-Verdampfen von Wasserdampf

Dieser Freisetzungsmechanismus ist besonders relevant fiir zementierte bzw. betonierte
Abfalle und Konzentrate mit gro3en Mengen an verdampfbarem Wasser, wie Flissigkeit
in Poren, Kristallwasser (Hydratationswasser) bei Temperaturen tiber 373 K /GRU 87a/.
Frihe mal3stabsgetreue Experimente von /VEJ 83/ mit 70-minltiger Beflammung eines
200-I-Fasses resultierten in eine Verdampfung von 10 % des gesamten Wasseranteils
des Testgebindes. Von diesem Wassersdampf wurde ein Freisetzungsanteil von 1x10°
des Cs-Nuklides mitgerissen, wobei die Wasserverdampfung und Nuklidfreisetzung im-
mer in einem nahezu konstanten Verhaltnis standen. Bei der unrealistischen Annahme
einer 100 %igen Wasserverdampfung wiirden 1x10# radioaktive Nuklide durch Mitriss
freigesetzt. Im Sinne einer konservativen Abschatzung wurde von Griindler /GRU 87a/
(Anh. |, S. 7) ein Freisetzungsanteil von 5x10 fiir Sonstige Nuklide fiir das Teilvolumen,
welches mehr als > 373 K erreicht, angesetzt (vgl. Tab. 3.3). Dieser Freisetzungsme-
chanismus liegt den Abschatzungen den AGG 5 und 7 zugrunde. Auf Grund der Behal-
terzerstérung bei mechanischer Belastung wurde ab BK 4 davon aufgegangen, dass
50 % des Volumens, unabhangig von der Branddauer, diesem Freisetzungsprozess un-

terliegen.

Die Gruppe der flichtigen Nuklide (Tritium, C 14 in leichtflichtiger Form und Halogene)
sublimieren fur die angenommenen thermischen Lastfalle und werden unter diesem Me-
chanismus behandelt (Abschnitt 3.5).

Fir die AGG 8 der ABK Il (Gussbehalter) muss ebenfalls die Freisetzung in die Behal-
teratmosphare durch Mitriss bericksichtigt werden, denn die AGG 8 kann unter anderem
die zementbasierte Abfallproduktgruppe APG 05 und APG 06 enthalten. Fir Zementpro-
dukte der APG 05 und 06 wird der FA fur Sonstige Nuklide anteilig mit dem Freisetzungs-

anteil f ermittelt.

Im Jahr 1987 definierte Griindler einen Freisetzungsanteil mit 4x10- flir Sonstige Nuk-
lide, der auch die Pyrolyse von 80 Vol-% des Inventars abdeckt /GRU 87a/ (Anh. I, S.
33). Malstabliche Brandversuche an verschiedenen Abfallgebinden ergeben, dass die

von Pyrolyse betroffene Volumenanteile erheblich geringer sind. Der Freisetzungsanteil
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durch Pyrolyse ist hierbei abdeckend fir die Freisetzung durch Verdampfen bzw. Subli-

mation.

Bei der Abfallbehalterklasse Il, AGG 8, wird der Behalter als Barriere bericksichtigt, so-
dass der Mitriss bei der Freisetzung von Nukliden in die Behalteratmosphéare relevant
ist. Grindler nimmt fir den Mitriss von Sonstigen Nukliden einen linearen Zusammen-
hang mit dem Anteil X des als Wasserdampf in der Behalteratmosphare vorliegenden
Gesamtwassergehaltes des Gebindes an /GRU 87al/. Es resultiert ein Freisetzungsanteil

f (zunachst in die Behalteratmosphare):
f=4x103%* X

Der Wasserdampfanteil X entspricht dem Anteil des in wassriger Form vorliegenden Tri-

tiums des Gebindes.

Das Jahr 1991 stellt insofern eine Zasur fur die Abschatzung der Freisetzungsanteile
dar, da Grindler neue Temperaturfeldberechnungen zur Abschatzung der Freisetzung
durchflihrte. Diese Berechnungen stammen aus dem Jahr 1990 und wurden gemaf
/GRU 91a/ (Anh. 1, S. 10) nicht veréffentlicht.

3.5 Freisetzung durch Sublimation

Bei Sublimation verdampfen Nuklide, ohne einen Phasenubergang zu durchlaufen. Die-
ser Prozess herrscht fur die Freisetzung der flichtigen Nuklide vor, tritt aber auch bei
der Freisetzung Sonstiger Nuklide bei einer Oberflachenkontamination an metallischen
Oberflachen auf. Dies ftritt ein, wenn die Sonstigen Radionuklide in einer chemischen
Verbindung vorkommen, die ab ca. 400 °C (673 K) einen nennenswerten Dampfdruck in
der Grofienordnung von ab 1 Pa Uber ihrer festen bzw. flissigen Phase aufweisen.
Diese Verbindungen werden als mittelflichtige Verbindungen eingestuft. Schwerflich-
tige Substanzen mit einem Dampfdruck unter 10* Pa werden dabei nicht freigesetzt und
sind nach Griindler /GRU 87a/ zu vernachlassigen. Fir einen realistischen Ansatz wird
der Anteil des Radionuklids in mittelflichtiger Form ermittelt, der im Hinblick auf das zu

erwartende Abfallvolumen abdeckend ist.

Als Stellvertreter der mittelflichtigen Nuklide gilt wie berichtet Casiumjodid Csl. Diese
Verbindung wurde ausgewahlt, da sie im Vergleich zu anderen fliichtigen Verbindungen

den hochsten Dampfdruck im Abfallprodukt aufweist. Fir die Sublimation wird
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konservativ angenommen, dass die gesamte Abfallprodukt-Oberflache mit Csl kontami-
niert und in die Behalteratmosphére freigesetzt wird /GRU 87a/. Griindler leitete in Be-
rechnungen zur Sublimationskinetik von Csl mit dem zeitlichen Hergang des Stoffuber-
gangs und der instationdaren Temperaturverteilung im Abfallgebinde einen Gesamt-FA
von 4x107 her, siehe Tab. 3.3. AuRer flir das Abbrennen, ist dieser Wert nach Griindler
ein alle anderen Freisetzungsmechanismen der Sonstigen Nuklide abdeckender Basis-
wert. Er liegt allen Abfallgebindegruppen der Freisetzung durch Sublimation zugrunde.
Da dieser Freisetzungsmechanismus eine Temperatur von mindestens 400 °C voraus-
setzt, deckt er gleichzeitig die Pyrolyse von geschatzt 80 Vol-% des Gebindes ab. Dies
ist in Bezug auf den in Tab. 3.3 von Griindler ermittelten FA von 5x107 der Pyrolyse des
Teilvolumens T > 573 K zu verstehen (4x10%/ 5x10- = 0,8). Auf diesen Bezug wird auch
in Abschnitt 5.2 fir AGG 8 eingegangen.

Fur die Gruppe der fllichtigen Nuklide nimmt Griindler an, dass deren FA aus den Tem-
peraturfeldberechnungen abgeschatzt werden kénnen. Fir diese Simulationen setzt er
fur CHsl einen Siedepunkt von 42°C und flr das wassrig vorliegende Tritium einen Sie-
depunkt von 100°C voraus. Bei Sublimationstemperaturen von ber 100 °C ist daher

eine Freisetzung fur Fluchtige Nuklide von 100 % anzunehmen.

In/GRU 91/, S. 61, schlussfolgert Griindler ebenfalls, dass: ,,...fiir die Belastungsklassen
mit Brandeinwirkung (2, 3, 5, 6, 8, 9) meistens eine vollstdndige Freisetzung aus dem

Abfallbehélter unterstellt wird (Freisetzungsanteil =1)*.

Zudem zeigte Grindler in einer Analyse, dass der FA von schwerfliichtigen Nukliden

vernachlassigbar ist /GRU 87al/.
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4 Thermische Freisetzungsanteile aus Behaltern der Abfall-
behalterklasse |

4.1 Vorbemerkungen

Die Freisetzung durch die spezifischen Freisetzungsmechanismen einer Abfallprodukt-
gruppe erfolgt innerhalb des Abfallbehalters entweder der Abfallbehalterklasse | oder .
Wahrend fur die ABK | im Allgemeinen nur die thermische Behalterwirkung bertcksich-
tigt wird und die Abschatzung der Freisetzung auf den Temperaturverlauf innerhalb der
Abfallproduktgruppe zurtickzufihren ist, wird die Integritat des Behalters in ABK Il als
Barriere berlcksichtigt und die Freisetzung durch eine Leckrate der Behalter-Deckel-
dichtung modelliert. Daraus resultieren zwei unterschiedliche Herangehensweisen zur

Modellierung des Freisetzungsverhaltens:

Die Modellierung der Freisetzung aus Behaltern der Abfallbehalterklasse ABK | erfolgt

in einem Schritt:

e FUr Behalter der ABK | wird davon ausgegangen, dass die Aktivitat, die aus dem
Abfallprodukt in die umgebende Atmosphare Ubergeht, auch freigesetzt wird. Das
Behaltnis wird nur insofern bertcksichtigt, als es einen Warmewiderstand darstellt,

der das Temperaturfeld im Abfallprodukt beeinflusst.

Die Freisetzungsanteile der ABK | resultieren aus thermischen Lastannahmen und dar-
aus berechneten, instationare Temperaturfeldern des Abfallgebindes. Der Behaltertyp
als aulRere Barriere beeinflusst die Temperaturibertragung auf das Abfallprodukt. Fur
das unterschiedliche Temperaturlbertragungs-Verhalten der Behaltertypen sind unter-
schiedliche Temperaturfelder und Freisetzungsanteile der Abfallproduktgruppen zu er-
warten. Grundler vereinfacht diesen Einfluss. Er fuhrt den Behaltereinfluss auf einen ein-
zigen Behaltertyp, den Stahlblechcontainer Typ 1 (Lange: 1,6 m, Breite: 1,70 m, Hohe:
1,45 m) zur Berechnung der instationaren Temperaturfelder in den Abfallproduktgruppen
der ABK | /GRU 87/, IGRU 87a/ zuriick.

Grundler diskutierte zunéchst in /GRU 87a/ die Freisetzungsmodelle per Abfallprodukt-
gruppe und ermittelte aus der Kombination der Freisetzungsmechanismen resultierende
Freisetzungsanteile. In einem weiteren Schritt Ubertragt er die Freisetzung auf die Ab-
fallgebinde. Dabei beeinflusst das Behaltnis nur durch seine Geometrie, thermodynami-

schen Eigenschaften und Annahmen zum Zerstérungsgrad nach einer mechanischen
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Beanspruchung das Temperaturfeld des Abfallproduktes. Die Berechnung der Tempe-
raturfelder im Abfallgebinde erfolgte mit einem zweidimensionalen instationaren Warme-
Ubergangsprogramm auf Grundlage des kleinsten, dinnwandigen Stahlblechcontainers
vom Typ |, der zur Einlagerung in Konrad vorgesehen war /GRU 87/. Zudem werden
metallische Abfélle der APG 2 und 3 mit hoher Warmeleitung angenommen. Daher sind
unter diesen Bedingungen, die hochsten Inventartemperaturen zu erwarten. Die Ergeb-
nisse dieser Temperaturfeldberechnungen wurden in /GRU 87/ dokumentiert. Im Fol-
genden werden in Tab. 4.1 die aus den Temperaturfeldern resultierenden Freisetzungs-
anteile den Freisetzungsanteilen aus den Abfallproduktgruppen ohne den
Temperaturfeldberechnungen des Behaltereinflusses gegenilbergestellt. Es zeigte sich
lediglich fiir APG 2 eine Differenz von 1x10 des Freisetzungsanteils, bei der der Behal-
tereinfluss anders als erwartet zu einem erhdhten Freisetzungsanteil flhrt. Fir alle an-
deren Abfallproduktgruppen ist keine Anderung ermittelt worden. Es ist davon auszuge-
hen, dass der Behalter in ABK | keinerlei Barrierewirkung auf die Freisetzung austibt.
Dies kann auf sehr konservative Voraussetzungen und Annahmen zurtckzufihren sein,
wie die Verwendung eines kleinen, dinnwandigen Stahlblechbehalters mit maximaler

Erwarmung des Gebindes im Brandfall.

Tab. 4.1  Thermische Freisetzungsanteile FA von Sonstigen Nukliden und Freiset-
zungsanteile unter Berucksichtigung der Temperaturfeldberechnung des

spezifizierten Stahlblech-Behalters.

FM und FA pro APG nach FA aus Abfallgebinden nach
/IGRU 87a/, Anh. |, S. 16 bis 21 /IGRU 87a/, Anh. I, S. 21 bis 31 in
Kombination mit Temperaturfeld-
berechnungen /GRU 87/

APG 1 | Verbrennung 5x10°" 5x10"

1% Austritt: Verbrennung + Rest:
APG 2 | Sublimation/Verdampfung (4x103) | 5x102 + 4x103= 1x107?
sowie Pyrolyse (1,6x107®)

APG 3 | Sublimation 4x107 4x10°3
APG 4 | Pyrolyse 1,6x103 1,6x103
APG 5 | Mitriss (50%) + Pyrolyse 5x10* 5x10*
APG 6 | Mitriss 5x10* 5x10*

Fir die TSK /GRU 91/ gilt dies auch konservativ durch die Gleichbehandlung der Abfall-
gebindegruppen AGG 5 und AGG 7. Obwohl beide Abfallgebindegruppen die Abfallpro-
duktgruppe APG 5 als Inventar enthalten, deckt die Berlcksichtigung des
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Stahlblechcontainers (AGG 5) den Beitrag des Betonbehélters von AGG 7 bei der Be-
rechnung der Temperaturfelder konservativ ab. In gleicher Weise berichten Richter et al.
/RIC 17/ auch Uber die Gleichsetzung des Freisetzungsverhaltens der Abfallgebinde-
gruppen AGG 1 und AGG 6. Die AGG 6 enthalt im Vergleich zur AGG 1 zusatzlich die
Abfallproduktgruppen APG 2 bis 4. Sie sind durch die Freisetzungsmechanismen Subli-
mation und Pyrolyse definiert (s. a. Tab. 3.2) und werden mit dem Freisetzungsmecha-

nismus Verbrennung der APG 1 konservativ abgedeckt.

Mit der Transportstudie Konrad des Jahres 1991 /GRU 91a/ fiihrte Griindler erstmals die
Belastungsklassen BK 1 bis 9 ein. Sie definieren neben der Temperatureinwirkung von
800 °C fur 60 Minuten auch eine Temperatureinwirkung bei 800 °C fur 30 Minuten. Au-
Rerdem zitiert Grindler nicht mehr die Temperaturfeldberechnungen auf Basis des
TAC-2D-Programmes aus /GRU 87a/, sondern Temperaturfeldberechnungen aus dem
Jahr 1990, die nicht veréffentlicht wurden /GRU 91a/. Aus den Abschatzungen zu den
Freisetzungsanteilen Grindlers in der TSK 91 geht zudem hervor, dass der kleinste
Stahlblechbehalter mit metallischen Abfallprodukten in den Studien des Jahres 1987 fiir
die APG 2 und 3 in /GRU 87/, S.2, IGRU 87a/, Anh. |, S. 25 fiir andere Behaltertypen
abdeckend angenommen wurde. In der TSK 1991 dagegen wurde auch das Warme-
Uibertragungsverhalten des Betonbehélters in die Uberlegungen zur Ableitung der Tem-
peraturfelder in /GRU 91a/, Anh. IV, S. 1 bis 28 einbezogen. Dadurch kdnnen die ther-
mischen Freisetzungsanteile der TSK 1991 nicht unmittelbar mit den Studien Griindlers
der Jahre 1984 bis 1987 verglichen werden. Dennoch nutzte Grindler in der TSK 1991
die Zuordnung zwischen Abfallgebindegruppe, Abfallproduktgruppe und den Freiset-
zungsmechanismen der Abfallproduktgruppe wie in Tab. 4.1., linke Spalte, und Tab. 4.2.
Die Freisetzungsmechanismen sind mit den Freisetzungsanteilen in Tab. 3.3 verknlpft.
In der TSK 91 werden diese seit 1984 — 1987 definierten Freisetzungsanteile mit den
neueren Temperaturfeldberechnungen aus dem Jahr 1990 und den Parametern der ein-
gefuhrten Belastungsklassen verwendet. Sie werden im Folgenden einzeln erlautert und
in Tab. 4.3 bis Tab. 4.8 den dem Abfallprodukt spezifischen Freisetzungsanteilen gegen-
ubergestellt. Der mechanische Anteil in den Abfallgebinden geht ebenfalls auf die TSK91
zurlick. Er wurde mit der aktuellen Transportstudie 2009 TSK09 /SEN 09/ korrigiert. Hier
zeigte sich, dass die Abschatzungen zu Freisetzungsanteilen bei mechanischen Einwir-
kungen die tatsachliche Freisetzungsanteile Uberschatzten. Dadurch liegen die mit me-
chanischen Anteilen kombinierten Gesamtfreisetzungsanteile der TSK91 héher. Jedoch
blieben die rein thermischen Anteile in der TSK09 gegenuber der TSK91 unverandert
/SEN 09/.

17



Tab. 4.2  Zuordnung von Freisetzungsanteilen Sonstiger Nuklide der Abfallgebinde-
gruppen der Belastungsklasse 9 aus der TSK 91 (linke Spalte), zu den kom-
binierten Freisetzungsanteilen der Abfallproduktgruppen aus Tab. 4.1
(rechte Spalte)

AGG bei BK9 APG thermische FA Sonstiger Nuklide aus
den pro AGG enthaltenen APGs nach
/IGRU 87a/

AGG 1 (Stahlblechbehalter) | APG 1 Verbrennung max. 100% Schmelzen

1x10"1 und AusflieBen
5x10

AGG 2 (Stahlblech- oder APG 2 Sublimation/1%Verbrennung/Mitriss

Betonbehalter) 1,1x10 APG 6 4x103 + 5x10° + 5x10* = 1x102

AGG 3 (Stahlblech- oder APG 3 Sublimation

Betonbehalter) 4x10-3 4x103

AGG 4 (Stahlblech- oder APG 4 Pyrolyse (30%)

Betonbehalter) 1,6x10 1,6x103

AGG 5 (Stahlblechbehalter) | APG 5 Mitriss/Pyrolyse

3,1x103 1x10* + 4x10“ = 5x10*

AGG 6 (Betonbehalter) APG 1 bis | Verbrennung/Pyrolyse/Sublimation

1x10"1 APG 4 5x1073 + 4x1073 + 4x107° = 5,1x10""

AGG 7 (Betonbehalter) APG 5 Mitriss (max.)

1,6x103 5x10*

4.2 Annahmen zum Verhalten der Stahl- bzw. Betongebinde

Die thermische Schutzwirkung der Behalter hangt auch davon ab, ob die Behalter nach
der mechanischen Beanspruchung entsprechend der drei Belastungsstufen (BK 1 bis 3,
BK 4 bis 6, BK 7 bis 9) noch intakt sind. Hierzu gehen folgende Annahmen in die Bewer-

tung ein:

Grundsatzlich wird die mechanische Festigkeit von Betonbehaltern héher als die von
Stahlbehaltern eingeschatzt. Fur die geringen mechanischen BK 1 bis 3 wird davon aus-
gegangen, dass Betonbehalter weitgehend intakt bleiben. Fur die AGG 6 und 7 (immer
Betonbehalter) wird beispielsweise auch von keiner mechanisch bedingten Freisetzung
ausgegangen. Fir die Ubrigen BKs wird fir AGG 6 bzw. AGG 7 eine gegenltiber AGG 1

bzw. AGG 5 (immer Stahlbehalter) halbierte mechanische Freisetzung angesetzt.
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Fir geringe mechanische Einwirkungen (BK 2 und 3) wird fiir Stahl- und Betongebinde
unterstellt, dass die Behalterbeschadigungen nicht so groR sind, dass der Sauerstoffzu-
tritt ein offenes Abbrennen der Abfalle zulasst. Stattdessen wird die Pyrolyse angenom-
men (vgl. /GRU 91a/ (Anh. IV, S. 8)). Diese Annahme gilt nicht fir die AGG 1, da fur die
brennbaren, potenziell bitumdsen Abfalle davon ausgegangen wird, dass die Abfalle
schmelzen und aulerhalb der geschadigten Behalter mit offener Flamme verbrennen
(vgl. /IGRU 91a/ (Anh. 1V, S. 8)).

Ab BK 4 zitieren Griindler et al. /GRU 91a/ (Anh. IV, S. 13) Fallversuche mit Stahlblech-
fassern /SAN 83/, die ergaben, dass bei mechanischen Belastungen entsprechend der

Belastungsklasse 4 mit einem Verlust des Deckels zu rechnen ist.

Bei der AGG 4 geht Griindler /GRU 91a/ (Anh. V) davon aus, dass Gebinde mit innen-
liegenden Presslingen trotz der mechanischen Beanspruchungen in den hohen Belas-
tungsklassen soweit die Form behalten, dass die Temperaturfeldberechnungen auch fir
héhere BKs gultig sind. Insofern unterscheiden sich die FA nur von der Dauer der ther-

mischen Belastung.

4.3 AGG 1 - Brennbare, unfixierte Abfille in Stahlblech-Containern

Fur die Sonstigen Nuklide sind die Freisetzungsanteile fir jede Belastungsklasse und
die Freisetzungsanteile der Abfallgebindegruppen 1 und 6 in Tab. 4.3 zu finden. Es ist
zu berlcksichtigen, dass den spezifischen Freisetzungsanteilen der APGs nach

/GRU 87a/ eine Brandbeanspruchung von 800 °C/60 min zugrunde liegt.

Fur die AGG 1 wird angenommen, dass der Abfall brennbar ist. Sobald mit den Belas-
tungsklassen BK 2, 3, 4, 6, 8 und 9 der Brandfall eintritt, wird davon ausgegangen, dass
dieser brennbare Abfall auch brennt. Diese Annahme ist unabhangig von der mechani-
schen oder thermischen Belastungsklasse, so dass die Belastungsklasse keinen Ein-
fluss auf die Freisetzung durch Verbrennung ausibt. Fir die Sonstigen Nuklide sind die
Freisetzungsanteile in Tab. 4.3 zu finden. Der maximale Freisetzungsanteil von 0,5 flr
die Verbrennung wurde von Griindler auf 0,1 reduziert (/GRU 91a/, Anh. IV, S. 8).
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AGG1,BK2,3,5,6,8und9

Nach der TSK 91 /GRU 91a/ ist fiir die Sonstigen Nuklide mit einem FA von 0,1 zu rech-
nen. Fur die Flichtigen Nuklide (Tritium, C-14 und Halogene) ergibt sich nach Grindler

eine 100 %ige Freisetzung.

Diese FA wurden von Briicher et al. /BRU 13/ und Richter /RIC 17/ tibernommen. Nach
/GRU 91a/ wird unterstellt, dass das Abfallprodukt im Brandfall schmilzt, infolge der me-
chanischen Beaufschlagung aus dem vorgeschadigten Behalter flie3t und auflerhalb
des Behalters mit offener Flamme abbrennt. Briicher et al. und Richter et al. schlief3en
sich dieser Argumentation von /GRU 91a/ an. Sie gehen davon aus, dass beim Verbren-
nen ein oberer, fur Transportunfallszenarien als abdeckend betrachteter Freisetzungs-

anteil von 10 % fur Sonstige Nuklide angesetzt werden kann.

4.4 AGG 6 — Brennbare, unfixierte Abfalle in Betonbehaltern

Die AGG 6 unterscheidet sich von der AGG 1 durch den Betonbehalter an Stelle des
Stahlbehalters.

AGG 6, BK2 und 3

Fir die geringe mechanische Belastung der BK 2 und BK 3 wird davon ausgegangen,
dass der Behalter weitestgehend intakt bleibt /RIC 17/. Auf Grund des gegenuber dem
Stahlbehalter besseren thermischen Schutzes durch den Betonbehalter werden mit Aus-
nahme der fllichtigen C-14 und Halogene bei BK 3 alle FA zu 0 angenommen (Sonstige
Nuklide und Tritium der BK 2 und BK 3, C-14 und Halogene der BK 2). Fir Halogene
und C-14 (angesetzter Siedepunkt 40 °C) gingen Richter et al. /RIC 17/ davon aus, dass
beim einstiindigen Brand der BK 3 eine gewisse Durchwarmung des Gebindes auftritt,
die zu einem FA von 0,5 (C-14 und Halogene) fuhrt.

Nach /RIC 17/ wie vor /GRU 91a/ wird unterstellt, dass sich das Abfallprodukt bei einem
einstundigen Brand in BK 3 und der anschlieRenden Abkuhlphase innerhalb des Beton-
behalters an keiner Stelle auf mindestens 100 °C erhitzt und kein Verdampfen des wass-
rigen Tritiums eintritt (FA = 0). Griindler geht jedoch davon aus, dass ab BK 3 das Ab-
fallgebinde auf Gber 40 °C im gesamten Volumen durchwarmt wirde (C-14, Halogene:
FA = 1). Dadurch wirden in BK 3 die fliichtigen Nuklide C-14 und Halogene komplett
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freigesetzt werden. Dies erscheint nach Richter et al. unwahrscheinlich. Daher werden
von ihr in BK 3 die FA fiir C-14 und Halogene von 1 auf 0,5 reduziert.

AGG 6, BK 5, BK 6, BK 8 und BK 9

Ab BK 5 wird auf Grund der héheren mechanischen Beanspruchung auf den Betonbe-
halter davon ausgegangen, dass dieser so weit beschadigt wird, dass der Inhalt austritt
bzw. nicht mehr vor Brandeinwirkung geschutzt ist. Alle FA entsprechen deshalb den FA
der AGG 1. Nach der TSK 91 /GRU 91a/ ist fiir die Sonstigen Nuklide mit einem FA von
0,1 zu rechnen. Fur die Flichtigen Nuklide (Tritium, C-14 und Halogene) ergibt sich nach
Grundler eine 100 %ige Freisetzung. Diese Werte wurden auch spater in /RIC 17/ bei-

behalten.

Tab.4.3 AGG 1 und AGG 6, thermische Freisetzungsanteile Sonstiger Nuklide fur

jede Belastungsklasse

AGG 1: APG 1 AGG 6: APG 1 bis 4
BK 2
0
BK 3
BK 5
1x10" 1x10"
BK 6
BK 8
1x10"
BK 9
4.5 AGG 2 - Unfixierte, nicht kompaktierbare metallische und nichtmetal-

lische Abfalle in Stahlblech- oder Betonbehdltern

Fir die Sonstigen Nuklide sind die Freisetzungsanteile fur jede Belastungsklasse in
Tab. 4.4 zu finden. Es ist zu berlcksichtigen, dass den spezifischen Freisetzungsantei-

len nach /GRU 87a/ eine Brandbeanspruchung von 800 °C/60 min zugrunde liegt.

In der AGG 2 sind nach Tab. 2.1 die Abfallprodukte der APG 2 und APG 6 enthalten. Sie
sind nach /GRU 91a/ durch die Freisetzungsanteile Sublimation und Pyrolyse und kein
offenes Abbrennen charakterisiert. Faktisch sind gemafR Abfallspezifikation fir die
AGG 2 héchstens 1 % des Abfalls brenn- bzw. pyrolysierbar. Es wird davon ausgegan-

gen, dass die Nuklide homogen im Abfall verteilt sind.
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Der Restanteil des Abfalls unterliegt demnach anderen Mechanismen wie Sublimation
oder Verdampfen (Hinweis: in /GRU 91a/ (Anh. IV, S. 8) wird falschlicherweise von Sub-
limation und Pyrolyse geschrieben). Der zusatzliche Anteil resultiert nach Grindler aus
den Ergebnissen der nicht verdffentlichten Temperaturfeldberechnungen aus dem Jahr
1990 und ist nicht weiter aufgeschlusselt. Sublimation liefert aber insbesondere flr ho-
here Temperaturen einen deutlich héheren Teilbeitrag als Verdampfen. Fur die Sonsti-
gen Nuklide wird er auf 2,0x10* fiir BK 2 (S. 8) und 4,0x10° fir BK 3 (S. 11) bestimmt.
Ohne dass die Temperaturfeldberechnungen vorliegen, sagt der letztere Wert von 4x10°3
aus, dass bei BK 3 praktisch das gesamte Gebinde auf Sublimationstemperatur gebracht
wurde (vgl. Tab. 3.3).

Fur Flichtige Nuklide (Tritium, C-14 und Halogene) wird fir alle thermischen Belastungs-

klassen eine 100 %ige Freisetzung angenommen /GRU 91a/ (Anh. IV, S. 8).
AGG 2,BK 2

Fur Sonstige radioaktive Nuklide berechnet sich der thermische FA wie folgt:
e Abbrennen von 1 % des Abfalls mit 10 % Freisetzung: 0,01 x 0,1 = 1x107,

e Rest (praktisch 100 % restliche Mechanismen) 2x10%,

so dass die Summe 1,2x10° betragt.

Diese thermischen FA wurden auch in /RIC 17/ von Richter beibehalten.
AGG 2,BK 3

Flr Sonstige radioaktive Nuklide berechnet sich der thermische FA wie folgt:
e Abbrennen von 1 % des Abfalls mit 10 % Freisetzung: 0,01 x 0,1 = 1x107,

e Rest (praktisch 100 % restliche Mechanismen (v. a. Sublimation)) 4x107,
so dass die Summe 5x107 betragt.

Diese FA wurde auch in /RIC 17/ von Richter beibehalten.
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AGG 2,BK 5, BK 6, BK 8 und BK 9

Bei der thermischen BK 5 gehen Griindler et al. In /GRU 87a/ und /GRU 91a/ von einer
groRen mechanischen Schadigung aus, so dass alle brennbaren Abfallbestandteile offen
abbrennen. Im Vergleich dazu wird in /GRU 91a/ (Anh. IV, S. 13) die Annahme getroffen,

dass mit dem Verlust des Deckels zu rechnen ist (vgl. Abschnitt 4.2).

Durch die grof’e mechanische Schadigung wurde wie fir die AGG 1 eine Freisetzung
von 1x10"' angenommen. Richter et al. /RIC 17/ korrigierten diesen Wert um zwei Gro-
Renordnungen nach unten auf 1x102. lhre Argumentation ist, dass in AGG 2 nur 1 %

brennbarer Abfall vorliegt und dieser Faktor offensichtlich vergessen wurde.

Bezlglich des Beitrags aus Sublimation und Verdampfen erlautert Richter in einer ge-
genuber /RIC 17/ korrigierten und an die Tabelle 7.2 aus /RIC 17/ angepassten Textver-

sion:

Bei BK 5 und BK 6 kann theoretisch noch von einer verbleibenden isolierenden Eigen-
schaft des Behélters ausgegangen werden (lediglich ,Verlust des Deckels“ /GRU 91al,
Anh. IV, Seite 13). Konservativ wird aber bereits bei der BK 5 ein vollstédndiges Durch-
heizen des Abfalls unterstellt und damit eine komplette Erwdrmung des Abfalls (iber die
Schwellentemperaturen fiir Sublimation/Verdampfen. Zusammen mit dem FA des brenn-
baren Abfalls ergibt sich somit insgesamt ein FA von 5-10° fiir die Sonstigen Nuklide bei
kleinen Aerosolen (AED < 10 um). Hbhere thermische Belastungen (BK 6) sowie hhere
mechanische Belastungen (BK 8) und sowohl hbhere mechanische als auch thermische
Belastungen (BK 9) bezogen auf die BK 5 fiihren also nicht mehr zu héheren Freiset-

zungen kleine Aerosole.

Praktisch entsprechen fir Sonstige Nuklide die Freisetzungsanteile ab BK 5 dem Anteil
von BK 4:

e Abbrennen von 1 % des Abfalls mit 10 % Freisetzung: 0,01 x 0,1 = 1x1073,

e Rest (praktisch 100 % restliche Mechanismen (v.a. Sublimation)) 4x1073,

so dass die Summe 5x107 betragt.
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Tab. 4.4 AGG 2, thermische Freisetzungsanteile Sonstiger Nuklide fiir jede Belas-

tungsklasse

AGG 2 | APG2 + APG6: 1% Verbrennung + Sublimation/Mitriss
5x10 + 5x10° + 5x10* = 1x102 nach Tab. 4.2 /GRU 87a/

Abbrennen von 1 % des Abfalls mit 10 % Freisetzung:
0,01 x0,1=1x10%
BK 2 Rest (praktisch 100 % restliche Mechanismen) 2x104

Summe  1,2x103

Abbrennen von 1 % des Abfalls mit 10 % Freisetzung:
0,01 x0,1=1x103

BK 3 Rest (praktisch 100 % restliche Mechanismen (v.a. Sublimation))

4x1073
Summe 5x10%3
BK 5 Wie BK 3
BK 6 Wie BK 5
BK 8 Wie BK 5
BK9 Wie BK 5
4.6 AGG 3 - Metallische Abfélle in Stahlblech-Containern oder Betonbe-

haltern

Fur die Sonstigen Nuklide sind die Freisetzungsanteile fur jede Belastungsklasse in Tab.
4.5 zu finden. Auch hier ibernehmen /GRU 91a/ (Anh. IV, S. 28) und /RIC 17/ fiir die
Sonstigen Nuklide die thermischen Freisetzungsanteile BK 6 von 4x1073. Die flliichtigen

Nuklide wurden mit 100 % Freisetzung angenommen.

Es ist zu beriicksichtigen, dass den spezifischen Freisetzungsanteilen nach /GRU 87a/

eine Brandbeanspruchung von 800 °C/60 min zugrunde liegt.

Bei Abfallen der AGG 3 ist nach /GRU 91a/, Anh. IV, S. 9, infolge thermischer Beauf-
schlagung nur die Freisetzung durch Sublimation bzw. Verdampfen relevant. Dadurch
besteht hier bzgl. der FA eine Analogie zur AGG 2, wobei der Anteil aus dem brennbaren
Anteil von 1 % bei AGG 3 wegfallt.

Fir beide AGG 2 und 3 kdnnen sowohl Stahl- als auch Betonbehalter eingesetzt werden.
Fir die AGG 2 ging man ab der mittleren mechanischen Beanspruchung von einer deut-

lichen Zerstérung des Behélters aus, so dass der Abfall auch bei 30 min Branddauer
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(BK 5) so exponiert war, dass fur Sublimation und Verdampfen der Endwert eines FA
von 4x10 angenommen wurde. Insofern werden fiir AGG 2 fiir BK 3, BK 5, BK 6, BK 8
und BK 9 jeweils die Endwerte erreicht. Im Gegensatz dazu wurden fur AGG 3 jeweils
fur die kurzen Branddauern von 30 min (BK 2, BK 5, BK 8) gleichartige Werte von 2x10°

4 verwendet, ohne dass der mechanische Zerstérungsgrad einen Einfluss hatte.
Alle thermischen Freisetzungsanteile der AGG 3 wurden in /RIC 17/ beibehalten.
AGG 3,BK 2

Bei Abfallen der AGG 3 ist nach /GRU 91a/, Anh. IV, S. 9, infolge thermischer Beauf-
schlagung nur die Freisetzung durch Sublimation bzw. Verdampfen relevant. Dadurch
wird fir Sonstige Nuklide der FA zu 2x10* abgeschatzt (analog zur AGG 2 fiir diese

Prozesse). Teilbeitrage zur Ableitung dieses Wertes liegen der GRS nicht vor.

Fir Flichtige Nuklide (Tritium, C-14 und Halogene) wurde ebenfalls analog zu AGG 2

fur alle thermischen Belastungsklassen eine 100 %ige Freisetzung angenommen.
AGG 3,BK 3

Analog zur AGG 2 ergibt sich nach /GRU 91a/ (Anh. IV, S. 11) fir Sonstige Nuklide ein
FA von 4x10 und flr Fliichtige Nuklide ein FA von 1.

AGG 3,BK 5

Griindler et al. /GRU 91a/ (Anh. IV, S. 16) Gibernehmen fiir Sonstige Nuklide den thermi-
schen FA von 2x10* aus BK 2 der AGG 3, da die Branddauer jeweils 30 min betragt und
fur die Mechanismen Sublimation und Verdampfen keine vollstandige Durchwarmung

angenommen wurde. Dieser Wert wurde auch in /RIC 17/ beibehalten.
Die Flichtigen Nuklide wurden mit 100 % Freisetzung angenommen.
AGG 3,BK 6

In BK 6 verwenden Griindler et al. /GRU 91a/ (Anh. IV, S. 19) wieder den Endwert von

4x1073 fur die Freisetzung Sonstiger Nuklide aufgrund von Sublimation und Verdampfen.
Die Fluchtigen Nuklide wurden mit 100 % Freisetzung angenommen.

25



AGG 3,BK 8

Es werden in /GRU 91a/ (Anh. 1V, S. 25) und in /RIC 17/ fir die Sonstigen Nuklide die
thermischen Freisetzungsanteile aus den geringeren mechanischen Belastungsklassen
BK 2 und BK 5 von 2x10* Gbernommen.

Die Flichtigen Nuklide wurden mit 100 % Freisetzung angenommen.
AGG 3,BK9

Auch hier Gibernehmen /GRU 91a/ (Anh. IV, S. 28) und /RIC 17/ fiir die Sonstigen Nuklide

die thermischen Freisetzungsanteile BK 6 von 4x1073,
Die Flichtigen Nuklide wurden mit 100 % Freisetzung angenommen.

Tab. 4.5 AGG 3, thermische Freisetzungsanteile Sonstiger Nuklide fir jede Belas-

tungsklasse

AGG 3 | APG3 Sublimation )
4x107 nach Tab. 4.2 /GRU 87a/

BK 2 Sublimation 2x10*

BK 3 Sublimation 4x103

BK 5 Wie BK 2: Sublimation 2x10*

BK 6 Wie BK 3: Sublimation 4x103

BK 8 Wie BK 2: Sublimation 2x10*

BK 9 Wie BK 3: Sublimation 4x103

4.7 AGG 4 - Kompaktierte Abfille in Stahlblechcontainern oder Betonbe-
haltern

Fur die Sonstigen Nuklide sind die Freisetzungsanteile fir jede Belastungsklasse in Tab.
4.6 zu finden. Es ist zu berlUcksichtigen, dass den spezifischen Freisetzungsanteilen

nach /GRU 87a/ eine Brandbeanspruchung von 800 °C/60 min zugrunde liegt.

In den Uberlegungen zum mechanischen Verhalten der Gebinde geht Griindler
/GRU 91a/ (Anh. IV) davon aus, dass trotz mechanischer Beanspruchung insbesondere

aus der hohen Belastungsklasse, BK 7-9 die Gebinde mit den innenliegenden
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Presslingen soweit die Form behalten, dass die Temperaturfeldberechnungen jeweils
auch fur héhere BK gliltig sind. Insofern unterscheiden sich die FA nur von der Dauer

der thermischen Belastung.

Fir Flichtige Nuklide (Tritium, C-14 und Halogene) wurde analog zu AGG 2 und 3 flr

alle thermischen Belastungsklassen eine 100 %ige Freisetzung angenommen.
In /RIC 17/ wurden alle thermischen FA Gbernommen.
AGG 4, BK 2, gilt auch fir BK 5 und BK 8

Fir die Abfallgebindegruppe 4 sind nach /GRU 91a/ (Anh. IV, S. 9), die Freisetzungs-
mechanismen Pyrolyse, Sublimation und Verdampfen relevant. Bei Briicher /BRU 13/
wurde fur diese AGG nur Pyrolyse als Freisetzungsmechanismus angegeben. Grindler
bezieht sich auf instationdre Temperaturfeldberechnungen und auf Experimente der
NUKEM GmbH, bei der die Pyrolysevorgange in der ca. 10 mm dicken Auf3enschicht
des Gebindes ablaufen. Dies entsprache bei Stahlblechbehaltern ca. 4 Vol-% der Abfall-
menge. Fur den bedingten Freisetzungsanteil der Pyrolyse ergibt sich nach /GRU 86/
ein Wert von 5x107 fir Sonstige Radionuklide (vgl. Abschnitt 0). Auf die 4 Vol-% des
Behalters bezogen, resultiert daraus ein FA von 0,04 x 5x10° = 2x10* nach /GRU 91a/
(Anh. IV, S.9).

Im nachsten Satz berichtet Griindler: ,Daneben ist ggf. wie bei der Abfallgebindegruppe
3 die Freisetzung durch Pyrolyse mit einem Freisetzungsanteil von 2x10* zu beriicksich-
tigen. Damit betragen die Freisetzungsanteile fiir Sonstige Radionuklide 4x10%, wobei
eine Freisetzung im GréRBenintervall < 10 um unterstellt wird.“ Grindler bertcksichtigt
den FA der Pyrolyse zweimal. Es kann nur gemutmaldt werden, dass er den Freiset-

zungsanteil von 2x10* der Sublimation aus AGG 3 meinte.

Der FA fir Sonstige Nuklide betragt entsprechend 4x10* mit Beitrdgen aus Pyrolyse
(0,04 x 5x10° = 2x10*) und nicht weiter aufgeschliisselten Beitragen (vgl. AGG 3) aus
Sublimation und Verdampfen (2x104).

Fur BK 5 geht Griindler davon aus, dass die Integritat der Behalter gemindert ist, aber
die Struktur der Presslinge nicht beeintrachtigt wurde. Deshalb tbernimmt Griindler nach
/IGRU 91a/ Anh. IV, S. 17 den FA aus der BK 2.
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Fir BK 8 tibernimmt Griindler /GRU 91a/ (Anh. IV, S. 26) ebenfalls den FA von 4,0x10*

aus BK 2 aufgrund der angenommenen intakten Presslinge.
AGG 4, BK 3, gilt auch fir BK 6 und BK 9

Es wurde die Freisetzung aufgrund der Temperaturverlaufe aus den nicht veroffentlich-
ten Unterlagen zugrunde gelegt. Griindler diskutiert in /GRU 91a/ (Anh. IV, S. 12) auch
einen erhoéhten FA durch Pyrolyse und Sublimation aufgrund der langeren Brandeinwir-
kung gegenliber BK 2. So ergibt sich ein thermischer Freisetzungsanteil fir Sonstige
Nuklide von 1,6x10° /GRU 91a/ (Anh. IV, S. 12). Die Einzelbetrage sind nicht aufge-

schlusselt.

In aktuelleren Arbeiten der GRS /BRU 13/, /RIC 17/ finden sich ebenfalls keine Hinweise

zur Berechnung des gegebenen FA.

Wenn davon ausgegangen wird, dass der FA sich analog zur BK 2 aus einem Sublima-
tionsanateil von 2x10* und einem restlichen Pyrolyseanteil zusammensetzt, betragt der
Pyrolyseanteil noch 1,4x107. Bei einem bedingten FA fiir Pyrolyse von 5x10° mlssen
entsprechend ca. 1,4x10%/5x10 = 28 % des Gebindevolumens die Temperaturschwelle
von 300 °C erreicht haben (zum Vergleich 4 % bei BK 2 mit 30-minutiger Brandbelas-
tung.).

Fir BK 6 und BK 9 argumentiert Grindler in /GRU 91a/ Anh. IV, S. 20 bzw. S 28, dass
die Integritat nicht mehr gegeben sei, die Presslinge jedoch nahezu unbeschadigt ge-

blieben seien. Damit (ibernimmt er den FA von 1,6x1072 in dieser BK.

Tab. 4.6 AGG 4, thermische Freisetzungsanteile Sonstiger Nuklide fir jede Belas-

tungsklasse

AGG 4 | APG4 Pyrolyse (100%) 5x10 nach Tab. 4.2 /GRU 87a/

BK 2 Pyrolyse: 4 % * 5x103 = 2x10* + Sublimation: 2x10* = 4x10*

BK3 Pyrolyse: 28 % * 5x10 = 1,4x107 + Sublimation: 2x10* = 1,6x1073

BK 5 Wie BK 2

BK 6 Wie BK 3

BK 8 Wie BK 2

BK 9 Wie BK 3
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4.8 AGG 5 — Zementfixierte Abfalle in Stahlblechcontainern

Fur die Sonstigen Nuklide sind die Freisetzungsanteile fir jede Belastungsklasse in Tab.
4.7 zu finden. Es ist zu berlcksichtigen, dass den Abfallproduktgruppen spezifischen
Freisetzungsanteilen nach /GRU 87a/ eine Brandbeanspruchung von 800°C/60 min zu-

grunde liegt.
AGG 5, BK 2

Die thermischen Freisetzungsanteile der AGG 5 basieren auf Pyrolyse und Verdampfen
von Wasser/Mitriss. Als Ergebnis der Temperaturfeldberechnungen wird dargestellt,
dass sich fir Freisetzung durch Pyrolyse wie bei Abfallgebindegruppe 4 ein Volumenan-
teil von 4 % (300 °C Isotherme bei maximal 10 mm Tiefe) und fir die Freisetzung durch
Verdampfen von Wasser von 12 % (100 °C Isotherme liegt ca. 3 cm von der Oberflache)
ergibt (/GRU 91a/, Anh. IV, S. 9).

Ohne weitere Zwischenrechnungen gibt Griindler als thermischen FA fir Sonstige Nuk-
lide den Wert 2,1x10“ an (/GRU 91a/, Anh. IV, S. 9). Dieser Wert kann nicht nachvollzo-
gen werden, denn es ergeben sich fir die beiden Prozesse mit den bedingten Freiset-

zungsanteilen (vgl. Tab. 3.3) die Anteile
e Pyrolyse: 4 % x 5x10° = 2x10* und

e Verdampfen/Mitriss: 12 % x 5x10* = 6x10°,
so dass die Summe 2,6 10 betragt.

Richter /RIC 17/ hatte eine entsprechende Erhdhung des dokumentierten FA von
2,1x10* auf den Wert 2,6x10* bereits vorgenommen. Richter hat zudem diskutiert, dass
moglicherweise 16 % des Abfallvolumens auf Gber 100 °C erwarmt wurden, da ja 4 %
auf dber 300 °C erwarmt wurden und dieses Volumen sonst von zwei Prozessen betrof-

fen ware.

Wenn allerdings fiur das Referenzgebinde, den Stahlblechcontainer Typ | (Lange:
1,60 m, Breite: 1,70 m, Hohe: 1,45 m) die jeweiligen dokumentierten Eindringtiefen von
0,03 m bzw. 0,01 m der 100 °C bzw. 300 °C Isothermen eingesetzt werden, lassen sich
die dokumentierten Volumina mit 11,0 % und 3,8 % im Rahmen der dokumentierten Ge-

nauigkeit bestatigen.
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Selbst wenn Grundler in seinen Zwischenrechnungen davon ausgegangen ware, dass
Verdampfen/Mitriss nur in 8 % des Abfalls stattfinden kann, weil die Pyrolyse bzgl. der

Freisetzung effektiver ist, ergabe sich
e Pyrolyse: 4 % x 5x10° = 2x10* und

e Verdampfen/Mitriss: (12 % - 4 %) x 5x10* = 4x10°°,
so dass die Summe 2,4 10* betragt.

Der von Griindler genannte Wert von 2,1x10* lasst sich auch dadurch nicht bestatigen,
so dass die Korrektur von Richter hier fur sinnvoll gehalten wird. Die Annahmen von

Richter zu den betroffenen Teilvolumina kénnen allerdings nicht bestatigt werden.

Der Freisetzungsanteil fiir Halogene wird auf 5x10" abgeschatzt, fur C-14 ergibt sich bei
der Abfallgebindegruppe 5 der gleiche Wert wie fiir Sonstige Radionuklide, da das Nuklid
C-14 als Karbonat vorliegt. Die Tritiumfreisetzung von 6x102 ergibt sich unter Berlck-

sichtigung der 100 °C-Isotherme bei einem verdampfbaren Wasseranteil von 50 %.
AGG 5,BK 3

Fir die BK 3 legt Griindler /GRU 91a/, Anh. 1V, S.12 die Temperaturfeldberechnungen
des Jahres 1990 zugrunde. Demnach ergeben sich die thermischen Freisetzungsanteile
flr C-14 zu 5x104, fUr Tritium zu 5x10" und fiir Sonstige Nuklide zu 5x10*. Die jeweiligen

Volumenanteile der Isothermen sind nicht genannt.
AGG 5,BK 5

Fir diese BK nimmt Griindler /GRU 91a/, Anh. IV, S.17 fiir Sonstige Nuklide an, dass
.bezliglich thermischer Beaufschlagung ... bei Belastungsklasse 5 unterstellt (wird), dal3
das Abfallgebinde so zerstért ist, dal’ alle organischen Bestandteile des Abfallproduktes
ggf. pyrolysieren kénnen. Es wird unterstellt, dal8 50 % der Aktivitét (iber Pyrolyse (Frei-
setzungsanteil 5E-3) und 50 % liber Mitverdampfung (Freisetzungsanteil 5E-4) freige-

setzt werden.”

Es ergibt sich rechnerisch

e Pyrolyse: 50 % x 5x10° = 2,5x10° und
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e Verdampfen/Mitriss: 50 % x 5x10* = 2,5x10%,
so dass die Summe 2,8 107 betragt.

Trotz obiger Textaussage wurde flr die BK 5 ein Wert von 1,1x10- verwendet, der von
Richter /RIC 17/ auf 2,8 107 korrigiert wurde.

Beim Verdampfen/Mitriss sind die ,50 %" so zu verstehen, dass zwar 100 % des Abfalls
auf mindestens 100 °C Temperatur erwarmt werden, aber nur 50 % des gebundenen
Wassers auch verdampfen. Diese Annahme ist analog der Annahme fur BK 2 fur Tritium,
allerdings nicht analog der Annahme fiir das Verdampfen/Mitriss Sonstiger Nuklide. In-

sofern besteht hier keine Konsistenz.

Der FA von Tritium wird entsprechend auch mit 0,5 (aus Verdampfen) angenommen.
Fur die flichtigen Halogene betragt der FA 1. Die Freisetzung fir C-14 wird wie fur die
Sonstigen Nuklide mit 2,8x10- abgeschéatzt.

AGG 5, BK6, BK 8 und BK 9

Fir die BK 6 werden die gleichen Annahmen getroffen wir fir die BK 5. Entsprechend

werden fur alle Nuklide die gleichen Werte wie fir die BK 5 abgeschatzt.

Tab. 4.7 AGG 5, thermische Freisetzungsanteile Sonstiger Nuklide fir jede Belas-

tungsklasse

AGG 5 | APG5 Mitriss/Pyrolyse
1x10* + 4x10* = 5x10** nach Tab. 4.2 /GRU 87a/

Pyrolyse: 4 % x 5x10° = 2,0x10*
BK 2 Mitriss: 12 % x 5x10* = 6,0x10°
Summe: 2,6x10*
Pyrolyse: ? % x 5x103 =7
BK 3 Mitriss: ? % x 5x10* =7
Summe: 5,0x10*
Pyrolyse: 50 % x 5x10° = 2,5x103
BK 5 Mitriss: 50 % x 5x10* = 2,5x10*
Summe: 2,8x10°3

BK 6 Wie BK 5

BK 8 Wie BK 5

BK9 Wie BK 5
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4.9 AGG 7 — Zementfixierte Abfalle in Betonbehiltern

Fur die Sonstigen Nuklide sind die Freisetzungsanteile fir jede Belastungsklasse in Tab.
4.8 zu finden. Es ist zu berlcksichtigen, dass den spezifischen Freisetzungsanteilen

nach /GRU 87a/ eine Brandbeanspruchung von 800°C/60 min zugrunde liegt.
AGG 7,BK2 und BK 3

Die AGG 7 wird in /GRU 91a/, Anh. IV, S. 12, fiir die BK 2 und 3 wie die AGG 6 behan-
delt, d. h. es wird von unwesentlichen Beschadigungen der Betonbehalter ausgegangen,
so dass ein hoher thermischer Schutz bestehen bleibt. Fir die BK 2 betragen die FA
aller Nuklide den Wert 0.

Fir die BK 3 gab Richter /RIC 17/ zu bedenken, dass sich die Abfalle zwar jeweils in
Betonbehaltern befinden, es sich aber bei der AGG 7 um zementierte Abfalle handelt,
bei denen fir C-14 angenommen wird, dass es als Karbonat vorliegt und dieses bezug-
lich des Freisetzungsverhaltens wie die Sonstigen Nuklide behandelt werden kann. Dies
schien in den in der TSK 09 dokumentierten Werten nicht bericksichtigt worden zu sein.
Die FA fir C-14 der BK 3 waren hier also zu hoch und konnten auf den Wert 0 entspre-

chend der FA der Sonstigen Nuklide korrigiert werden.

Fur die leichtflichtigen Halogene nahm Richter /RIC 17/ in BK 3 eine Reduktion von 1

auf 0,5 vor.

AGG 7, BK 5 und BK 6

Fur die BK 5 wurde fiir die AGG 7 in /GRU 91a/, Anh. IV, S. 18f, argumentiert: ,Da so-
wohl bei mechanischer als auch bei thermischer Beaufschlagung vornehmlich der Be-
hélterwerkstoff betroffen wird, wird fiir sonstige radioaktive Stoffe fiir alle Gré3eninter-
valle 50 % der Freisetzungsanteile der Abfallgebindegruppe 5 angesetzt. ... Fiir
Halogene und H-3 wird ein Freisetzungsanteil von 1 unterstellt, jeweils im GréReninter-
vall < 10 um. Fir C-14 werden die Freisetzungsanteile der sonstigen radioaktiven Stoffe

tibernommen.”

Diese Argumentation, nur die FA von Sonstigen Nukliden und C-14 gegeniber AGG 5
zu halbieren, die FAs von H-3 und Halogenen aber bei 1 zu belassen, fand Richter

/RIC 17/ nicht konsequent. Sie nahm konsequent eine Halbierung der FA der AGG 7
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gegenuber der AGG 5 vor, wobei die Bezugswerte der AGG 5 fiir Sonstige Nuklide und

C-14 ebenfalls von ihr gedndert wurden.

Die Freisetzungsanteile der BK 5 und 6 betragen entsprechend fiir Sonstige Nuklide und
C-14 je 1,4x107 sowie fiir H-3 nun 0,25 (Beziglich H-3 wurde fiir die AGG 5 argumen-
tiert, dass lediglich 50 % des Wassers als verdampfbar angenommen wurden, wie unter
BK 2 in /GRU 91a/, Anh. IV, S. 10 erwahnt) und fir Halogene entsprechend 0,5.

AGG 7,BK 8 und BK 9
Gleichermafien wurden die FA der BK 8 und 9 durch Richter /RIC 17/ Gberarbeitet:

Wie fiir die BK 5 und 6, wurden hier C-14 wie die Sonstigen Nuklide behandelt und H-3

sowie Halogene mit der Halfte der entsprechenden Werte der AGG 5 veranschlagt.
Es ergeben sich die gleichen Werte wie fur BK 5 und 6.

Tab.4.8 AGG 7, thermische Freisetzungsanteile Sonstiger Nuklide fiir jede Belas-

tungsklasse

AGG 7 | APG5 Mitriss (max) i
5x10** nach Tab. 4.2 /GRU 87a/

BK 2 Wie AGG 6: 0

BK 3 Wie AGG 6: 0

BK 5 50% von AGG 5: 1,4x103

BK 6 50% von AGG 5. 1,4x103

BK 8 50% von AGG 5: 1,4x103

BK9 50% von AGG 5: 1,4x10

33






5

5.1

Thermische Freisetzungsanteile aus Behaltern der Abfall-
behalterklasse Il in AGG 8

Vorbemerkungen

Der Beitrag zur Freisetzung von Behaltern der ABK |l betrifft die Abfallgebindegruppe 8.
Sie enthalt jedoch Abfallprodukte der Gruppen APG 1 bis APG 6. Als Referenzbehalter
wird der Gussbehalter Typ Il 16 seit der Studie 1984 /GRU 84/ herangezogen. Er zeich-

net sich im Vergleich mit dem definierten Stahlblechbehalter der Abfallbehalterklasse I,

durch eine erhdhte mechanische Integritat und insbesondere Dichtheit aus, wie in Ab-

schnitt 2.2 erlautert wurde. Die Freisetzung aus dem Behalter erfolgt Gber ein Leck der

Deckeldichtung aufgrund der Vorschadigung durch einen mechanischen Aufprall.

Dadurch wird in Belastungsklasse 3 und 6 in erhdhtem Male Aktivitat freigesetzt. Es

wird angenommen, dass durch das Leck keine Luft in den Behalter eindringt und das

Abfallprodukt nicht offen abbrennen kann /GRU 91a/. Die Vorgehensweise zur Abschét-

zung der Freisetzung erfolgt in zwei Schritten:

Zunachst wird in Abhangigkeit von der berechneten instationdren Innentemperatur
die Freisetzung aus dem Abfallprodukt in die Behalteratmosphare bestimmt. Die
Freisetzung in die Behalteratmosphare wird durch Korrelation der Freisetzungsme-
chanismen der Produktklasse mit rechnerisch ermittelten Temperaturfeldern im Be-
haltnis ermittelt. Hierbei werden unterschiedliche Freisetzungsmechanismen der je-
weiligen Abfallproduktgruppe beriicksichtigt. Uberschreitet das Abfallprodukt die
Schmelztemperatur bzw. werden Temperaturen > 373 K erreicht, so ist fur Tritium,
C-14 in leichtflichtiger Verbindung und Halogene Nuklide als Freisetzungsmecha-
nismus Sublimation zu unterstellen. Fir Sonstige Radionuklide wird eine Freiset-

zung durch Mitriss durch Verdampfen von Wasser im Abfallprodukt angenommen.

Im zweiten Schritt wird der ausstromende Anteil der Behalteratmosphare in die Um-
gebung durch Integration der berechneten Temperatur und Druckwerte und daraus
resultierenden Leckrate bzw. resultierenden ausstromenden Volumenstroms ermit-
telt. Dafur wird aus den thermodynamischen ZustandsgroRen der Leckratenverlauf
berechnet und hiermit die Menge des integral ausgestromten Gases bestimmt. Unter
der konservativen Annahme, dass die Aktivitatskonzentration des freigesetzten Ga-
ses in Bg/Mol mit der Konzentration im Behalter Ubereinstimmt, ergibt sich die frei-

gesetzte Aktivitdt als Produkt der Molzahl des ausgestrdomten Gases mit der
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Aktivitatskonzentration. Die ermittelte Aktivitatskonzentration im Volumenstrom des

ausstréomenden Gases ergibt den Freisetzungsanteil.

Die treibende Kraft fir die Freisetzung ist der Uberdruck infolge der Temperaturerhdhung
eines Brandes. Aufgrund der guten Warmeleitung des Behalterwerkstoffes Gusseisen

erwarmt sich das Abfallprodukt verbunden mit einem Anstieg des Innendruckes.

5.2 Freisetzung innerhalb des Behalters

Fir die Freisetzung in die Behalteratmosphare werden die gleichen Freisetzungsmecha-
nismen wie die der Abfallproduktgruppe APG 1-6 fur die ABK | bericksichtigt. Jedoch
wird ein alle Freisetzungsmechanismen abdeckender Freisetzungsanteil durch Sublima-
tion fir Sonstige Radionuklide mit 4x10-® abgeschatzt. Mit diesem FA ist die Pyrolyse
von 80 Vol-% des Inventars abgedeckt, wie bereits in Abschnitt 3.5 fir die Sublimations-
kinetik diskutiert wurde. Dies setzt eine Temperatur der Abfallprodukte im Inneren des
Behalters von Uber 573 K gemaR Tab. 3.3 voraus. Sie wurde nach /GRU 84/, Anh. I,
S. 16, fir einen Stahlblechbehalter mit Wandinnentemperaturen von 800 °C ermittelt. Er
ergibt sich aus den Temperaturfeldrechnungen von Griindler und Peiffer /GRU 87/. In
Bezug auf die Konservativitat ist der ungewohnlich hohe Pyrolyse-Volumenanteil von
80 % mit Anteilen aus Brandversuchen der Literatur an verschiedenen Abfallgebinden
verglichen worden. Diese ergaben einen erheblich geringeren Anteil des von Pyrolyse
betroffenen Volumenanteils als die angenommenen und simulierten 80 Vol-% /GES 85/,
/ITRA 85/.

Fir die APG 05 und 06 in AGG 8 ist zudem mit einer Freisetzung durch Mitriss durch
den Wasserdampf zu rechnen. Eine Abschatzung der Freisetzung von Abfallprodukt-
gruppen in AGG 8 ergibt sich in Tab. 5.1. Der letztlich resultierende FA fur die Abfallpro-
duktgruppen APG 05 und 06 resultiert aus dem Wasserdampfanteil X in der Behalterat-
mosphéare zusammen mit dem diskutierten Sublimationsanteil 4x10 in einem linearen
Verhaltnis gemaR FA = X * 4x1073 (vgl. Abschnitt 3.5). Griindler unterstellt, dass das
Tritium in ABK II-Behéltern in wassriger Form vorliegt. Es verdampft durch den Tempe-
raturanstieg. Es gilt, dass der Tritiumanteil in der Behalteratmosphare dem Dampfanteil

der Gesamtwassermasse X entspricht.
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Tab. 5.1 Freisetzungsanteile in die Behalteratmosphare fir die Abfallproduktgruppe
APG 1-6 in der AGG 8 in Abhangigkeit des Wasserdampfanteils X fur die
thermischen Lastfallbedingungen 800 °C und 60 min gemaR /GRU 87a/

Halogen C-14 Tritium Sonstige Radionuklide
APG 01 1 1 X 4*10°3
APG 02 1 1 X 4*10°3
APG 03 1 1 X 4*10°3
APG 04 1 1 X 4%103
APG 05 1 X *4*1073 X X *4*1073
APG 06 1 X *4*10°3 X X *4*10°3

Die Wassermasse im Behalter wird im Zusammenhang mit den Parametern der Einga-

beparameter einer Ausstromrechnung in /GRU 84/ diskutiert.

Gemal Tab. 5.1 kann unabhangig vom Mischungsverhaltnis der Abfallproduktgruppen
ein Freisetzungsanteil in die Behalteratmosphare von maximal 4x103 vorausgesetzt
werden. Dies gilt fiir die 1987 geltende Brandbeanspruchung von 800 °C Gber 60 Minu-

ten und entspricht der thermischen Belastung von BK 9.

5.3 Freisetzung aus der Behalteratmosphare iiber eine Leckrate in die
Umgebung

Aus der Freisetzung in die Behalteratmosphare ergibt sich durch den temperaturbeding-
ten Druckaufbau eine Gesamt-Leckrate und die Freisetzung in die Umgebungsat-
mosphare. Grindler flihrt dazu aus, dass die verdampfbare Wassermasse im Hinblick
auf den Druckaufbau von erheblicher Bedeutung ist. Mit steigender Temperatur ver-
dampft ein Teil des Wassers und bewirkt so einen Behalterinnendruck, der in etwa dem
Sattigungsdampfdruck entspricht. Wird die Masse des verdampfbaren Wassers so ge-
wahlt, dass wahrend des Aufheizvorgangs die gesamte Wassermasse verdampft, dann
fallt die Drucksteigerung im Behaltnis und damit der freigesetzte Aktivitatsanteil zu klein
aus. Andererseits bewirkt eine zu grof3e Wassermasse, abhangig von maximaler Behal-
terinnenwandtemperatur und Behalterleervolumen, keine weitere Drucksteigerung. Sie
fihrt jedoch zu einem kleineren Tritiumanteil in der Behalteratmosphare /GRU 87a/. Ne-

ben der im Behalter vorliegenden Wassermasse ist fur den Druckaufbau im Behalter das
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Leervolumen ahnlich sensitiv /GRU 84/. Die von Griindler gemachten Annahmen fiir
diese Parameter sind pro APG in Tab. A1 (Anhang) zusammen mit den ermittelten Frei-

setzungsanteilen aus der Leckrate zu finden.

54 AGG 8 — Abfille in Gussbehaltern der ABK Il

Mit der Einfuhrung von Belastungsklassen in der TSK 91 publizierte Grindler et al. auch
fir die AGG 8 /GRU 91a/ Freisetzungsanteile auf Basis der nicht veroffentlichten Tem-
peraturfeldrechnungen 1990. Die zweistufige Herangehensweise fiir die Abfallbehalter-
klasse Il aus der Systemstudie von 1987 wird in der TSK 91 nicht diskutiert. Eine Unter-
scheidung zwischen der Freisetzung in und aus der Behalteratmosphéare wurde jedoch
von Brucher et al. 2013 gemacht. Hieraus wurden die Freisetzungsanteile der TSK 91
als Freisetzung in die Behalteratmosphare Gibernommen. Die aus dem Behalter freige-
setzten Anteile sind nicht benannt worden /BRU 13/, S. 76.

Im Folgenden sind die Freisetzungsanteile pro Belastungsklasse, wie in der TSK 91 dis-

kutiert, wiedergegeben:
AGG 8,BK2und BK 5

Bei Abfallen der Abfallgebindegruppe 8 kommt es aufgrund der guten Warmeleitung des
Behalterwerkstoffes zu Erwarmung des Abfallproduktes verbunden mit einem Anstieg
des Innendruckes. Auf der Basis instationarer Temperaturfeldrechnungen aus dem Jahr
1990 fiir einen 40-min Brand ergeben sich daraus nach /GRU 91a/ (Anh. IV, S. 10) die

Freisetzungsanteile:

e Halogene 1,6x10*
e C-14 1,6x10*
e H-3 7,3x107
e Sonstige Nuklide 1,1x107

Das Schadensbild bei Belastungsklasse 5 unterscheidet sich nur unwesentlich von dem
der Belastungsklasse 2. Daher Ubernimmt Grindler die Freisetzungsanteile der Belas-

tungsklasse 2.
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AGG 8,BK 8

Grindler /GRU 91a/ (Anh. 1V, S. 27) schreibt hierzu:

,Bei Abféllen der Abfallgebindegruppe 8 ist bei Belastungsklasse 8 zu erwarten, dal3 die
bei thermischer Beaufschlagung aus dem Abfallprodukt austretenden radioaktiven Stoffe
infolge des unterstellten Lecks im Deckelbereich aus dem Abfallgebinde ausstrémen.
Ein Entflammen des Abfallproduktes oder ein AusflieBen geschmolzener Bestandteile
ist infolge der angenommenen geringen Leckgrél3e nicht zu erwarten. Aufgrund der gu-
ten Warmeleitfahigkeit des Behélterwerkstoffs wird sich im Abfallprodukt ein Tempera-
turfeld ausbilden, dal3 in etwa dem der Abfallgebindegruppe 5 in Belastungsklasse 2

entspricht.”

Die Freisetzungsanteile der AGG 5, BK 2 (vgl. Abschnitt 4.8) setzen sich aus Pyrolyse
und Verdampfen/Mitriss zusammen, wobei die Berechnung von Grindler nicht nachvoll-
ziehbar war und von Richter /RIC 17/ die Werte korrigiert wurden. Fir die Sonstigen

Nuklide ergibt sich entsprechend ein FA von 2,6x10,

Nach Richter ist bei der Ubertragung der FA der AGG 5, BK 2 zudem zu beachten, dass
es sich bei der AGG 5 um zementfixierte Abfalle handelt. Bei der AGG 8 kann diese
Konditionierung aber nicht vorausgesetzt werden, so dass C-14 nicht als Karbonat, son-
dern organisch gebunden vorliegt. Flir C-14 ist daher nicht der FA der Sonstigen Nuklide

zu verwenden, sondern der FA der Halogene mit einem Wert von 0,5.

Fur H-3 wurde der FA der AGG 5, BK 2 mit 6x102 abgeschatzt und entsprechend fiir die
AGG 8, BK 8 lbernommen.

AGG 8, BK9

In BK 9 wird durch die mechanische Beaufschlagung ein Leck im Behalter unterstellt.
Dadurch wird gegenliber Belastungsklasse 3 und 6 ein erhéhtes Mal} an Aktivitat freige-
setzt. Das Abfallprodukt kann nicht offen abbrennen. Als Freisetzungsmechanismen sind
daher nur Pyrolyse, Sublimation und Freisetzung durch Mitriss relevant. Sublimation
stellt nach dem unveréffentlichten Bericht des Jahres 1990 den unginstigsten Freiset-
zungsmechanismus flir Belastungsklasse 9 dar. Als Freisetzungsanteil wird hierfur der
fur die AGG 3 in Belastungsklasse 3 abgeleitete Wert von 4x107 fiir Sonstige Nuklide
verwendet /GRU 91a/ (Anh. IV, S. 30)
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Grindler dbernahm fur Tritium, C-14 und Halogene die Freisetzungsanteile der Belas-

tungsklasse 6, wobei der Bezug zur AGG 5 sinnvoll ist (vgl. Richter /RIC 17/).

Es ergeben sich die Freisetzungsanteile:

e Halogene 1,0
e C-14 1,0
e H-3 0,5
e Sonstige Nuklide 4,0x10-3

Tab.5.2 AGG 8, thermische Freisetzungsanteile Sonstiger Nuklide fir jede Belas-

tungsklasse

AGG 8 | APG 1 bis 6
Pyrolyse/Mitriss/Sublimation 4x10-3

BK 2 1,1x107

BK 3 2x10°

BK 5 Wie BK 2

BK 6 Wie BK 3

BK 8 2,6x10* (wie AGG 5/BK 2)

BK9 | 4x102 (wie AGG 3/BK 3)
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6 Simulation der thermischen Belastung in Gebinden auf-
grund von Brandeinwirkungen

6.1 Ausgangslage

In diesem Abschnitt wird auf die damals verwendeten Methoden zur Bestimmung der
thermischen Belastung in Gebinden aufgrund von Brandeinwirkungen eingegangen. Die
Vorgange hinsichtlich der thermischen Freisetzung im jeweiligen Gebinde wurden da-
mals mit 2D-Warmeleitungsprogrammen modelliert und die Ergebnisse im weiteren
Post-Processing fiir die Bestimmung von Freisetzungsanteilen von radioaktiven Spalt-
produkten verwendet. Spatere Rechentools wurden bei ISTec entwickelt und stehen der

GRS nicht zur Verfigung.

Die Beschreibung der zur Verfligung stehenden Ausgangslage basiert im Wesentlichen
auf den Berichten von Piefke und Kriegel //PIE 84// sowie Griindler /GRU 87/. In beiden
Berichten werden 2D-Warmeleitungsrechnungen mit dem damaligen Modell TAC2D
IIPET 69// fur verschiedene Gebinde berechnet und die Temperaturverteilung zu einzel-
nen Zeiten angegeben. Weitere Daten stehen nicht zur Verfugung. Als Randbedingung

wird der Verlauf der sogenannten PTB-Kurve vorgegeben.

Aus Vergleichsgrinden wurden in diesem Vorhaben entsprechende Rechnungen durch-
gefuhrt mit dem Ziel, die Ergebnisse beider Simulationsketten zu vergleichen und vor-

handene Unterschiede zu bewerten. Folgende Gebinde wurden betrachtet:
e Gebinde 1: 400 | Betonzylinder (Radius: 0,355 m, Hohe: 0,54 m)
o Gebinde 2: Stahlblechcontainer Typ | (Lange: 1,60 m, Breite: 1,70 m, Hohe: 1,45 m)

e Gebinde 3: Gussbehalter Typ Il (Durchmesser: 1,06 m, Hohe 1,50 m)

In allen Fallen wurde in //PET 69// zur Einsparung der Rechenzeit ein Viertelsegment
betrachtet. Bei zylindrischen Behaltern ist dieses aus Symmetriegrinden maoglich. Fir
den Container wurde ein Viertel der xz-Ebene simuliert und somit Randeffekte beim 2-

D-Modell in y-Richtung nur vereinfacht abgebildet.

Im Vergleich zu heutigen Simulationsprogrammen ist die Gitterauflosung in den TAC2D
Rechnungen sehr grob. Dies gilt einerseits flr die Simulation eines Luftspalts zwischen

Behalterinnenwand und Abfallaul3enseite sowie der Warmeleitung in das Gebinde.
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Durch die grobere Gitterstruktur wird die Warmeleitung in das Gebinde aufgrund der

numerischen Diffusion Uberschatzt.

In den hier betrachteten Fallen wurden die in Tab. 6.1 dargestellten Stoffwerte angenom-
men. Fir das 400 | Betongebinde werden die veranderten Stoffwerte nach dem Aus-
trocknen des Betons berucksichtigt. In dem verwendeten Modell erfolgt das Austrocknen
sprunghaft bei Uberschreiten des Siedepunkts von 100 °C. Tatsachlich finden im Beton
eine Reihe chemischer Prozesse /MAN 75/ statt, so dass weit hohere Temperaturen
(ca. 400 °C) notwendig sind, um den Beton auszutrocknen. Insofern ist dieses Modell
eine starke Vereinfachung und fuhrt zu konservativen Ergebnissen, da der Verdamp-
fungsprozess Uberschatzt wird. Bertcksichtigt wird ebenfalls die notwendige Energie
zum Verdampfen des Wassers. Da der Beton im Modell bei 100 °C austrocknet, flihrt
dies zu phasenweisen konstanten Temperaturen, da die zugefiihrte Energie vollstandig

fir das Verdunsten des Wassers verwendet wird.

Beim Stahlblechcontainer wird das Gebinde (FUllung) durch ein 3 mm dickes Stahlblech
umfasst, wobei ein 3 mm Luftspalt zwischen Abfallprodukt und Stahlblech angenommen
wird. Der Gussbehalter Typ Il hat eine Wandstarke von 0,16 m. Auch hier wird ein Luft-

spalt zwischen der Ummantelung und dem Fdillinhalt von 3 mm angenommen.

In TAC2D wird als Eingabegrélie p-c, vorgegeben. Insofern werden in der Tab. 6.1
Werte fUr die Dichte aus anderen Quellen genommen und dann ¢, berechnet. Als Ful-
lung werden metallische Feststoffe angenommen und eine Flldichte von 50 %, so dass
sich die Dichte halbiert.

Tab. 6.1 Verwendete Stoffwerte der Materialien im Gebinde //PIE 84//, IGRU 87/
Material A [W/mK] p [kg/m?] cp [J/kgK] &6
Normalbeton 2,3 2400 1090 0,6-0,8
(5 % Wasseranteil)

Normalbeton (trocken) 1,2 2 280 930 0,6-0,8
Stahlblech 58,88 7700 469" 0,8
Gusseisen 42 22 7 200 501,53 0,8
Fillung 50 3 850 469 0,8

T In TAC2D wird p-cp als EingabegroRe verwendet. In der Tabelle wird p=7 770 kg/m?3 gesetzt.
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Hinsichtlich des Warmeubergangs an der Gebindeoberflache steht fur das 400-I-Beton-
gebinde nur die Beschreibung aus //PIE 84// zur Verfigung. Danach wird wahrend des
Brands ein konvektiver Warmelbergang von o = 37 W/m?K und nach dem Brand ein
Wert von o = 6 W/m?K angenommen. Vermutlich wird auch der Emissionskoeffizient des
Gebindes von 0,6 wahrend des Brands auf 0,8 nach dem Brand erhdht. In /GRU 87/ sind
die Programmstatements dargestellt. Danach werden entsprechende Werte wie in
/[PIE 84// angenommen. Fir den Emissions-/Absorptionskoeffizient von Luft wird

& = 0,9 und fir den Behalter ein Wert von ¢ = 0,6 genommen.

Das Programm TAC2D berlicksichtigt beztiglich des Warmedurchgangs durch den Luft-
spalt sowohl die Warmeleitung 4 in [W/(m*K)] als auch den Strahlungsaustausch. Be-

zliglich der Warmeleitung wird in /GRU 87/ folgende Korrelation verwendet (mit T in [K]):
A =0.0308+5.286-10"5T (6.1)

Eine direkte Warmeleitung von der Containerwand auf das Abfallprodukt tber Berlh-
rungspunkte wird wegen der zu unterstellenden geringen Gesamtberihrungsflache nicht
betrachtet /GRU 87a/. Der Warmetransport in Spalten inklusive des Warmetransports
durch konvektive Strémungen lasst sich durch Einflihrung einer scheinbaren Warmeleit-
fahigkeit As beschreiben. Allerdings treten konvektive Effekte erst bei einer Spaltdicke

von ca. 1 cm auf, so dass sie hier nicht relevant sind.

6.2 Aufbau einer neuen Simulationskette

Aufgrund der noch vorhandenen Einschrankungen, den Brandverlauf und die Behalter-
durchwarmung mit dem Programm FDS zu simulieren, wurde eine alternative Vorge-

hensweise mit dem gekoppelten Programmen COCOSYS und CoPool implementiert.

6.2.1 Kurzbeschreibung der verwendeten Programme

6.2.1.1 Fire Dynamics Simulator (FDS)

Die Brandsimulationen wurden mit dem CFD-Brandsimulationsmodell (,Feldmodell®)
Fire Dynamis Simulator (FDS) in der Version 6.8.0 /MCG 23/ durchgefiihrt. Das Modell
wurde vom US-amerikanischen National Institute of Standards and Technology (NIST)

entwickelt und steht der internationalen Fachgemeinschaft zur Verfigung. Die
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graphische Darstellung der Geometrie und der Simulationsergebnisse von FDS erfolgt

mit dem Programm Smokeview®.

Bei der Anwendung von CFD-Brandsimulationsmodellen (in Abgrenzung zu den einfa-
chen Zonenmodellen auch Feldmodelle genannt) wie dem Modell FDS wird das zu be-
rechnende Gebiet (die Rechendomain) vom Anwender in definierte Kontrollvolumina ein-
geteilt. FUr diese Kontrollvolumina berechnet das Programm in kleinen Zeitschritten die

Erhaltungsgleichungen flir Energie, Impuls, Masse und chemische Spezies.

FDS wird in den Standardeinstellungen mit einem einstufigen Verbrennungsmodell ver-
wendet, bei dem der vom Anwender spezifizierte Massenstrom an Pyrolysegasen mit
Luftsauerstoff umgesetzt wird. Dabei wird durch den Anwender Uberprift, dass die vor-

gegebene Warmefreisetzungsrate in der Domain erreicht wird.

Das in FDS 6.8.0 enthaltende Modell HT3D zur Berechnung einer dreidimensionalen
Warmeleitung ist aktuell noch eine Beta-Version. Zudem sind noch einige relevante Ein-

schrankungen vorhanden:

e Bisher kénnen keine geschichteten Materialien mit der Option HT3D (3D-Warmelei-
tung) simuliert werden. Eine Vorgabe der Schichtdicken, z. B. fir den Luftspalt, ist

nicht maglich

e Die Simulation ist nur eingeschrankt dreidimensional. So wird wechselseitig die War-
meleitung jeweils eindimensional in x-, y- und z-Richtung durchgefuhrt. Die Zellen-
gréfie kann nur rudimentar vorgegeben werden. Eine adaptive Gittereinteilung, wie

fur die eindimensionale Warmeleitung, wird nicht durchgefluhrt.

¢ Eine Zylindergeometrie kann mittels der neuen Option &GEOM definiert werden und
es wird ein entsprechendes unstrukturiertes Gitter erzeugt. Allerdings ist diese Op-
tion nicht mit HT3D kombinierbar.

6.2.1.2 CoPool/COCOSYS Programmsystem

Um die oben gelisteten Einschrankungen zu umgehen wurde entschieden, das Pro-
grammsystem CoPool/COCOSYS zur Berechnung der Temperaturverteilung im Ge-

binde verwenden.
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COCOSsYS

COCOSYS (Containment-Code-System) wird von der GRS fir die umfassende Simula-
tion von (schweren) Storfallen im Sicherheitsbehalter (Containment) von Leichtwasser-
reaktoren entwickelt und validiert /AC? 19/, /AC? 20/, /ARN 20/, /REN 19/. Das Pro-
grammsystem wird sowohl von der GRS als auch externen Organisationen in nationalen
und internationalen Projekten eingesetzt. Zielsetzung bei seiner Anwendung auf Con-
tainments ist die Simulation aller wesentlichen Phanomene, Prozesse und Zustande, die
wahrend Stor- und Unféllen auftreten kdnnen. Neben der Verwendung mdéglichst mecha-
nistischer Modelle ist ein Schwerpunkt in COCOSY'S die weitgehende Berticksichtigung
von Wechselwirkungen zwischen den verschiedenen Phanomenen, wie z. B. zwischen
Phanomenen der Thermohydraulik, der Wasserstoffverbrennung und dem Aerosol- und

Nuklidverhalten.

Seit 2018 ist die Entwicklung von COCOSYS in das GRS Programmpaket AC? einge-
bunden (Abb. 6.1), zu dem auch die Codes ATHLET und ATHLET-CD zur detaillierten
Simulation der Vorgange im Reaktorkreislauf gehdéren /AC? 19/, /AC2? 20/.

COCOSsYsS

THERMAL HYDRAULIC AEROSOL- & FISSION- CORE-CONCRETE-

RIS 5] M B 1S (22 PRODUCTS INTERACTION

containment T/H )
aerosol behavior concrete erosion

iodine behavior melt chemistry

FP transport aerosol & FP-release

nuclide behavior

pool scrubbing

H, deflagration
pressure suppression
pyrolysis

safety systems
decay heat

ATLAS
AC? MAIN DRIVER i isualization &
Synchronization & data management OIFINE MISHAZEHON

_I ATHLET / ATHLET-CD I_ post-processing

THERMAL HYDRAULIC
reactor coolant circuit
zone models CoPooL
ex-vessel melt relocation & 3D convection in
spreading pools

CORE DEGRADATION
core melting

aerosol- & FP-release

SIS EEL GRS code package AC?

Abb. 6.1 Bestandteile des Programmpaketes AC? mit Struktur von COCOSYS
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COCOSYS beruht auf einem Punktzonen-Modell (,lumped parameter-Konzept), d. h.
die verschiedenartigen physikalischen Prozesse in komplexen Raumanordnungen
und -geometrien werden durch Kontrollvolumina (Zonen) simuliert und hier die unter
Stoér- und Unfallbedingungen ablaufenden Prozesse berechnet. Im Folgenden wird nur

das fUr diese Analysen relevante Thermohydraulik-Hauptmodul ,THY* naher erlautert.

Der Brandraum und das Gebinde werden in Zonen unterteilt, deren thermodynamischer
Zustand durch die Temperatur und die Massen der betrachteten Gaskomponenten defi-
niert ist. FUr die Simulation komplexer Prozesse konnen die Zonen in mehrere Zonenteile
unterteilt werden. In einer Zone werden im Gleichgewichtsmodell alle Komponenten
(flissiges Wasser, Dampf, nichtkondensierbare Gase) als homogen gemischt angenom-
men. Dahingegen kénnen im Nichtgleichgewichtsmodell Gasatmosphare und Wasser
durch zwei Zonenteile mit jeweils separaten Temperaturen und Komponentenmassen
abgebildet werden /AC? 19/, /AC? 20/, /ARN 20/. Das Gebinde wird durch seine feste
Oberflache modelliert.

Fur die Verknupfung der Zonen (Masse- und Energieaustausch tUber Verbindungen) ste-
hen verschiedene Modelle zur Verfigung. In COCOSYS wird grundsatzlich zwischen
Atmospharen- und Drainageverbindungen (Wassertransport) unterschieden. Neben
Druckdifferenz-getriebenen Gasstromungen kann auch freie Konvektion auf Grund von
Temperatur- und damit Dichteunterschieden in verbundenen Zonen berechnet werden.
Far die Simulation der technischen Systeme (z. B. Luftungssysteme) stehen spezielle
Modelle/Optionen zur Verfiigung. COCOSYS enthalt spezifische Modelle zur Simulation

von Berstscheiben sowie der Bewegung von Turen und Klappen.

Wande, Boden, Decken und Einbauten werden durch Strukturobjekte abgebildet. Hierbei
wird ein eindimensionales Warmeleitungsmodell verwendet. Platten- oder zylinderfor-
mige Strukturen kédnnen beliebig in Schichten (inklusive Luftspalten) eingeteilt werden.
Fur die Wechselwirkung mit der umgebenden Atmosphare oder dem Sumpfwasser ste-
hen verschiedene Warmetibergangsmodelle zur Verfiigung: freie und erzwungene Kon-
vektion, Kondensation sowie Strahlung mit der Atmosphare und zwischen verschiede-

nen Wandoberflachen.

CoPool

CoPool wird auf der Grundlage von 3D-Navier-Stokes-Gleichungen mit Boussinesq-An-

satz fur die flussige Phase und 3D-Warmeleitungsgleichungen flir Wandstrukturen
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erstellt /ILI 14/, /ILI 20/. Die Navier-Stokes-Gleichungen und die Warmeleitungsgleichun-
gen werden auf separaten Gittern diskretisiert, die an Uberlappenden Grenzen durch

Interpolation gekoppelt sind. Wesentliche Eigenschaften von CoPool sind:
¢ Verwendung eines groben Gitters flr die Strdomungssimulation

e Verwendung eines Praprozessors zur Erzeugung von Geometrie als Ergebnis boo-

lescher Operationen auf einfachen Objekten (Kugeln, Quader, Zylinder)

e Nutzung der Vorteile einer separaten Vernetzung jeder festen Struktur unter Ver-

wendung eines geeigneten lokalen orthogonalen Koordinatensystems

¢ Verwendung eines Algorithmus zur Bereichszerlegung fir die Losung der Warme-

leitungsgleichung in Wanden

Innerhalb des AC2-Programmsystems ist CoPool mit COCOSYS gekoppelt. Hierbei wird
der konvektive Warmeubergang sowie die Warmestrahlung in COCOSYS berechnet,
worauf auf Basis der lokalen Wandoberflachentemperaturen die Warmestréme berech-
net werden. Der Gasraum (in CoPool) kann mittels eines COCOSYS-Gitters verschie-
denen Zonen in COCOSYS zugeordnet werden, so dass eine Vorgabe unterschiedlicher
Gastemperaturen um das Wandobjekt mdglich ist. Wande kénnen aus verschiedenen

Wandmaterialien zusammengesetzt werden.

6.2.2 Spezifische Modellierungen

Wie in Abschnitt 6.1 dargestellt, wird in TAC2D die Verdampfung des Wassers aus Beton
sowie der Austausch der Warmestrahlung Uber den Luftspalt simuliert. Beides kann mit

dem verwendeten Programm CoPool nur eingeschrankt simuliert werden.

6.2.2.1 Modellierung der Wasserverdunstung

Die Verdunstung des Wassers kann in COCOSYS und CoPool nur indirekt Uber eine
spezifische cp-Funktion simuliert werden. Durch den Einbau einer ndherungsweisen Del-
tafunktion kann ein Sprung in der Funktion der spezifischen Enthalpie generiert werden.
Der Sprung in der spezifischen Enthalpie entspricht dabei der bendtigten latenten
Warme zur Verdunstung des Wassers. Fir Temperaturen oberhalb von 100 °C wird
dann der c,-Wert auf den Wert des trockenen Betons gesetzt. Wesentlicher Nachteil
dieser Vorgehensweise ist, dass diese Energie bei der Abkihlung bzw. Kondensation

,Zurickgewonnen“ wird. Da die Freisetzung anhand der maximalen Temperatur an einer
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Stelle im Gebinde bestimmt wird, ist dieser Effekt wahrend der Abkiihlungsphase fiir die

Berechnung der Freisetzungsanteile nur von untergeordneter Bedeutung.

Im Fall des betrachteten Gebindes 1 aus Normalbeton mit einem Wasseranteil von 5 %
und einer Dichte von 2.400 kg/m?* werden pro Kubikmeter 120 kg Wasser freigesetzt. Mit
einer latenten Warme von 2.257.000 J/kg werden insgesamt 270.840.000 J bendtigt. Mit
einer Uber 4 K gedehnten Dreiecksfunktion als Naherung der Deltafunktion ergibt sich
ein Spitzenwert von cpmax = 56.425 J/kgK. Die resultierende modifizierte spezifische War-
mekapazitat des Normalbetons ist in Abb. 6.2 dargestellt. Diese Funktion wird in
COCOSYS, CoPool und in den FDS-Rechnungen verwendet.

Modifizierte spezifische Warmekapazitat
5000

4500
4000
3500
3000
2500

2000

cp-Wert (J/kgK)

1500
1000
500

0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200
Temperatur (°C)

Abb. 6.2 Modifizierte spezifische Warmekapazitat des Normalbetons

6.2.2.2 Simulation des Luftspalts

In den 3D-Warmeleitungsrechnungen mit CoPool wird der Luftspalt als Festkdrper mit
den entsprechenden Stoffeigenschaften simuliert. Da die Spaltdicke weit unterhalb von
1 cm liegt, spielen konvektive Stromungen keine Rolle. Aufgrund der hohen Tempera-
turdifferenzen Uber den Luftspalt (wegen der geringen Warmeleitfahigkeit) ist der Strah-
lungswarmeaustausch zu bericksichtigen. Hierzu wird in den Rechnungen die Warme-

leitung entsprechend modifiziert.
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Zur Bestimmung des Effekts wurde eine separate COCOSYS-Rechnung durchgefihrt.
Hierbei wurde der Luftspalt als separates Kontrollvolumen (Zone) simuliert und die War-
mestrahlung von der Stahlblechinnenwand zur Auf3enwand der Fullung berucksichtigt.
Dabei wurde der Container als Platte angenahert und eine 1D-Warmeleitung simuliert.
Der Warmeubergangskoeffizient (bzw. die Warmeleitung) wurde dann Uber die aktuelle

Temperaturdifferenz aufgetragen.

Die Ergebnisse der separaten COCOSYS-Rechnung sind in Abb. 6.3 und Abb. 6.4 dar-
gestellt. Die Warmeubertragung aufgrund der Warmestrahlung ist hier ungefahr viermal
so hoch wie die aufgrund des konvektiven Warmeubergangs. Wahrend der konvektive
Warmeubergang relativ konstant ist, ist aufgrund der T*-Abhangigkeit der Warmestrah-
lung eine zeitliche Abhangigkeit zu erkennen. Trotz der unterschiedlichen Phasen (Auf-
heizung und Abklhlung) zeigen sich in Abb. 6.4 nur geringe Hysterese-Effekte. Somit
lasst sich das Gesamtverhalten gut durch eine effektive Warmeleitfahigkeit simulieren.
Diese Abhangigkeit ist aber fallspezifisch und nicht unbedingt allgemein gliltig. Einfach-
heitshalber wird aber diese Abhangigkeit sowohl fur Gebinde 2 als auch im Gebinde 3

verwendet.
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Abb. 6.3 Zeitlicher Verlauf des Warmeulbergangskoeffizienten tber den Luftspalt
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Abb. 6.4 Effektive Warmeleitfahigkeit im Luftspalt als Funktion der Temperaturdiffe-

renz

6.2.3 Simulation der Temperaturen im Gebinde bei vorgegebenen Raum-
temperaturen (PTB-Kurve)

Im ersten Schritt wurden die Temperaturen im Gebinde bei Vorgabe der Raumtempera-
tur mit Hilfe von COCOSYS/CoPool berechnet. Als Randbedingung wird die sogenannte
PTB-Kurve (Abb. 6.5) verwendet. Hiernach steigen die Raumtemperaturen innerhalb
von funf Minuten von 30 °C auf 800 °C an. Diese Temperatur wird fir eine Stunde bei-

behalten. Danach fallt die Temperatur auf 30 °C schlagartig ab.

PTB-Kurve
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Abb. 6.5 Verlauf der PTB-Kurve
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6.2.3.1 Rechenergebnisse

Fur die Rechnung wird in COCOSYS ein ,Brandraum* von 7x7x7 m? definiert. Dies spielt
fur die Temperaturverteilung im Gebinde allerdings keine Rolle. Damit neben dem kon-
vektiven Warmeibergang auch Strahlungswarme an das Gebinde Gbergeben wird, wird

angenommen, dass der Raum vollstandig mit CO,? gefiillt ist.

Die durchgeflihrten Rechnungen sind vollstandige 3D-Warmeleitungsrechnungen. Dar-
aus ergeben sich im Vergleich zu den damaligen Rechnungen insbesondere flir den
Container Unterschiede. Fir die korrekte Simulation der Warmeleitung ist insbesondere
in den Fallen mit Luftspalt eine feine Gittereinteilung notwendig. In Tab. 6.2 ist ein Ver-
gleich der Anzahl der Gitterzellen dargestellt. Zu beachten ist, dass in CoPool die Git-
tereinteilung teils aquidistant und teils progressiv? ist. Die in den CoPool-Rechnungen
verwendeten Gittereinteilungen sind in Abb. 6.6 dargestellt. Rot dargestellt ist das Stahl-
blech bzw. das Gusseisen. Im Gebinde 3 wird der Bereich um den Luftspalt feiner ein-

geteilt.

Tab. 6.2  Vergleich der Anzahl der Gitterpunkte

Gebinde TAC2D-Gitter* CoPool-Gitter

r/x z r/x oly z
Gebinde 1 30 40 32 40 66
Gebinde 2 40 40 58 58 58
Gebinde 3 15 30 58 40 114

In Abb. 6.7 wird die mit CoPool berechnete Temperaturverteilung in den Gebinden nach
einer Stunde dargestellt. Starttemperatur im Gebinde ist 30 °C. Die Temperaturskala
reicht jeweils zwischen 0 (blau) und 800 °C (rot). Deutlich zu erkennen ist das unter-
schiedliche Verhalten. Das Betongebinde hat eine vergleichsweise niedrige Warmeleit-
fahigkeit, so dass nach einer Stunde der Innenbereich noch relativ kalt ist. Die héchsten

Temperaturen werden aufgrund des héheren Oberflachen-zu-Volumen-Verhaltnisses an

Fir den Strahlungswarmeaustausch ist ein dreiatomiges Gas notwendig.

3 Progressiv bedeutet, dass die Lange der Gitterzelle um jeweils einen konstanten Faktor zu- bzw. ab-
nimmt.

4 Aus Vergleichsgriinden wurden wegen der ausgenutzten Symmetrie in den TAC2D-Rechnungen die An-

zahl der Gitterpunkte teilweise mit 2 multipliziert
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den jeweiligen Kanten der Gebinde berechnet. Der Luftspalt erzeugt innerhalb der Ge-
binde 2 und 3 einen deutlichen Temperatursprung aufgrund der niedrigeren Warmeleit-
fahigkeit der Luft. Aufgrund der sehr guten Warmeleitfahigkeit und Dicke des Gusseisens
ist die Oberflachentemperatur des Gebindes 3 am niedrigsten.

Gebinde 1 Gebinde 2 Gebinde 3

Abb. 6.6 Darstellung der Gittereinteilung in den CoPool-Rechnungen

Gebinde 1 Gebinde 2 Gebinde 3

Abb. 6.7 Temperaturverteilung in den Gebinden zum Zeitpunkt 3 600 s

6.2.3.2 Vergleich mit dem Ausgangszustand

Zur qualitativen Bewertung der COCOSYS/CoPool-Ergebnisse werden diese mit den zur

Verfligung stehenden friiheren Ergebnissen verglichen.
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Gebinde 1 — 400 | Betonzylinder

Im Folgenden wird die Temperaturverteilung zum Zeitpunkt 3.600 s verglichen. Hierzu
wurden die Ausdrucke der Temperaturen aus //PIE 84// entnommen. Im CoPool-Input
wurden zwar an den entsprechenden Stellen sogenannte Monitorpunkte definiert, diese
werden allerdings nicht linearisiert und zeigen den Mittelwert an der entsprechenden
Gitterzelle. In der Folge entstehen Knicke in den Isolinien. Der Vergleich der Tempera-
turverteilung ist in Abb. 6.8 dargestellt. Zu beachten ist die aquidistante Darstellung der
Gitterzellen. Somit sind die Abbildungen nicht mafstablich. Insgesamt liegen die Tem-
peraturen der CoPool- und COCOSYS-Rechnungen zu diesem Zeitpunkt unterhalb der
TAC2D Ergebnisse. Dies ist u. a. durch das feinere Gitter im Randbereich bedingt.

Die Abb. 6.9 zeigt das Temperaturprofil entlang der radialen Achse durch die Zylinder-
mitte zum Zeitpunkt 3.600 s. Auch hier liegen die von TAC2D berechneten Temperatu-
ren hoéher als in CoPool und COCOSYS. Da die Mitte des Zylinders betrachtet wird, sind
Randeffekte an den Stirnflachen sehr gering und somit die CoPool- und COCOSYS-
Ergebnisse praktisch gleich. Deutlich zu erkennen ist der Knick bei 100 °C. Dies ist durch
die Anderung der Warmeleitfahigkeit von 2,1 W/mK (nasser Beton) nach 1,2 W/mK (tro-
ckener Beton) bedingt. In CoPool bzw. COCOSYS wurde der Verlauf zwischen 100 °C

und 102 °C verschliffen. Daher ist der Knick nicht so ausgepragt.

Der zeitliche Temperaturverlauf an verschiedenen Punkten im Betongebinde wird in
Abb. 6.10 verglichen. Als Hintergrund wird die entsprechende Abbildung aus //PIE 84//
verwendet. Die TAC2D-Ergebnisse sind in schwarzen Kurven dargestellt. Blau darge-
stellt sind die entsprechenden Ergebnisse aus COCOSYS. Gezeigt werden hier nur die
Ergebnisse der Punkte, welche auf der mittleren radialen Achse liegen (Po, P1 und P3).
Ergebnisse aus CoPool sind rot (Po, P4 und P3) bzw. griin (P2 und P4) dargestellt. Ins-
gesamt werden in der Anfangsphase hoéhere Temperaturen in TAC2D berechnet. Dies
ist durch das grobere Gitter bedingt. Entsprechend sinken die Temperaturen wahrend
der Abkuhlphase auch wieder schneller ab, weil mehr Warme nach aul3en abgegeben
wird. Sobald im Gebinde Temperaturen von 100 °C Uberschritten werden, bleiben die
Temperaturen eine Zeit lang konstant, da die zugefuhrte Warmemenge fur den Verduns-
tungsprozess verwendet wird. Dieses ist in COCOSYS/CoPool ebenfalls modelliert, wo-

bei der Effekt durch das ,Verschleifen der Delta-Funktion nicht so ausgepragt ist.
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Abb. 6.8 Gebinde 1: Vergleich der Ergebnisse von TAC2D (oben) und CoPool (unten)

zur Temperaturverteilung nach 3.600 s
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Achse zum Zeitpunkt 3.600 s
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Gebinde 2: Stahlblechcontainer Typ |

Zum Vergleich der Rechnungen stehen nur die TAC2D-Ausdrucke in /GRU 87/ zur Ver-
figung. Exemplarisch ist in Abb. 6.11 die von TAC2D berechnete Temperaturverteilung
in x- und z- Richtung (also eines Viertels in der y-Ebene) dargestellt. Die Gitterpunkte
sind aquidistant dargestellt, somit ist das Bild nicht maf3stablich. Ein Vergleich des Tem-
peraturprofils entlang der x-Achse ist in Abb. 6.12 dargestellt. Das untere Bild zeigt dabei
eine detaillierte Auflésung. Der Bereich des Luftspalts ist blau hinterlegt. Die Marker zei-
gen die Mitte der jeweiligen Gitterzellen. In der CoPool-Rechnung ist das Stahlblech so-
wie der Luftspalt mit jeweils drei Gitterpunkten aquidistant aufgeteilt. In TAC2D wurden
extrem feine Einteilungen fur die ersten Zellen an der Stahloberflache verwendet und
der Luftspalt nur mit einer Gitterzelle abgebildet. Die Ubereinstimmung der Ergebnisse
zwischen TAC2D und CoPool ist gut. Lediglich im Inneren des Containers werden mit

CoPool etwas héhere Temperaturen berechnet.
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Abb. 6.11 Gebinde 2: Temperaturverteilung in TAC2D bei 3.600 s
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Abb. 6.12 Gebinde 2: Vergleich des Temperaturprofils entlang der x-Achse bei 3.600 s

Aus den Ausdrucken in /GRU 87/ wurde der zeitliche Temperaturverlauf fir einen Gitter-
punkt ausgewertet. Dieser befindet sich auf der x-Achse in einer Tiefe von 0,0075 m,
also in der ersten Gitterzelle hinter dem Luftspalt. Nach ca. 10 min zeigt CoPool einen
linearen Anstieg der Temperatur. In TAC2D liegen die Temperaturen etwas héher. Beide
Programme berechnen die gleiche maximale Temperatur. Im Vergleich zu den TAC2D-

Rechnungen zeigt die CoPool-Rechnung einen zwischenzeitlichen Temperaturanstieg
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in der Abkuhlphase (Abb. 6.13). Die Temperaturen in der TAC2D-Rechnung fallen
schneller ab. Der zwischenzeitliche Temperaturanstieg ist vermutlich durch den lateralen
Temperaturausgleich bedingt, der in der TAC2D-Rechnung nicht bertcksichtigt wird.
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Abb. 6.13 Gebinde 2: Vergleich des zeitlichen Temperaturverlaufs am Punkt
(0,0075; 0; 0,725)

Gebinde 3: Gussbehalter Typ Il

Auch flir dieses Gebinde stehen zum Vergleich der Rechnungen nur die TAC2D-
Ausdrucke in /GRU 87/ zur Verfigung. Exemplarisch ist in Abb. 6.14 die von TAC2D
berechnete Temperaturverteilung in x- und z- Richtung (also eines Viertels in der y-
Ebene) dargestellt. Die Gitterpunkte sind aquidistant dargestellt, somit ist das Bild nicht
mafstablich. Aufgrund der 16 cm dicken Ummantelung mit Gusseisen wird die thermi-
sche Belastung des Abfallprodukts deutlich reduziert. Hinzu kommt noch der angenom-

mene Luftspalt.

Ein Vergleich des Temperaturprofils entlang der radialen Mittelachse ist in Abb. 6.15
dargestellt. Das untere Bild zeigt dabei eine detaillierte Auflésung. Der Bereich des Luft-
spalts ist blau hinterlegt. Die Marker zeigen die Mitte der jeweiligen Gitterzellen. Hier ist
die Anzahl der Gitterzellen in der CoPool- und in der COCOSYS-Rechnung deutlich ho-
her. So ist der Luftspalt jeweils mit sechs Zellen abgebildet. Der Temperaturverlauf in

TAC2D erscheint teilweise unrealistisch. So zeigt das Profil ein eher lineares Verhalten.
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Dabei sollte das Profil eher potenziell sein. In CoPool werden im Vergleich zu COCOSYS
niedrigere Temperaturen in der Umhdllung aus Gusseisen berechnet. Ursache ist ver-
mutlich, dass in der COCOSYS-Rechnung die Stirnseiten aus Gusseisen nicht berlck-

sichtigt werden.
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Abb. 6.14 Gebinde 3: Temperaturverteilung in TAC2D bei 3.600 s

Der zeitliche Verlauf der Temperaturen im Gebinde an den Punkten P1 (0,3665; 0,575)
und P2 (0,3665; 0,1635) jeweils im Randbereich des Abfallprodukts (siehe weilke
Punkte) wird in Abb. 6.16 verglichen. Die berechneten Temperaturunterschiede zwi-
schen P1 und P2 sind in CoPool deutlich héher. Eine Ursache ist das zu grobe Gitter in
den TAC2D-Rechnungen, was zu einer hdheren numerischen Diffusion und damit zum

Temperaturausgleich fihrt.
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Abb. 6.15 Gebinde 3: Vergleich des Temperaturprofils entlang der mittleren radialen
Achse zum Zeitpunkt 3.600 s
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Abb. 6.16 Gebinde 3: Vergleich des zeitlichen Temperaturverlaufs an den Punkten P1
(0,3665; 0,575) und P2 (0,3665; 0,1635)

6.2.3.3 Zusatzliche Auswertungen

Im Folgenden werden zusatzliche Auswertungen dargestellt. Da die Freisetzungsmo-
delle teilweise Temperaturkriterien enthalten, sind vor allem die Volumenanteile inner-

halb bestimmter Temperaturgrenzen von besonderem Interesse.

Gebinde 1 — 400 | Betongebinde

In Abb. 6.17 sind die jeweiligen Volumina dargestellt, die maximale Temperaturen von
100 °C bzw. 300 °C im Zeitverlauf nicht Uberschritten haben. Da das Gitter im Inneren
des Zylinders immer grober wird, ist auf der linken Seite des Bildes die Gitterstruktur
deutlich zu erkennen. Fur die Freisetzung sind die ,inversen® Werte, also Volumina, wel-
che die vorgegebenen Temperaturen Uberschreiten, von Interesse. Der Zeitverlauf die-
ser Temperaturen ist in Abb. 6.18 dargestellt. Links ist die Summe aller Volumenele-
mente dargestellt, die Uber den gesamten Zeitverlauf Uber 10 h das jeweilige
Temperaturkriterium erreicht haben. Da sich einzelne Elemente schon wieder unterhalb
des Temperaturkriteriums befinden kénnen, kann das Maximum im Verlauf etwas unter-
halb der Summe liegen (vgl. auch Abb. 6.21). In //PIE 84// werden in den Bilanzen die

Volumenanteile innerhalb bestimmter Temperaturintervalle ausgegeben. Der Vergleich

61



zwischen CoPool und TAC2D wird in Abb. 6.19 gezeigt. Hierbei ist zu beachten, dass
die CoPool-Rechnung bis 10 h durchgefihrt wurde, die TAC2D-Rechnung dagegen nur
bis 7,5 h. Aufgrund des langzeitigen Temperaturausgleichs nach Innen kénnen sich Un-
terschiede ergeben. Im oberen Temperaturbereich berechnet TAC2D héhere Volumen-
anteile. Ursache ist hier wohl wieder die grobere Gitterstruktur im Randbereich.

Tmax <100 °C Tmax <300 °C

Abb. 6.17 Gebinde 1: 3D Darstellung der Volumina mit maximalen Temperaturen un-
terhalb 100 °C bzw. 300 °C
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Abb. 6.18 Gebinde 1: Zeitverlauf der Volumina mit T > 100 °C bzw. 300 °C
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Abb. 6.19 Gebinde 1: Vergleich des prozentualen Volumenanteils innerhalb bestimm-

ter Temperaturintervalle

Gebinde 2: Stahlblechcontainer Typ |

Abb. 6.20 zeigt das Volumen mit einer Temperatur unterhalb von 300 °C nach einer
Stunde. Diese spharische Form kann mit einem 2D-Programm wie TAC2D nicht simuliert
werden. Analog zum Gebinde 1 werden in Abb. 6.21 die zeitlichen Verlaufe der Volumina
oberhalb 100 °C bzw. 300 °C dargestellt. Der Zeitverlauf zeigt die Aufheizphase bzw. bei
der 100 °C-Linie den Bereich bis zum maximalen Volumen. Werden die Volumina auf
Basis der maximalen Temperatur einer jeden Gitterzelle berechnet, zeigt sich, dass die
300 °C in 65 % des Containervolumens erreicht werden. Die Temperaturverteilung an-
hand der maximalen Temperatur ist in Abb. 6.22 dargestellt. Jeweils ca. 35 % des Con-
tainers erreichen Temperaturen zwischen 250 °C und 300 °C bzw. 300 °C und 400 °C.
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Abb. 6.20 Gebinde 2: 3D Darstellung der Volumina mit maximalen Temperaturen un-
terhalb 300 °C
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Abb. 6.21 Gebinde 2: Zeitverlauf der Volumina mit T > 100 °C bzw. 300 °C
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Abb. 6.22 Gebinde 2: Prozentualer Volumenanteil innerhalb bestimmter Temperatu-
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Gebinde 3: Gussbehilter Typ Il

Analog zu den beiden Fallen werden im Folgenden die zeitlichen Verlaufe der Volumina
mit T > 100 °C bzw. 300 °C dargestellt. Abb. 6.23 zeigt das Volumen unterhalb einer
Temperaturgrenze von 300 °C. Die Ummantelung aus 16 cm dickem Gusseisen flhrt in
der Anfangsphase zu einer starken Reduktion der thermischen Belastung. Nach dem
Brand wird die gespeicherte Energie im Gusseisen nach auf3en aber auch nach innen
abgegeben. Somit steigen auch nach dem Ende des Brandes die Temperaturen im
Randbereich des Abfallprodukts weiter an (Abb. 6.16).

Analog zu den vorherigen Fallen werden in Abb. 6.24 die zeitlichen Verlaufe der Volu-
mina oberhalb 100 °C bzw. 300 °C dargestellt. Die 100 °C werden im gesamten Gebinde
nach ca. 75 min erreicht. Hinsichtlich der 300 °C-Grenze erhdht sich das Volumen bis
ca. 170 min. Nach ca. 205 min kihlt das Gebinde dann rapide ab. Die Temperaturver-
teilung anhand der maximalen Temperatur ist in Abb. 6.25 dargestellt. Langfristig ist die
Verteilung der maximalen Temperatur im Gebinde weitgehend ausgeglichen und er-
reicht Werte zwischen 250 °C und 400 °C.
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Abb. 6.23 Gebinde 3: 3D Darstellung der Volumina mit maximalen Temperaturen un-
terhalb 300 °C
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Abb. 6.24 Gebinde 3: Zeitverlauf der Volumina mit T > 100 °C bzw. 300 °C
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Abb. 6.25 Gebinde 3: Prozentualer Volumenanteil innerhalb bestimmter Temperatu-

rintervalle

6.3 Brandsimulationsrechnungen mit FDS

Die erstellte Simulationskette soll laut Aufgabenstellung auch verschiedene Brandver-
laufe bertcksichtigen kdnnen. Damit ist es moglich, die thermische Belastung im Ge-
binde bei raumlich und zeitlich unterschiedlichen (Rand-)Temperaturen zu berlcksichti-
gen. Hierzu wird das Programm Fire Dynamics Simulator verwendet. Die Ergebnisse
werden dann als Randbedingung an CoPool/COCOSYS weitergegeben.

Im Folgenden werden FDS-Rechenergebnisse fir Gebinde 1 und Gebinde 2 dargestellt.
Dabei wird der Stand der FDS-Version 6.8.0 in Bezug auf eine realistische dreidimensi-

onale Warmeverteilung erlautert.

Fur die FDS-Rechnungen wird ein 7x7x7 m? grofRer Brandraum angenommen. Die Luft-
zufuhr erfolgt tiber eine umfassende Offnung mit einer Héhe von 0,5 m. Die Brandflache
in der Mitte des Brandraums betragt 16 m2. Der Brandraum ist nach oben offen. Am
Rand des Rechengebiets werden offene Randbedingungen angenommen. Durch die

untere Offnung des Brandraums zentriert sich der Plume im Bereich des Gebindes. Die
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berechneten adiabaten Oberflachentemperaturen liegen im Bereich der PTB-Kurve von
800 °C. Die angenommene Warmefreisetzungsrate betragt nach einer Anstiegsphase
von 300 s konstant 15 MW.

Gebinde 1 — 400 | Betongebinde

In FDS besteht ab Version 6.8.0 die Mdglichkeit, Objekte mit einem unstrukturierten Git-
ter abzubilden (,GEOM-Option®). Somit ist eine korrekte Darstellung der Zylindergeo-
metrie moglich (Abb. 6.26, linke Seite). Auf der rechten Seite der Abbildung ist die bisher
ubliche Darstellung mit Hilfe von quaderférmigen Objekten dargestellt. Gezeigt wird die
adiabate Oberflachentemperatur des Zylinders sowie das 2D-Temperaturprofil zum Zeit-
punkt 580 s.

Laut Beschreibung des FDS /MCG 23/ ist bei Verwendung der GEOM-Option eine Si-
mulation der 3D-Warmeleitung nicht mdglich. Dies flhrt zu charakteristischen Unter-
schieden an den Stirnflachen des Zylinders, wie sie in Abb. 6.27 dargestellt sind. In den
realistischen 3D-Warmeleitungsrechnungen sind an den Kanten des Objekts hdhere

Temperaturen zu beobachten.

In der Abb. 6.28 wird der Vergleich der vorgegebenen und berechneten Warmefreiset-
zungsrate (HRR) dargestellt. Ab 300 s wird die maximale Rate von 15 MW vorgegeben.
Die 15 MW Warmefreisetzungsrate werden nicht vollstandig erreicht, da sich offensicht-
lich ein kleiner Teil der Verbrennungszone (die Flammenspitzen) aul3erhalb des Berech-
nungsgebietes befindet. Fir das Berechnungsergebnis hat dies aber keine relevanten

Auswirkungen, da das Gebinde trotzdem von der Verbrennungszone umschlossen ist.
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Abb. 6.26 Darstellung des Brandraums und des Betongebindes
(Links: Verwendung der neuen GEOM-Option, Rechts: Annaherung des Zy-
linders durch quaderférmige Objekte)

Abb. 6.27 Berechnete Temperaturverteilung in FDS und CoPool
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Abb. 6.28 Gebinde 1: Verlauf der vorgegebenen und berechneten Warmefreiset-
zungsrate

Fir die weitere Auswertung der thermischen Belastung wurde die Zylinderoberflache in
vier Abschnitte aufgeteilt. Fir die jeweiligen Abschnitte wird die mittlere adiabate Ober-
flachentemperatur in FDS berechnet. Der Verlauf fir Gebinde 1 wird in Abb. 6.29 darge-
stellt. Dieser wird dann als Randbedingung in der CoPool/COCOSYS-Rechnung ver-
wendet. Die erreichten Temperaturen liegen im Bereich der PTB-Kurve. Der
Temperaturanstieg ist im Vergleich zur PTB-Kurve steiler.
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Abb. 6.29 Gebinde 1: Verlauf der mittleren adiabaten Oberflachentemperatur in den
vier Abschnitten des Zylinders
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Die radialen Temperaturprofile bei z; = 0.527 (Mitte) und z> = 0.041 (Stirn) werden in
Abb. 6.30 dargestellt. Die Gittereinteilung erfolgte in diesen FDS-Rechnungen automa-
tisch. Diese ist im Vergleich zu der in den CoPool-Rechnungen (gepunktete Kurven)
deutlich gréber. Wegen der fehlenden 3D-Simulation in FDS sind die Temperaturen im

Zentrum im Gegensatz zu den CoPool-Ergebnissen gleich.
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Abb. 6.30 Gebinde 1: Radiales Temperaturprofil zum Zeitpunkt 590 s
(run1: GEOM-Option, run1o: Quaderelemente)

Gebinde 2: Stahlblechcontainer Typ |

Entsprechende FDS-Rechnungen wurden auch fiir den Stahlblechcontainer Typ | (Ge-

binde 2) durchgefiihrt. Hierbei wurden zwei Optionen verwendet:

o Run2: Simulation des Containers als Objekt (OBST) mit einer 1D-Warmeleitung und

Berucksichtigung des Spalts als Schicht

e Run2d: Simulation des Containers als Objekt (OBST) und Verwendung der HT3D
Option fur die 3D-Warmleitung. Derzeit kdnnen mit dieser Option keine Behalter-
wande und kein Luftspalt bertcksichtigt werden, da nur homogenes Material ange-
nommen werden kann. In Bezug auf den Luftspalt, der ein Hindernis fir den War-
mestrom darstellt, wirkt sich diese Vereinfachung aus und ist bezogen auf die
Ergebnisse konservativ.
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In Abb. 6.31 wird die Situation im Brandraum zum Zeitpunkt 360 s dargestellt. Abgebildet
sind die 2D Temperaturverteilung im Brandraum sowie die adiabaten Oberflachentem-

peraturen.

Abb. 6.31 Darstellung des Brandraums und des Stahlblechcontainers
(Links: run2; Rechts: run2d)

Obwohl die gleichen Randbedingungen im Brandraum verwendet werden, ist die Ver-
brennung im Gegensatz zum Gebinde 1 hier praktisch vollstandig (Abb. 6.32), da sich
die Umstromung der Flammen um das Gebinde andert. Analog zum Gebinde 1 wurde
die Oberflache des Stahlblechcontainers in vier Abschnitte aufgeteilt. Der zeitliche
Verlauf der adiabaten Oberflachentemperatur ist in Abb. 6.33 dargestellt. Es ist ein deut-
licher Temperaturabfall von unten nach oben erkennbar. Allerdings entspricht die Auftei-
lung mit drei horizontalen Schnitten nicht der tatsachlich beobachteten Temperaturver-
teilung (siehe Abb. 6.31). So werden im mittleren Bereich der seitlichen Flachen hdhere
Temperaturen berechnet. Die Aufteilung der Abschnitte kann daher noch weiter optimiert

werden.

Das Temperaturprofil parallel zur x-Achse und durch die Punkte z4 = 0,725 m (Mitte) und
z» = 0,007 m (unten) zum Zeitpunkt 360 s wird in Abb. 6.34 gezeigt. Die gepunkteten
Kurven zeigen entsprechende CoPool-Ergebnisse, wobei hier die Randbedingungen der
PTB-Kurve verwendet werden. In der Mitte entspricht der Verlauf der Rechnung run2
dem von CoPool. Da in FDS keine 3D-Warmeleitung simuliert wird, ist der Temperatur-
verlauf am Punkt z, sehr unterschiedlich. In der FDS-Rechnung mit HT3D-Option
(run2d) wird der Luftspalt vernachlassigt, wodurch héhere Temperaturen berechnet wer-
den. Zusatzlich wird ein relativ grobes aquidistantes Gitter von 1 cm verwendet, wodurch

aufgrund der numerischen Diffusion mehr Warme in das Innere des Gebindes dringt.
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Abb. 6.32 Fall 2: Verlauf der vorgegebenen und berechneten Warmefreisetzungsrate
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Abb. 6.33 Fall 2: Verlauf der mittleren adiabaten Temperatur in den vier Abschnitten
des Containers

Fazit

Mit FDS kann zwar der Brandverlauf berechnet werden, die Einschrankungen hinsicht-

lich der Berechnung der thermischen Belastung im Gebinde sind allerdings noch

73



erheblich. Aus diesem Grunde werden abschnittsweise mittlere adiabate Oberflachen-
temperaturen berechnet und diese an CoPool/COCOSYS lbergeben.

run2-T_z1 run2-T_z2 run2d-T_z1 run2d-T_z2 ceseeeees cpl-T_z1 cpl-T_z2

800
700
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Abb. 6.34 Fall 1: Radiales Temperaturprofil zum Zeitpunkt 360 s (run2: OBST-Option,
run2d: OBST mit HT3D-Option)

6.4 Verwendung spezifischer Brandverlaufe in CoPool/COCOSYS

Am Beispiel des Gebindes 1 (400-I-Betonzylinder) wurde die Ubertragung der FDS-
Ergebnisse als Randbedingung fir eine Simulation mit CoPool/COCOSYS angewandt.
Hierzu wurde im ersten Schritt der COCOSYS Datensatz erweitert und der Brandraum
in vier Zonen (R1A bis R1D, siehe Abb. 6.35, links) aufgeteilt, um die entsprechenden
Temperaturrandbedingungen aus FDS (siehe Abb. 6.29) zu verwenden. Entsprechend
werden auch die Wandstrukturobjekte in COCOSY'S aufgeteilt (Abb. 6.35, rechts). Diese

Objekte werden mit dem CoPool-Datensatz verbunden.

Exemplarisch wird die 3D-Temperaturverteilung im Betongebinde nach 1.300 s in Abb.
6.36 gezeigt. Zu erkennen sind die etwas unterschiedlichen Oberflachentemperaturen.
Aufgrund der thermischen Tragheit im Gebinde, hauptsachlich wegen der geringen War-
meleitfahigkeit im Beton, wirken sich die Unterschiede der Temperaturrandbedingungen
kaum aus. Das ist der Grund, warum zur Auslegung sogenannte Modellkurven, wie die
PTB-Kurve, verwendet werden konnen.

74



Abb. 6.35 Erganzung des COCOSYS-Datensatzes
(links: Zonen, rechts: Wandstrukturen)
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Abb. 6.36 Temperaturverteilung im Betongebinde nach 1.300 s
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7 Zusammenfassung

Im ersten Teil dieses Berichts werden die Arbeiten von Griindler beschrieben, der seit
den 1980er Jahren die Freisetzungsanteile radioaktiver Nuklide aus Abfallgebinden nach
mechanischer bzw. thermischer und kombiniert mechanisch/thermischer Belastung be-
stimmt hatte. Im zweiten Teil des Berichts werden die fur die Abschatzung der thermi-
schen Freisetzungsanteile erforderlichen Temperaturfeldberechnungen exemplarisch
durchgefuhrt.

Zur Systematisierung (vgl. Kap. 2) der Abfallgebinde mit radioaktiven Abfallen werden
diese in die Abfallbehalterklasse (ABK) I, die den Grundanforderungen genugt und die
Abfallbehalterklasse I, die hdheren Belastungen standhalt, eingeteilt. Die Abfallgebinde
werden je nach Kombination aus Behaltertyp und Abfallprodukten, die sechs verschie-
denen Abfallproduktgruppen (APG) zugeordnet werden, in acht verschiedene Abfallge-
bindegruppen (AGG) unterteilt, von denen die AGG 1 bis 7 der ABK | und nur die AGG

8 der ABK Il zugeordnet werden.

Als charakteristische Freisetzungsmechanismen bei thermischer Beanspruchung wur-
den von Grindler et al. in der Systemanalyse Konrad (1984) die Mechanismen Verbren-
nung, Pyrolyse, Sublimation und Wasserverdampfung/Mitriss definiert sowie deren je-
weilige Freisetzungsanteile bestimmt. Sie wurden spater in der Systemanalyse Konrad
des Jahres 1987 teilweise korrigiert. Sie decken die Freisetzung radioaktiver Aerosole
bei einem spezifizierten Brand von 60 min Dauer bei 800 °C ab. Die Abschatzung dieser
Freisetzungsanteile gehen auf experimentelle Untersuchungen zwischen 1973 bis 1984
zuruck. Die Grundannahmen und Basisdaten zur Freisetzung werden in Kapitel 3 dar-

gestellt.

In den Kapiteln 4 und 5 wird die Bestimmung der Freisetzungsanteile der acht verschie-
denen Abfallgebindegruppen (AGG) dargelegt. Die AGG 1 bis 7 der Abfallbehalter-
klasse | werden dabei in Kapitel 4 behandelt, wahrend die Gussgebinde der AGG 8 der
Abfallbehalterklasse Il im Kapitel 5 behandelt werden. In den jeweiligen Abschnitten wer-
den fir die einzelnen AGG die Annahmen zur Abfallzusammensetzung und zum Behal-
terverhalten in Abhangigkeit der Belastungsklasse dargestellt. Zusammen mit den im
Kapitel 3 vorgestellten Freisetzungsmechanismen berechnen sich die jeweiligen Freiset-
zungsanteile fur die vier verschiedenen Nuklidgruppen (Sonstige Nuklide, H-3, C-14 und
Halogene). Die insgesamt 192 Einzelwerte flr die vier Nuklidgruppen nach Belastung in

sechs verschiedenen thermischen Belastungsklassen bei acht verschiedenen AGG
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wurden nicht fur alle Belastungsklassen und AGG separat berechnet, sondern haufig
durch Transferiberlegungen abgeschatzt worden. Alle recherchierbaren Zwischenrech-
nungen und Uberlegungen sind in den jeweiligen Abschnitten wiedergegeben worden.
Dies betrifft die urspriinglichen Uberlegungen von Griindler, als auch die spateren Plau-
sibilitatsprifungen von Bricher und insbesondere Richter, die teilweise zu einer Ande-
rung der Freisetzungsanteile gefiihrt haben. Nicht alle Werte konnten Ilickenlos nach-

vollzogen werden.

Im Rahmen des Arbeitspunkts wurde eine Simulationskette zur Bestimmung von thermi-
schen Freisetzungsanteilen aus Abfallgebinden beginnend mit der Brandeinwirkung bis
zur Freisetzung erstellt (Kap. 6). Die so entwickelte Simulationskette, die bis zur Tempe-
raturverteilung innerhalb eines Abfallgebindes etabliert wurde, konnte anhand von friihe-
ren Rechnungen getestet und bewertet werden. Wichtig dabei sind der zeitliche Verlauf
der raumlich aufgeldsten Temperatur und der Anteil des Gebindevolumens/Abfallvolu-
mens, die im Verlauf der thermischen Belastung (einschliel3lich der Abklihlphase nach

einem Brand) vorgegebene Schwellentemperaturen tberschreiten.

Nach der urspriinglichen Planung sollte das Programm Fire Dynamics Simulator (FDS)
verwendet werden. Allerdings zeigte sich, dass mit der aktuell zur Verfugung stehenden
Version nur eingeschrankt dreidimensionale Temperaturverteilung in Gebinden berech-
net werden kénnen. Daher wurden alternativ die von der GRS entwickelten und gekop-
pelten Programme CoPool und COCOSYS als Bestandteil des Programmsystems AC?

verwendet.
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A Anhang: Die Freisetzung uber eine Leckrate in der
Systemanalyse 1987

Im Folgenden wird die Freisetzungsanteile aus der wassrigen Behalteratmosphare Uber
eine Leckrate fiir den Gussbehélter Typ Il 16 aus /GRU 87/ skizziert. Griindler definierte
zunachst Temperaturfunktionen fir die innere Energie des Gebindes, fur den Druckauf-
bau im Behalter, fir den Dampfgehalt im Behalter und fir die Leckrate. Mit den Tempe-
raturfunktionen lasst sich berechnen, welche Werte die innere Energie, der Behalterin-
nendruck und die Leckrate annehmen, wenn die Temperatur unter der Voraussetzung
eines homogenen Temperaturfeldes einen bestimmten Wert erreicht. Im nachsten
Schritt wird zeitabhangig die Behalterinnentemperatur ermittelt. Durch Korrelation der
temperaturabhangigen Leckrate mit der zeitabhangigen Temperatur erhalt man den zeit-
abhangigen Verlauf der Leckrate, mit der sich Uber eine Zeit integriert eine Gesamt-

Leckrate abschatzen lasst.

Fir die Bestimmung des zeitlichen Verlaufs der Leckrate muss zunachst die Entwicklung
der Temperatur im Behaltnis ermittelt werden. Grundler diskutiert dazu, dass aufgrund
der Komplexitat der ablaufenden Vorgange und mangels geeigneter experimenteller Un-
tersuchungen ein geeignetes realistisches Modell fehlt. Daher wird flr die weiteren Be-
rechnungen das folgende konservative Modell verwandt: Es wird angenommen, dass
ein gentigend groler Anteil des verdampfbaren Wassers im Behalter mit der Behalterin-
nenwand in Kontakt steht. Dieses Wasser heizt sich bis auf Siedetemperatur auf und
verdampft. Der Dampf kondensiert an kalten Stellen des Abfallproduktes und heizt diese
durch die freiwerdende Kondensationswarme auf. Kann aufgrund des Temperaturgleich-
gewichtes kein Dampf mehr kondensieren, steigt der Druck im Behaltnis an, was eine
Erhéhung des Siedepunktes zur Folge hat /GRU 87a/. Die den Behalterwanden aufge-
pragten Temperaturen ergeben sich aus den Rechnungen zur Aufheizung von Abfallge-
binden nach /PIE 84/. Ausgewahlt wurden die Rechnungen fir den Gussbehalter
Typ 11, 16/0 mit Polystyrol als Abfallprodukt.
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Tab. A1 EingangsgréRen zur Berechnung von Druck- und Temperaturaufbau der Be-
halteratmosphare mit den Einflussgrofien der Wassermasse und des Leer-
volumens fir den Gussbehalter Typ 1l 16/0 gemaR /PTB 84/, /GRU 87a/

Abfallpro- Produkt- Wassermasse | Fliache inm? | Leervolumen
duktgruppe masse in kg in kg inm?3
APG 01 260 100 3,58 0,2
APG 02 1.800 10 3,58 0,2
APG 03 1.800 10 3,58 0,2
APG 04 1.800 10 3,58 0,15
APG 05 250 250 3,58 0,25
APG 06 Entspricht der 500 3,58 0,25
Konzentrat-
masse

Die Simulation der Gesamt-Leckrate nach Griindler /GRU 87al/, liefert fiir jede Abfallpro-
duktgruppe 1 bis 6 Gber einen Zeitraum von 600 Minuten die Freisetzungsanteile der vier
Nuklidgruppen pro Gebinde. Diese Freisetzungsanteile sind in /GRU 87a/ tabellarisch zu
finden. Es wird auf die Zuordnung der Freisetzungsanteile zu den einzelnen APGs ver-
zichtet, sondern der jeweils grof3te Freisetzungsanteil einer Nuklidgruppe aus den be-
rechneten Gesamt-Leckraten als relevanter Freisetzungsanteil fir alle APGs herange-
zogen. Zum Beispiel wurde in /GRU 87a/, Anh. |, S. 50, fiir alle Abfallproduktgruppen der
Freisetzungsanteil fir Halogene mit 0,036 abgeschatzt, denn dieser Wert wurde in
APG 04 als Maximum von allen APG-Werten gefunden. Im Einzelnen ergeben sich fol-

gende Werte:
Halogene

Der maximale Wert von 0,036 fir Halogene wurde fir die Abfallproduktgruppe 05 gefun-

den und auf 0,04 aufgerundet.
C-14

Fir C-14 betragt das Maximum der Freisetzung 5,56x10°3, aufgerundet 6x10°3.
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Tritium

Der maximale Wert von 3,46x103, aufgerundet 4x1073, ergibt sich fir die Abfallprodukt-
gruppe 04.

Sonstige Radionuklide
Der maximale Freisetzungsanteil ergibt sich nach Grindlers Simulationen aus der

AGG 4 mit 2,23x10°. Dieser Wert korrespondiert abgerundet auf 2x10° mit der vorge-

gebenen Gasleckage von 1 Mol der Abfallklasse 1.
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