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Zusammenfassung
Vorbemerkung:

Der vorliegende Bericht ist eine Fortschreibung des Berichts des Oko-Instituts ,Neu-
berechnungen zu den Auswirkungen eines auslegungsuberschreitenden Lésungs-
zutritts in der Schachtanlage Asse 11 vom 16.06.2010 /Oko-Institut 2010/ und er-
setzt diesen inhaltlich. Hintergrund sind die seit dato vorgenommenen methodi-
schen Weiterentwicklungen und zusatzlich gerechnete Szenarien, die eine Fort-
schreibung sinnvoll gemacht haben.

Die langfristige Freisetzung von Radioaktivitat Uber den Grundwasserpfad kann bei
nicht beherrschbaren Lésungszutritten in die Asse oder versagender Standsicher-
heit des Grubengebaudes der Asse nach derzeitigen Erkenntnissen nicht ausge-
schlossen werden. Aus diesem Grund wurde das Oko-Institut vom Bundesministeri-
um fur Umwelt, Naturschutz und Reaktorsicherheit damit beauftragt, die moglichen
radiologischen Folgen in einem Szenario der Gesellschaft flir Anlagen- und Reak-
torsicherheit (GRS) /GRS 2009/ - im Folgenden ,Szenario |1“ genannt - mit einem
daran angepassten radiotkologisches Modell zu bestimmen. Darlber hinaus war
ein ,Szenario I1“ zu entwickeln, das Grenzen der Ldslichkeit von Radionukliden (bei
Erreichen einer Sattigung der Losung) sowie rickhaltende und verzdégernde Effekte
beim Transport durch das Deckgebirge umfassen sollte. Fir das Szenario |l wurden
beispielhaft zwei Stérungen als Freisetzungspfade durch das Deckgebirge betrach-
tet. Eine stellt die kurzeste Verbindung zum oberflachennahen Grundwasser dar,
die andere ist eine, Uber die sich dieser Vorgang ebenfalls abspielen kdonnte. Die
Geschwindigkeit, mit der die Losung durch die Gesteine des Deckgebirges dringen
kann, wurde variiert, da sie insbesondere von der zukiinftigen Auflockerung in der
Umgebung der Schachtanlage durch Setzungsprozesse abhangt.

Ein wichtiger Faktor der Modellierung der Strahlenexposition sind die angenomme-
nen Lebensgewohnheiten der Referenzpersonen, fur die die moglichen Strahlenex-
positionen untersucht werden. Zum Einen wurde die Strahlenexposition mit extrem
ungunstigen Lebensgewohnheiten analog der AVV zu § 47 StriSchV /AVV 2005/
ermittelt. Dieses Vorgehen entspricht dem Vorgehen zur Berechnung der Strahlen-
belastung bei der Genehmigung von kerntechnischen Anlagen in Deutschland. Fur
ein geplantes Endlager sollte daher ahnlich vorgegangen werden, auch um dem
Grundsatz gerecht zu werden, zukinftige Generationen in gleichem Malie zu schit-
zen wie die heute lebende. Eine zweite Berechnung erfolgte mit Lebensgewohnhei-
ten in Anlehnung an die Berechnungsgrundlagen Bergbau /BglBb 2010/, die insbe-
sondere eher mittlere Werte von Verzehrsraten berticksichtigen. Die Berechnungs-
grundlagen Bergbau wurden fur die Hinterlassenschaften aus bergbaulichen Tatig-
keiten mit erhéhter natlrlicher Radioaktivitat entwickelt, zunachst in Zusammenhang
mit der Sanierung der Hinterlassenschaften des Uranerzbergbaus in der ehemali-
gen DDR. Sie stellen daher ein Instrumentarium dar, das nicht bei einer geplanten
Tatigkeit, sondern bei der Sanierung einer existierenden Situation angewendet wird.
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Fir das Szenario |l wurde untersucht, ob die vollstandige Lésung von Radionukliden
nach dem Absaufen der Asse moglich ist, bevor eine Sattigung der Losung erfolgt.
Eine sichere Begrenzung ergab sich nur flr Thorium und Uran. Durch die Variierung
der Pfade des Transports durch das Deckgebirge sowie der Abstandsgeschwindig-
keiten wurde dargestellt, in welchem Rahmen sich mdgliche Strahlenexpositionen
bewegen kdnnten. Die Ergebnisse stellen aber weder obere noch untere Begren-
zungen dar. Insbesondere war hier nicht zu untersuchen, welchen zuklnftigen Ein-
flissen das Deckgebirge ausgesetzt sein kann und wie sich dies auf die Transport-
vorgange auswirken wirde. AuRerdem ist die Annahme der homogenen Vermi-
schung der Radionuklide nach ihrer Lésung im Grubengebaude nicht notwendiger-
weise konservativ, da Teilmengen der Losung hoher kontaminiert sein kénnen und
so gering genutzte Grundwasserentnahmen bei Einzelpersonen zu hdheren Exposi-
tionen fihren kdnnten.

Die maximalen Strahlenexpositionen im Szenario Il ergaben sich dann, wenn eine
hohe Abstandsgeschwindigkeit unterstellt wird, mit der die radioaktiv kontaminierte
Lésung aus dem Grubengebaude durch das Deckgebirge gedriickt wird, und die
Sorption von Radionukliden vollstandig vernachlassigt wird (67,5 mSv effektive Do-
sis im Jahr fir das Kleinkind im Alter £ 1 Jahr sowie 16,9 mSv effektive Dosis im
Jahr fur den Erwachsenen). Bei allen Berechnungen zu Szenario |l wurden einige
sehr konservative Randbedingungen gewahlt. Insbesondere wurde angenommen,
dass der gesamte Pfad durch das Deckgebirge durch die Gesteinsschicht mit den
ungunstigsten Eigenschaften im Hinblick auf die radiologischen Folgen flihrt. Au-
Rerdem wurden die Berechnungen mit den extrem ungunstigen Lebensgewohnhei-
ten der Referenzpersonen analog zur AVV zu § 47 StriSchV durchgefihrt.

Werden in Szenario Il geringere Abstandsgeschwindigkeiten angesetzt und die
Sorption starker bertcksichtigt, so ergeben sich deutlich geringere Strahlenexpositi-
onen. Die effektive Dosis fiir das Kleinkind im Alter < 1 Jahr belauft sich dann noch
auf etwa 0,05 mSv bis 0,1 mSv im Jahr, die fur Erwachsene auf etwa 0,02 mSv bis
0,04 mSv im Jahr.

Bei Lebensgewohnheiten in Anlehnung an die Berechnungsgrundlagen Bergbau
sind die ermittelten Strahlenexpositionen um einen Faktor 3 bis 4 geringer. Ausge-
hend von den ermittelten Strahlenexpositionen kann sich ein individuelles Risiko flir
eine letale Krebserkrankung Uber die Lebenszeit in der GroRenordnung von bis zu
10 ergeben. Dies wiirde voraussetzen, dass friihere lokale Trinkwassergewinnun-
gen wieder aufgenommen wirden und das Trink- oder Beregnungswasser genutzt
wirde, obwohl mit einfachen Methoden dessen hohe Konzentration an radioaktiven
Stoffen festzustellen ware und daraufhin die Nutzung dieser Brunnen eingestellt
werden konnte.

Far Endlager flr hochradioaktive Abfalle in tiefen geologischen Formationen haben
die Reaktor-Sicherheitskommission und die Strahlenschutzkommission in
/IRSK/SSK 2008/ als radiologischen Bewertungsmalstab fiir die Langzeitsicherheit
eine effektive Individualdosis von 0,1 mSv im Jahr bei wahrscheinlichen Entwicklun-
gen und 1 mSv im Jahr bei weniger wahrscheinlichen Entwicklungen empfohlen.
Auf der Basis der hier durchgeflihrten Berechnungen ist es mdglich, dass ein
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Schutzziel von 0,1 mSv im Jahr bei wahrscheinlichen Entwicklungen und 1 mSv im
Jahr bei weniger wahrscheinlichen Entwicklungen nicht einzuhalten ist. Wesentliche
Verbesserungen kénnen durch technische Mallnahmen erreicht werden, die auf die
Reduzierung der tatsachlichen Losung von Radionukliden und der Erhéhung der
Stabilitat des Grubengebaudes im Hinblick auf mdgliche neue Auflockerungszonen
im umgebenden Gestein bei der Konvergenz abzielen. Jede zusatzliche Stabilisie-
rung wirkt sich positiv auf zukuinftig mogliche Kontaminationen des Grundwassers
und damit auch positiv auf mdogliche Strahlenexpositionen und radiologische Risiken
aus. Offen bleibt hier aber zunachst die Frage der zukinftigen Entwicklung des
Deckgebirges, beispielsweise durch Erosions- oder Setzungsprozesse, oder der
zukunftigen Entwicklung hydrologischer Verhaltnisse, beispielsweise des Grund-
wasserdargebots, die in einem Langzeitsicherheitsnachweis ebenfalls zu berick-
sichtigen ware.

Bei geeigneter Uberwachung des oberflichennahen Grundwassers sowie des
Quellwassers in der Umgebung der Asse schon durch halbjahrliche Messungen
wurde eine erhebliche Kontamination zuverlassig erkannt. Bei entsprechenden Nut-
zungsbeschrankungen kontaminierten Wassers konnten Strahlenexpositionen von
mehr als 0,1 mSv mit Sicherheit vermieden werden. In einem Notfall — wie dem aus-
legungsiberschreitenden Lésungszutritt in der Asse — musste auf diese Malhahme
zur Begrenzung der Strahlenexposition gegebenenfalls zurlickgegriffen werden. Fur
eine geplante Stilllegung der Asse sollte dagegen nicht von zukiinftigen Nutzungs-
einschrankungen des Grundwassers Kredit genommen werden. Dies wiirde dem
Ziel, zukunftige Generationen in gleichem Mal3e zu schitzen wie die heute lebende,
widersprechen, da ein solches Vorgehen bei beplanten Tatigkeiten in der Kerntech-
nik nicht tblich ist.

Von der Gesellschaft fiir Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) war 2009 ein Gut-
achten vorgelegt worden, in dem radiologische Folgen eines auslegungsuberschrei-
tenden Ldsungszutritts in der Asse untersucht worden waren /GRS 2009/. Dieses
Gutachten wurde kritisiert, da es insbesondere folgende Mangel aufwies:

e Es wurden fir die Berechnung von Strahlenexpositionen Dosiskonversionsfak-
toren herangezogen, die flr das Szenario der GRS nicht geeignet waren. Impli-
zit wurde dadurch in der Modellierung weit mehr Radioaktivitdt durch Bereg-
nung auf landwirtschaftlich genutzte Flachen aufgebracht als in der Asse vor-
handen ist. AuBerdem wurden dadurch fir Zeiten ab 40 Jahren Strahlenexposi-
tionen angegeben, denen implizit eine Beregnung landwirtschaftlich genutzter
Flachen tUber 10.000 Jahre zugrunde lag.

¢ Es wurde nicht beachtet, dass es keine wissenschaftliche Grundlage fir die
vollstandige Lésung von Thorium und Uran aus den Abféllen gibt.

Die hier fir das Szenario | ermittelten Strahlenexpositionen sind geringer als in
/GRS 2009/. Sie betragen aber auch bei Berlicksichtigung von Lebensgewohnhei-
ten analog den Berechnungsgrundlagen Bergbau noch bis zu 20 mSv im Jahr effek-
tive Dosis fur Erwachsene und bis zu 160 mSv im Jahr effektive Dosis fur das Klein-
kind im Alter < 1 Jahr. Sie sind damit sehr hoch im Vergleich mit Anforderungen, die
fur geplante Tatigkeiten (0,3 mSv effektive Dosis im Jahr) oder die Sanierung von
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Hinterlassenschaften des Uranerzbergbaus (1 mSv effektive Dosis im Jahr) gelten.
Auch die Schutzziele nach /RSK/SSK2008/ waren nicht eingehalten.

Fur die Einordnung der Aussage dieses Gutachtens ist zu beachten, dass hier - wie
auch in /GRS 2009/ - vorausgesetzt wird, dass noch nicht vollstandig verfullte Einla-
gerungskammern und angrenzende Grubenbereiche verflllt sind und Schachtver-
schllsse eingebaut sind. Dies bedeutet, dass nach Beginn eines auslegungstber-
schreitenden Losungszutritts bestimmte technisch noch mogliche Malinahmen zur
Verbesserung der Rickhaltung von Radionukliden durchgefiihrt werden mussen.
Dies wird in der Realitat allerdings nur moglich sein, wenn fiir diese Malknahmen
noch genugend Zeit zur Verfligung steht. Ein Konzept fiir Notfallmalnahmen, die
bei bestimmten zukilnftigen Ereignissen ergriffen werden missen, wurde inzwi-
schen vom BfS entwickelt.

Insgesamt zeigen die Ergebnisse, dass ein Absaufen des Grubengebaudes, bevor
ein fur ausreichend sicher erachteter Zustand erreicht ist (sei es durch Vollverfullung
oder durch Rickholung der Abfalle), moglichst vermieden werden muss. Kommt es
dennoch zu einem vorzeitigen Absaufen, so sind technische Mallhahmen zu treffen,
um die zuklnftigen radiologischen Auswirkungen moglichst weitgehend zu begren-
zen. Dies muss im Rahmen der NotfallmaRnahmen erfolgen.
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1 Anlass und Einfihrung

Nach einem nicht beherrschbaren L&sungszutritt in die Asse oder versagender
Standsicherheit des Grubengebdudes der Asse kann nach derzeitigen Erkenntnis-
sen ein Eintrag von radioaktiven Stoffen innerhalb von einigen Jahren oder Jahr-
zehnten in das oberflachennahe Grundwasser nicht ausgeschlossen werden. Bei
einem Eintrag in Grundwasser ware die Strahlenexposition von Personen der Be-
volkerung maoglich, wenn dieses Grundwasser genutzt wird.

Im Rahmen der Stilllegung der Asse sind Erkenntnisse (ber die radiologischen
Auswirkungen eines nicht beherrschbaren Lésungszutritts fir Entscheidungen tber
die Erforderlichkeit und Rechfertigung der Planung von MalRnahmen der Gefahren-
abwehr notwendig, da zu hohe Strahlenexpositionen vermieden werden mussen
oder wenn das nicht vollstandig moéglich ist, zumindest soweit als mdglich zu mini-
mieren sind. Aus solchen Kenntnissen Uber die Folgen eines auslegungsuberschrei-
tenden Zutritts von Deckgebirgslésung in das Grubengebaude kdnnen verschiedene
Untersuchungen abgeleitet werden, insbesondere die Folgenden:

o Eruierung relevanter Szenarien fur den Ereignisablauf der Freisetzung von Ra-
dionukliden als Grundlage fur die Betrachtung der Auswirkungen von Eingriffen
bei der Stilllegung der Asse oder bei der Planung von Notfallma3nahmen.

Denn Gegenmalinahmen gegen die Freisetzung radioaktiver Stoffe missen
dort ansetzen, wo sie einen wirksamen Beitrag zur Begrenzung der Strahlenex-
position bringen. Diese Beurteilung muss sich an mdglichst realistischen Szena-
rien orientieren, damit es zu keinen Fehleinschatzungen kommt. Denn nur so ist
eine moglichst weitgehende Minimierung der tatsachlichen Strahlenexposition
real erreichbar.

e Ermittlung des moglichen Reduzierungspotenzials fur die Strahlenexposition
von Personen der Bevolkerung durch technische MalRnahmen, beispielsweise
zur Verzogerung des Eintritts in nutzbares Grundwasser.

Denn MaRnahmen, die eine Verzégerung des Ubergangs von Radionukliden in
das oberflachennahe Grundwasser ergeben, flihren auch zu einer Reduzierung
der méglichen Strahlenexposition. Grund ist der immer noch relativ hohe Anteil
von Radionukliden am Inventar der Asse, die lUber die nachsten Jahre und Jahr-
zehnte noch deutlich abklingen.

e Erarbeitung von MaRRnahmen zur Vermeidung der Strahlenexposition von Per-
sonen (z. B. Nutzungseinschrankungen fir lokale Grund- und Quellwasser)
nach einem auslegungsiberschreitenden Zutritt von Deckgebirgslésung in das
Grubengebaude.

Falls tatsachlich ein auslegungstberschreitender Lésungszutritt in die Asse ein-
tritt, bevor ausreichende Malnahmen zur Vermeidung und Reduzierung von
Freisetzungen radioaktiver Stoffe getroffen sind, missen gegebenenfalls Mal3-
nahmen getroffen werden, um die Strahlenexposition von Personen zu begren-
zen. Dies koénnen vor allem Nutzungseinschrankungen von kontaminiertem
Wasser sein, aber auch Reinigungsmalnahmen zur Abtrennung von Radionuk-
liden aus hoch kontaminierten Wassern.
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e Erarbeitung von Grundlagen fir ein Monitoring zur frihzeitigen Detektion von
Kontaminationen in der Biosphare.

Derzeit erfolgt eine Umgebungstiberwachung der Asse, die auch die Beprobung
von Grund- und Oberflachenwasser umfasst. Diese Uberwachung muss zukiinf-
tig ohnehin fortgefiihrt werden. Diese Uberwachung sollte insgesamt so ange-
legt sein, dass eine Kontamination von nutzbarem Grundwasser oder Oberfla-
chenwasser erkannt wird, bevor die Nutzung zu signifikanten Strahlenexpositio-
nen fihren kann.

e Aussagen uber das Risiko fur Personen der Bevolkerung, dass sie aufgrund ei-
ner aus dem Absaufen der Asse resultierenden Strahlenexposition an Krebs er-
kranken.

Neben der individuellen Dosis ist auch das mdgliche Risiko flir Gesundheits-
schaden fir Individuen und fir Gruppen von Personen ein Malstab, an dem die
Relevanz von Kontaminationen aber auch die Notwendigkeit von Gegenmal}-
nahmen gemessen werden kénnen.

Das Oko-Institut wurde im Rahmen der Unterstiitzung des BMU bei der Aufsicht
Uber Betrieb und Stilllegung der Asse mit der Neuberechnung der Auswirkungen
eines auslegungsiberschreitenden Lésungszutritts in der Asse beauftragt.

Zur Bewertung der Strahlenexposition in Folge eines auslegungsiberschreitenden
Losungszutritts wurde vom Oko-Institut ein radiodkologisches Modell entwickel,
welches die Radionuklidmigration im Deckgebirge, den Eintrag in nutzbares Grund-
wasser und die Strahlenexposition bei Nutzung dieses Grundwassers beschreibt
(siehe Kapitel 5). Einzelne Fragestellungen, die das Ldoslichkeitsverhalten sowie
chemisch bedingte Ruckhaltemechanismen in unterschiedlichen geologischen
Schichten betreffen, wurden durch das Institut fir Nukleare Entsorgung (KIT-INE) im
Unterauftrag bearbeitet. Der Bericht des KIT-INE /INE 2010/ ist als Anhang 1 beige-
fugt. Zu speziellen Fragenstellungen der Modellierung der Grundwassermigration
von Nukliden in Zerfallsreihen wurde durch FUGRO-HGN GmbH, Braunschweig, ein
Modellansatz im Unterauftrag erarbeitet. Der Bericht von FUGRO-HGN
/FUGRO 2010/ ist als Anhang 2 beigeflgt.

Die Neuberechnung erfolgt vor dem Hintergrund der durch die GRS in /GRS 2009/
und durch die Colenco AG /Colenco 2009/ vorgelegten Berechnungen der Auswir-
kungen eines auslegungsiberschreitenden Lésungszutritts der Asse.

Zu den Berechnungen der GRS /GRS 2009/ wurden nach deren Publikation insbe-
sondere folgende Kritikpunkte erhoben:

o Die Loslichkeitsgrenzen der Radionuklide sind nicht berlicksichtigt, so dass auf
der Basis von um GréRenordnungen zu hohen und hydrogeochemisch unplau-
siblen Nuklidkonzentrationen, beispielsweise beim Thorium-232, unplausible
Beitrage zur Dosis resultieren. In der GRS-Studie wurde beispielsweise unter-
stellt, dass das gesamte Thorium aus den Abfallen sich in der zugetretenen
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Lauge 16st. Dies ist aber aus chemischen GesetzmaRigkeiten nicht mdglich, da
die Loslichkeitsgrenzen von Thorium eine solche vollstandige Aufldsung aus-
schlieffen. Damit verbleibt ein grof3er Teil des Thoriums in den Abféllen, wird
nicht in der Lauge aufgeldst und tritt damit auch nicht aus dem Bergwerk aus.
Fir die besonderes fir Thorium-232 ermittelte sehr hohe Strahlenexposition
gibt es daher keine wissenschaftliche Begriindung.

¢ Die berechneten Dosen in der kritisierten Studie basierten auf Dosiskonversi-
onsfaktoren (DKF), denen Gleichgewichtszustande bei Eintrag und Zerfall bzw.
Migration der Radionuklide zugrunde liegen. Bei Anwendung dieser DKF wird
von einer Beregnungszeit mit Radionukliden von bis zu 10.000 Jahren und der
dadurch bewirkten Anreicherung im beregneten Boden ausgegangen, obwohl
bei Ablaufen wie im entsprechenden Szenario der GRS schon nach 220 Jahren
samtliche Radionuklide aus dem Bergwerk freigesetzt sind und deswegen keine
weiteren Freisetzungen mehr erfolgen kénnen. Der Dosisermittlung liegt damit
in der kritisierten Studie die Annahme zugrunde, dass Radionuklide Uber bis zu
10.000 Jahre durch Beregnung auf einer landwirtschaftlich genutzten Flache
ausgebracht wurden. Die ermittelte Dosis soll aber schon nach zum Zeitpunkt
unmittelbar nach Vollaufen des Grubengebaudes (30 Jahre) auftreten, ein un-
mittelbarer logischer Fehlschluss.

e Fir die Berechnung wurde ein fehlerhaftes Inventar im Hinblick auf Plutonium
sowie auf Tochternuklide und die Zusammensetzung von naturlichem Thorium
benutzt. Das Plutoniuminventar der Asse ist in friiheren Untersuchungen unter-
schatzt worden. Heute ist klar, dass mehr als das Doppelte der noch vor weni-
gen Jahren angenommenen Plutoniummenge in der Asse enthalten ist (siehe
Schreiben der ESK/SSK-Ad-hoc-Arbeitsgruppe Asse vom 02.11.2009 an das
Bundesministerium fir Umwelt, Naturschutz und Reaktorsicherheit). AuRerdem
wurden Tochternuklide des Thoriums, die sich durch radioaktiven Zerfall
zwangslaufig bilden, in den friiheren Angaben zum Inventar der Asse zum Teil
nicht bericksichtigt.

Die durch die Colenco AG /Colenco 2009/ durchgeflihrte Abschatzung der Trink-
wasserdosis bei einem unterstellten Absaufen der Asse wurde durch das Oko-
Institut in /Oko-Institut 2009/ gepriift. Hierbei wurden folgende Kritikpunkte festge-
stellt:

¢ Eine detaillierte Modellierung liegt der Studie der Colenco /Colenco 2009/ nicht
zugrunde. Es wird ausschlieldlich die aus dem Verzehr von Trinkwasser resul-
tierende Dosis berlcksichtigt. Alle anderen Pfade sind unbericksichtigt. Damit
wurde die moégliche Strahlenexpositionen zwar flir einen wichtigen Pfad ermit-
telt. Weitere Pfade, die erfahrungsgemaf Strahlenexpositionen in ahnlicher H6-
he verursachen kdnnen, wurden aber nicht betrachtet.

e Die Loslichkeitseigenschaften einzelner Radionuklide sowie die Gasbildung
sind nicht beriicksichtigt. Dies fiihrt vor allem zu einer deutlichen Uberschat-
zung der Strahlenexposition durch Thorium- und Uran-Isotope, da das Inventar
der Asse an Thorium und Uran nur zu einem geringen Teil in Lésung gehen
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kann. Die Lésung ist dann an Thorium und Uran gesattigt und die Lésung der
verbliebenen Mengen nicht mehr mdglich.

¢ Eine Rickhaltung der Radionuklide ist pauschal berlcksichtigt (100 Jahre
Rickhaltung fur LAW, 50 Jahre Ruckhaltung fur MAW). Dabei wurde pauschal
davon ausgegangen, dass VBA-Gebinde unzerstort vorliegen. Diese Annahmen
zur Rickhaltung fir einen bestimmten Zeitraum filhren zu einer geringeren er-
mittelten Strahlenexposition, da einige relevante Radionuklide (z. B. Strontium-
90, Casium-137) Uber diese Zeit deutlich abklingen. Diese Annahmen sind aber
nicht zwingend, insbesondere nicht, wenn die Loslichkeit einzelner Radionukli-
de oder die rdumliche Verteilung in Betracht gezogen wird. Der genaue Zustand
der Gebinde ist heute nicht bekannt. Auch bei VBA-Gebinden muss nach der-
zeitigem Kenntnisstand davon ausgegangen werden, dass sie mdglicherweise
zerstort oder teilzerstort sind. Der Ansatz in der Colenco-Studie kann daher zu
einer Unterschatzung der mdglichen Strahlenexpositionen fihren.

Ziel der hier vorgenommenen Neuberechung ist es, Fehler der bisherigen Berech-
nungen zu eliminieren und - soweit derzeit mdglich - plausible Annahmen zu treffen
bzw. die Sensitivitdt einiger relevanter Parameter darzulegen. In die Neuberech-
nungen gehen insbesondere folgende Sachverhalte und Randbedingungen ein:

e Es gibt in der Realitat fir den betrachteten Zeitraum kein Gleichgewicht zwi-
schen Neueintragen an Radionukliden auf beregneten Flachen und der Migrati-
on der Radionuklide in Bodenbereiche, in denen sie nicht mehr pflanzenverfug-
bar sind. Deswegen werden die radiologischen Folgen im Folgenden ausge-
hend von Neueintragen jedes Einzeljahrs sowie den noch vorhandenen Altein-
tragen ermittelt; Dosiskonversionsfaktoren werden dabei nicht verwendet. Die
mit der Dosisermittiung anhand der Dosiskonversionsfaktoren verbundenen
Probleme werden damit vollstdndig vermieden. Der Dosisermittlung zu einem
bestimmten Zeitpunkt liegt nur die bis zu diesem Zeitpunkt in die Biosphare ein-
getragene Menge an radioaktiven Stoffen zugrunde.

¢ In dem in die Berechnung eingeflossenen Quellterm wurden ausgehend aus
den letzten Ermittlungen zum Inventar (Schreiben der ESK/SSK-Ad-hoc-
Arbeitsgruppe Asse vom 02.11.2009) Korrekturen bezlglich des Plutoniums
vorgenommen. Das Plutoniuminventar belduft sich dann auf 28 kg.

¢ In einer ersten Berechnung werden Annahmen und Parameter in Anlehnung an
den Entwurf der Allgemeinen Verwaltungsvorschrift (AVV) zu § 47 StrlSchV
[AVV 2005/ getroffen. In einer zweiten Berechnung parallel dazu erfolgt eine
Anlehnung an die Annahmen und Parameter der Berechnungsgrundlagen Berg-
bau /BgIBb 2010/. Daraus ergeben sich beispielsweise jeweils Unterschiede in
den angenommenen Verzehrraten lokal angebauter Nahrungsmittel und Auf-
enthaltszeiten auf beregneten Flachen. Die AVV dient der Dosisberechnung bei
der Planung von Tatigkeiten und nimmt extreme Lebensgewohnheiten der Re-
ferenzpersonen an, um im Ergebnis auf der sicheren Seite zu sein. Mit den
BgIlBb wird ermittelt, in welchem Umfang Sanierungsmaflinahmen von Hinter-
lassenschaften des Uranerzbergbaus in der ehemaligen DDR erforderlich sind.



Unterstiitzung des BMU bei der 9 @ Oko-Institut e.V.
Aufsicht tber Betrieb und Stillle- Freiburg, Darmstadt, Berlin
gung der Asse — AP A10

Diese Berechnungen gehen von weniger extremen Lebensgewohnheiten der
Referenzpersonen aus.

o Loslichkeitsgrenzen fir Radionuklide und deren Sorption sowie Retardation bei
ihrem Transport in die Biosphare werden berticksichtigt. Durch die Berlcksich-
tigung von Ldéslichkeitsgrenzen wird vermieden, dass die Folgen mit einem An-
satz ermittelt werden, bei dem sich Radionuklide in einer Menge I6sen, die vol-
lig ausgeschlossen ist. Sorption und Retardation sind zwangslaufig beim
Durchdringen des Deckgebirges stattfindende Prozesse, die zu einer Reduzie-
rung moglicher Strahlenexposition flihren. Durch Ablagerungen sowie erneute
Lésung von Radionukliden ergibt sich beim Transport eine Verzdgerung, so
dass es zu einer gewissen ,Rickhaltung” durch radioaktiven Zerfall kommt, so-
weit der radioaktive Zerfall vor dem Eintrag in die Nahrungskette erfolgt.

¢ Berlcksichtigung plausibler raumlicher und zeitlicher Randbedingungen fiir die
Freisetzung von Aktivitat in die Biosphare. Dabei werden zwei geologische St6-
rungen als mdgliche Freisetzungswege betrachtet. Der Einfluss der Geschwin-
digkeit austretender Losungen und unterschiedlicher Dispersionskoeffizienten
werden diskutiert. Da Sorptionsprozesse sowohl von Eigenschaften der Radio-
nuklide als auch von Eigenschaften des Deckgebirges abhangen, wird der Nuk-
lidtransport im Folgenden beispielhaft auf zwei moéglichen Pfaden untersucht,
deren besondere Eigenschaften in die Berechnung einflie3en.

¢ Moglichkeiten eines Monitorings auf Basis realistischer Annahmen der Ausbrei-
tung von Radionukliden in der Biosphare sowie bezogen auf die mdglicherweise
freigesetzten Radionuklide (siehe Kapitel 6). Die zukiinftige Uberwachung von
Grund- und Oberflachenwasser auf den Gehalt von Radionukliden, die bei ei-
nem Absaufen aus der Asse freigesetzt worden sein kdnnen, ist ein wichtiges
Instrument zum Schutz der Bevdlkerung. Zur Beurteilung der Messbarkeit rele-
vanter Radionuklide werden deren mogliche Konzentrationen untersucht.

¢ Diskussion der Risiken fir die Bevolkerung, auch unter Berlicksichtigung des
real mdglichen Umfangs von Trinkwassergewinnung aus dem Einflussbereich
der Asse, der maglichen GroRe mit kontaminiertem Wasser beregneter Flachen
(siehe Kapitel 7). Die mdglichst realistische Einschatzung von Risiken ist wich-
tig, um die Optimierung von MaRnahmen zur Vermeidung oder Reduzierung
von Freisetzungen der Radionuklide aus der Asse durchfihren zu kénnen.

Die Berechnung der Strahlenexposition fliir das Szenario | erfolgt in Kapitel 4, flr
das Szenario Il in Kapitel 5.4. In Kapitel 8 werden die Ergebnisse bei der Szenarien
diskutiert. In Kapitel 9 werden die Ergebnisse noch in Zusammenhang mit denen
der GRS in /GRS 2009/ bewertet.



Unterstiitzung des BMU bei der 10 @ Oko-Institut e.V.
Aufsicht tber Betrieb und Stillle- Freiburg, Darmstadt, Berlin
gung der Asse — AP A10

2 Uberblick zur Vorgehensweise

Die Auswirkungen eines auslegungsiberschreitenden Losungszutritts in die Asse
resultieren aus folgenden Vorgangen:

e Szenario des Absaufens durch Lésungszutritt, Ereignisse im Grubengebdude
(z. B. Umldésungsprozesse, Konvektion) und Austritt von Flissigkeiten in das
umgebende Gestein. Der Austritt in das umgebende Gestein erfolgt durch Aus-
pressung aufgrund des Gebirgsdrucks auf die flliissigkeitsgefiillten Hohlraume
des Grubengebaudes (Konvergenz).

e Mobilisierung und Freisetzung der Radionuklide in das Grubengebaude so-
wie chemische Reaktion zwischen den eingelagerten Stoffen und der Zutrittslo-
sung (z. B. Gasbildung). Hierbei sind insbesondere die Léslichkeitsgrenzen von
Radionukliden zu bericksichtigen.

e Transport der Radionuklide innerhalb geologischer Schichten zur Biosphare.
Fir diesen Transportvorgang kénnen die Verzégerung durch Sorptionsprozesse
und die Phanomene der Migration von Nukliden in Zerfallreihen bertcksichtigt
werden.

e Strahlenexposition und ggf. Anreicherung in der Biosphare Uber die Nut-
zung von Wasser, den Verzehr von Nahrungsmitteln und den Aufenthalt auf
Flachen.

Die genannten Vorgange wirken sich auf die Folgen eines auslegungsuberschrei-
tenden Lésungszutritts unterschiedlich stark aus. Die Ergebnisse der Modellierung
werden von den fir diese Vorgange getroffenen Annahmen und Szenarien wesent-
lich bestimmt.

Bestimmte Ausgangsbedingungen des Szenarios des Absaufens sind vom BMU
so festgelegt worden, dass eine Vergleichbarkeit mit friiheren Untersuchungen (ins-
besondere /GRS 2009/) gewahrleistet ist. Daher werden die folgenden Annahmen
getroffen:

e Es wird von einem initialen Porenvolumen von 1,3-10° m* und einem nach der
Umldsung des Carnallitits vorliegenden Gesamtporenvolumen von 2,2-10° m?
ausgegangen. Aus dem Gesamtporenvolumen von 2,2:10° m? ergibt sich die
Flissigkeitsmenge, in der die in der Asse eingelagerten Radionuklide geldst
werden. Der Losungszutritt erfolgt mit einer konstanten Rate von 200 m*/d und
fullte das Grubengebaude bei dem o. g. Porenvolumen nach 30 Jahren.

o Der Losungszutritt erfolgt wie in /GRS 2009/ in die Stdflanke im Teufenbereich
zwischen 574 m und 500 m. Der Austritt der kontaminierten Ldsung in das um-
gebende Gebirge erfolgt auf der 500 m Teufe der Stdflanke.

o Es wird analog zu /GRS 2009/ von einem ,Rihrkesselmodell® ausgegangen,
d. h. Konzentrationsgradienten sowie zeitlich unterschiedliche Konzentrationen
von Radionukliden wahrend des sich mit Zutrittsflissigkeit flllenden Grubenge-
baudes werden nicht berticksichtigt. Diese Modell fiihrt zu einer Uberschatzung
der Freisetzung von Radionukliden, da es unterstellt, dass alle geldsten Radio-
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nuklide sofort in das Deckgebirge freigesetzt werden und nicht erst innerhalb
des Salzes dorthin transportiert werden mussen.

¢ Es wird wie in /GRS 2009/ davon ausgegangen, dass noch nicht vollstandig
verfullte Einlagerungskammern und angrenzende Grubenbereiche verfillt sind
und Schachtverschlisse eingebaut sind. Die Annahmen zur Durchflihrung einer
Firstspaltverflllung entsprechen denen in /GRS 2009/. Dies bedeutet, dass
nach Beginn eines auslegungslUberschreitenden Ldsungszutritts bestimmte
technisch noch mdgliche MaRnahmen zur Verbesserung der Rickhaltung von
Radionukliden erfolgen sollen. Dies wird in der Realitat allerdings nur mdglich
sein, wenn fir diese Mallnahmen noch genigend Zeit zur Verfligung steht.

Auf der Basis des ,Szenarios des Absaufens” variieren die Annahmen zur ,Mobili-
sierung und Freisetzung“, zum ,Transport der Radionuklide und zur ,Anreicherung
und Strahlenexposition®. Fir die Modellierung werden zwei grundlegende Szenarien
unterschieden:

e Szenario I. Instantane Mobilisierung, keine Berlcksichtigung von Ldslichkeits-
grenzen, keine Sorption und Retardation im Deckgebirge, uneingeschrankte
Nutzung kontaminierten Grundwassers,

e Szenario Il: Berticksichtigung von Loslichkeitsgrenzen sowie von Sorption und
Retardation im Deckgebirge, uneingeschrankte Nutzung kontaminierten
Grundwassers.

Innerhalb der Szenarien werden einzelne Annahmen und Parameter variiert.

Szenario I: Instantane Mobilisierung, keine Berlicksichtigung
von Ldslichkeitsgrenzen, keine Sorption und Retardation im
Deckgebirge, uneingeschrankte Nutzung kontaminierten
Grundwassers

Dieses Szenario orientiert sich im Hinblick auf die Mobilisierung und Freisetzung der
Radionuklide an den Annahmen in /GRS 2009/. Die Radionuklide werden unmittel-
bar nach Lésungszutritt ohne zeitliche Verzégerung mobilisiert. Das gesamte Inven-
tar radioaktiver Stoffe geht in die zugetretene Ldsung Uber. Es erfolgt eine homoge-
ne Verteilung der Radionuklide innerhalb des Ldsungsvolumens (Ruhrkesselmo-
dell).

Unmittelbar nach Volllaufen des Grubengebaudes, d. h. nach etwa 30 Jahren, wird
in Szenario | die Lésung durch den Gebirgsdruck in das Deckgebirge ausgepresst.
Die Auspressrate betragt dabei entsprechend der Annahme in /GRS 2009/
10.000 m® im Jahr. Die ausgepresste Losung erreicht innerhalb eines Jahres das
genutzte Grundwasser. Aufgrund des Salzgehaltes erfiillt diese Losung nicht die
Anforderungen der Trinkwasserverordnung und kann auch nicht als Beregnungs-
wasser verwendet werden. Ebenso ist sie als Zufluss eines Fischteichs nicht in Be-
tracht zu ziehen. Es wird daher wie in /GRS 2009/ unterstellt, dass diese Ldsung
sich im Verhaltnis 1:1100 mit nicht salzhaltigem Wasser vermischt. Nach dieser
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Vermischung waren die Anforderungen der Trinkwasserverordnung erfillt. Die An-
nahme der Vermischung des Wassers ist insofern konservativ, als ohne diese eine
Nutzung nicht erfolgen wirde und es damit auch zu keiner Strahlenexposition Uber
die entsprechenden Pfade kdme. Die Frage, ob Grundwasser zur entsprechenden
Vermischung in ausreichender Menge zur Verfiigung steht, wird fiir das Szenario |
nicht erortert.

Entsprechend wie in /GRS 2009/ wird die Sorption und Retardation von Radionukli-
den in geologischen Schichten des Deckgebirges nicht beriicksichtigt. Dies trifft
ebenfalls fir die Gasbildung und die mdgliche Ausbreitung der Radionuklide Tritium,
Kohlenstoff-14, lod-129 und Radon-222 (iber den Gaspfad zu.

Die hier vorgenommenen Berechnungen der aus diesem Szenario resultierenden
Strahlenexposition ermdglichen eine Aussage dariber, wie sich realistische An-
nahmen zur Anreicherung der Radionuklide und zur Strahlenexposition, die von den
Annahmen der GRS abweichen, auf die Folgen eines auslegungsiiberschreitenden
Lésungszutritts auswirken. Es soll mit Szenario | letztendlich nur untersucht werden,
welche radiologischen Folgen sich bei Anwendung eines geeigneten radiodkologi-
schen Modells anstelle der Dosiskonversionsfaktoren ergeben. Die anderen Fakto-
ren werden aus diesem Grund gegentiber /GRS 2009/ nicht variiert, mit Ausnahme
des in /GRS 2009/ zu niedrig angesetzten Plutoniuminventars. Da dieses sich deut-
lich auf die Hohe der Dosis in Szenario | auswirkt werden zum Vergleich Berech-
nungen fur zwei Inventare vorgenommen:

— Plutoniuminventar wie in /GRS 2009/ (11,8 kg),
— korrigiertes Plutoniuminventar (28 kg).
Eine weitere Variierung betrifft die Berechnung der Strahlenexposition:

— einerseits mit Lebensgewohnheiten analog der AVV zu § 47 StrISchV /AVV
2005/ (extrem ungtinstige Lebensgewohnheiten),

— andererseits mit Lebensgewohnheiten analog den Berechnungsgrundlagen
Bergbau /BgIBb 2010/ (eher mittlere Lebensgewohnheiten).

Szenario Il: Beriicksichtigung von Ldslichkeitsgrenzen sowie
von Sorption und Retardation im Deckgebirge,
uneingeschrankte Nutzung kontaminierten Grundwassers

Eine Modellierung der Freisetzung in einem Detaillierungsgrad, wie er fir einen
Langzeitsicherheitsnachweis erforderlich ware, ist nicht Aufgabe der hier durchge-
fuhrten Untersuchung. Es waren daher an den Stellen, an denen dies im Rahmen
der hier durchgefiihrten Untersuchung machbar war, Verbesserungen der Modellie-
rung gegenuber dem auf /GRS 2009/ basierenden Szenario | einzufihren.

Das Szenario Il berticksichtigt deshalb zusatzlich, dass bei Uran und Thorium L&s-
lichkeitsgrenzen wirksam werden, da das Inventar der Asse an diesen Stoffen gro-
Rer ist als die Menge, die theoretisch in der zugelaufenen Lésung |I6sbar ware. An-
sonsten wird aber wie in Szenario | davon ausgegangen, dass samtliche anderen
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Radionuklide in Lésung gehen und homogen in der das Grubengebaude fiillenden
Ldsung verteilt werden.

Im Szenario Il wird von einer Auspressung der Losung in das Deckgebirge nach
Volllaufen des Grubengebaudes Uber konkrete Wege ausgegangen. In Szenario |
war dagegen willkurlich eine Auspressrate von 10.000 m® im Jahr — und unabhangig
von einem konkreten Pfad - angesetzt. Die beiden Wege, Uber die die Freisetzung
in das genutzte Grundwasser untersucht wird, sind:

— Stérung mit kirzestem Weg durch das Deckgebirge (Pfad 1),

— Stoérung entlang der geologischen Trennflache S3/D9 als praferentieller Weg
(Pfad II).

Damit ist sowohl ein wahrscheinlicher als auch unglinstigerer Pfad in die Untersu-
chungen einbezogen. Diese — wie auch weitere unten beschriebene — Variationen
tragen bestehenden Unsicherheiten bezliglich des Freisetzungspfads etc. Rech-
nung. Diese Unsicherheiten lassen sich nicht verringern, solange keine ausreichen-
den Erkenntnisse vorliegen, die eine konkretere Vorhersage ablaufender Prozesse
erlauben.

Da Sorptionsprozesse zwangslaufig beim Transport durch das Deckgebirge wirk-
sam werden, werden auch diese bericksichtigt. Die Annahmen basieren auf publi-
zierten Sorptionsdaten im Deckgebirge der Asse, die flr die beiden ausgewahlten
Pfade | und Il und ihre spezifischen Gesteinsschichten verwendet werden. Dieser
Teil stutzt sich auf den von INE gelieferten Grundlagen (/INE 2010/, siehe Anhang

1),

Eine wesentliche EinflussgroRRe fir die mit der Sorption verbundenen Verzdgerung
des Transports von Radionukliden durch das Deckgebirge ist die Geschwindigkeit,
mit der die Lésung die einzelnen Schichten des Deckgebirges durchdringt. Diese
wurde fur aktuelle Verhaltnisse untersucht, kann sich aber bei zusatzlicher Auflocke-
rung von Bereichen im Deckgebirge, beispielsweise durch Einstlirzen von Hohlrdu-
men des Grubengebaudes, wesentlich verandern. Diese Geschwindigkeit wird da-
her in Szenario Il variiert, um auch unginstigere Entwicklungen abzudecken. Die
Auswahl der herangezogenen Geschwindigkeiten basiert auf bisherigen Untersu-
chungen zur Asse Il. Sie sind nicht mit der von der GRS unterstellten Auspressrate
von 10.000 m® im Jahr kompatibel, da ansonsten eine Freisetzung Uber eine un-
plausibel groRe Flache erfolgen misste. Bei dem in diesem Gutachten gewahlten
Modellansatz kann Abstandsgeschwindigkeit nicht zeitlich oder raumlich variiert
werden, sondern muss entlang des gesamten Freisetzungspfades konstant gehal-
ten werden. Die Richtung des Geschwindigkeitsvektoren ist durch den Pfad vorge-
geben, die Dichteunterschiede zwischen der Salzlésung und dem Grundwasser
werden vernachlassigt. Der unter realen Bedingungen erfolgte Transport im Deck-
gebirge findet rdumlich und unter nicht stationaren Bedingungen statt. Dabei kommt
es real zur Strémungsverlangsamung in Richtung Grundwasserspiegel und Veran-
derungen der Strombahnen. Die hohe Dichte der ausgepressten Salzlésung wirkt
zusatzlich dem Transport in Richtung Biosphare entgegen. Eine vertiefte Analyse
der Strémungsverhaltnisse kann nur im Rahmen weiterfihrender Arbeiten erfolgen.
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Im vorliegenden Gutachten werden die moglichen Konsequenzen anhand einer Va-
riierung von Parametern dargestellt.

Der Ermittlung der Strahlenexposition wird in Szenario Il ausschlieRlich das korri-
gierte Plutoniuminventar (28 kg) zugrunde gelegt, da die Berechnungen mit dem
geringeren Plutoniuminventar in Szenario | nur der Vergleichbarkeit mit Ergebnissen
aus /GRS 2009/ dienten.

Eine weitere Variierung betrifft, wie schon in Szenario |, die Berechnung der Strah-
lenexposition:

— einerseits mit Lebensgewohnheiten analog der AVV zu § 47 StrISchV /AVV
2005/ (extrem unguinstige Lebensgewohnheiten),

— andererseits mit Lebensgewohnheiten analog den Berechnungsgrundlagen
Bergbau /BgIBb 2010/ (eher mittlere Lebensgewohnheiten).

Als Nuklidinventar wird — mit Ausnahme des Plutoniuminventars (siehe oben) - das
Inventar aus /GSF 2002/ verwendet. Um den Einfluss dieser Korrektur auf das Ge-
samtergebnis zu zeigen, werden flir das Szenario | auch Berechnungen mit dem
ursprunglichen Nuklidinventar nach /GSF 2002/ vorgenommen.

Das inzwischen erfolgte Abklingen von Nukliden aus dem Inventar wird berlicksich-
tigt, ebenso die Bildung von relevanten Tochternukliden, insbesondere von Americi-
um-241 und Neptunium-237 sowie der Nuklide in der Thorium-Zerfallsreihe, denn
diese erhéhen wiederum das radioaktive Inventar.
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3 Modellierung von Transport im Deckgebirge und
Strahlenexposition

Das im Rahmen dieses Gutachtens entwickelte radiodkologische Modell umfasst
zwei Teile:

— Modellteil der Radionuklidmigration im Deckgebirge. Dieser Teil hat die zeitli-
che Entwicklung der Konzentration von Radionukliden im oberflachennahen
Grundwasser als Ergebnis (Kapitel 3.1).

— Modellteil zur Beschreibung des durch eine Grundwassernutzung stattfinden-
den Transfers von Radionukliden und der moéglichen Strahlenexposition von
Personen (Kapitel 3.2).

Die zwei Modellteile wurden in ein Berechnungsprogramm implementiert.

3.1 Modellierung der Radionuklidmigration im Deckgebirge
unter Bertcksichtigung von Loslichkeitsgrenzen und
verschiedenen rickhaltenden sowie verzégernden
Effekten

Die Ergebnisse der Untersuchungen des Instituts fiir Nukleare Entsorgung (KIT-
INE) zu den Ldslichkeitsgrenzen sind in Kapitel 3.1.1 zusammengefasst. In Kapitel
3.1.2 wird das ,Rihrkesselmodell“ beschrieben, das fir die Ermittlung der Konzent-
ration von Radionukliden in der Lésung im Grubengebdude angesetzt wird. Die
Auswahl von zwei kritischen Transportpfaden erfolgt in Kapitel 3.1.3. Fir die Model-
lierung der Bewegung der Radionuklide im Grundwasser wird eine Transportglei-
chung herangezogen (siehe Kapitel 3.1.4), mit der der zeitliche Verlauf der in die
Exfiltrationszone austretenden Radionuklide gewonnen wird und die Zeitpunkte der
maximalen Aktivitdtskonzentrationen im oberflachennahen Grundwasser bestimmt
werden. Fur die Berechnungen getroffene grundlegende Annahmen sind in Kapitel
3.1.5 zusammengestellt. Die detaillierten Angaben zu Transportparametern finden
sich in Kapitel 3.1.6. Auf die Notwendigkeit der fir einzelne Radionuklide zu bertck-
sichtigenden gekoppelten Migration wird in Kapitel 3.1.7 eingegangen.

3.1.1 Wirksamkeit von Loslichkeitsgrenzen

Durch KIT-INE wurde untersucht, ob die vollstandige Losung von Radionukliden
nach dem Absaufen der Asse mdglich ist, bevor eine Sattigung der Lésung erfolgt.
Die entsprechenden Untersuchungsergebnisse finden sich im Anhang 1.

Die Ldslichkeit wird auch von Komplexbildnern beeinflusst, die mit den Abfallen
ebenfalls eingelagert wurden. Hierzu zahlen komplexierende Stoffgruppen wie bei-
spielsweise Acetate, Oxalate, Tartrate und EDTA. Die eingelagerten Mengen belau-
fen sich 46,4 kg EDTA und etwa 40,5 Mg andere Komplexbildner. Die Gesamtmen-
ge dieser Komplexbildner belduft sich auf 1,4:10° mol. Die Untersuchungen von
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KIT-INE haben ergeben, dass die daraus resultierenden maximalen Konzentratio-
nen in den Lésungen keine Auswirkungen auf die Loslichkeitsgrenzen haben.

Insgesamt fiihren die Untersuchungen von KIT-INE zum Ergebnis, dass die maxi-
mal geldsten Thorium- und Uran-Konzentrationen um einen Faktor 170 (fir Thori-
um) bzw. 195 (fur Uran) unter den Konzentrationen liegen, die sich rein rechnerisch
aus den Inventaren und Volumina ergeben wirden. Die Konzentrationen der ande-
ren Radionuklide sind in dem unterstellten Lésungsvolumen durch das Inventar und
nicht durch die Loslichkeit fester Phasen bestimmt.

3.1.2 Ruhrkesselmodell und die Retardationswirkung der
Kammern

Fur die Berechnungen wurde auftragsgemaf analog /GRS 2009/ von einer homo-
genen Verteilung der aus den Abfallen geldsten Radionuklide im Grubengebaude
ausgegangen (Ruhrkesselmodell), um die Vergleichbarkeit mit den friheren Unter-
suchungen zu gewahrleisten. Dieses Modell geht davon aus, dass die radioaktiven
Stoffe homogen im gesamten FlUssigkeitsvolumen der Asse verteilt vorliegen (ein
Zustand, wie er im Labor mit Hilfe eines sogenannten Rihrkessels erreicht wiirde,
in dem durch standiges Ruhren die Homogenisierung erreicht und aufrechterhalten
wird).

Fir die Berechnungen im Szenario Il wird davon ausgegangen, dass die radioakti-
ven Stoffe homogen (iber ein Ldsungsvolumen von 1,3-10° m® verteilt vorliegen.
Dieses Volumen entspricht dem Initialvolumen vor dem Zeitpunkt der Carnallititum-
I6sung. Den Berechnungen in Szenario | liegt die homogene Verteilung tber ein
Volumen von 2,2-10° m® nach Aufldsung des Carnallitits zugrunde. Von der Auflo-
sung des Carnallitits ist auszugehen, allerdings ist die homogene Vermischung nicht
zwingend. Zur genaueren Untersuchung mussten zeitliche Abldufe und Inventare
auch bezogen auf einzelne Einlagerungskammern einbezogen werden. In ausge-
presster Losung kdnnten dann auch hdéhere Konzentrationen auftreten als sie hier
zugrunde liegen. Dies ist derzeit nicht ausreichend sicher zu beurteilen und es ist
daher derzeit auch nicht maéglich, sicher zu entscheiden, ob die hier getroffenen
Annahmen insgesamt in jedem Fall konservativ sind. Allerdings gehen die weiteren
Berechnungen von sehr langen Zeitrdumen aus, Uber die Losung mit entsprechen-
der Radionuklidkonzentration in das Deckgebirge gepresst wird. Fir Prozesse, die
zu einer relativ homogenen Verteilung der gelosten Radionuklide im gesamten L6-
sungsvolumen fihren, steht dann auch ein entsprechend langer Zeitraum zur Ver-
fugung. Die homogene Verteilung kann daher als gute Nahrung real zu erwartender
Verhaltnisse angesehen werden.

3.1.3 FlielRsysteme und Transport im Deckgebirge

3.1.3.1 Transportpfade

In /Colenco 2006b/ wurden Rechenfalle flir den Transport der aus den Aquiefern
des Deckgebirges austretenden Losung in das Grubengebaude wahrend der Be-
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triebsphase und der aus dem gefluteten Grubengebaude ausgepressten Lésung in
die Aquifer des Deckgebirges in der Nachbetriebsphase durchgefiihrt. Den fiir den
Transport bestimmenden Druckverhaltnissen im abgesoffenen Grubengebaude ent-
sprechen die Bedingungen des zweitgenannten Rechenfalls.

Ausgehend aus diesen Ermittlungen wurden fir die weiteren Untersuchungen zum
Austrag der Radionuklide aus dem Grubengebaude durch das Deckgebirge zwei
kritische FlieRpfade — bevorzugte Wegsamkeiten fur Radionuklidtransport — ausge-
wahlt (Quelle: /FB Asse 2001/ aufgefihrt in /Colenco 2006a/):

Pfad I: Dieser Pfad verlauft angrenzend an versturztes Deckgebirge durch den
Roétaquitard und die Schichten des Muschelkalks entlang der Stérung S5 und
S4c (siehe Markierung Pfad | in Abbildung 3.1). Die Quelle der Radionuklid-
transports aus dem Grubengeb&udes heraus ist hier an den Ort des Uber-
gangs zum Hutgestein verlagert. So ergibt sich der Pfad | als der Pfad mit der
kirrzesten Distanz, Uber die die aus dem Grubengebdude ausgepresste LO-
sung bis zu der Exfiltrationszone gelangen kann. Die Lange dieses Pfades be-
tragt etwa 240 m.

Pfad II: Dieser Fad verlauft durch den Rétaquitard (Buntsandstein su) und die
Schichten des Muschelkalks entlang der geologischen Trennflache S3/D9
(Scherdeformationsbereich) an der Sudflanke (siehe Markierung Pfad Il in Ab-
bildung 3.1). Der bergbaubedingt aufgelockerte Bereich der S3/D9 (Rdtaqui-
tard so) zusammen mit dem bergbaubedingt aufgelockerten R&tanhydrit
so1Ab tragen aktuell die zulaufende Lésung zur Ubertrittstelle in etwa 500 m
Teufe. Der Pfad Uber die Ubertrittsstelle entlang der Trennflache S3/D9 kann
als moglicher praferentieller Weg fir die aus dem Grubengebaude ausge-
presste Losung angesehen werden. Die Lange dieses Pfades belauft sich auf
etwa 420 m.
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i

Abbildung 3-1: Querprofil 2 durch die Asse im Gebiet des Schachts Asse Il (Salzstruktur mit
Grubengebaude und Deckgebirge) und den hier untersuchten Pfaden | und
Il
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Die bei diesen beiden Pfaden zu passierenden Gesteinsschichten und deren Mach-
tigkeiten sind in Tabelle 3.1 im Uberblick zusammengestellt.

Tabelle 3-1: Typische mittlere Machtigkeiten der hydrogeologischen Einheiten zur Ermittlung
der Lange des Transportpfades | und Il (basierend auf dem stilisierten Quer-
schnitt aus /Colenco 2006a/ - siehe Abbildung 3.1)

Gestein SO0 mu mm Rmm mol mo2 ku
Machtigkeit [m] 120 100 40 30 7,5 53 70
Pfad | (so, mu) — ca.240m — -

Insgesamt Pfad Il — ca.420 m —
SO: Oberer Buntsandstein
mu: Unterer Muschelkalk

mm: Mittlerer Muschelkalk

Rmm: Residualgebirge Mittlerer Muschelkalk
mo1: Trochitenkalk

mo2: Ceratiten-Schichten

ku: Untere Kreide

Die Differenzierung der Schichten in /INE 2010/ weicht in einigen Fallen von dem
Schlussel von /Colenco 2006a/ ab. Der Abgleich der Differenzierung und der Be-
zeichnungen nach /Colenco 2006a/ und /INE 2010/ ist der Tabelle 3-2 zu entneh-
men:

Tabelle 3-2: Abgleich der Differenzierung der Gesteinschichten nach /Colenco 2006a/ und

/INE 2010/
Gesteinsschicht /Colenco 2006a/ in /INE 2010/ Kq4 ermittelt fur
Oberer Buntsandstein SO SO
Unterer Muschelkalk - Wellenkalk M {mut4) m
mu1-3
Mittlerer Muschelkalk mm mm
Residualgebirge Mittlerer Muschelkalk Rmm
Bez. fir mm der Dolomit-Mergel-Serie mm2
Trochitenkalk mo1 mo*
Ceratiten-Schichten mo?2 mo*
Untere Kreide ku Kg nicht ermittelt

*in /INE 2010/ nicht differenziert

Im Folgenden werden die hydraulischen Verhaltnisse ausgehend von
/Colenco 2006a, Colenco 2006b/ in den einzelnen geologischen Formationen der
Pfade — Buntsandstein, Muschelkalkschichten und Trennflachen bzw. Stérungen -
beschrieben. Basierend auf diesen Uberlegungen werden in Kapitel 3.1.5 die An-
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nahmen bezlglich der zum Transport beitragenden FlieRverhaltnisse nach dem
Absaufen des Grubengebaudes abgeleitet.

3.1.3.2 Fuir den Transport relevante Eigenschaften der geologischen
Formationen

Buntsandstein

Die Struktur des Rétanhydrits so1A und des Rétaquitards so1-so4 (siehe Abbildun-
gen 3.1 und 3.2) in der Sudwestflanke der Schachtanlage Asse ist sowohl tekto-
nisch als auch durch geogene, bergbaubedingte Aktivitaten gestort
/Colenco 2006a/. Die Durchlassigkeiten sind von der Tiefe abhangig. Bis zur Teufe
von 650 m werden durch bergbaubedingte Grubenkonvergenz stark erhéhte Durch-
lassigkeiten angenommen /Colenco 2006a/.
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Abbildung 3-2: Stilisierter Querschnitt durch das Deckgebirgsmodell mit den hydrogeologi-
schen Einheiten /Colenco 2006b/

Kluft- und Matrixstromung im Muschelkalk

Der Muschelkalk des Deckgebirges der Asse ist ein Kluftgrundwasserleiter
/Colenco 2006a/. Die Bewegung des Gebirgswassers erfolgt bevorzugt tber Weg-
samkeiten wie Klifte, Risse etc. Im Porenraum zwischen den Wegsamkeiten (Mat-
rix) ist die Wasserbewegung stark eingeschrankt. Uber die Diffusionsvorgange an
der Grenze Kluft-Matrix kommt es zu einem Ubergang der geldsten Stoffe in die
Matrix. Die Diffusionsvorgange in der Matrix bewirken eine Verringerung der Kon-
zentration mit zunehmendem Abstand zur Quelle.
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Trennflache S3/D9 und Stérungen

In der als praferentieller Weg wirkenden Trennflache S3/D9 ist bergbaubedingt eine
aufgelockerte Zone entstanden, die als Scherdeformationsbereich S3/D9 bezeich-
net wird /Colenco 2006b/.

3.1.3.3 Druckverhaltnisse

Nach dem Absaufen des Grubengebaudes erfolgt eine Auspressung der Lésung in
Richtung der Erdoberflache. Dabei leistet das Grundwasser des Deckgebirges ei-
nen hydraulischen Widerstand gegen die Auspressung der Lésung aus dem Gru-
bengebaude. In /Colenco 2006b/ wird als Folge eine Steigerung des Losungsdrucks
vor der Ubertrittszone Grubengebaude/Deckgebirge im Rétanhydrit so1 (siehe Ab-
bildung 3.1) erwartet, die in ihrer Rickwirkung die Konvergenzrate des Grubenge-
baudes beeinflusst. Somit waren gegenuber dem in /GRS 2009/ gewahlten Ansatz
sowohl niedrigere Auspressraten als die 10.000 m?® im Jahr in /GRS 2009/ als auch
niedrigere Stromungsgeschwindigkeiten zu erwarten. Bei der Modellierung werden
hier die Verhaltnisse innerhalb eines plausiblen Bereichs variiert.

3.1.4 Transportgleichung

Eine genaue Berechnung des Transports und der Verbreitung der Radionuklide im
Deckgebirge wiirde ausreichende Erkenntnisse bezlglich aller relevanten Eigen-
schaften des Deckgebirges voraussetzen und ist bislang nicht moglich. Fur die hier
durchgefiihrten Modellberechnungen wurden analytische Lésungen der 2D- und 1D-
Dipersions-Konvektions-Transportgleichung herangezogen, auf deren Basis sich fir
die Aufgabenstellung des vorliegenden Gutachtens ausreichende Schlussfolgerun-
gen ziehen lassen.

Die 2D-Berechnungen erfolgten ausgehend von der analytischen Losung der Trans-
portgleichung fur eine Linienquelle fir einen instantanen Schadstoffeintrag nach
/Bonka 2004/. Die Parameter in der fiir die 2D-Berechnung abgeleiteten Gleichung
wurden so gewahlt, dass der Transport in longitudinaler Richtung (x-Richtung) do-
miniert, indem der y-Wert bei der Berechnung auf sein Minimum gesetzt wurde. Die
transversale Dispersion (y-Richtung) ist dann gering und entspricht 1/60 der longitu-
dinalen Dispersion.

Die 1D-Berechnungen wurden ausgehend aus der analytischen Lésung der Trans-
portgleichung nach /Beims 1997/ fir eine Punktquelle sowie flir einen instantanen
Schadstoffeintrag durchgeflhrt. Der Radionuklidtransport setzt an einer Punktquelle
an und erfolgt ausschlieBlich in der longitudinalen (x-Richtung) entlang des Trans-
portpfades. Dabei spielt nur die longitudinale Dispersion eine Rolle.

Durch aufeinander folgende Berechnungen mit immer neuen Schadstoffeintragen
und der Addition der Beitrdge an einem bestimmten Ort und in einem bestimmten
Jahr wird die zeitliche Entwicklung der Kontamination in Gestein und Wasser ermit-
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telt. Die sich daraus ergebende Konzentration in einem bestimmten Jahr wird dann
nach Gleichung (3.0) errechnet.

C(ty) =Dty o Alt, ) (3.0)

(Erklarung der Symbole siehe nach Gleichungen (3.1) und (3.2))

Nachfolgend sind die Transportgleichungen fir die 2D-Modellierung (Gleichung
(3.1)) und fur die 1D-Modellierung (Gleichung (3.2)). Auf einzelne Parameter wird in
Kapitel 3.1.6 eingegangen.

— ! . 2 2
C2D — EO 3 _exp _w_ﬂ.t exp|:— y’ } (31)
4z-t-h-(D, D, )? A0yt 0y
’ 2
C1D — EO : exp!_(xu—’at)_}tt] (32)
2-An,-(z-t-D})2 4D, -t

dabei sind (siehe auch Abbildung 3-3):

= (33)
a R b
D
D! = —x 3.4
= (34)
' Dy
) = (3.5)
R=1+;‘pB~Kd (3.6)
D, =a,-u, (3.7)
D
D, = —X 3.8
Yy =80 (3.8)
uf
u, =—+ (3.9)
&
a =0,03. X0 (3.10)

In den Gleichungen (3.0), (3.1) und (3.2) bedeuten:
A, ) Aktivitatseintrag [Bg/a] im Jahr t_ ,

c'®?® Aktivitatskonzentration im Zielbereich fiir 1D- bzw. 2D-Modellierung [Bg/m?]

E, pulsférmiger Eintrag durch eine Aktivitatskonzentration an der Quelle [Bq]

(bei einem Uber mehrere Jahre andauernden Eintrag erfolgt eine entspre-
chende Uberlagerung)
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D

X

Dy

longitudinaler Dispersionskoeffizient (in x-Richtung) als Summe aus den Dis-

persionskoeffizienten und molekularen Diffusionskoeffizienten (molekulare
Diffusion vernachlassigt) [m?#/a]

longitudinaler Dispersionskoeffizient unter Mitberiicksichtigung der Retarda-
tion durch Sorptionsprozesse [m?#a]
transversaler Dispersionskoeffizient (in y-Richtung) als Summe aus den Dis-

persionskoeffizienten und molekularen Diffusionskoeffizienten (molekulare
Diffusion vernachlassigt) [m#a]

transversaler Diffusionskoeffizient unter Berlcksichtigung der Retardation

durch Sorptionsprozesse [m?#a]

a, bzw. a, longitudinale bzw. transversale Dispersionslange (Dispersiviat) [m]

u

a

m

Ps

An

Abstandsgeschwindigkeit (Geschwindigkeit, mit der das betrachtete Radio-
nuklid ohne Dispersion und Diffusion transportiert wiirde) [m/a]

Abstandsgeschwindigkeit unter Berlicksichtigung der Retardation [m/a]
Filtergeschwindigkeit [m/a]

Zerfallskonstante (fir den radioaktiven Zerfall) [1/a]
Linienquelle tber die Hohe h (1 m) [m]

Zeit [a]

transversale Wegstrecke [m]

longitudinale Wegstrecke [m]

Retardationsfaktor [-]

mittlere effektive Porositat (Porenvolumen) [-]
Dichte der Schicht [kg/l]

mittlerer Sorptionskoeffizient [ml/g] (Verhaltnis zwischen der Konzentration

des Elements in der festen Phase und Konzentration des Elements in der
flissigen Phase

durchstrémbare Punktquelle von Flache A in m? mit fiktivem Hohlraumanteil

N [-]
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Abbildung 5.3 zeigt schematisch eine Schicht mit der Linienquelle.
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Abbildung 3-3: Schema einer Schicht mit der Linienquelle

3.1.5 Grundlegende Annahmen fur die Berechnungen

Es werden folgende grundlegende Annahmen getroffen:

Der Haupttransport erfolgt entlang der x-Achse bzw. des Pfades (Stérung).

Daraus resultiert der Vektor der Abstandsgeschwindigkeit und eine dominie-
rende Verschmierung bzw. Verringerung der Konzentration der Transport-
front durch longitudinale Dispersion in dieser Richtung. In der 2D-
Berechnung wurde fiir die transversale Dispersion ein méglichst kleiner Wert
ausgewahlt (siehe Kapitel 3.1.4 und Gleichung (3.2)). Die Bereiche der Wer-
te der Dispersionskoeffizienten wurden entsprechend den Gesteinen und
den Geschwindigkeiten ausgehend aus /FUGRO 2010/ und /Colenco 2006a/
ermittelt (siehe Kapitel 3.1.6.3). Dabei wurde die Bedeutung der Skalenab-
hangigkeit der longitudinalen Dispersionslange in Zusammenhang mit der
longitudinalen Dispersion geprift und so gewahlt, dass mdglichst hohe Kon-
zentrationsmaxima resultieren (siehe Kapitel 3.1.6.3).

Fur die jeweiligen Abschnitte der durchstréomten Schichten des Muschelkalks
und Buntsandsteins wurde ein konstanter Wert der Abstandsgeschwindigkeit
angenommen (siehe Kapitel 3.1.6.3).

Eine Punktquelle (1D-Berechnung) bzw. eine Linienquelle (2D-Berechnung,
Héhe 1 m) befindet sich jeweils am Anfang des Pfades, d. h. am Ubergang
vom Grubengebaude in das Hutgestein/Deckgebirge (siehe auch Abbildung
5.1).

Der Quelle ist die Aktivitdtskonzentration der Radionuklide in einem Kubik-
meter der Losung aus dem Ruhrkesselmodell zum Zeitpunkt des Austrags
aus dem Grubengebaude zugeordnet.

Der Zeitpunkt t=0 bezieht sich auf das Jahr 2011.

Wird eine reale Ausbreitung der Salzlésung unterstellt, kommt es zu einer
starken Veranderung des geochemischen Milieus, so dass Radionuklide aus
dem Gesteinsvolumen mobilisiert werden kénnten. In diesem Zusammen-
hang wird in /FUGRO 2010/ auf die,induzierte Mobilisierung“ aufmerksam
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gemacht, die allerdings eine gesonderte Betrachtung und Modellierung er-
fordern wirde. Diese Fragenstellung ist nicht Gegenstand dieser Berichtes.

¢ Die Konzentration ist im Porenraum — sowohl in der mobilen als auch in der
Haftwasserphase — homogen und der gesamte Porenraum wird fir die Mig-
ration mitberlcksichtigt. Diese Betrachtung ist fiir die Aufgabestellung dieses
Gutachtens hinreichend. Der in /FUGRO 2010/ angesprochene Effekt der
»Scheinbaren Retardation“, wo nur die mobile Phase durchgestrémt wird,
wirde eine tiefer greifende Betrachtung erfordern.

3.1.6 Transportparameter
3.1.6.1 Porositat und Dichte

Die fir die Berechnung der Retardationsfaktoren (Gleichung (3.6)) erforderlichen
Werte der Porositaten in Abhangigkeit von der Tiefe wurden aus /Colenco 2000b/
Ubernommen (siehe Tabelle 3-2). Hierbei handelt es sich um die fluidzuganglichen
bzw. transportwirksamen Porositaten des fir die Migration zu bertcksichtigenden
Porenraumes.

Eine Analyse der Stromungsverhaltnisse in der aufgelockerten Stérungszone
(Scherdeformationsbereich) als einer eigenstandigen transportwirksamen Struktur
und in den vorkommenden Kluftstrukturen des Muschelkalks ist im Rahmen dieser
Studie und der vorgestellten Ansatze nicht mdglich. Fir die relevanten Gesteins-
schichten wurden Porenzahlen eingefuhrt, die den Transport begunstigen. Fir die
Bereiche des Roétaquitards so2-so4 wurde der Wert von 10 % aus /Colenco 2006b/
ubernommen. /FUGRO 2010/ empfiehlt in diesem Zusammenhang fur diese Berei-
che grolere Werte der Porenzahl einzusetzen.

Die Porositat der Gesteinsformationen nach /Colenco 2006a/ ist teufenabhangig in
Tabelle 3-3 zusammen gestellt. Die flr die transportwirksamen Schichten typischen
Dichten — entsprechend den Porenzahlen - sind aus /Prinz 1991/ enthommen und in
Tabelle 3.3 aufgeflihrt.

Tabelle 3-3: Porositat der Gesteinsformationen nach /Colenco 2006a/ in Abhangigkeit von der Teufe

Teufe [m] mo Rmm* mm mu mu 1-3* SO
0-200 0,06 0,075 0,05 0,06 0,06 0,1
200 - 400 0,04 0,075 0,05 0,04 0,04 0,1

400-600 0,04 0,075 0,05 0,04 0,04 0,075
> 600 0,03 0,075 0,05 0,03 - -

* Da fur das Residualgebirge keine Werte der Sorptionskoeffizienten ermittelt wurden, sind diese in
der Retardationsberechnung nicht beriicksichtigt
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Tabelle 3-4: Mittlere Porositaten und entsprechende Dichten der Gesteinsformationen nach
[Prinz 1991/

Muschelkalk mo Buntsandstein so
Porenzahl € Dichte p Porenzahl € Dichte p
[%/100] [ka/l] [%/100] [ka/l]
0,06 2,65 0,15 2,3

3.1.6.2 Sorptionskoeffizienten und Retardationsfaktor

Der dem Transport mafigebend entgegenwirkende Parameter ist die Sorption der
Radionuklide an der Oberflache des durchstromten Gesteins, ausgedrickt als Sorp-
tionskoeffizient K,. Diese Eigenschaft flieldt in die Berechnung des Transportes in
der Form des Retardationsfaktors ein (siehe Gleichung (3.6)). Bei der Strdmung
durch den aufgelockerten Buntsandstein und Scherdeformationsbereich ist durch
hdhere Durchladssigkeiten und somit kiirzere Kontaktzeiten sowie kleinere Kontakt-
flache eine Reduktion der Retardation zu erwarten.

Die von KIT-INE ermittelten Sorptionskoeffizienten wurden flir Gesteinsschichten
untersucht, in denen die Porenzahlen zwischen 25 % und 0,3 % variierten. In den
Schichten, die hohen Porenzahl aufweisen (wie Bereiche des Rétaquitards — siehe
Kapitel 3.1.6.1) wurde nach /INE 2010/ allerdings auch bei den meisten Radionukli-
den ein hoher Sorptionskoeffizient K4 festgestellt, so dass trotz einer héheren Po-
renzahl auch die nach der Gleichung (3.6) berechnete Retardation eher gréRer ist.
(In /Colenco 2006b/ wurden die Transportberechnungen grundsatzlich flr einen
Tracer ohne Sorption durchgefiihrt, was zu unterschiedlichen Ergebnissen flihrt.)

Die Kg-Werte sind in Tabelle 3-5 ausgehend von den Untersuchungen der Bohrun-
gen R5 und R6 zusammengefasst (siehe Anhang 1 /INE 2010/). Diese Bohrungen
wurden im Bereich der transportwirksamen Schichten des Pfades Il durchgefiihrt
und kénnen auch fir den Pfad | Gbernommen werden. Nach Gleichung (3.6) wurden
die Retardationsfaktoren fir alle Schichten (Muschelkalk, Buntsandstein) und Teu-
fen je Element berechnet und bei der Migrationsberechnung angesetzt (sieche Tabel-
le 3-6). Beim Transport entlang einer Stérung muss die Sorption nicht der im homo-
genen Gestein entsprechen, sondern kann geringer sein. Aulerdem sind, insbe-
sondere bei Aktiniden, kolloidale Transportmechanismen bekannt. Um die Wirkung
der Sorption insgesamt nicht zu Uberschatzen wurden daher fir Plutonium in den
Berechnungen die niedrigen K4-Werte des Strontiums angesetzt.



Unterstiitzung des BMU bei der 27 @ Oko-Institut e.V.
Aufsicht tber Betrieb und Stillle- Freiburg, Darmstadt, Berlin
gung der Asse — AP A10

Tabelle 3-5: Mittlere Sorptionskoeffizienten im Deckgebirge nach /INE 2010/

Mittlere Sorptionskoeffizienten im Deckgebirge der Schachtanlage Asse (Kd) [mg/l]

Gestein mo mm?2 mm mu mu 1-3 SO0
CO32- 3 2 1,5 9 8 1,8
Se 0,04 0,4 0,05 0,1 0,08 0,3
Sr 7 3 1,3 1,5 1 49
Tc 1,4 0,1 0,5 1,3 1,5 1
[ 12,6 1 3 0,6 0,5 1,4
Cs 1500 120 540 870 280 339
Pb 140 50 70 75 75 74
Ra 138 39 50 60 125 5830
Ac 2000 311 140 227 400 676
Pa 10000 4000 3000 4000 4000 12718
U 15 0,5 4 3,5 3 2,4
Np 1500 120 540 870 280 339
Pu 6000 361 3000 2000 1000 5866
Am 10000 900 10000 10000 5000 13182
Cm 1000 217 4000 438 500 125

Tabelle 3-6: Berechnete Retardationsfaktoren (dimensionslos) fiir Gesteine im Deckgebirge

Gestein
Teufe [m] mo* ‘ mm2** ‘ mm mu ‘ mu 1-3 ‘ SO0
CO32-

0-200 125,6 66,4 76,5 374,7 333,1 43,9
200 - 400 191,8 66,4 76,5 573,4 509,8 43,9
400-600 191,8 66,4 76,5 573,4 509,8 59,8

> 600 258,1 66,4 76,5 772,2

Se

0-200 2,7 14,1 3,5 5,2 43 8,2
200 - 400 3,5 14,1 3,5 7.4 6,1 8,2
400-600 35 14,1 3,5 7.4 6,1 10,8

> 600 44 14,1 3,5 9,6

Sr

0-200 291,6 99,1 66,5 63,3 425 1169,7
200 - 400 446,2 99,1 66,5 96,4 64,6 1169,7
400-600 446,2 99,1 66,5 96,4 64,6 1602,5

> 600 600,8 99,1 66,5 129,5

Tc

0-200 59,1 43 26,2 55,0 63,3 24,9
200 - 400 90,0 43 26,2 83,7 96,4 24,9
400-600 90,0 43 26,2 83,7 96,4 33,7

> 600 121,0 43 26,2 112,4
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Tabelle 3-6 - Fortsetzung
Gestein
Teufe [m] mo* mm2** ‘ mm | mu mu 1-3 S0
|
0-200 5241 33,7 152,1 259 21,8 34,4
200 - 400 802,4 33,7 152,1 39,2 32,8 34,4
400-600 802,4 33,7 152,1 39,2 32,8 46,8
> 600 1080,6 33,7 152,1 52,4
Cs
0-200 62276,0 3923,0 27190,0 | 36120,5 | 11625,7 8086,2
200 - 400 95401,0 3923,0 27190,0 | 55333,0 | 17809,0 8086,2
400-600 95401,0 3923,0 27190,0 | 55333,0 | 17809,0 | 11080,7
> 600 128526,0 | 3923,0 27190,0 | 745455
Pu
0-200 249101,0 | 11799,7 | 151051,0 | 83034,3 | 41517,7 | 1399051
200 - 400 381601,0 | 11799,7 | 151051,0 | 127201,0 | 63601,0 | 139905,1
400-600 381601,0 | 11799,7 | 151051,0 | 127201,0 | 63601,0 | 191721,4
> 600 514101,0 | 11799,7 | 151051,0 | 171367,7
Am
0-200 415167,7 | 29416,0 | 503501,0 | 415167,7 | 207584,3 | 314391,7
200 - 400 636001,0 | 29416,0 | 503501,0 | 636001,0 | 318001,0 | 314391,7
400-600 636001,0 | 29416,0 | 503501,0 | 636001,0 | 318001,0 | 430832,7
> 600 856834,3 | 29416,0 | 503501,0 | 856834,3
U
0-200 623,8 17,3 202,4 146,3 125,6 58,2
200 - 400 955,0 17,3 202,4 223,6 191,8 58,2
400-600 955,0 17,3 202,4 223,6 191,8 79,4
> 600 1286,3 17,3 202,4 300,9
Np
0-200 62276,0 3923,0 27190,0 | 36120,5 | 11625,7 8086,2
200 - 400 95401,0 3923,0 27190,0 | 55333,0 | 17809,0 8086,2
400-600 95401,0 3923,0 27190,0 | 55333,0 | 17809,0 | 11080,7
> 600 128526,0 | 3923,0 27190,0 | 745455
Ra
0-200 5730,3 1275,7 2518,5 24920 5190,6 | 139046,5
200 - 400 8777,8 1275,7 2518,5 3817,0 7951,0 | 139046,5
400-600 8777,8 1275,7 2518,5 3817,0 7951,0 | 190544,8
> 600 11825,3 1275,7 2518,5 5142,0
Pb
0-200 5813,3 1635,2 3525,5 3114,8 3114,8 1765,9
200 - 400 8905,0 1635,2 3525,5 4771,0 4771,0 1765,9
400-600 8905,0 1635,2 3525,5 4771,0 4771,0 2419,6
> 600 11996,7 1635,2 3525,5 6427,3

* Gleiche Porositat wie mu
** Porositat von mo Gbernommen
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3.1.6.3 Abstandsgeschwindigkeiten und Dispersionskoeffizienten

In die Berechnung der zeitlichen Konzentrationsentwicklung entlang der Pfade | und
II mit Hilfe der Gleichungen (3.1) und (3.2) flieRt der Wert der Abstandsgeschwin-
digkeit u, in Transporthauptrichtung ein. Die Transporthauptrichtung ist durch den
jeweiligen Pfad | bzw. Pfad Il gegeben.

Fir die Berechnung wurden im ersten Schritt Werte der Filtergeschwindigkeiten
aus dem Berechnungsfall ,Nachbetriebsphase® aus /Colenco 2006b/ ibernommen,
und zwar die ungunstigsten Maxima von bis zu 0,3 m/a, die im Scherdeformations-
bereich auftreten wirden. Daraus wurden die entsprechenden méglichen Werte der
Abstandsgeschwindigkeiten je Gestein bzw. Porositat nach Gleichung (3.9) abgelei-
tet.

Um zu beurteilen, wie sich beispielsweise durch starkere Auflockerungen im Bereich
grolkerer Konvergenz erhdhte Abstandsgeschwindigkeiten auf den Transport der
Radionuklide auswirken kénnen, wurde im zweiten Schritt die Sensitivitat gegen-
Uber einer Erhéhung der Abstandsgeschwindigkeiten analysiert. Ausgehend von der
Berechnung im ersten Schritt wurde die Sensitivitdtsanalyse fur die dosisrelevanten
Radionuklide C-14, CI-36, Se-79, Tc-99, 1-129, U-234, Np-237, Pu-239 und Am-241
und fir die in der Tabelle 3.6 aufgefliihrten Abstandsgeschwindigkeiten fir die Pfade
| und Il bestimmt.

Da nach /Colenco 2006a/ eine extrem hohe Variabilitdt des Transportraumes und
der Durchlassigkeitskoeffizienten, teils verursacht durch bergbaubedingte Aktivitat,
ermittelt wurde, ist es angemessen, auch héhere Werte der Abstandsgeschwindig-
keiten Uber langere Distanzen (entlang des ganzen Pfades |) konstant anzunehmen.

Skalenabhangigkeit der Dispersionslange und der Dispersionskoeffizienten

Die groReren Dispersionskoeffizienten fuhren zu einem schnelleren Eintreten des
Maximums bei einer starkeren Verschmierung der Front, was zu niedrigeren maxi-
male Konzentrationen bei einem friiheren Eintreten in das oberflichennahe Grund-
wasser fuhrt. Mit einer Reduktion des Dispersionskoeffizienten wird das Maximum
der Konzentrationen hdher, tritt aber mit einer deutlichen zeitlichen Verschiebung
ein. Fur die Berechnung ist daher die Wahl eines niedrigeren Dispersionskoeffizien-
ten konservativ. Ein Vergleich der ausgehend von Gleichung (3.10) berechneten
Dispersionslangen /FUGRO 2010/ und von mit Gleichung (3.7) berechneten Disper-
sionskoeffizienten mit den Ergebnissen in /Colenco 2006b/ ergab, dass die Disper-
sionskoeffizienten etwas niedriger sind als nach /Colenco 2006b/, aber in der glei-
chen GréfRenordnung liegen. Nach /Colenco 2006b/ wurde fir die Dispersionslange
ein Wert von 15 m angesetzt. Die Dispersionslange wurde als globaler Parameter
verwendet, das heil3t als Parameter, fir den in allen hydrogeologischen Einheiten
gleiche Werte angenommen werden /Colenco 2006b/. Berechnungen nach Glei-
chung (3.10) ergaben Werte fur die Dispersionslange von bis zu 8,5 m.

Fur die weiteren Berechnungen wurde hier ein Wert von 10 m fiir die Dispersions-
lange angesetzt, welcher fur die betrachtete Distanz als konstant angenommen
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werden kann. AnschlieRend wurden fir die Abstandsgeschwindigkeiten die entspre-
chenden Dispersionskoeffizienten berechnet. Die von /Colenco 2006b/ ermittelte
Dispersionslange von 100 m fir die Kluftstrémung im Muschelkalk war fir diesen
Spezialfall angenommen worden und wurde fiir die Betrachtungen im Rahmen die-
ser Studie nicht mitberucksichtigt.

Der Einfluss der Richtungen der Grundwasserstromung (Geschwindigkeitsvektoren)
konnte im Rahmen der hier durchgefiihrten Untersuchungen nicht bertcksichtigt
werden. Die Werte der Abstandsgeschwindigkeiten und der entsprechenden Dis-
persionskoeffizienten sind in Tabelle 3-7 zusammengefasst.

Tabelle 3-7: Variierte Werte der aus den Filtergeschwindigkeiten abgeleiteten Abstandsge-
schwindigkeiten und entsprechender longitudinaler Dispersionskoeffizienten fur
eine Dispersionslange von 10 m

Abstandsgeschwindigkeit u, Dispersionskoeffizient Dy
[m/a] [m2/a]
berechneter Wert gerundeter Wert fir die
weiteren Berechnungen
0,03 9,51294E-09 1E-08
0,3 9,51294E-08 1E-07
0,5 1,58549E-07 1E-07
0,8 2,53678E-07 1E-07
1 3,17098E-07 1E-07
2 6,34196E-07 1E-07
3" 9,51294E-07 1E-06
4 1,26839E-06 1E-06
S 1,58549E-06 1E-06
6 1,90259E-06 1E-06
10 3,17098E-06 1E-06

* max. Geschwindigkeitserh6hung im Nahbereich der Zutrittstelle — Scherdeformationsbereich

3.1.7 Gekoppelte Migration von Radionukliden

Zur Bericksichtigung der gekoppelten Migration von Radionukliden in Zerfallsreihen
wurde im Unterauftrag von FUGRO-HGN /FUGRO 2010/ (siehe Anhang 2) ein An-
satz erarbeitet, der direkt in das bestehende Berechnungsverfahren implementiert
werden konnte und mit dessen Hilfe der Dosisbeitrag von wahrend des Transportes
entstandenen Tochternukliden ermittelt werden kann. Die Annahmen zur Festle-
gung des Geltungsbereichs dieses Ansatzes sind /FUGRO 2010/ zu entnehmen.
Ldsungen des Ansatzes fir Radionuklide, die tber migrierende Mutternuklide nicht
nachgebildet werden, beschreiben eine ,isolierte Migration®. Bei Lésungen, die die
Nachbildung von Tochternukliden (auch in der sorbierten Phase) berlcksichtigen,
handelt es sich um eine ,gekoppelte Migration®.
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Fir welche Radionuklide bzw. Zerfallsreihen die Bericksichtigung der gekoppelten
Migration erforderlich ist, ergibt sich aus der den Transport bestimmenden Parame-
terkombination.

Je nach der Lange der Distanz zwischen Quellort und Entnahmeort und dem Ver-
haltnis zwischen der mittleren Abstandsgeschwindigkeit, dem Retardationsfaktor
und der Zerfallskonstante des jeweiligen Radionuklids, kann die radioaktive Um-
wandlung den Migrationsprozess dominieren. Die mafl3gebende Entscheidungsgré-
Re ist die Migrationslange L; fir das Nuklid i, die wie folgt Gber Abstandsgeschwin-
digkeit u, Retardationsfaktor R und Zerfallskonstante 1 definiert wird
/FUGRO 2010/:

u
L =—2 3.11
R 3.11)

Die Migrationslange beschreibt die Abnahme der Konzentration im Peak (Scheide-
punkt) vollstandig. Zur Entscheidung, ob die gekoppelte Migration fiir die Ermittlung
der Strahlenexposition relevant ist, ist Folgendes zu bertcksichtigen:

o Ist die Migrationslange sehr viel kleiner als die gesamte Migrationsstrecke,
so dominiert die Umwandlung durch radioaktiven Zerfall die Migration.

¢ Diejenigen Radionuklide, deren Anfangsaktivitat so grof3 ist, dass die Kon-
zentration am Entnahmeort bei isolierter Migration relevant sein kann, sind
auch Bezugsnuklide fiir die gekoppelte Migration.

e Das Aktivitatsverhaltnis von Mutter- und Tochternukliden im Grundwasser
wird durch das Verhaltnis der Retardationsfaktoren bestimmt (siehe Glei-
chung (3.12).

Ci(X)=%-CH(X) (3.12)

|
Ob und welche Radionuklide der Zerfallsreihen relevant sind, wurde ausgehend aus
der Bestimmung von deren Migrationslangen und dem Verhaltnis zur Lange des
jeweiligen Pfades vom Eintritt in das Deckgebirge bis ins oberflachennahe Grund-
wasser ermittelt. Die Radionuklide wurden in zwei Gruppen unterteilt:

¢ Gruppe 1 — Radionuklide mit gekoppelter Migration
e Gruppe 2 — Radionuklide mit isolierter Migration

Fur alle variierten Werte der Abstandsgeschwindigkeiten (ab 1 m/a bis 6 m/a) sowie
fur die beiden Pfade | und Il ergeben sich identische Eingruppierungen, die in Tabel-
le 3-8 aufgeflhrt sind. Die Zerfallsreihen der der Gruppe 1 zugehdrigen Radionukli-
de wurden als mogliche Systeme der gekoppelten Migration gepruft.
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Tabelle 3-8: Einteilung der Radionuklide in die Gruppen mit gekoppelter Migration (Grup-
pe 1) und isolierter Migration (Gruppe 2)

Radionuklide der Gruppe 1 Radionuklide der Gruppe 2
C-14 Se-79
Sr-90 Tc-99

Cs-137 1-129
Pu-241 Th-232*
Pu-240 Th-230*
Pu-239 Th-229*
Pu-238 U-238
Th-228 Np-237
Am-241

Ra-226

Ra-228

Ra-225

Ra-224

Pb-210

Pa 231

* Da fiir Thorium in /INE 2010/ kein Sorptionskoeffizient untersucht wurde, ist der Retardationsfaktor gleich 1.

3.2 Beschreibung des hier verwendeten Modells zur
Berechnung der Strahlenexposition

Im nachfolgenden Kapitel wird der Teil der radiodkologischen Modellierung be-
schrieben, mit dem die mdglichen Strahlenexpositionen fiir die Szenarien | und Il
ermittelt werden. Dieser Teil des radiodkologischen Modells setzt dort an, wo ein
Eintrag radioaktiver Stoffe in nutzbares Wasser beginnt. Vorgange bis zum Eintrag
in das nutzbare Wasser werden in Kapitel 3.1 behandelt.

3.2.1 Grundlagen

Die aus den Expositionsszenarien resultierende Strahlenexposition wird als Organ-
dosis der jeweils betroffenen Organe pro Jahr berechnet. Die effektive Dosis ist die
Summe der gewichteten Organdosen gemaf Anlage VI Teil C StrlSchV.

Die Referenzpersonen sind Einzelpersonen der Bevolkerung der Altersgruppen
<1 Jahr, > 1 bis < 2 Jahre, > 2 bis < 7 Jahre, > 7 bis < 12 Jahre, > 12 bis < 17 Jahre
und > 17 Jahre. Daher sind alle Altersgruppen der Strahlenschutzverordnung ent-
halten.
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3.2.2 Expositionsszenarien und Parameter

Fir die Berechnung der Strahlenexposition von Einzelpersonen der Bevdlkerung
werden folgende gemal Kapitel 5 des Entwurfs der AVV zu § 47 StriISchV /AVV
2005/ fur die innere Strahlenexposition bei Ableitungen mit Wasser relevanten Ex-
positionspfade berlicksichtigt:

e Trinkwasser,

e Wasser — Fisch,

e Viehtranke — Kuh — Milch,

e Viehtranke — Tier — Fleisch,

e Beregnung — Pflanze,

o Beregnung — Futterpflanze — Tier — Milch,

o Beregnung — Futterpflanze — Tier — Fleisch,

e Muttermilch infolge der Aufnahme radioaktiver Stoffe durch die Mutter Uber alle
0. g. Ingestionspfade sowie Uber die Inhalation resuspendierter Bodenpartikel.

Bei der Anwendung auf Freisetzungen aus einem Endlager ist es sinnvoll, zusatz-
lich die Inhalation von resuspendierten Bodenpartikeln auf beregneten Flachen zu
berlcksichtigen, da dieser Expositionspfad insbesondere bei langlebigen Alpha-
strahlern relevant werden kénnte. Analog /Préhl 2002/ wird von einer Konzentration
von 2:10° g/m? Staubgehalt der Atemluft bei einer Anreicherung der Radionuklide in
den inhalierten Partikeln gegenuber dem Mittelwert in den oberen 10 cm Boden von
einem Faktor 5 ausgegangen.

Ebenfalls beriicksichtigt wird der Verzehr von Boden, da auch dieser bei langlebigen
Alphastrahlern als Beitrag zur Dosis relevant werden koénnte. Analog den Berech-
nungsgrundlagen Bergbau wird von einer Verzehrsrate von 50 g im Jahr bei Kindern
im Alter von 1 bis 2 Jahren, von 30 g im Jahr bei Kindern im Alter von 2 bis 7 Jahren
und von 6 g im Jahr bei Kindern ab dem Alter von 7 Jahren bis hin zu Erwachsenen
ausgegangen. Beim Verzehr von kontaminiertem Weidegras durch Vieh und der
Anreicherung von Radioaktivitat in Milch und Fleisch wird zusatzlich zu den Ver-
zehrsmengen fir Vieh nach AVV die unbeabsichtigte Ingestion von beregneten Bo-
den von 500 g/d nach /Préhl 2002/ berticksichtigt.

Dartiber hinaus wird als relevanter Expositionspfad flr die aul3ere Strahlenexpositi-
on der Aufenthalt auf beregneten landwirtschaftlichen Flachen betrachtet.

Der Expositionspfad ,Aufenthalt auf Ufersediment® wurde nicht berlcksichtigt, da in
der Nahe der Asse keine grofieren Flisse existieren, Uber die Radionuklide auf
Ufersedimenten, in Uberschwemmungsgebieten oder auf Spiilfeldern in hoher Kon-
zentration abgelagert werden konnen. Auch die in /Préhl 2002/ unterstellte Verwen-
dung von Boden als Baumaterial wird nicht modelliert, da diese flr den hier zu un-
tersuchenden Zeithorizont nicht anzunehmen ist. Aufgrund der geringen Bedeutung
der Direktstrahlung ist aber auch nicht zu erwarten, dass diese Pfade wesentlich zur
Gesamtstrahlenexposition beitragen konnten.



Unterstiitzung des BMU bei der 34 @ Oko-Institut e.V.
Aufsicht tber Betrieb und Stillle- Freiburg, Darmstadt, Berlin
gung der Asse — AP A10

Die in dieser Berechnung analog der AVV /AVV 2009/ berucksichtigten Lebensge-
wohnheiten der Referenzperson entsprechen den altersspezifischen Verzehrsmen-
gen der AVV /AVV 2009/. Zur Berucksichtigung des 95. Perzentils der jahrlichen
Verzehrsmengen werden die Faktoren des Anhangs 5 Tabelle 1 Spalte 8 Tabelle 1
der AVV berucksichtigt.

Beim Verzehr von Fisch wird die Deckung der jahrlich verzehrten Menge an Fisch-
fleisch durch ausschlielllichen Verzehr von SuRBwasserfisch berlcksichtigt, der im
radioaktiv kontaminierten Fischteichwasser lebt. Ansonsten kdnnte nicht davon
ausgegangen werden, dass beim Eintreten des Szenarios ,Speisung eines Fisch-
teichs mit kontaminiertem Grundwasser“ die ermittelte Dosis nicht unterschatzend
ist.

Die analog der Berechnungsgrundlagen Bergbau zugrunde gelegten Lebensge-
wohnheiten entsprechen den darin festgelegten Verzehrsraten einschlief3lich der
jeweiligen Anteile lokal erzeugter Lebensmittel sowie den entsprechenden Aufent-
haltszeiten im Freien. In Tabelle 3-9 sind die Lebensgewohnheiten der Einzelperso-
nen der Bevolkerung im Uberblick dargestellt.
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Tabelle 3-9: In den Berechnungen flr die Referenzpersonen verwendete Verzehrsraten (in
kg/a) und Aufenthaltszeiten im Freien (in h/a)

Altersgruppe
<1 Jahr >1-<2 >2-<7 >7-<12 | >12-<17 >17
Jahre Jahre Jahre Jahre Jahre
Lebensgewohnheiten analog AVV zu § 47 StriISchV
Trinkwasser 110* 200 200 300 400 700
Muttermilch, Milchfertigpro- 320 - - - - -
dukte mit Trinkwasser
Milch, Milchprodukte 135 480 480 510 510 390
Fisch 2,5 15 15 22,5 25 37,5
Fleisch, Fleischprodukte 10 26 100 130 160 180
Blattgemise 9 18 21 27 33 39
Sonstige pflanzliche Produkte 204 366 580 655 670 610
Aufenthalt im Freien 8760 8760 8760 8760 8760 8760
Lebensgewohnheiten analog Berechnungsgrundlagen Bergbau

Trinkwasser 55** 100 100 150 200 350
Muttermilch, Milchfertigpro- 200 - - - - -
dukte mit Trinkwasser
Milch, Milchprodukte 225 80 80 85 85 65
Fisch 0,25 1,5 1,5 2,25 25 3,75
Fleisch, Fleischprodukte 2,5 6,5 25 32,5 40 45
Blattgemise 1,5 3 3,5 4,5 55 6,5
Sonstige pflanzliche Produkte 30 51 70 77,5 75 65
Boden (Direktverzehr) 0 0,05 0,03 0,006 0,006 0,006
Aufenthalt im Freien 1000 1000 1000 1000 1000 1000

*

alternativ bei Erndhrung ohne Muttermilch: 430 I/a
alternativ bei Erndhrung ohne Muttermilch: 215 I/a

**%

Alle verwendeten Nutzungsparameter sowie Parameter und Koeffizienten zur Quan-
tifizierung von chemischen, physikalischen und biologischen Prozessen wie z. B.
Beregnungsraten, Futtermenge von Tieren, Migrationsraten von Radionukliden in
Acker- und Weideboden, pflanzenverfigbarer Wurzelraum von Acker und Weidebo-
den, Koeffizienten zur Anreicherung von Radionukliden in Lebensmitteln und in Mut-
termilch, Atemraten, Flachentrockenmasse fur Acker- und Weideboden, Ertrags-
mengen fur Pflanzen und Weidegras entsprechen den Parametern der AVV zu § 47
StriISchV /AVV 2005/. Die einzige Abweichung besteht darin, dass entsprechend
/Préhl 2002/ fur Chlor die gleiche Migrationsrate wie flr Technetium und fir Kalzium
die gleiche Migrationsrate wie fur Strontium verwendet wird. Dies entspricht auch
eher den real zu erwartenden Gegebenheiten.

Die Expositionspfade sind im Uberblick in Abbildung 3-4 dargestellt.
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Kontaminiertes Grundwasser
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Abbildung 3-4: Uberblick tiber die beriicksichtigten Expositionspfade

3.2.3 Berechnung der Aktivitatskonzentration von Beregnungs-
wasser, Boden, Fischteichwasser und Lebensmitteln

In diesem Kapitel wird die Berechnung der Aktivitdtskonzentration von Nutzwasser,
beregnetem Boden und Lebensmitteln erldutert, die sich bei einer Freisetzung von
radioaktiv kontaminiertem Grundwasser durch ein Absaufen der Asse gemafl die-
sem Modellansatz ergibt. Die Aktivitdtskonzentrationen im Nutzwasser, Boden und
in Lebensmitteln sind AusgangsgrofRen fur die nachfolgende Berechnung der Strah-
lenexposition des Menschen. Zugleich kdnnen diese Ergebnisse in den weiteren
Untersuchungen im Hinblick auf die Méglichkeiten eines Monitorings zur Uberwa-
chung der Freisetzung von Radionukliden in die Biosphare bewertet werden.

Zeitabhangige Nuklidkonzentration im Grundwasser, Fischteich-
wasser, Beregnungswasser und Trankwasser

Die zeitabhangige Nuklidkonzentration im Grundwasser ist einerseits Eingangsgro-
Re zur Berechnung der Strahlenexposition lber den Pfad Trinkwasserkonsum und
andererseits EingangsgréfRe zur Berechung der Aktivitatskonzentration von Fisch-
teichwasser sowie von Boden, der beregnet wird und auf dem Lebensmittel erzeugt
werden oder sich Menschen aufhalten.

Darlber hinaus ist die zeitabhangige Nuklidkonzentration im Grundwasser und flr
andere Zwecke genutztem Wasser eine wichtige GroRRe fur ein Monitoring zur
Uberwachung der Freisetzung von Radioaktivitat in die Biosphére.

Es wird wie in /GRS 2009/ davon ausgegangen, dass die Asse Uber einen Zeitraum
von 30 Jahren vollauft. Ohne Beriicksichtigung von Wechselwirkungen zwischen
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Salzlauge, eingelagerten Stoffen und Radionukliden und ohne Beriicksichtigung von
Loslichkeitsgrenzen ergibt sich als Ausgangsmenge an Flussigkeit flir die Berech-
nung der Nuklidkonzentration das Gesamtporenvolumen von 2,2-10° m® nach dem
Ende aller Umlésungsprozesse im Grubengebaude. Bis zur Nutzung des kontami-
nierten Wassers wird in /GRS 2009/ eine Verdinnung mit dem Faktor 1100 ange-
setzt, da sonst wegen des Salzgehalts keine Trinkwasserqualitat erreicht wird. In
Szenario | wird hier ebenfalls dieser Verdunnungsfaktor angesetzt. Dies ist auch in
Szenario Il der Fall, da in der 1D-Modellierung die Salzlésung konzentriert ausge-
presst wird und daher am Ende der Wegstrecke im Deckgebirge ein nicht als Trink-
oder Beregnungswasser nutzbares Wasser vorliegt. Die Nutzung ist erst moglich,
wenn sich durch eine Vermischung mit anderem Wasser die Salzkonzentration re-
duziert hat, was dann auch in Szenario Il wiederum eine Vermischung im Verhaltnis
1:1100 voraussetzt.

Fir den Fischteichpfad ist im Szenario | Casium-137 dosisrelevant. Der Konzentra-
tionsfaktor fur Fisch kann nach /AVV 2005/ als Festwert oder als auf den Kaliumge-
halt des Wassers bezogener Wert angesetzt werden, da bei zunehmendem Kalium-
gehalt im Wasser Casium von SiuRwasserfisch weniger stark angereichert wird (Ka-
lium und Casium kénnen sich bei der Aufnahme wechselseitig ersetzen). Abschat-
zungen der im als Trinkwasser geeigneten Grundwasser enthaltenen Kaliumkon-
zentration haben ergeben, dass ein mindestens um den Faktor 9 reduzierter Kon-
zentrationsfaktor flr Casium-137 in Fisch angesetzt werden kann. Der Einfluss auf
die Gesamtstrahlenexposition wird weiter unten angegeben. Dies bedeutet auch,
dass die Annahme einer gréf3eren Verdinnung der Salzlésung mit anderem Wasser
bis zum Zulauf in einen Fischteich, nur begrenzte Auswirkungen auf die Strahlenex-
position Uber den Fischteichpfad hat, da Casium-137 dann wieder starker von Fisch
aufgenommen werden kann. Es wird in den Berechnungen davon ausgegangen,
dass Beregnungswasser, Trankwasser fir Vieh und Fischteichwasser ebenfalls auf
das Niveau von Trinkwasser verdunnt ist.

Die Aktivitdtskonzentration im Grundwasser wird in Szenario | wie folgt berechnet
(in Szenario |l ergibt sie sich aus Gleichung (3.2) mit anschlieRender Verdinnung
um den Faktor 1100):

Cow, (1) = VA—('t; 8 (; L @ 3ISTOET) (3.13)
G

Dabei bedeuten

C (t): Aktivitatskonzentration des Nuklids r im Grundwasser zur Zeit t [Bqg/I]

A : Gesamtaktivitat des Nuklids r [Bq]

V. Gesamtvolumen nach Uml6sung von Carnallitit []

1100: Faktor fUr die Verdinnung zu Trinkwasser [-]

A : Zerfallskonstante des Nuklids r [s™

t: Zeit vor dem ersten Jahr, in dem die Strahlenexposition auftritt [a]
3,15576E+7: Umrechnungsfaktor von Jahren in Sekunden [-]
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Die Aktivitatskonzentration des ersten Tochternuklids zwischen dem Bezugszeit-
punkt des Nuklidinventars des Mutternuklids (01.01.2003) und dem Jahr, flr das die
Strahlenexposition ermittelt wird, wird wie folgt berechnet:

A t-315576E+7 [ —Apy t-3,15576E+7

e e

(}LTN - XMN )

Cowm (1) =Cyn (t=0)-Apy - (3.14)

Dabei bedeuten

C (t): Aktivitdtskonzentration des Tochternuklids im Grundwasser zur Zeit t [Bq/l]

GW TN

c (t = 0): Aktivitdtskonzentration des Mutternuklids zum Zeitpunkt t=0 [Bg/I]

A, Zerfallskonstante des Mutternuklids [s']

A,, - Zerfallskonstante des Tochternuklids [s™]

t: Zeit vor dem ersten Jahr, in dem die Strahlenexposition auftritt [a]
3,15576E+7: Umrechnungsfaktor von Jahren in Sekunden [-]

Bei Radionukliden in Zerfallsketten, die im Gleichgewicht stehen, wird in Szenario |
vom Fortbestand des Gleichgewichts ausgegangen, in Szenario Il wird ggf. die ge-
koppelte Migration bertcksichtigt.

Berechnung der Bodenkontamination von Beregnungsflachen

Die Berechnung der Aktivitatskonzentration des Bodens ist Voraussetzung fur die
Berechung der Strahlenexposition bei Aufenthalt auf Flachen sowie Grundlage fiir
alle weiteren Berechnungen zur Aufnahme von Radionukliden aus dem Boden
durch Pflanzen und zur Ingestion von Boden durch Tiere und durch Menschen.

Im ersten Schritt wird die Kontamination des beregneten Bodens als Aktivitat pro
Bodenflache berechnet. Diese ergibt sich aus dem Produkt der Aktivitdtskonzentra-
tion des Beregnungswassers, der Beregungsrate pro Vegetationsperiode, der An-
zahl der Tage im Jahr, an denen beregnet wird, sowie dem Umrechnungsfaktor von
Tagen in Sekunden:

Kaogens (t) =Cow, (t)-W -t -8,64E+4

(3.15)
Dabei bedeuten

K,.. (t): Kontamination der Bodenoberflache fur das Nuklid r zur Zeit t [Bg/m?]
C,, . (t): Aktivitatskonzentration des Beregnungswassers zur Zeit t [Bq/I]

W : Beregnungsrate [l m? s™]

t,: Anzahl der Tage im Jahr, an denen beregnet wird [d]
8,64E+4: Faktor zur Umrechung von Tagen in Sekunden [-]
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Im zweiten Schritt erfolgt die Berechnung der Aktivitdtskonzentration des Bodens.
Diese wird auf den Wurzelraum fir Pflanzen bezogen und ist als pflanzenverfliigbare
Kontamination des beregneten Ackers bzw. der beregneten Weide Eingangsgrofie
fur die Berechnung der Radionuklidaufnahme durch die Pflanzen, die von Men-
schen verzehrt oder von Nutztieren gefressen werden. Der Zerfall der jahrlich auf
den Boden einer beregneten Flache aufgetragenen Radionuklide und der Verlust
von Radionukliden durch Migration in tiefere Schichten werden berlcksichtigt.
Ackerboden und Weideboden unterscheiden sich im Hinblick auf die Nutzung und
Bearbeitung, so dass nach /AVV 2005/ jeweils unterschiedliche Migrationsraten und
Massenbelegungen der Bodenflache (Bodenmassen des Wurzelbereichs der Pflan-
zen, bezogen auf 1 m? Bodenflachen) angesetzt werden. Die Aktivitadtskonzentration
im pflanzenverfligbaren Wurzelraum des Ackers ergibt sich in Szenario | (in dem die
Nuklidkonzentration mit der Zeit nur Gber den radioaktiven Zerfall variiert) aus:

t K
K pckers (1) = Z%(t) e M thwar) 3 14476E+7 - (t —n) (3.16)
n= A

Dabei bedeuten

KArker,r(t): Aktivitatskonzentration des Nuklids r zur Zeit t im pflanzenverfligbaren

Wurzelraum des Ackers [Bag/kg]
K. (t): Kontamination der Bodenoberflache fir das Nuklid r zur Zeit t [Bg/m?]

p, - Flachentrockenmasse des Ackerbodens [kg/m?]
A : physikalische Zerfallskonstante des Nuklids r [s™]
A : Migrationsrate des Nuklids r fiir Acker [s™']

M, Ar

3,14476E+7: Faktor zum Umrechnung von Jahren in Sekunden [-]
t: Zeitraum, Uber den der Eintrag in den Boden erfolgt [a]

Die Berechung der pflanzenverfligbaren Kontamination von beregneten Weidefla-
chen erfolgt analog.

In Szenario Il werden fir jedes Jahr die resultierenden Radionuklidkonzentrationen
im genutzten Grundwasser ermittelt und die gleiche Flache Gber 100 aufeinander
folgende Jahre beregnet. In der Modellierung wird in jedem Jahr auch mit der Be-
regnung einer weiteren Flache begonnen, so dass jahrlich bis zu 100 verschiedene
Flachen, die mit Wasser unterschiedlicher Konzentrationen beregnet wurden, vor-
liegen. Aus diesen Flachen wurde dann die Flache ausgewahlt, deren Nutzung zur
maximalen Strahlenexposition fuhren wiirde.

Durch die Ernte von Pflanzen und das Abgrasen durch Weidevieh wird ein Teil der
Radioaktivitat wieder von der kontaminierten Flache entfernt. Dies wird in der Mo-
dellierung bertcksichtigt, indem die entsprechenden Aktivitdtsmengen der Pflanzen
in den Berechnungen fiir die Folgejahre abgezogen werden. Dieser Effekt wird hier
bertcksichtigt; er ist nicht in den Modellen nach /AVV 2005/ und /BgIBb 2010/ imp-
lementiert. Die Berechnung erfolgt mit Gleichung (3.17).
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Y, +7,
(t) = KAcker,r (t) ’ TFPf,r % Und A;eide,r (t) = KWeide,r (t) .TFWd,r @ (317)

"Dy Py

AA

Acker,r

Dabei bedeuten (bezogen auf Ackerflachen, Weideflachen entsprechend)

Ajer, (¢) Aktivitatsaustrag des Nuklids r im Jahr t aus einer Ackerflache [Ba/kg]
KA(,kem_(t): Aktivitatskonzentration des Nuklids r im Jahr t im pflanzenverfuigbaren

Wurzelraum des Ackers [Bqg/kg]

TF, Transferfaktor Boden-Ackerpflanzen des Nuklids r (Bg/kg Feuchtmasse

Pf.r :

Pflanze)/(Bg/kg Trockenmasse Boden) [-]
Y,, - jahrlicher Ertrag an Blattgemuse (Frischmasse) [kg/m?]

Y, : jahrlicher Ertrag an sonstigen pflanzlichen Produkten (Frischmasse) [kg/m?]

p, - Flachentrockenmasse des Ackerbodens [kg/m?]
t: Zeitraum, Uber den der Austrag erfolgt [a]

Berechnung der Aktivitatskonzentration von Pflanzen

Ausgangsgrolie fur die Berechnung der Aktivitdtskonzentration von Pflanzen sind
die Aktivitatskonzentration des Beregnungswassers, mit welchem die Pflanzen
oberirdisch kontaminiert werden, und die Aktivitdtskonzentration des Ackers bzw.
des Weidebodens im pflanzenverfligbaren Wurzelbereich. Es wird zwischen Blatt-
gemuse, pflanzlichen Produkten ohne Blattgemuse auf Ackerflachen sowie Weide-
gras auf Weideflachen unterschieden. Unterschiede in der Aktivitatskonzentration
von Pflanzen ergeben sich vor allem durch fir diese drei Gruppen unterschiedliche
angenommene Bewuchsdichten (entsprechend /AVV 2005/), da mit dem auf die
Flache bezogenen Menge an Beregnungswasser dann eine unterschiedliche Pflan-
zenmasse kontaminiert wird.

Die Aktivitdtskonzentration von Blattgemuse auf Ackerflachen wird wie folgt berech-
net:

Cp, (1)=Cy,, (1) )% f—e e )ik () TF, (3.18)
Dabei bedeuten

C, (¢): Aktivitatskonzentration des Nuklids r fir Blattgemiise zur Zeit t [Bg/I]

C,. (¢): Aktivitatskonzentration des Nuklids r im Beregnungswasser zur Zeit t [Bq/l]
W : Beregnungsrate [| m? s™]

/.- Anteil der auf der Pflanze bei der Beregnung abgelagerten Aktivitat [-]

Y, : Ertrag an Blattgemise (Frischmasse) [kg/m?]

A : physikalische Zerfallskonstante des Nuklids r [s™]

A : Verweilkonstante fiir den Verbleib des Radionuklids auf der Vegetation [s™]

t, - Kontaminationszeit wahrend der Wachstumsperiode fiir Blattgemise [s]

KACkW(t): Aktivitatskonzentration des Nuklids r zur Zeit t im pflanzenverfugbaren
Wurzelraum des Ackers [Bag/kg]
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TF, : Transferfaktor Boden-Blattgemuse (Bg/kg Feuchtmasse Pflanze)/(Bg/kg Tro-
ckenmasse Boden) [-]

Die Berechnung der Aktivitdtskonzentration fir andere pflanzliche Produkte auller
Blattgemuse und fur Weidegras erfolgt analog.

Berechnung der Aktivitatskonzentration von Milch und Fleisch

Die Berechnung der Aktivitatskonzentration in Milch und Fleisch ist fir die Berech-
nung der aus dem Verzehr dieser Nahrungsmittel resultierenden Strahlenexposition
der Referenzperson erforderlich.

Die Berechung der Kontamination von Milch und Fleisch ergibt sich aus der Uber
das Futter aufgenommenen Aktivitat. Dabei wird die Aufnahme von Radionukliden
Uber den Verzehr von Weidegras mit jeweils darauf abgelagerten und darin eingela-
gerten Radionukliden, den Verzehr von radioaktiv kontaminiertem Trankwasser so-
wie der Aufnahme von Weideboden, der durch radioaktiv kontaminiertes Wasser
beregnet wurde, berticksichtigt.

Die Konzentration in Milch wird wie folgt berechnet:

Coo =] e M Cop ()M K ()M, €y ()M, | TE, 319)

Dabei bedeuten
C, ... (¢): Aktivitatskonzentration des Nuklids r in Milch durch Verzehr von beregne-

| tem Weidegras, Trankwasser und Boden zur Zeit t [Bg/kg]
C,, ... (¢): Aktivitatskonzentration des Nuklids r in Weidegras durch direkte Ablage-

rung bei der Beregnung zur Zeit t [Ba/kg]
C oo (t): Aktivitatskonzentration des Nuklids r in Weidegras durch Bodentransfer

zur Zeit t [Bg/kg]
K, (t): pflanzenverfigbare Kontamination der beregneten Weide mit dem Nuklid

r zur Zeit t [Bg/kg]
Cirs (t): Aktivitatskonzentration des Nuklids r in Trankwasser zur Zeit t [Bq/I]

M.FU : tagliche Futtermasse der Weidetiere (Feuchtmasse) [kg/d]

MB,, : tagliche Masse an aufgenommenem Boden durch Weidetiere [kg/d]
M.T,_ : taglicher Wasserkonsum der Tiere [I/d]

TF, - Transferfaktor Futter/Wasser-Milch [d/kg Milch]

Die Berechnung der Kontamination in Fleisch erfolgt analog unter Verwendung des
Transferfaktors fur Futter in Fleisch.

Berechnung der Aktivitatskonzentration von Fischfleisch

Die Berechnung der Aktivitatskonzentration von Fischfleisch ist AusgangsgroRe flr
die weitere Berechnung der Strahlenexposition durch Verzehr von Fisch. Die Aktivi-
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tatskonzentration in Fisch ergibt sich unmittelbar aus der Nuklidkonzentration im
Wasser des Fischteichs.

Die Aktivitatskonzentration in Fisch wird wie folgt berechnet:
c..()=c..()TF,, (3.20)

Fischteich,r

Dabei bedeuten
C... (¢): Aktivitatskonzentration des Nuklids r in Fisch zur Zeit t [Bq/kg]

C.... (£): Aktivitatskonzentration des Nuklids r im Wasser des Fischteichs zur Zeit t

[Ba/l]
TF, .. Konzentrationsfaktor Wasser-Fisch [I/kg]

3.2.4 Berechnung der Strahlenexposition durch Verzehr von
Nahrungsmitteln

In diesem Abschnitt wird die Berechnung der Strahlenexposition auf Basis der zuvor
ermittelten Aktivitdtskonzentrationen fir Nahrungsmittel dargestellt. Als weiterer
Beitrag zur inneren Strahlenexposition kommt der unabsichtliche Verzehr von Bo-
den durch Kleinkinder hinzu.

Berechnung der Dosis durch Trinkwasserkonsum

Die Dosis durch Trinkwasserkonsum wird wie folgt berechnet:
HTw,T,R,r (t) = Cp,, (t) UTw,R "&r.rr (3.21)

Dabei bedeuten

Hrw,r,R,(f)3 Dosis durch Trinkwasserkonsum des Organs T der Referenzperson R
durch das Nuklid r zur Zeit t [Sv/a]

C., (t): Aktivitatskonzentration des Nuklids r im Trinkwasser zur Zeit t [Bq/l]

Uy, r - Trinkwasserkonsum pro Jahr fur die Referenzperson R [lI/a]

g,.,. Dosiskoeffizient fur Ingestion fir das Organ T, die Referenzperson R und
das Nuklid r [Sv/Bq]

Berechnung der Dosis durch Verzehr von auf beregneten Flachen
erzeugten Nahrungsmitteln

Die Berechnung der Dosis aus dem Verzehr von Nahrungsmittel, die auf beregne-
ten Flachen erzeugt wurden, bertcksichtigt den anteiligen Verzehr von Blattgemu-
se, pflanzlichen Produkten ohne Blattgemuse, Milch und Fleisch. In die Berechnung
gehen jeweils die Aktivitatskonzentrationen im Nahrungsmittel, die Verzehrsrate fur
das Nahrungsmittel durch die jeweilige Referenzperson und der Dosiskoeffizient fur
die Ingestion fir das betroffene Organ ein. Es wird der unbeabsichtigte Verzehr von
Boden durch das Kleinkind berticksichtigt.
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Die Strahlenexposition wird wie folgt berechnet:

HIng,T,R,r (t) = [CBl,gesamt,r (t) U : KFBZ,R + CPf,gesamt,r (t) U : KFP]',R +

BI.R PR

CMi,gesamt,r (t) UM:',R ’ KFMi,R + CFl,gesamt,r(t)' UF[,R ' KFF/,R +
Kyeaaer 1)U 0181, (3.22)

Dabei bedeuten
H,M,er(t): Dosis durch Ingestion des Organs T der Referenzperson R durch das

Nuklid r zur Zeit t [Sv/a]
CB,,W”,,.(f)3 Aktivitatskonzentration des Nuklids r durch direkte Kontamination von

Blattgemuse und durch Bodentransfer in BlattgemUise zur Zeit t [Bg/kg]
C,,,vgewr_(t)): Aktivitatskonzentration des Nuklids r durch direkte Kontamination von
pflanzlichen Produkten ohne Blattgemuise und durch Bodentransfer in
pflanzliche Produkte ohne Blattgemiise zur Zeit t [Bg/kg]
Crivomis (t): Aktivitatskonzentration des Nuklids r in Milch durch Verzehr von bereg-

netem Weidegras, Trankwasser und Boden zur Zeit t [Bg/kg]
Cn,gem,,r(f)3 Aktivitatskonzentration des Nuklids r in Fleisch durch Verzehr von be-

regnetem Weidegras, Trankwasser und Boden zur Zeit t [Bg/kg]

. Verzehrsrate von Blattgemuse durch die Referenzperson R [kg/a]

BI,R "

. Verzehrsrate fur andere pflanzliche Produkte aufler Blattgemiise durch die

PfR "
Referenzperson [kg/a]
U : Verzehrsrate fur Milch durch die Referenzperson [kg/a]

Mi,R

U : Verzehrsrate fur Fleisch durch die Referenzperson [kg/a]

FIL,R

: Ingestionsrate von Boden durch Kleinkinder [kg/a]

Bo,R

KF .. ,Konservativitatsfaktor” fur Blattgemuse [-]

BI,.R

KF,  : ,Konservativitatsfaktor fir pflanzliche Produkte aufl3er Blattgemuise [-]

Pf.R

KF,, .. ,Konservativitatsfaktor” fur Milch [-]

Mi,R

KF, . : ,Konservativitatsfaktor fur Fleisch [-]

Kwﬂ-de,,.(t)i pflanzenverfigbare Kontamination der beregneten Weideflache mit dem
Nuklid r zur Zeit t [Bg/kg]
g,.. . Dosiskoeffizient fir Ingestion fur das Organ T, die Referenzperson R und
das Nuklid r [Sv/Bq]
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Berechnung der Dosis durch Verzehr von Fisch

Die Berechnung der Dosis durch den Verzehr von Fisch ergibt sich aus der Aktivi-
tatskonzentration im Fischfleisch zum Zeitpunkt des Konsums, der Verzehrsmenge
und dem Dosiskoeffizient fur Ingestion flr das jeweilige Organ der Referenzperson:

Heonrrr (t) = Crisnr (t) 'UFM‘R KEnr &r.rs
(3.23)

Dabei bedeuten
H . Dosis durch Fischverzehr flir das Organ T der Referenzperson R durch

das Nuklid r zur Zeit t [Sv/a]
C....(¢): Aktivitatskonzentration des Nuklids r in Fisch zur Zeit t [Bq/kg]

U :Fischkonsum im Jahr der Referenzperson R [kg/a]
KFFisch, . »Konservativitatsfaktor” fur Fisch [-]

g,.. . Dosiskoeffizient fir Ingestion fur das Organ T, die Referenzperson R und
das Nuklid r [Sv/Bq]

Berechnung der Dosis durch den Verzehr von Muttermilch

Die Berechnung der Dosis des Sauglings aus dem Verzehr von Muttermilch berlick-
sichtigt die Aufnahme von Radionukliden durch die Mutter Uber
¢ die Inhalation von Staub bei Aufenthalt auf beregneten Flachen,

e den Verzehr von Nahrungsmitteln (Blattgemuise, pflanzliche Produkte ohne
Blattgemuse, Milch und Fleisch), die auf beregneten Flachen erzeugt wurden,

e den Verzehr von Trinkwasser und Fisch.

Die Dosis wird wie folgt berechnet:

HIng,T,r (t) = {KWeide,r (t) CStaub : fStaub ’ V ’ 3’15576E + 7 ' TFMM,Inh,r +

[C

Bz,gesamt,r(t)'UBl'KFBz +C (t)'UPf'KFPf +

Pf ,gesamt,r

CMi,gesamt,r (t) U M KFMt + CFl,gesamt,r (t) UF, ’ KFFI +
CFisch,r (t) Um(,h ’ KFFisch + CTw,r (t) ’ UTW ) KFTW +

Ui KF s - &1 2.

KWeide,r(t).UBo].TFMM,Ing,r}' 365

(3.24)

Dabei bedeuten:

H,ngv”(t): Dosis des Organs T bei Sauglingen durch den Verzehr von Muttermilch
durch das Nuklid r zur Zeit t [Sv/a]

KW(M(t): pflanzenverflgbare Kontamination der beregneten Weideflache mit dem
Nuklid r zur Zeit t [Bg/kg]
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C,,., : Staubkonzentration in der bodennahen Luft [kg/m?]

/..., . Konzentrationsfaktor der Aktivitat im resuspendierten Staub gegenuber der
Konzentration im Boden [-]

3,14476E+7: Faktor zur Umrechnung von Jahren in Sekunden (365,25 d/a) [-]
TF,,, ... - Transferfaktor in die Muttermilch des Nuklids r bei Inhalation durch die
Mutter [d/kg Muttermilch]
TF,, .., - Transferfaktor in die Muttermilch des Nuklids r bei Ingestion durch die Stil-
lende [d/kg Muttermilch]
t) . Aktivitatskonzentration des Nuklids r durch direkte Kontamination von

Blattgemuse und durch Bodentransfer in Blattgemuse zur Zeit t [Bg/kg]
Cpmmr‘(t): Aktivitatskonzentration des Nuklids r durch direkte Kontamination von

C

Bl ,gesamt ,r (

pflanzlichen Produkten ohne Blattgemiise und durch Bodentransfer in
pflanzliche Produkte ohne Blattgemuise zur Zeit t [Bg/kg]

Covouns (t): Aktivitatskonzentration des Nuklids r in Milch durch Verzehr von bereg-

netem Weidegras, Trankwasser und Boden zur Zeit t [Bg/kg]
CF,,ge,mm,,,.(f)3 Aktivitatskonzentration des Nuklids r in Fleisch durch Verzehr von be-

regnetem Weidegras, Trankwasser und Boden zur Zeit t [Bg/kg]
(t) . Aktivitatskonzentration des Nuklids r in Fisch zur Zeit t [Bg/kg]

Cm‘h

C,.. (t) - Aktivitatskonzentration des Nuklids r in Trinkwasser zur Zeit t [Bq/I]

UM : Verzehrrate der Stillenden an Blattgemuse [kg/a]

UW . Verzehrrate der Stillenden an pflanzliche Produkten auflier Blattgemise
[kg/a]

UW : Verzehrrate der Stillenden an Milch [kg/a]

Um : Verzehrsrate der Stillenden an Fleisch [kg/a]

UF[_MYR : Verzehrsrate der Stillenden an Fisch [kg/a]

U - Verzehrsrate der Stillenden an Trinkwasser [l/a]

UM : Verzehrsrate von Milchvieh an Boden [kg/a]

UMM,R : Verzehrrate des Sauglings an Muttermilch [kg/a]

KF, : Konservativitatsfaktor” fir Blattgemuse [-]
KF  : Konservativitatsfaktor” fiir pflanzliche Produkte auller Blattgemduse [-]

BTN
KF, : ,Konservativitdtsfaktor” fir Milch [-]
KF _: Konservativitatsfaktor” fur Fleisch [-]

KF, ,: ,Konservativitatsfaktor” fir Fisch [-]

KF, : Konservativitatsfaktor” fir Trinkwasser [-]

KF, : ,Konservativitatsfaktor fur Muttermilch [-]

Kwﬂ-de,,.(t)i pflanzenverfigbare Kontamination der beregneten Weideflache mit dem

Nuklid r zur Zeit t [Bg/kg]
g,.. . Dosiskoeffizient fur Ingestion flr das Organ T, die Referenzperson < 1 Jahr

und das Nuklid r [Sv/Bq]
V.. Atemrate der Referenzperson > 17 Jahre [m®/s]
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365: Faktor zur Umrechnung auf die Jahresdosis [-]

3.2.5 Berechnung der Strahlenexposition durch Aufenthalt auf
beregneten Flachen

Die Dosis durch Aufenthalt auf beregneten Flachen resultiert aus aul3erer Expositi-
on durch Gammastrahler sowie der inneren Exposition durch das Einatmen von
aufgewirbeltem Staub. Die direkte Aufnahme von Boden durch Kinder wird bereits
beim Verzehr von auf beregneten Flachen erzeugten Nahrungsmitteln berlcksich-
tigt.

Berechnung der Dosis durch innere Expsosition bei Inhalation
resuspendierter Bodenpartikel

Die Berechnung der Dosis durch Inhalation resuspendierter Bodenpartikel erfolgt
analog /Proéhl 2002/ und berucksichtigt die Inhalation von Staub bei Aufenthalt auf
beregneten Flachen:

HInh,T,R,r (t) = KWeide,r (t) ’ CStaub ' fStaub'VR ' 3’ 1 5576E+7 : gT,R,r (325)

Dabei bedeuten
H,,,,,,T,R,,.(t)3 Dosis durch Inhalation des Organs T der Referenzperson R durch das

Nuklid r zur Zeit t [Sv/a)]
ng‘y(t): Aktivitatskonzentration des Nuklids r zur Zeit t im pflanzenverflgbaren

Wurzelraum der Weide [Bg/kg]
C,,., : Staubkonzentration in der bodennahen Luft [kg/m?]

/... . Konzentrationsfaktor der Aktivitdt im resuspendierten Staub gegeniber der
Konzentration im Boden [-]

V.. Atemrate der Referenzperson R [m?® a’]

3,14476E+7: Faktor zum Umrechnung von Jahren in Sekunden (365,25 Tagen/a) [-]

g,.. . Dosiskoeffizient fir Inhalation fir das Organ T, die Referenzperson R und

das Nuklid r [Sv/Bq]

Berechnung der Dosis durch auldere Exposition bei Aufenthalt auf
beregneten Flachen

Die Dosis durch aul3ere Exposition bei Aufenthalt auf beregneten Flachen wird wie
folgt berechnet:

d,,.(t)=K,, ()b p,t, 3600 g, (3.26)

Dabei bedeuten
H,. . (t) (t): Dosis durch Gamma-Bodenstrahlung des Organs T der Referenzper-

son R durch das Nuklid r zur Zeit t [Sv/a]
Kwe,-de,,.(t)i Aktivitatskonzentration des Nuklids r zur Zeit t im pflanzenverfligbaren

Wurzelraum der Weide [Bq/kg]
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b : Korrekturfaktor flir Bodenrauhigkeit etc. [-]

p, - Flachentrockenmasse des Weidebodens (10 cm) [kg/m?]’

t,.- Aufenthaltszeit der Referenzperson R im Freien auf der beregneten Flache
[h/a]

3600: Faktor zur Umrechnung von Stunden in Sekunden [-]

g,.. . Dosiskoeffizient fir Gamma-Bodenstrahlung (inkl. cge,) fur das Organ T, die

Referenzperson R und das Nuklid r [(Sv/a)/(Bg/m?)]

3.2.6 Umsetzung der Modellierung in ein Computerprogramm

Die in den Kapiteln 3.1 und 3.2 beschriebene Modellierung wurde in ein Computer-
programm umgesetzt. Das Programm besteht aus zwei Haupttools mit einer unab-
hangigen Ergebnisausgabe: Berechnung der Transportvorgdnge im Deckgebirge
und Ermittlung der Strahlenexposition. Der im ersten Tool berechnete Radionuklid-
eintrag in das nutzbare Grundwasser kann als Input in das zweite Tool zu Berech-
nung der Strahlenexposition ibernommen werden oder es kénnen direkt — falls be-
kannt — Aktivitdtskonzentrationen als Anfangsbedingung bei der Berechnung des
Expositionspfades eingegeben werden.

Die Transportvorgange werden im Programmtool Migration berechnet, wahlweise
mit den Gleichungen (3.1) oder (3.2). Die Gestaltung der Eingabe erlaubt die erfor-
derliche Variation der Parameterwerte, die in diese Gleichung einflielen. Die bei
dem Transport passierten Schichten werden durch Angaben Uber die Machtigkeit,
Dichte und Porositat charakterisiert, sowie auch durch die ermittelten Sorptionskoef-
fizienten einzelner Radionuklide. Weiterhin wird den einzelnen Schichten in der Ein-
gabedatei die Abstandgeschwindigkeit und die skalenabhangige Dispersionslange
zugeordnet. Die somit gebildete Inputdatei dient dann der Berechnung der Aktivi-
tatskonzentration im Zielbereich. Fur die einzelnen genutzten Wasserstrome (Trink-
wasser, Beregnungswasser, Trankwasser, Fischteichwasser) kénnen unterschiedli-
che Verdunnungsfaktoren angesetzt werden.

Die Strahlenexposition wird fir alle Referenzpersonen der Strahlenschutzverord-
nung im Tool Strahlenexposition berechnet. Es werden die effektive Dosis und alle
Organdosen ermittelt.

Die Ergebnisausgabe erlaubt auch die Auswertung von Kontaminationen (z. B. ein-
zelner Lebensmittel, Boden, Wasser etc.). Maximale Strahlenexpositionen und der
Zeitpunkt, zu dem sie ermittelt wurden, werden ausgegeben, ebenfalls die prozen-
tualen Anteile der Expositionspfade an der héchsten Dosis.

Uber die direkte Ansicht von Diagrammen lasst sich ein schnellerer Uberblick tiber
die Ergebnisse erlangen. Diagramme kdnnen darlber hinaus abgespeichert wer-
den.

' Die Multiplikation mit der Flachentrockenmasse dient der Berechnung der flichenbezogenen Aktivi-

tat aus der massenbezogenen Aktivitat, um auch die in die massenbezogene Aktivitat bereits einge-
flossene Migration in tiefere Bodenschichten etc. zu berlicksichtigen. Uber den Bezug auf die fla-
chenbezogene Aktivitat konnen die Dosisleistungskoeffizienten der Strahlenschutzverordnung ver-
wendet werden, was ansonsten nicht moglich ware.
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In einem Rechenlauf kdnnen bis zu 100 Radionuklide, bis zu 100 Zeitpunkte der
Dosisausgabe (Uber beliebige Zeitraume), bis zu 10 Variationen von Gesteinseigen-
schaften und alle Referenzpersonen verarbeitet werden.

3.3 Qualitatssicherung des Modells und der Berechnungen

Die vorliegenden Ergebnisse der Neuberechnungen zu den Auswirkungen eines
auslegungsuberschreitenden Lésungszutritts in der Asse wurden einer intensiven
Qualitatssicherung durch das Oko-Institut unterzogen. Dies diente der Sicherstel-
lung, dass das Vorgehen und die Durchfihrung der Neuberechnung dem Stand der
Wissenschaft entsprechen. Folgende Aspekte wurden Uberprift:

e Berucksichtigung aller relevanten Pfade fur die Strahlenexposition eines ausle-
gungsuberschreitenden Losungszutritts in der Asse.

Die Modellierungen und Berechnungen umfassen auch Pfade, die relativ wenig
zur Gesamtexposition beitragen (z. B. Aufenthalt auf Flachen, Inhalation re-
suspendierter Bodenpartikel). Anhand der Berechnungsergebnisse flir diese
Pfade liel3 sich Gberprifen, ob weitere Pfade (z. B. solche mit externer Expositi-
on) vernachlassigt werden kdnnen oder einzubeziehen waren.

o Berlcksichtigung aller relevanten Radionuklide.

Die Berechnungen erfolgten flir das Szenario | unter Beriicksichtigung aller Ra-
dionuklide des Asse-Inventars. Aus diesen Berechnungen liel3 sich ableiten,
welche Radionuklide fir das Szenario Il in Anbetracht von jeweiliger Halbwerts-
zeit und Sorptionsverhalten im Detail untersucht werden muissen.

e Verwendung der Nutzungsparameter nach dem Stand von Wissenschaft und
Technik.

Die verschiedenen zu verwendenden Parameterwerte wurden entsprechend
/AVV 2005/ und /BgIBb 2010/ ausgewahlt. Sie entsprechen daher dem Stand
von Wissenschaft und Technik und der aktuellen Genehmigungspraxis in
Deutschland.

o Verwendung der Faktoren zur Beschreibung von chemischen, physikalischen

und biologischen Prozessen der Anreicherung von Radionukliden nach dem
Stand von Wissenschaft und Technik.
Auch diese hier verwendenden Parameterwerte wurden entsprechend /AVV
2005/ und /BgIBb 2010/ ausgewahlt, so dass sie dem Stand von Wissenschaft
und Technik und der aktuellen Genehmigungspraxis in Deutschland entspre-
chen.
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o Plausibilitdt und Verifizierung der erzielten Ergebnisse der durchgeflihrten Re-

chengange.

Um die Richtigkeit der Berechnungsergebnisse zu prifen, wurden flr relevante
Radionuklide Berechnungen sowohl mit dem Programm als auch durch manuel-
le Nachrechnungen fiir die einzelnen Expositionspfade durchgefiihrt.

Darlber hinaus wurde die Plausibilitat der Ergebnisse Uberprift, indem Ergeb-

nisse fur verschiedene Nuklide und Pfade gegeneinander abgeglichen wurden,

beispielsweise:

— Langfristige Dosisentwicklung auf den verschiedenen Pfaden (Effekt der An-
reicherung im Boden versus Migration),

— Zeitpunkt des Erreichens einer ,Sattigung“ des Dosisbeitrags durch ein Nuk-
lid als Zusammenwirken insbesondere von Halbwertszeit und Migration.

Zur detaillierten Prifung wurden auch Parameterwerte so variiert, dass sie sich
zwar aulderhalb des plausiblen Bereich bewegen, aber die Beurteilung erlau-
ben, ob das Modell in der erwarteten Weise reagiert.

SchlieBlich wurden sowohl durch die Berechnungen mit dem Programm als
auch durch manuelle Nachrechnungen Dosiskonversionsfaktoren zur Berech-
nung der Strahlenexposition in der Nachbetriebsphase von Endlagern nach
/Proéhl 2002/ nachvollzogen?.

2

Bezogen auf das Nuklid Th-232 ergab sich allerdings, dass der in /Préhl 2002/ angegebene Dosis-
konversionsfaktor deutlich zu hoch ist und auch mit der Modellierung in /Préhl 2002/ nicht nachvoll-
zogen werden kann. Durch Anwendung dieses Dosiskonversionsfaktors war in /GRS 2009/ Th-232
das Radionuklid mit der héchsten Folgedosis.
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4 Ergebnisse der Neuberechnung fur das Szenario |
(GRS-Szenario)

Nachfolgend werden Ergebnisse der Berechnungen dargestellt, bei denen nicht mit
Dosiskonversionsfaktoren gerechnet wurde, sondern das in Kapitel 3.2 beschriebe-
ne Modell zur Berechnung von Strahlenexpositionen aus Grundwasserkontaminati-
onen angewendet wurde. Die Strahlenexpositionen werden flr die Zeiten angege-
ben, fur die auch in /GRS 2009/ Dosen angegeben wurden, ndmlich 40 Jahre, 80
Jahre und 130 Jahre. Nach /GRS 2009/ lauft das Grubengebaude tber 30 Jahre mit
Lésung voll und anschlieBend beginnt das Auspressen aufgrund des Gebirgs-
drucks. ,40 Jahre* bedeutet daher: 40 Jahre seit dem Beginn des auslegungstiber-
schreitenden Losungszutritts bzw. 10 Jahre nach Beginn des Auspressens der Lo6-
sung mit den darin gelésten Radionukliden. In Zusammenhang mit den Anreiche-
rungseffekten im radiodkologischen Modell bedeutet dies, dass bei ,40 Jahren® eine
Beregnung mit kontaminiertem Beregnungswasser Uber 10 Jahre stattgefunden hat.
Bei ,80 Jahren® wurde 50 Jahre beregnet und bei ,130 Jahren® Uber einen Zeitraum
von 100 Jahren.

Hinsichtlich der Strahlenexposition des Kleinkinds im Alter <1 Jahr wurde die un-
glnstigere der beiden Erndhrungsvarianten zugrunde gelegt. Dies ist die Ernah-
rungsvariante ohne den Verzehr von Muttermilch, wobei aber dann das kontaminier-
te Trinkwasser zur Zubereitung entsprechender Mengen an Sauglingsnahrung ver-
wendet wird (siehe auch Tabelle 3-9).

Anders als in /GRS 2009/ wurden die Tochternuklide des Th-232 in vollem Umfang
in die Berechnung einbezogen.

Die durchgefiihrten Berechnungen umfassen:

1. Strahlenexposition (effektive Dosis) aller Referenzpersonen bei Berechnung
mit Lebensgewohnheiten in Anlehnung an die AVV zu § 47 StriSchV /AVV
2005/ fir ein Plutoniuminventar nach /GSF 2002/ von 11,8 kg, wie es in /GRS
2009/ zugrunde gelegt wurde.

Die nuklidspezifisch ermittelten Strahlenexpositionen sind fiir die Radionuklide,
bei denen bei mindestens einer Referenzperson eine hdhere Dosis als
0,1 mSv im Jahr ermittelt wurde, angegeben. Die héchsten Werte ergeben
sich stets fur das Kleinkind im Alter < 1 Jahr (Tabelle 4-1). Zusatzlich wird die
Dosis Erwachsener aufgefiihrt (Tabelle 4-2). Die pfadspezifischen Summen
der Dosis uber alle Radionuklide sind in Tabelle 4-3 aufgelistet. Die Gesamt-
dosis ist fUr alle Referenzpersonen in Tabelle 4-4 zusammengestellt.

2. Strahlenexposition (effektive Dosis) aller Referenzpersonen bei Berechnung
mit Lebensgewohnheiten in Anlehnung an die AVV zu § 47 StrlSchV /AVV
2005/ fur das korrigierte Plutoniuminventar von 28 kg.

Die nuklidspezifisch ermittelten Strahlenexpositionen sind in Tabelle 4-5 fiir die
Plutoniumisotope sowie Am-241 fir das Kleinkind im Alter < 1 Jahr als héchst-

®  Zu Details siehe die Ausflihrungen in Kapitel 3.2.2.



Unterstiitzung des BMU bei der 51 @ Oko-Institut e.V.
Aufsicht tber Betrieb und Stillle- Freiburg, Darmstadt, Berlin
gung der Asse — AP A10

exponierte Referenzperson angegeben sowie in Tabelle 4.6 fir den Erwach-
senen. Die pfadspezifischen Summen der Dosis Uber alle Radionuklide sind in
Tabelle 4-7 aufgelistet. Die Gesamtdosis ist fur alle Referenzpersonen in Ta-
belle 4-4. zusammengestellt.

3. Strahlenexposition (effektive Dosis) aller Referenzpersonen bei Berechnung
mit Lebensgewohnheiten in Anlehnung an die Berechnungsgrundlagen Berg-
bau /BgIBb 2010/ fiir das Plutoniuminventar von 11,8 kg.

Die nuklidspezifisch ermittelten Strahlenexpositionen sind fiir die Radionuklide,
bei denen bei mindestens einer Referenzperson eine hohere Dosis als
0,1 mSv im Jahr ermittelt wurde, angegeben. Die hoéchsten Werte ergeben
sich stets fur das Kleinkind im Alter < 1 Jahr (Tabelle 4-8). Zusatzlich wird die
Dosis Erwachsener aufgefiihrt (Tabelle 4-9). Die pfadspezifischen Summen
der Dosis uber alle Radionuklide sind in Tabelle 4-10 aufgelistet. Die Gesamt-
dosis ist fUr alle Referenzpersonen in Tabelle 4-4. zusammengestellt.

4. Strahlenexposition (effektive Dosis) aller Referenzpersonen bei Berechnung
mit Lebensgewohnheiten in Anlehnung an die Berechnungsgrundlagen Berg-
bau /BgIBb 2010/ fir das Plutoniuminventar von 28 kg.

Die nuklidspezifisch ermittelten Strahlenexpositionen sind in Tabelle 4-11 fir
die Plutoniumisotope sowie Am-241 fir das Kleinkind im Alter <1 Jahr als
hochstexponierte Referenzperson angegeben sowie in Tabelle 4-12 fir den
Erwachsenen. Die pfadspezifischen Summen der Dosis Uber alle Radionuklide
sind in Tabelle 4-13 aufgelistet. Die Gesamtdosis ist fir alle Referenzpersonen
in Tabelle 4-4. zusammengestellt.

Die Diskussion der Ergebnisse erfolgt in Kapitel 8.
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Tabelle 4-1: Nuklid- und pfadspezifische Strahlenexposition des Kleinkinds (Alter < 1 Jahr) in
mSv/a (Pu-Inventar: 11,8 kg, Lebensgewohnheiten analog AVV zu § 47

StriISchV)
Expositionspfad
Zeit ab Beginn | Trink- | Ingestion | Boden- | Inhalati- Vieh- Fisch- | Summe
des Absaufens | wasser nach |strahlung on tranke | verzehr
Bereg-
nung
C-14

40 Jahre 9,5E-04 | 1,0E-02 | 0,0E+00 | 0,0E+00 | 5,2E-04 | 4,4E-02 | 5,6E-02

80 Jahre 9,5E-04 | 1,0E-02 | 0,0E+00 | 0,0E+00 | 5,1E-04 | 4,4E-02 | 5,6E-02

130 Jahre 9,4E-04 | 1,0E-02 | 0,0E+00 | 0,0E+00 | 5,1E-04 | 4,4E-02 | 5,5E-02

Ni-63

40 Jahre 1,5E-01 | 2,1E-01 | 0,0E+00 | 1,9E-06 | 3,7E-02 | 9,0E-02 | 4,9E-01

80 Jahre 1,2E-01 | 1,9E-01 | 0,0E+00 | 6,9E-06 | 2,8E-02 | 6,8E-02 | 4,0E-O1

130 Jahre 8,3E-02 | 1,6E-01 | 0,0E+00 | 9,6E-06 | 2,0E-02 | 4,8E-02 | 3,1E-01

Sr-90

40 Jahre 4,3E+00 | 1,0E+01 | 0O,0E+00 | 2,5E-05 | 2,1E-01 | 7,6E-01 | 1,6E+01

80 Jahre 1,7E+00 | 7,6E+00 | 0,0E+00 | 1,9E-05 | 8,0E-02 | 2,9E-01 | 9,6E+00

130 Jahre 5,1E-01 | 2,6E+00 | 0,0E+00 | 5,9E-06 | 2,4E-02 | 8,8E-02 | 3,2E+00

Cs-137

40 Jahre 7,1E-01 | 1,0E+00 | 2,5E-05 | 1,5E-05 | 1,2E-01 | 7,0E-01 | 2,5E+00

80 Jahre 2,8E-01 | 5,7E-01 | 4,7E-05 | 2,6E-05 | 4,8E-02 | 2,8E-01 | 1,2E+00

130 Jahre 8,9E-02 | 2,4E-01 | 2,7E-05 | 1,4E-05 | 1,5E-02 | 8,8E-02 | 4,3E-01

Pb-210

40 Jahre 4,0E-02 | 5,2E-02 | 1,7E-11 | 3,5E-07 | 3,1E-04 | 1,4E-02 | 1,1E-01

80 Jahre 1,2E-02 | 1,6E-02 | 2,4E-11 | 5,0E-07 | 9,0E-05 | 4,0E-03 | 3,2E-02

130 Jahre 2,5E-03 | 3,7E-03 | 1,0E-11 | 2,1E-O7 | 1,9E-05 | 8,5E-04 | 7,0E-03

Ra-226

40 Jahre 1,6E-01 | 2,1E-01 | 3,1E-10 | 4,7E-06 | 1,2E-02 | 9,5E-03 | 3,9E-01

80 Jahre 1,6E-01 | 2,2E-01 | 1,5E-09 | 2,3E-05 | 1,2E-02 | 9,4E-03 | 4,0E-01

130 Jahre 1,6E-01 | 2,2E-01 | 3,0E-09 | 4,4E-05 | 1,1E-02 | 9,2E-03 | 4,0E-01

Ra-228

40 Jahre 1,9E+00 | 2,4E+00 | 3,1E-12 | 1,2E-05 | 1,4E-01 | 1,1E-01 | 4,5E+00

80 Jahre 1,9E+00 | 2,4E+00 | 3,1E-12 | 1,2E-05 | 1,4E-01 | 1,1E-01 | 4,5E+00

130 Jahre 1,9E+00 | 2,4E+00 | 3,1E-12 | 1,2E-05 | 1,4E-01 | 1,1E-01 | 4,5E+00

Th-228

40 Jahre 2,3E-01 | 2,9E-01 | 0,0E+00 | 4,0E-05 | 1,1E-04 | 4,1E-02 | 5,7E-01

80 Jahre 2,3E-01 | 2,9E-01 | 0,0E+00 | 4,0E-05 | 1,1E-04 | 4,1E-02 | 5,7E-01

130 Jahre 2,3E-01 | 2,9E-01 | 0,0E+00 | 4,0E-05 | 1,1E-04 | 4,1E-02 | 5,7E-01

Th-232

40 Jahre 2,9E-01 | 3,7E-01 | 4,6E-11 | 5,8E-05 | 1,4E-04 | 5,0E-02 | 7,0E-01

80 Jahre 2,9E-01 | 3,7E-01 | 2,3E-10 | 2,8E-04 | 1,4E-04 | 5,0E-02 | 7,1E-01

130 Jahre 2,9E-01 | 3,7E-01 | 4,5E-10 | 5,6E-04 | 1,4E-04 | 5,0E-02 | 7,1E-01

U-234

40 Jahre 8,7E-02 | 1,1E-01 | 2,3E-10 | 3,1E-05 | 1,1E-03 | 1,0E-03 | 2,0E-01

80 Jahre 8,7E-02 | 1,1E-01 | 1,1E-09 | 1,5E-04 | 1,1E-03 | 1,0E-03 | 2,0E-01

130 Jahre 8,7E-02 | 1,2E-01 | 2,2E-09 | 3,0E-04 | 1,1E-03 | 1,0E-03 | 2,1E-01
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Tabelle 4-1 - Fortsetzung
Expositionspfad
Zeit ab Beginn | Trink- | Ingestion | Boden- | Inhalati- Vieh- Fisch- Summe
des Absaufens | wasser nach strahlung on tranke verzehr
Bereg-
nung
U-238
40 Jahre 7,6E-02 | 9,7E-02 | 1,6E-10 | 2,6E-05 | 9,5E-04 | 8,9E-04 | 1,8E-01
80 Jahre 7,6e-02 | 1,0E-01 | 7,9E-10 | 1,3E-04 | 9,5E-04 | 8,9E-04 | 1,8E-01
130 Jahre 7,66-02 | 1,0E-01 | 1,5E-09 | 2,5E-04 | 9,5E-04 | 8,9E-04 | 1,8E-01
Pu-238
40 Jahre 1,8E+01 | 2,3E+01 | 4,6E-09 | 3,6E-03 | 9,5E-03 | 8,4E-01 | 4,2E+01
80 Jahre 1,3E+01 | 1,7E+01 | 1,7E-08 | 1,3E-02 | 6,9E-03 | 6,1E-01 | 3,1E+01
130 Jahre 8,9E+00 | 1,1E+01 | 2,2E-08 | 1,7E-02 | 4,7E-03 | 4,1E-01 | 2,1E+01
Pu-239
40 Jahre 1,4E+01 | 1,8E+01 | 1,6E-09 | 2,9E-03 | 7,5E-03 | 6,7E-01 | 3,3E+01
80 Jahre 1,4E+01 | 1,8E+01 | 8,0E-09 | 1,4E-02 | 7,5E-03 | 6,7E-01 | 3,3E+01
130 Jahre 1,4E+01 | 1,8E+01 | 1,6E-08 | 2,8E-02 | 7,5E-03 | 6,7E-01 | 3,3E+01
Pu-240
40 Jahre 1,7E+01 | 2,1E+01 | 3,8E-09 | 3,3E-03 | 8,7E-03 | 7,7E-01 | 3,8E+01
80 Jahre 1,6E+01 | 2,1E+01 | 1,9E-08 | 1,6E-02 | 8,6E-03 | 7,6E-01 | 3,8E+01
130 Jahre 1,6E+01 | 2,1E+01 | 3,7E-08 | 3,2E-02 | 8,6E-03 | 7,6E-01 | 3,8E+01
Pu-241
40 Jahre 1,1E+00 | 1,4E+00 | 0,0E+00 | 2,3E-04 | 5,8E-04 | 5,1E-02 | 2,5E+00
80 Jahre 1,6E-01 | 2,0E-01 | 0,0E+00 | 1,7E-04 | 8,4E-05 | 7,5E-03 | 3,7E-01
130 Jahre 1,4E-02 | 1,8E-02 | 0,0E+00 | 2,9E-05 | 7,6E-06 | 6,7E-04 | 3,4E-02
Am-241
40 Jahre 7,8E+01 | 9,9E+01 | 7,4E-07 | 1,5E-02 | 1,1E-01 | 1,1E+01 | 1,9E+02
80 Jahre 7,5E+01 | 9,6E+01 | 3,4E-06 | 7,0E-02 | 1,0E-01 | 1,1E+01 | 1,8E+02
130 Jahre 7,0E+01 | 8,9E+01 | 6,2E-06 | 1,3E-01 | 9,4E-02 | 1,0E+01 | 1,7E+02
Am-243
40 Jahre 5,0E-02 | 6,3E-02 | 9,6E-10 | 9,9E-06 | 6,6E-05 | 7,2E-03 | 1,2E-01
80 Jahre 49E-02 | 6,3E-02 | 4,7E-09 | 4,9E-05 | 6,6E-05 | 7,2E-03 | 1,2E-01
130 Jahre 4,9E-02 | 6,2E-02 | 9,4E-09 | 9,5E-05 | 6,6E-05 | 7,1E-03 | 1,2E-01
Cm-244
40 Jahre 1,6E-01 | 2,0E-01 | 6,0E-11 | 3,5E-05 | 1,3E-04 | 2,3E-02 | 3,9E-01
80 Jahre 3,5E-02 | 4,4E-02 | 6,4E-11 | 3,7E-05 | 2,9E-05 | 5,1E-03 | 8,4E-02
130 Jahre 5,1E-03 | 6,5E-03 | 1,9E-11 | 1,1E-05 | 4,2E-06 | 7,5E-04 | 1,2E-02
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Tabelle 4-2: Nuklid- und pfadspezifische Strahlenexposition des Erwachsenen in mSv/a (Pu-Inventar:
11,8 kg, Lebensgewohnheiten analog AVV zu § 47 StriSchV)

Expositionspfad
Zeit ab Beginn | Trink- | Ingestion | Boden- | Inhalati- Vieh- Fisch- Summe
des Absaufens | wasser nach strahlung on tranke verzehr
Bereg-
nung
C-14
40 Jahre 6,4E-04| 1,3E-02| 0,0E+00| 0,0E+00| 1,0E-03| 2,8E-01| 2,9E-01
80 Jahre 6,4E-04| 1,3E-02| 0,0E+00| O0,0E+00| 1,0E-03| 2,7E-01| 2,9E-01
130 Jahre 6,4E-04| 1,3E-02| 0,0E+00| 0,0E+00| 1,0E-03| 2,7E-01| 2,9E-01
Ni-63
40 Jahre 2,4E-02| 59E-02| 0,0E+00| 3,7E-06| 1,1E-02| 1,3E-01| 2,2E-01
80 Jahre 1,8E-02| 5,4E-02| 0,0E+00| 14E-05| 8,2E-03| 9,6E-02| 1,8E-01
130 Jahre 1,3E-02| 4,6E-02| 0,0E+00| 1,9E-05| 5,8E-03| 6,8E-02| 1,3E-01
Sr-90
40 Jahre 8,6E-01| 3,9E+00| 0,0E+00| 6,9E-05| 8,2E-02| 1,4E+00| 6,2E+00
80 Jahre 3,3E-01| 2,8E+00| 0,0E+00| 5,3E-05| 3,2E-02| 5,3E-01| 3,7E+00
130 Jahre 1,0E-01| 9,7E-01| 0,0E+00| 1,7E-05| 9,6E-03| 1,6E-01| 1,2E+00
Cs-137
40 Jahre 7,1E-01| 19E+00| 1,6E-05| 3,9E-05| 5,6E-01| 6,5E+00| 9,7E+00
80 Jahre 2,8E-01| 1,1E+00| 2,9E-05| 6,8E-05| 2,2E-01| 2,6E+00| 4,2E+00
130 Jahre 9,0E-02| 4,5E-01| 1,7E-05| 3,7E-05| 7,1E-02| 8,2E-01| 1,4E+00
Pb-210
40 Jahre 54E-03| 1,3E-02| 9,9E-12| 8,2E-07| 1,1E-04| 1,7E-02| 3,6E-02
80 Jahre 1,6E-03| 4,0E-03| 1,4E-11| 1,2E-06| 3,1E-05| 5,0E-03| 1,1E-02
130 Jahre 3,3E-04| 9,2E-04| 5,9E-12| 4,8E-07| 6,6E-06| 1,1E-03| 2,3E-03
Ra-226
40 Jahre 1,6E-02| 3,8E-02| 1,9E-10| 9,8E-06| 2,3E-03| 8,5E-03| 6,5E-02
80 Jahre 1,6E-02| 4,0E-02| 9,0E-10| 4,7E-05| 2,2E-03| 8,4E-03| 6,6E-02
130 Jahre 1,5E-02| 4,1E-02| 1,8E-09| 9,1E-05| 2,2E-03| 8,2E-03| 6,7E-02
Ra-228
40 Jahre 7,1E-02| 1,7E-01| 0,0E+00| 3,0E-05| 1,0E-02| 3,8E-02| 2,9E-01
80 Jahre 7,1E-02| 1,7E-01| 0,0E+00| 3,0E-05| 1,0E-02| 3,8E-02| 2,9E-01
130 Jahre 7,1E-02| 1,7E-01| 0,0E+00| 3,0E-05| 1,0E-02| 3,8E-02| 2,9E-01
Th-228
40 Jahre 7,4E-03| 1,8E-02| 0,0E+00| 7,4E-05| 3,0E-05| 1,2E-02| 3,7E-02
80 Jahre 7,4E-03| 1,8E-02| 0,0E+00| 7,4E-05| 3,0E-05| 1,2E-02| 3,7E-02
130 Jahre 7,4E-03| 1,8E-02| 0,0E+00| 7,4E-05| 3,0E-05| 1,2E-02| 3,7E-02
Th-232
40 Jahre 2,4E-02| 5,6E-02| 2,7E-11| 2,0E-04| 9,6E-05| 3,8E-02| 1,2E-01
80 Jahre 2,4E-02| 5,6E-02| 1,3E-10| 1,0E-03| 9,6E-05| 3,8E-02| 1,2E-01
130 Jahre 2,4E-02| 5,7E-02| 2,6E-10| 2,0E-03| 9,6E-05| 3,8E-02| 1,2E-01
U-234
40 Jahre 1,9E-02| 45E-02| 1,3E-10| 6,5E-05| 5,4E-04| 2,0E-03| 6,6E-02
80 Jahre 1,9E-02| 46E-02| 6,6E-10| 3,2E-04| 5,4E-04| 2,0E-03| 6,8E-02
130 Jahre 1,9e-02| 4,8E-02| 1,3E-09| 6,3E-04| 5,4E-04| 2,0E-03| 7,0E-02
U-238
40 Jahre 1,6E-02| 3,9E-02| 9,4E-11| 5,3E-05| 4,7E-04| 1,8E-03| 5,8E-02
80 Jahre 1,6E-02| 4,1E-02| 4,7E-10| 2,6E-04| 4,7E-04| 1,8E-03| 6,0E-02
130 Jahre 1,6E-02| 4,2E-02| 9,2E-10| 5,2E-04| 4,7E-04| 1,8E-03| 6,1E-02
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Tabelle 4-2 — Fortsetzung
Expositionspfad
Zeit ab Beginn | Trink- | Ingestion | Boden- | Inhalati- Vieh- Fisch- Summe
des Absaufens | wasser nach strahlung on tranke verzehr
Bereg-
nung
Pu-238
40 Jahre 1,7E+00| 4,0E+00| 2,7E-09| 1,5E-02| 9,8E-03| 7,2E-01| 6,5E+00
80 Jahre 1,2E+00| 3,0E+00| 9,8E-09| 5,3E-02| 7,1E-03| 5,3E-01| 4,8E+00
130 Jahre 8,3E-01| 2,0E+00| 1,3E-08| 7,1E-02| 4,8E-03| 3,6E-01| 3,3E+00
Pu-239
40 Jahre 1,4E+00| 3,3E+00| 9,5E-10| 1,2E-02| 8,0E-03| 6,0E-01| 5,3E+00
80 Jahre 1,4E+00| 3,3E+00| 4,7E-09| 6,0E-02| 8,0E-03| 6,0E-01| 5,4E+00
130 Jahre 1,4E+00| 3,3E+00| 9,3E-09| 1,2E-01| 8,0E-03| 5,9E-01| 5,4E+00
Pu-240
40 Jahre 1,6E+00| 3,8E+00| 2,3E-09| 1,4E-02| 9,3E-03| 6,9E-01| 6,1E+00
80 Jahre 1,6E+00| 3,8E+00| 1,1E-08| 6,9E-02| 9,2E-03| 6,8E-01| 6,2E+00
130 Jahre 1,6E+00| 3,8E+00| 2,2E-08| 1,3E-01| 9,2E-03| 6,8E-01| 6,2E+00
Pu-241
40 Jahre 1,5E-01| 3,7E-01| 0,0E+00| 1,4E-03| 8,9E-04| 6,6E-02| 5,9E-01
80 Jahre 2,2E-02| 5,4E-02| 0,0E+00| 1,0E-03| 1,3E-04| 9,6E-03| 8,7E-02
130 Jahre 2,0E-03| 4,9E-03| 0,0E+00| 1,8E-04| 1,2E-05| 8,7E-04| 7,9E-03
Am-241
40 Jahre 6,9E+00| 1,6E+01| 44E-07| 6,0E-02| 7,2E-02| 9,2E+00| 3,3E+01
80 Jahre 6,6E+00| 1,6E+01| 1,9E-06| 2,8E-01| 6,9E-02| 8,9E+00| 3,2E+01
130 Jahre 6,2E+00| 1,5E+01| 3,6E-06| 5,0E-01| 6,5E-02| 8,2E+00| 3,0E+01
Am-243
40 Jahre 4,5E-03| 1,1E-02| 5,6E-10| 3,9E-05| 4,7E-05| 6,0E-03| 2,1E-02
80 Jahre 4,5E-03| 1,1E-02| 2,8E-09| 1,9E-04| 4,7E-05| 6,0E-03| 2,1E-02
130 Jahre 44E-03| 1,1E-02| 5,5E-09| 3,8E-04| 4,7E-05| 5,9E-03| 2,2E-02
Cm-244
40 Jahre 1,1E-02| 2,6E-02| 3,5E-11| 9,7E-05| 5,1E-05| 1,5E-02| 5,1E-02
80 Jahre 2,4E-03| 5,6E-03| 3,8E-11| 1,0E-04| 1,1E-05| 3,2E-03| 1,1E-02
130 Jahre 3,5E-04| 8,3E-04| 1,1E-11| 3,0E-05| 1,6E-06| 4,6E-04| 1,7E-03
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Tabelle 4-3: Strahlenexposition der einzelnen Referenzpersonen in mSv/a (Pu-Inventar:
11,8 kg, Lebensgewohnheiten analog AVV zu § 47 StriSchV)

Expositionspfad
Zeit ab Beginn | Trinkwas- | Ingestion Boden- Inhalation | Viehtranke | Fischver-
des Absaufens ser nach Be- | strahlung zehr

regnung

Referenzperson Alter <1 Jahr

40 Jahre 1,4E+02 1,8E+02 2,6E-05 2,5E-02 6,6E-01 1,6E+01

80 Jahre 1,2E+02 1,6E+02 5,0E-05 1,1E-01 4,4E-01 1,4E+01

130 Jahre 1,1E+02 1,5E+02 3,4E-05 2,1E-01 3,4E-01 1,3E+01

Referenzperson Alter > 1 bis <2 Jahre

40 Jahre 7,1E+00 | 3,8E+01 2,4E-05 4,3E-02 6,8E-01 1,3E+01

80 Jahre 6,2E+00 | 3,4E+01 4,7E-05 1,9E-01 3,8E-01 1,0E+01

130 Jahre 5,6E+00 2,9E+01 3,2E-05 3,5E-01 2,4E-01 8,4E+00

Referenzperson Alter > 2 bis <7 Jahre

40 Jahre 5,2E+00 | 4,3E+01 2,1E-05 5,0E-02 6,5E-01 9,4E+00

80 Jahre 4,6E+00 | 3,9E+01 4,1E-05 2,2E-01 3,6E-01 7,3E+00

130 Jahre 4,1E+00 3,3E+01 2,7E-05 4,0E-01 2,2E-01 6,1E+00

Referenzperson Alter > 7 bis £ 12 Jahre

40 Jahre 6,8E+00 | 4,4E+01 2,0E-05 7,3E-02 7,9E-01 1,3E+01

80 Jahre 5,7E+00 | 3,8E+01 3,8E-05 3,3E-01 4,2E-01 9,5E+00

130 Jahre 5,0E+00 | 3,1E+01 2,5E-05 5,9E-01 2,5E-01 7,6E+00

Referenzperson Alter > 12 bis <17 Jahre

40 Jahre 8,9E+00 | 4,6E+01 1,8E-05 8,6E-02 1,1E+00 1,5E+01

80 Jahre 7,3E+00 | 4,0E+01 3,4E-05 3,9E-01 5,5E-01 1,0E+01

130 Jahre 6,3E+00 | 3,1E+01 2,3E-05 6,9E-01 3,1E-01 7,9E+00

Referenzperson Alter > 17 Jahre

40 Jahre 1,3E+01 3,4E+01 1,6E-05 1,0E-01 7,7E-01 2,0E+01

80 Jahre 1,2E+01 3,0E+01 3,1E-05 4,7E-01 3,7E-01 1,4E+01

130 Jahre 1,0E+01 2,6E+01 2,1E-05 8,3E-01 1,9E-01 1,1E+01
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Tabelle 4-4: Strahlenexposition der einzelnen Referenzpersonen in mSv/a fur die verschie-
denen Varianten der Lebensgewohnheiten und des Pu-Inventars

Referenzperson
ZeitabBeginn | <1Jahr |>1bis<2|>2bis<7 > 7 bis >12 bis | > 17 Jahre
des Absaufens Jahre Jahre <12 Jahre | < 17 Jahre

Pu-Inventar 11,8 kg

Lebensgewohnheiten analog AVV zu 8§ 47 StrlSchV

40 Jahre 3,3E+02 5,9E+01 5,8E+01 6,4E+01 7,1E+01 6,8E+01
80 Jahre 3,0E+02 5,1E+01 5,1E+01 5,4E+01 5,8E+01 5,7E+01
130 Jahre 2,7E+02 | 4,3E+01 4,3E+01 4,5E+01 4,6E+01 4,9E+01
Pu-Inventar 28 kg, Lebensgewohnheiten analog AVV zu § 47 StrISchV

40 Jahre 5,5E+02 8,9E+01 9,1E+01 9,6E+01 1,0E+02 1,0E+02
80 Jahre 5,1E+02 7,9E+01 8,1E+01 8,4E+01 8,7E+01 9,1E+01
130 Jahre 4,6E+02 6,9E+01 7,1E+01 7,2E+01 7,3E+01 8,0E+01
Pu-Inventar 11,8 kg, Lebensgewohnheiten analog Berechnungsgrundlagen Bergbau
40 Jahre 9,6E+01 1,0E+01 9,1E+00 1,0E+01 1,2E+01 1,3E+01
80 Jahre 8,8E+01 9,2E+00 8,1E+00 8,9E+00 9,7E+00 1,1E+01
130 Jahre 8,0E+01 8,2E+00 7,2E+00 7,7E+00 8,3E+00 1,0E+01
Pu-Inventar 28 kg, Lebensgewohnheiten analog Berechnungsgrundlagen Bergbau
40 Jahre 1,6E+02 1,6E+01 1,4E+01 1,6E+01 1,7E+01 2,0E+01
80 Jahre 1,5E+02 1,5E+01 1,3E+01 1,4E+01 1,5E+01 1,9E+01
130 Jahre 1,4E+02 1,3E+01 1,2E+01 1,3E+01 1,3E+01 1,7E+01
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Tabelle 4-5: Nuklid- und pfadspezifische Strahlenexposition des Kleinkinds (Alter < 1 Jahr) in
mSv/a flr Plutoniumisotope (Pu-Inventar: 28 kg, Lebensgewohnheiten analog
AVV zu § 47 StriSchV)

Expositionspfad
Zeit ab Beginn | Trink- | Ingestion | Boden- | Inhalati- Vieh- Fisch- | Summe
des Absaufens | wasser nach |strahlung on tranke | verzehr
Bereg-
nung
Pu-238

40 Jahre 4,3E+01| 54E+01| 1,0E-08| 8,5E-03| 2,2E-02| 2,0E+00| 9,8E+01

80 Jahre 3,1E+01| 3,9E+01| 4,0E-08| 3,1E-02| 1,6E-02| 1,4E+00| 7,2E+01

130 Jahre 2,1E+01| 2,7E+01| 5,3E-08| 4,1E-02| 1,1E-02]| 9,7E-01| 4,9E+01

Pu-239

40 Jahre 3,4E+01| 4,3E+01| 3,8E-09| 6,8E-03| 1,8E-02| 1,6E+00| 7,8E+01

80 Jahre 3,4E+01| 4,3E+01| 1,9E-08| 3,3E-02| 1,8E-02| 1,6E+00| 7,9E+01

130 Jahre 3,4E+01| 4,3E+01| 3,8E-08| 6,6E-02| 1,8E-02| 1,6E+00| 7,9E+01

Pu-240

40 Jahre 3,9E+01| 5,0E+01| 9,1E-09| 7,8E-03| 2,1E-02| 1,8E+00| 9,1E+01

80 Jahre 3,9E+01| 5,0E+01| 4,5E-08| 3,8E-02| 2,1E-02| 1,8E+00| 9,0E+01

130 Jahre 3,9E+01| 5,0E+01| 8,9E-08| 7,5E-02| 2,0E-02| 1,8E+00| 9,0E+01

Pu-241

40 Jahre 2,6E+00| 3,3E+00| 8,6E-08| 5,4E-04| 1,4E-03| 1,2E-01| 6,0E+00

80 Jahre 3,8E-01| 4,8E-01| 6,2E-08| 3,9E-04| 2,0E-04| 1,8E-02| 8,7E-01

130 Jahre 3,4E-02| 43E-02]| 1,1E-08| 6,9E-05| 1,8E-05| 1,6E-03| 7,9E-02

Pu-242

40 Jahre 7,4E-02| 9,3E-02| 1,5E-11| 1,6E-05| 3,9E-05| 3,4E-03| 1,7E-01

80 Jahre 7,4E-02| 9,3E-02| 7,3E-11| 7,2E-05| 3,9E-05| 3,4E-03| 1,7E-01

130 Jahre 7,4E-02] 9,4E-02| 1,5E-10| 1,4E-04| 3,9E-05| 3,4E-03| 1,7E-01
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Tabelle 4-6: Nuklid- und pfadspezifische Strahlenexposition des Erwachsenen in mSv/a fur
Plutoniumisotope (Pu-Inventar: 28 kg, Lebensgewohnheiten analog AVV zu

§ 47 StrISchV)
Expositionspfad
Zeit ab Beginn | Trink- | Ingestion | Boden- | Inhalati- Vieh- Fisch- | Summe
des Absaufens | wasser nach |strahlung on tranke | verzehr
Bereg-
nung
Pu-238
40 Jahre 4,0E+00 | 9,5E+00 | 6,4E-09 | 3,5E-02 | 2,3E-02 | 1,7E+00 | 1,5E+01
80 Jahre 2,9E+00 | 6,9E+00 | 2,3E-08 | 1,3E-01 | 1,7E-02 | 1,2E+00 | 1,1E+01
130 Jahre 2,0E+00 | 4,7E+00 | 3,1E-08 | 1,7E-01 | 1,1E-02 | 8,4E-01 | 7,7E+00
Pu-239
40 Jahre 3,3E+00 | 7,8E+00 | 2,3E-09 | 2,9E-02 | 1,9E-02 | 1,4E+00 | 1,3E+01
80 Jahre 3,3E+00 | 7,9E+00 | 1,1E-08 | 1,4E-01 | 1,9E-02 | 1,4E+00 | 1,3E+01
130 Jahre 3,3E+00 | 7,9E+00 | 2,2E-08 | 2,8E-01 | 1,9E-02 | 1,4E+00 | 1,3E+01
Pu-240
40 Jahre 3,8E+00 | 9,1E+00 | 5,4E-09 | 3,3E-02 | 2,2E-02 | 1,6E+00 | 1,5E+01
80 Jahre 3,8E+00 | 9,1E+00 | 2,7E-08 | 1,6E-01 | 2,2E-02 | 1,6E+00 | 1,5E+01
130 Jahre 3,8E+00 | 9,1E+00 | 5,2E-08 | 3,2E-01 | 2,2E-02 | 1,6E+00 | 1,5E+01
Pu-241
40 Jahre 3,6E-01 | 8,6E-01 | 5,1E-08 | 3,3E-03 | 2,1E-03 | 1,5E-01 | 1,4E+00
80 Jahre 53E-02 | 1,3E-01 | 3,7E-08 | 24E-03 | 3,0E-04 | 2,3E-02 | 2,0E-01
130 Jahre 4,7E-03 | 1,1E-02 | 6,6E-09 | 4,2E-04 | 2,7E-05 | 2,0E-03 | 1,9E-02
Pu-242
40 Jahre 7,2E-03 | 1,7E-02 | 8,7E-12 | 6,0E-05 | 4,2E-05 | 3,1E-03 | 2,8E-02
80 Jahre 7,2E-03 | 1,7E-02 | 4,3E-11 | 3,0E-04 | 4,2E-05 | 3,1E-03 | 2,8E-02
130 Jahre 7,2E-03 | 1,7E-02 | 8,5E-11 | 5,8E-04 | 4,2E-05 | 3,1E-03 | 2,8E-02
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Tabelle 4-7: Strahlenexposition der einzelnen Referenzpersonen in mSv/a (Pu-Inventar:
28 kg, Lebensgewohnheiten analog AVV zu § 47 StrISchV)

Expositionspfad
Zeit ab Beginn | Trinkwas- | Ingestion Boden- Inhalation | Viehtranke | Fischver-
des Absaufens ser nach Be- | strahlung zehr

regnung

Referenzperson Alter <1 Jahr

40 Jahre 2,3E+02 | 3,0E+02 2,7E-05 4,4E-02 7,3E-01 2,3E+01

80 Jahre 2,1E+02 2,8E+02 5,2E-05 2,0E-01 5,1E-01 2,1E+01

130 Jahre 1,9E+02 2,5E+02 3,7E-05 3,5E-01 4,0E-01 1,9E+01

Referenzperson Alter > 1 bis <2 Jahre

40 Jahre 1,2E+01 6,0E+01 2,5E-05 7,4E-02 7,0E-01 1,7E+01

80 Jahre 1,0E+01 5,4E+01 4,9E-05 3,3E-01 4,0E-01 1,4E+01

130 Jahre 9,2E+00 | 4,7E+01 3,5E-05 5,9E-01 2,6E-01 1,2E+01

Referenzperson Alter > 2 bis <7 Jahre

40 Jahre 8,6E+00 6,9E+01 2,2E-05 8,7E-02 7,0E-01 1,3E+01

80 Jahre 7,7E+00 | 6,3E+01 4,2E-05 3,9E-01 4,1E-01 1,0E+01

130 Jahre 6,9E+00 5,56E+01 3,0E-05 7,0E-01 2,6E-01 8,9E+00

Referenzperson Alter > 7 bis <12 Jahre

40 Jahre 1,1E+01 6,7E+01 2,0E-05 1,3E-01 8,4E-01 1,7E+01

80 Jahre 9,5E+00 6,0E+01 3,9E-05 5,7E-01 4,7E-01 1,3E+01

130 Jahre 8,5E+00 | 5,2E+01 2,8E-05 1,0E+00 2,9E-01 1,1E+01

Referenzperson Alter > 12 bis <17 Jahre

40 Jahre 1,4E+01 6,8E+01 1,8E-05 1,5E-01 1,1E+00 1,9E+01

80 Jahre 1,2E+01 6,0E+01 3,6E-05 6,7E-01 6,1E-01 1,4E+01

130 Jahre 1,0E+01 5,0E+01 2,5E-05 1,2E+00 3,6E-01 1,1E+01

Referenzperson Alter > 17 Jahre

40 Jahre 2,2E+01 5,6E+01 1,7E-05 1,8E-01 8,3E-01 2,6E+01

80 Jahre 2,0E+01 5,0E+01 3,2E-05 8,1E-01 4,3E-01 2,0E+01

130 Jahre 1,8E+01 4,4E+01 2,3E-05 1,4E+00 2,4E-01 1,7E+01




Unterstiitzung des BMU bei der 61 @ Oko-Institut e.V.
Aufsicht tber Betrieb und Stillle- Freiburg, Darmstadt, Berlin
gung der Asse — AP A10

Tabelle 4-8: Nuklid- und pfadspezifische Strahlenexposition des Kleinkinds (Alter < 1 Jahr) in
mSv/a (Pu-Inventar: 11,8 kg, Lebensgewohnheiten analog Berechnungsgrund-
lagen Bergbau)

Expositionspfad
Zeit ab Beginn | Trink- | Ingestion | Boden- | Inhalati- Vieh- Fisch- | Summe
des Absaufens | wasser nach |strahlung on tranke | verzehr
Bereg-
nung
Ni-63

40 Jahre 7,7E-02 | 3,0E-02 | 0,0E-00 | 1,9E-06 | 6,2E-03 | 9,0E-03 | 1,2E-01

80 Jahre 5,8E-02 | 2,8E-02 | 0,0E-00 | 6,9E-06 | 4,7E-03 | 6,8E-03 | 9,8E-02

130 Jahre 4,1E-02 | 2,3E-02 | 0,0E-00 | 9,6E-06 | 3,3E-03 | 4,8E-03 | 7,3E-02

Sr-90

40 Jahre 2,2E+00 | 1,6E+00 | 0,0E-00 | 2,5E-05 | 3,5E-02 | 7,6E-02 | 3,8E+00

80 Jahre 8,3E-01 | 1,1E+00 | 0,0E-00 | 1,9E-05 | 1,4E-02 | 2,9E-02 | 2,0E+00

130 Jahre 2,5E-01 | 3,9E-01 | 0,0E-00 | 5,9E-06 | 4,1E-03 | 8,8E-03 | 6,5E-01

Cs-137

40 Jahre 3,6E-01 | 1,5E-01 | 2,9E-06 | 1,5E-05 | 2,3E-02 | 7,0E-02 | 6,0E-01

80 Jahre 1,4E-01 | 8,5E-02 | 5,3E-06 | 2,6E-05 | 9,2E-03 | 2,8E-02 | 2,6E-01

130 Jahre 4,5E-02 | 3,6E-02 | 3,1E-06 | 1,4E-05 | 2,9E-03 | 8,8E-03 | 9,2E-02

Ra-228

40 Jahre 9,4E-01 | 3,6E-01 | 0,0E-00 | 1,2E-05 | 2,3E-02 | 1,1E-02 | 1,3E+00

80 Jahre 9,4E-01 | 3,6E-01 | 0,0E-00 | 1,2E-05 | 2,3E-02 | 1,1E-02 | 1,4E+00

130 Jahre 9,4E-01 | 3,6E-01 | 0,0E-00 | 1,2E-05 | 2,3E-02 | 1,1E-02 | 1,4E+00

Th-228

40 Jahre 1,2E-01 | 4,4E-02 | 0,0E-00 | 4,0E-05 | 2,5E-05 | 4,1E-03 | 1,6E-01

80 Jahre 1,2E-01 | 4,4E-02 | 0,0E-00 | 4,0E-05 | 2,5E-05 | 4,1E-03 | 1,6E-01

130 Jahre 1,2E-01 | 4,4E-02 | 0,0E-00 | 4,0E-05 | 2,5E-05 | 4,1E-03 | 1,6E-01

Th-232

40 Jahre 1,4E-01 | 5,4E-02 | 1,1E-10 | 5,8E-05 | 3,1E-05 | 5,0E-03 | 2,0E-01

80 Jahre 1,4E-01 | 5,4E-02 | 5,6E-10 | 2,8E-04 | 3,1E-05 | 5,0E-03 | 2,0E-01

130 Jahre 1,4E-01 | 5,5E-02 | 1,1E-09 | 5,6E-04 | 3,1E-05 | 5,0E-03 | 2,0E-01

Pu-238

40 Jahre 9,0E+00 | 3,4E+00 | 5,3E-10 | 3,6E-03 | 2,4E-03 | 8,4E-02 | 1,2E+01

80 Jahre 6,6E+00 | 2,5E+00 | 1,9E-09 | 1,3E-02 | 1,7E-03 | 6,1E-02 | 9,1E+00

130 Jahre 4,4E+00 | 1,7E+00 | 2,6E-09 | 1,7E-02 | 1,2E-03 | 4,1E-02 | 6,2E+00

Pu-239

40 Jahre 7,2E+00 | 2,7E+00 | 1,8E-10 | 2,9E-03 | 1,9E-03 | 6,7E-02 | 9,9E+00

80 Jahre 7,2E+00 | 2,7E+00 | 9,1E-10 | 1,4E-02 | 1,9E-03 | 6,7E-02 | 9,9E+00

130 Jahre 7,2E+00 | 2,7E+00 | 1,8E-09 | 2,8E-02 | 1,9E-03 | 6,7E-02 | 1,0E+01

Pu-240

40 Jahre 8,2E+00 | 3,1E+00 | 4,4E-10 | 3,3E-03 | 2,2E-03 | 7,7E-02 | 1,1E+01

80 Jahre 8,2E+00 | 3,1E+00 | 2,2E-09 | 1,6E-02 | 2,2E-03 | 7,6E-02 | 1,1E+01

130 Jahre 8,2E+00 | 3,1E+00 | 4,3E-09 | 3,2E-02 | 2,1E-03 | 7,6E-02 | 1,1E+01

Pu-241

40 Jahre 56E-01 | 2,1E-01 | 4,1E-09 | 2,3E-04 | 1,4E-04 | 5,1E-03 | 7,6E-01

80 Jahre 8,0E-02 | 3,0E-02 | 3,0E-09 | 1,7E-04 | 2,1E-05 | 7,5E-04 | 1,1E-01

130 Jahre 7,2E-03 | 2,7E-03 | 54E-10 | 2,9E-05 | 1,9E-06 | 6,7E-05 | 1,0E-02




Unterstiitzung des BMU bei der 62 @ Oko-Institut e.V.
Aufsicht tber Betrieb und Stillle- Freiburg, Darmstadt, Berlin
gung der Asse — AP A10

Tabelle 4-8 — Fortsetzung

Expositionspfad
Zeit ab Beginn | Trink- | Ingestion | Boden- | Inhalati- Vieh- Fisch- | Summe
des Absaufens | wasser nach |strahlung on tranke | verzehr
Bereg-
nung
Am-241

40 Jahre 3,9E+01 | 1,5E+01 | 8,5E-08 | 1,5E-02 | 2,3E-02 | 1,1E+00 | 5,5E+01

80 Jahre 3,7E+01 | 1,4E+01 | 3,9E-07 | 7,0E-02 | 2,2E-02 | 1,1E+00 | 5,3E+01

130 Jahre 3,6E+01 | 1,3E+01 | 7,1E-07 | 1,3E-01 | 2,1E-02 | 1,0E+00 | 5,1E+01

Tabelle 4-9: Nuklid- und pfadspezifische Strahlenexposition des Erwachsenen in mSv/a (Pu-
Inventar: 11,8 kg, Lebensgewohnheiten analog Berechnungsgrundlagen Berg-

bau)
Expositionspfad
Zeit ab Beginn | Trink- | Ingestion | Boden- | Inhalati- Vieh- Fisch- | Summe
des Absaufens | wasser nach |strahlung on tranke | verzehr
Bereg-
nung
Ni-63

40 Jahre 1,2E-02 | 6,6E-03 | 0,0E-00 | 3,7E-06 | 1,9E-03 | 1,3E-02 | 3,3E-02

80 Jahre 8,9E-03 | 6,0E-03 | 0,0E-00 | 1,4E-05 | 1,4E-03 | 9,6E-03 | 2,6E-02

130 Jahre 6,3E-03 | 5,1E-03 | 0,0E-00 | 1,9E-05 | 1,0E-03 | 6,8E-03 | 1,9E-02

Sr-90

40 Jahre 4,3E-01 | 4,3E-01 | 0,0E-00 | 6,9E-05 | 1,4E-02 | 1,4E-01 | 1,0E+00

80 Jahre 1,7E-01 | 3,1E-01 | 0,0E-00 | 5,3E-05 | 5,6E-03 | 5,3E-02 | 5,4E-01

130 Jahre 5,0E-02 | 1,1E-01 | O,0E-00 | 1,7E-05 | 1,7E-03 | 1,6E-02 | 1,8E-01

Cs-137

40 Jahre 3,6E-01 | 2,1E-01 | 1,8E-06 | 3,9E-05 | 1,3E-01 | 6,5E-01 | 1,3E+00

80 Jahre 1,4E-01 | 1,2E-01 | 3,3E-06 | 6,8E-05 | 5,1E-02 | 2,6E-01 | 5,7E-01

130 Jahre 4,5E-02 | 5,1E-02 | 1,9E-06 | 3,7E-05 | 1,6E-02 | 8,2E-02 | 1,9E-01

Ra-228

40 Jahre 3,6E-02 | 1,9E-02 | 0,0E-00 | 3,0E-05 | 1,8E-03 | 3,8E-03 | 6,0E-02

80 Jahre 3,5E-02 | 1,9E-02 | 0,0E-00 | 3,0E-05 | 1,8E-03 | 3,8E-03 | 6,0E-02

130 Jahre 3,5E-02 | 1,9E-02 | 0,0E-00 | 3,0E-05 | 1,8E-03 | 3,8E-03 | 6,0E-02

Th-228

40 Jahre 3,7E-03 | 2,0E-03 | 0,0E-00 | 7,4E-05 | 7,4E-06 | 1,2E-03 | 6,9E-03

80 Jahre 3,7E-03 | 2,0E-03 | 0,0E-00 | 7,4E-05 | 7,4E-06 | 1,2E-03 | 6,9E-03

130 Jahre 3,7E-03 | 2,0E-03 | 0,0E-00 | 7,4E-05 | 7,4E-06 | 1,2E-03 | 6,9E-03

Th-232

40 Jahre 1,2E-02 | 6,3E-03 | 6,6E-11 | 2,0E-04 | 2,4E-05 | 3,8E-03 | 2,2E-02

80 Jahre 1,2E-02 | 6,3E-03 | 3,3E-10 | 1,0E-03 | 2,4E-05 | 3,8E-03 | 2,3E-02

130 Jahre 1,2E-02 | 6,4E-03 | 6,5E-10 | 2,0E-03 | 2,4E-05 | 3,8E-03 | 2,4E-02

Pu-238

40 Jahre 8,4E-01 | 4,5E-01 | 3,1E-10 | 1,5E-02 | 2,4E-03 | 7,2E-02 | 1,4E+00

80 Jahre 6,2E-01 | 3,3E-01 | 1,1E-09 | 5,3E-02 | 1,8E-03 | 5,3E-02 | 1,1E+00

130 Jahre 4,2E-01 | 2,2E-01 | 1,6E-09 | 7,1E-02 | 1,2E-03 | 3,6E-02 | 7,5E-01
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Tabelle 4-9 — Fortsetzung

Expositionspfad
Zeit ab Beginn | Trink- | Ingestion| Boden- | Inhalati- Vieh- Fisch- | Summe
des Absaufens | wasser nach |strahlung on tranke | verzehr
Bereg-
nung

Pu-239
40 Jahre 7,0E-01 | 3,7E-01 | 1,0E-10 | 1,2E-02 | 2,0E-03 | 6,0E-02 | 1,1E+00
80 Jahre 6,9E-01 | 3,7E-01 | 5,4E-10 | 6,0E-02 | 2,0E-03 | 6,0E-02 | 1,2E+00
130 Jahre 6,9E-01 | 3,8E-01 | 1,0E-09 | 1,2E-01 | 2,0E-03 | 5,9E-02 | 1,3E+00

Pu-240
40 Jahre 8,0E-01 | 4,3E-01 | 2,6E-10 | 1,4E-02 | 2,3E-03 | 6,9E-02 | 1,3E+00
80 Jahre 8,0E-01 | 4,3E-01 | 1,2E-09 | 6,9E-02 | 2,3E-03 | 6,8E-02 | 1,4E+00
130 Jahre 7,9E-01 | 4,3E-01 | 2,5E-09 | 1,3E-01 | 2,3E-03 | 6,8E-02 | 1,4E+00

Pu-241
40 Jahre 7,7E-02 | 41E-02 | 2,4E-09 | 1,4E-03 | 2,2E-04 | 6,6E-03 | 1,3E-01
80 Jahre 1,1E-02 | 6,0E-03 | 1,8E-09 | 1,0E-03 | 3,2E-05 | 9,6E-04 | 1,9E-02
130 Jahre 1,0E-03 | 5,5E-04 | 3,2E-10 | 1,8E-04 | 2,9E-06 | 8,7E-05 | 1,8E-03

Am-241
40 Jahre 3,4E+00 | 1,8E+00 | 4,9E-08 | 6,0E-02 | 1,8E-02 | 9,2E-01 | 6,3E+00
80 Jahre 3,3E+00 | 1,8E+00 | 2,3E-07 | 2,8E-01 | 1,7E-02 | 8,9E-01 | 6,3E+00
130 Jahre 3,1E+00 | 1,7E+00 | 4,1E-07 | 5,0E-01 | 1,6E-02 | 8,2E-01 | 6,1E+00




Unterstiitzung des BMU bei der 64 @ Oko-Institut e.V.
Aufsicht tber Betrieb und Stillle- Freiburg, Darmstadt, Berlin
gung der Asse — AP A10

Tabelle 4-10: Strahlenexposition der einzelnen Referenzpersonen in mSv/a (Pu-Inventar:
11,8 kg, Lebensgewohnheiten analog Berechnungsgrundlagen Bergbau)

Expositionspfad
Zeit ab Beginn | Trinkwas- | Ingestion Boden- Inhalation | Viehtranke | Fischver-
des Absaufens ser nach Be- | strahlung zehr

regnung

Referenzperson Alter <1 Jahr

40 Jahre 6,8E+01 2,6E+01 3,0E-06 2,5E-02 1,2E-01 1,6E+00

80 Jahre 6,2E+01 2,4E+01 5,8E-06 1,1E-01 8,3E-02 1,4E+00

130 Jahre 5,6E+01 2,2E+01 3,9E-06 2,1E-01 6,4E-02 1,3E+00

Referenzperson Alter > 1 bis <2 Jahre

40 Jahre 3,6E+00 | 5,4E+00 2,8E-06 4,3E-02 1,2E-01 1,3E+00

80 Jahre 3,1E+00 | 4,9E+00 5,4E-06 1,9E-01 6,8E-02 1,0E+00

130 Jahre 2,7E+00 | 4,2E+00 3,7E-06 3,5E-01 4,3E-02 8,4E-01

Referenzperson Alter > 2 bis <7 Jahre

40 Jahre 2,6E+00 | 5,3E+00 2,4E-06 5,0E-02 1,3E-01 9,4E-01

80 Jahre 2,3E+00 | 4,8E+00 4,7E-06 2,2E-01 7,2E-02 7,3E-01

130 Jahre 2,0E+00 | 4,1E+00 3,2E-06 4,0E-01 4,4E-02 6,1E-01

Referenzperson Alter > 7 bis £ 12 Jahre

40 Jahre 3,4E+00 | 5,3E+00 2,2E-06 7,3E-02 1,6E-01 1,3E+00

80 Jahre 2,9E+00 | 4,6E+00 4,3E-06 3,3E-01 8,4E-02 9,5E-01

130 Jahre 2,5E+00 | 3,8E+00 3,0E-06 5,9E-01 4,9E-02 7,6E-01

Referenzperson Alter > 12 bis <17 Jahre

40 Jahre 4,4E+00 | 5,3E+00 2,0E-06 8,6E-02 2,2E-01 1,5E+00

80 Jahre 3,6E+00 | 4,6E+00 4,0E-06 3,9E-01 1,1E-01 1,0E+00

130 Jahre 3,1E+00 | 3,6E+00 2,7E-06 6,9E-01 6,3E-02 7,9E-01

Referenzperson Alter > 17 Jahre

40 Jahre 6,8E+00 3,8E+00 1,9E-06 1,0E-01 1,7E-01 2,0E+00

80 Jahre 5,8E+00 | 3,4E+00 3,6E-06 4,7E-01 8,4E-02 1,4E+00

130 Jahre 5,2E+00 | 2,9E+00 2,4E-06 8,3E-01 4,3E-02 1,1E+00
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Tabelle 4-11: Nuklid- und pfadspezifische Strahlenexposition des Kleinkinds (Alter < 1 Jahr)
in mSv/a fur Plutoniumisotope (Pu-Inventar: 28 kg, Lebensgewohnheiten ana-
log Berechnungsgrundlagen Bergbau)

Expositionspfad
Zeit ab Beginn | Trink- | Ingestion| Boden- | Inhalati- Vieh- Fisch- | Summe
des Absaufens | wasser nach |strahlung on tranke | verzehr
Bereg-
nung
Pu-238
40 Jahre 2,1E+01 | 8,0E+00 | 1,2E-09 | 8,5E-03 | 5,6E-03 | 2,0E-01 | 2,9E+01
80 Jahre 1,5E+01 | 5,8E+00 | 4,5E-09 | 3,1E-02 | 4,1E-03 | 1,4E-01 | 2,2E+01
130 Jahre 1,0E+01 | 3,9E+00 | 6,0E-09 | 4,1E-02 | 2,7E-03 | 9,7E-02 | 1,4E+01
Pu-239
40 Jahre 1,7E+01 | 6,4E+00 | 44E-10 | 6,8E-03 | 4,5E-03 | 1,6E-01 | 2,4E+01
80 Jahre 1,7E+01 | 6,4E+00 | 2,2E-09 | 3,3E-02 | 4,4E-03 | 1,6E-01 | 2,4E+01
130 Jahre 1,7E+01 | 6,4E+00 | 4,3E-09 | 6,6E-02 | 4,4E-03 | 1,6E-01 | 2,4E+01
Pu-240
40 Jahre 2,0E+01 | 7,3E+00 | 1,0E-09 | 7,8E-03 | 5,1E-03 | 1,8E-01 | 2,7E+01
80 Jahre 2,0E+01 | 7,3E+00 | 5,2E-09 | 3,8E-02 | 5,1E-03 | 1,8E-01 | 2,7E+01
130 Jahre 1,9E+01 | 7,3E+00 | 1,0E-08 | 7,5E-02 | 5,1E-03 | 1,8E-01 | 2,7E+01
Pu-241
40 Jahre 1,3E+00 | 4,8E-01 | 9,8E-09 | 5,4E-04 | 3,4E-04 | 1,2E-02 | 1,8E+00
80 Jahre 1,9E-01 | 7,1E-02 | 7,1E-09 | 3,9E-04 | 4,9E-05 | 1,8E-03 | 2,6E-01
130 Jahre 1,7E-02 | 6,4E-03 | 1,2E-09 | 6,9E-05 | 4,5E-06 | 1,6E-04 | 2,4E-02
Pu-242
40 Jahre 3,7E-02 | 1,4E-02 | 1,7E-12 | 1,5E-05 | 9,7E-06 | 3,4E-04 | 5,1E-02
80 Jahre 3,7E-02 | 1,4E-02 | 8,4E-12 | 7,2E-05 | 9,7E-06 | 3,4E-04 | 5,1E-02
130 Jahre 3,7E-02 | 14E-02 | 1,7E-11 | 1,4E-04 | 9,7E-06 | 3,4E-04 | 5,1E-02




Unterstiitzung des BMU bei der 66 @ Oko-Institut e.V.
Aufsicht tber Betrieb und Stillle- Freiburg, Darmstadt, Berlin
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Tabelle 4-12: Nuklid- und pfadspezifische Strahlenexposition des Erwachsenen in mSv/a fur
Plutoniumisotope und Am-241 (Pu-Inventar: 28 kg, Lebensgewohnheiten ana-
log Berechnungsgrundlagen Bergbau)

Expositionspfad
Zeit ab Beginn | Trink- | Ingestion | Boden- | Inhalati- Vieh- Fisch- | Summe
des Absaufens | wasser nach |strahlung on tranke | verzehr
Bereg-
nung
Pu-238

40 Jahre 2,0E+00 | 1,1E+00 | 7,3E-10 | 3,5E-02 | 5,8E-03 | 1,7E-01 | 3,3E+00

80 Jahre 1,5E+00 | 7,8E-01 | 2,7E-09 | 1,3E-01 | 4,2E-03 | 1,2E-01 | 2,5E+00

130 Jahre 9,8E-01 | 5,3E-01 | 3,6E-09 | 1,7E-01 | 2,8E-03 | 8,4E-02 | 1,8E+00

Pu-239

40 Jahre 1,6E+00 | 8,8E-01 | 2,6E-10 | 2,9E-02 | 4,8E-03 | 1,4E-01 | 2,7E+00

80 Jahre 1,6E+00 | 8,8E-01 | 1,2E-09 | 1,4E-01 | 4,8E-03 | 1,4E-01 | 2,8E+00

130 Jahre 1,6E+00 | 8,9E-01 | 2,5E-09 | 2,8E-01 | 4,7E-03 | 1,4E-01 | 3,0E+00

Pu-240

40 Jahre 1,9E+00 | 1,0E+00 | 6,1E-10 | 3,3E-02 | 5,5E-03 | 1,6E-01 | 3,1E+00

80 Jahre 1,9E+00 | 1,0E+00 | 3,0E-09 | 1,6E-01 | 5,5E-03 | 1,6E-01 | 3,2E+00

130 Jahre 1,9E+00 | 1,0E+00 | 6,0E-09 | 3,2E-01 | 5,4E-03 | 1,6E-01 | 3,4E+00

Pu-241

40 Jahre 1,8E-01 | 9,6E-02 | 5,8E-09 | 3,3E-03 | 5,2E-04 | 1,5E-02 | 3,0E-01

80 Jahre 2,6E-02 | 1,4E-02 | 4,2E-09 | 2,4E-03 | 7,6E-05 | 2,3E-03 | 4,5E-02

130 Jahre 2,4E-03 | 1,3E-03 | 7,5E-10 | 4,2E-04 | 6,9E-06 | 2,0E-04 | 4,3E-03

Pu-242

40 Jahre 3,6E-03 | 1,9E-03 | 9,9E-13 | 6,0E-05 | 1,0E-05 | 3,1E-04 | 5,9E-03

80 Jahre 3,6E-03 | 1,9E-03 | 4,9E-12 | 3,0E-04 | 1,0E-05 | 3,1E-04 | 6,1E-03

130 Jahre 3,6E-03 | 1,9E-03 | 9,7E-12 | 5,8E-04 | 1,0E-05 | 3,1E-04 | 6,4E-03
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Tabelle 4-13: Strahlenexposition der einzelnen Referenzpersonen in mSv/a (Pu-Inventar:
28 kg, Lebensgewohnheiten analog Berechnungsgrundlagen Bergbau)

Expositionspfad
Zeit ab Beginn | Trinkwas- | Ingestion Boden- Inhalation | Viehtranke | Fischver-
des Absaufens ser nach Be- | strahlung zehr

regnung

Referenzperson Alter <1 Jahr

40 Jahre 1,2E+02 | 4,4E+01 3,0E-06 4,4E-02 1,4E-01 2,3E+00

80 Jahre 1,1E+02 4,1E+01 5,9E-06 2,0E-01 9,9E-02 2,1E+00

130 Jahre 9,6E+01 3,7E+01 4,2E-06 3,5E-01 7,9E-02 1,9E+00

Referenzperson Alter > 1 bis <2 Jahre

40 Jahre 5,8E+00 | 8,5E+00 2,8E-06 7,4E-02 1,3E-01 1,7E+00

80 Jahre 5,1E+00 7,8E+00 5,6E-06 3,3E-01 7,2E-02 1,4E+00

130 Jahre 4,6E+00 7,0E+00 3,9E-06 5,9E-01 4,7E-02 1,2E+00

Referenzperson Alter > 2 bis <7 Jahre

40 Jahre 4,3E+00 | 8,5E+00 2,5E-06 8,7E-02 1,4E-01 1,3E+00

80 Jahre 3,9E+00 7,8E+00 4,8E-06 3,9E-01 8,3E-02 1,0E+00

130 Jahre 3,5E+00 6,9E+00 3,4E-06 7,0E-01 5,4E-02 8,9E-01

Referenzperson Alter > 7 bis <12 Jahre

40 Jahre 5,4E+00 8,2E+00 2,3E-06 1,3E-01 1,7E-01 1,7E+00

80 Jahre 4,8E+00 | 7,3E+00 4,5E-06 5,7E-01 9,6E-02 1,3E+00

130 Jahre 4,3E+00 | 6,3E+00 3,2E-06 1,0E+00 6,0E-02 1,1E+00

Referenzperson Alter > 12 bis <17 Jahre

40 Jahre 6,9E+00 7,9E+00 2,1E-06 1,5E-01 2,3E-01 1,9E+00

80 Jahre 5,9E+00 7,0E+00 4,1E-06 6,7E-01 1,3E-01 1,4E+00

130 Jahre 5,2E+00 | 5,8E+00 2,8E-06 1,2E+00 7,5E-02 1,1E+00

Referenzperson Alter > 17 Jahre

40 Jahre 1,1E+01 6,2E+00 1,9E-06 1,8E-01 1,9E-01 2,6E+00

80 Jahre 9,9E+00 | 5,6E+00 3,7E-06 8,1E-01 9,8E-02 2,0E+00

130 Jahre 8,9E+00 | 4,9E+00 2,6E-06 1,4E+00 5,6E-02 1,7E+00
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5 Strahlenexposition unter Berticksichtigung von
Loslichkeitsgrenzen und Transportrechnung
(Szenario 1)

Im folgenden Kapitel werden die Ergebnisse der Berechnung von Strahlenexpositi-
onen angegeben, die die Ldslichkeitsgrenzen von Radionukliden in der Salzlésung
(siehe Kapitel 3.1.1) sowie die Verzégerung und Rickhaltung beim Transport durch
das Deckgebirge einbeziehen. In Kapitel 5.1 wird zunachst die Herangehensweise
bei der Ermittlung der Sensitivitat durch Variierung einzelner Parameter erlautert.
Die Beispiele der Berechnungen zum Nuklidtransport im Deckgebirge werden im
Kapitel 5.2 diskutiert. In Kapitel 5.3 werden die Vorgehensweise und Ergebnisse der
darauf aufbauenden Dosisermittiungen dargestellt. Kapitel 5.4 enthalt die Ergebnis-
se der Berechnung der Dosen fir drei Falle unter Annahme verschiedener Aus-
pressraten, sowie die sich daraus ergebenden Abstandsgeschwindigkeiten sowie
Auspresszeiten.

5.1 Variierung der Parameter

Die im Kapitel 3 definierten Parameter wurden so variiert, dass der Einfluss ver-
schiedener— auch weniger realistischer— Parameterkombinationen auf die resultie-
rende Dosis ermittelt und im Vergleich dargestellt werden kann.

Es wurde zunachst die Sensitivitdt der resultierenden Aktivitdtskonzentration im
Hinblick auf stufenweise erhdhte Werte der Abstandsgeschwindigkeiten ermittelt.
Wegen dem unterschiedlichen Transportverhalten einzelner Radionuklide wurden
die Berechnungen flir lange Zeitspannen (siehe Kapitel 5.2) durchgefiihrt, um auch
das Verhalten wenig mobiler aber langlebiger Radionuklide abbilden zu kénnen. Es
wurde die Annahme getroffen, dass die Abstandsgeschwindigkeit Gber die gesamte
jeweils betrachtete Zeitspanne konstant bleibt, was vor allem bei den héheren Ab-
standsgeschwindigkeiten nicht der Realitat entspricht, da abhangig von der Aus-
pressrate von Lésung aus dem Grubengebaude nach einer gewissen Zeit die Kon-
vektion abgeschlossen ist und damit auch kein Druck mehr besteht, der zu einer
Auspressung mit hoher Abstandsgeschwindigkeit fuhren kdonnte .

Alle Berechnungen wurden gesondert fir alle relevanten Gesteinsschichten der
Transportpfade unter der Annahme durchgefiuhrt, dass sich die jeweilige Schicht
Uber die gesamte Pfadlange erstreckt. Darauf basierend wurde die kritische Schicht
als die Schicht mit den hdchsten Werten der Aktivitdtskonzentration identifiziert und
konservativ den Schlussfolgerungen zugrunde gelegt. Im Weiteren werden die Er-
gebnisse primar im Bezug auf den kirzeren Pfad | présentiert, der sich bei diesem
Vorgehen insgesamt als der kritische zeigt.

Fur die kritische Gesteinsschicht und ausgewahlte Abstandsgeschwindigkeiten wur-
den dann Berechnungen der Strahlenexposition durchgefihrt. Dabei wurden als
Variation der radiodkologischen Berechnungen sowohl Lebensgewohnheiten der
Referenzpersonen gemal der AVV zu § 47 StriISchV als auch nach den Berech-
nungsgrundlagen Bergbau zugrunde gelegt (siehe Kapitel 5.3).
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5.2 Berechnungem zum Transport im Deckgebirge -
Sensitivitat resultierender Aktivitdtskonzentrationen bei
Variierung der Abstandsgeschwindigkeiten

Die Ergebnisse der Berechnungen fiir den Transport von Radionukliden anhand der
in Kapitel 3 dargestellten Modellierung und Parameterwahl werden nachfolgend an
einigen Beispielen im Vergleich dargestellt, um die Einfliisse verschiedener Rand-
bedingungen und Parameter diskutieren zu kbnnen.

Fur die Berechnungen wurde vom nach oben korrigierten Plutoniuminventar von
28 kg ausgegangen (siehe Kapitel 2) und dessen vollstandiger Eintrag in die Losung
angenommen. Beim Transport entlang einer Stérung muss die Sorption nicht derje-
nigen im homogenen Gestein entsprechen, sondern kann geringer sein. Au3erdem
sind, insbesondere bei Aktiniden, kolloidale Transportmechanismen bekannt. Um
die Wirkung der Sorption insgesamt nicht zu Uberschatzen wurden daher fur Pluto-
nium in den Berechnungen nicht die hohen Werte der Sorptionskoeffizienten nach
/INE 2010/ angesetzt, sondern die niedrigen Sorptionskoeffizienten des Strontiums
(siehe Kapitel 3.1.6.2). Je nach Gesteinsschicht sind die Sorptionskoeffizienten des
Plutoniums dann bis zu drei GroRenordnungen niedriger. Dies ist bei der Interpreta-
tion der in den Abbildungen 5-1 bis 5-4 prasentierten Ergebnisse zu beachten.

Ermittelt wurde auch, welche Radionuklide in welchen Zeitrdumen die Aktivitatskon-
zentration im Grundwasser dominieren. Dazu wurden zunachst Berechnungen fir
Zeitraume bis zu 100.000 Jahren in Zeitschritten von 1000 Jahren durchgefihrt und
diese dann weiter verfeinert.

Zu welchen Zeiten die radiologisch relevanten Radionuklide Pu-239 und Pu-240 in
Abhangigkeit von der Abstandsgeschwindigkeit zur Aktivitdtskonzentration beitra-
gen, wird in den Abbildungen 5-1 bis 5-4 demonstriert. Abbildung 5-1 zeigt den zeit-
lichen Konzentrationsverlauf fir Pu-239 am Ubergang in das oberflichennahe
Grundwasser uber den Pfad | bei der Abstandsgeschwindigkeit von 1 m/a. Variiert
sind die Parameter der einzelnen Gesteinsschichten im Deckgebirge der Asse (sie-
he Tabelle 3-2), wobei jeweils angenommen wird, dass sich die Gesteinsschicht mit
ihren Eigenschaften ber die gesamte Lange des Pfades | erstreckt. Es wurde da-
von ausgegangen, dass sich die Abstandsgeschwindigkeit zeitlich und raumlich
nicht andert; andernfalls ware die gewahlte 1D-Modellierung nach Gleichung (3.1)
nicht anwendbar. In Abbildung 5-2 sind die entsprechenden Ergebnisse flur eine
Abstandsgeschwindigkeit von 0,3 m/a aufgetragen.

Der Vergleich der Abbildungen zeigt, wie eine hdhere Abstandsgeschwindigkeit zu
hoheren maximalen Konzentrationen fihrt, die zeitlich friiher eintreten. Bei der In-
terpretation der Abbildungen ist zu beachten, dass die Kurvenverlaufe zwischen den
einzelnen eingezeichneten Punkten Interpolationen darstellen.

In Abbildung 5-3 sind fur die Abstandsgeschwindigkeit von 1 m/a die Konzentratio-
nen von Pu-240 Uber die Zeit aufgetragen. Der Vergleich der Konzentrationen flr
das Nuklid Pu-240 (Halbwertszeit 6560 Jahre) mit denen fur das Nuklid Pu-239
(Halbwertszeit 24.100 Jahre, Abbildung 5-1) zeigt, wie zeitlich sehr entfernte Kon-
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zentrationen, hier insbesondere im Gestein mo, beim kurzerlebigen Nuklid durch
dessen Zerfall reduziert werden.

In Abbildung 5-4 ist die Abstandsgeschwindigkeit auf 6 m/a angehoben. Eine solche
hohe Abstandsgeschwindigkeit ist Uber lange Zeitraume (deutlich langer als das
Auspressen von Lésung aus dem Grubengebaude durch dessen Konvektion) eher
unwahrscheinlich. Siehe dazu auch Beschreibung zu den drei Rechenfallen in Kapi-
tel 5.4, wo Werte der Abstandsgeschwindigkeiten entsprechend angenommenen
Auspressraten abgeleitet wurden. Hierbei ergibt sich aus der Auspressrate nach
/GRS 2009/ von 10.000 m%a eine Abstandsgeschwindigkeit von 10 m/a. Dieser
Wert wird flr 130 Jahren konstant gehalten — bis zum Erschopfen des auspressba-
ren Porenvolumens. In der Realitdt kommt es aber durch den voranschreitenden
Druckausgleich zu einer Reduktion der Abstandsgeschwindigkeiten mit der Zeit.
Des Weiteren ist auch die Annahme der konstanten Geschwindigkeit entlang der
ganzen Fliessstrecke in der fast ausschlielich vertikalen Richtung sehr konservativ.
Das Beispiel soll hier aber demonstrieren, dass die Maxima der Konzentration im
Zeitbereich bis 15.000 Jahren sich gegentber Abbildung 5-2 kaum verandern, wohl
aber zu spateren Zeiten, da dann aufgrund der deutlich geringeren Reduzierung
durch radioaktiven Zerfall auch deutlich h6here Konzentrationen méglich waren.

Die Abbildungen 5-5 bis 5-7 beziehen sich immer auf das Gestein mm2, da sich die
diskutierten Effekte, insbesondere die unterschiedlichen Zeitverlaufe und Maxima,
fur dieses Gestein am besten demonstrieren lassen. Von der moglichen Strahlen-
exposition her ist dieses Gestein dagegen nicht immer das unglnstigste, sondern in
der Regel das Gestein mu1-3.

Die verfeinerten Berechnungen fiir die ersten 1.000 Jahre haben gezeigt, dass in
diesem Zeitraum die Radionuklide CI-36, Ni-63 (in einigen Fallen Ni-59), Tc-99 und
Th-232 die Aktivitdtskonzentration im oberflachennahen Grundwasser dominieren.
Bei der Abstandsgeschwindigkeit von 0,03 m/a werden die ersten Maxima, domi-
niert von CI-36, erst nach 8.000 Jahren erreicht und nach 33.000 Jahren zeigt sich
die Dominanz von Tc-99 (siehe Abbildung 5-5). Bei der Erhdhung der Abstandsge-
schwindigkeit auf 0,3 m/a wird das Maximum nach 610 Jahren erreicht, wobei Ni-63
dominiert (Abbildung 5-6). Fur die Abstandsgeschwindigkeit von 1 m/a ergeben sich
fur den Pfad | die Maxima der Aktivitdtskonzentrationen nach 300 Jahren (Abbildung
5-7). In der Abbildung 5-8 werden fiir die gleiche Abstandsgeschwindigkeit aber
Uber einen Zeitraum von 40.000 Jahren entsprechende Berechnungsergebnisse
gezeigt, um die zeitliche Verschiebung des Beitrages von Pu-239 und Pu-240 zu
demonstrieren. Daraus ist ersichtlich, dass erst nach 23.000 Jahren weitere Maxima
der Aktivitdtskonzentrationen - verursacht durch Pu-239 und Pu-240 — eintreten
konnten. Es ist einerseits anzumerken, dass die Strahlenexpositionen in diesem Fall
durch Pu-239 und Pu-239 deutlich héher ware als durch die anderen friher relevan-
ten Radionuklide. Andererseits ist aber nicht davon auszugehen, dass ein Auspres-
sen mit der hohen Abstandsgeschwindigkeit Uber einen so langen Zeitraum zum
Eintrag ins Grundwasser fihren wirde.
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Abbildung 5-1: Zeitlicher Verlauf der Aktivitdtskonzentration von Pu-239 in einzelnen Ge-
steinen, Pfad I, Abstandsgeschwindigkeit u,=0,3 m/a, D,=1E-07 m?/s
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Abbildung 5-2: Zeitlicher Verlauf der Aktivitdtskonzentration von Pu-239 in einzelnen Ge-
steinen, Pfad |, Abstandsgeschwindigkeit u,=1 m/a, D,=1E-07 m?/s
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Abbildung 5-3: Zeitlicher Verlauf der Konzentration von Pu-240 in einzelnen Gesteinen,
Pfad I, Abstandsgeschwindigkeit u,=1 m/a, D,=1E-06 m?/s
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Abbildung 5-4: Zeitlicher Verlauf der Aktivitdtskonzentration von Pu-239 in einzelnen Ge-
steinen, Pfad |, Abstandsgeschwindigkeit u,=6 m/a, D,=1E-06 m?/s
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Abbildung 5-5: Zeitlicher Verlauf der Aktivitdtskonzentration der im dargestellten Zeitraum
dominanten Radionuklide Th-232, Tc-99, CI-36 und Ni-63; Gestein mm2
und Abstandsgeschwindigkeit u,=0,03 m/a, Pfad I, D,=1E-07 m?/s
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Abbildung 5-6: Zeitlicher Verlauf der Aktivitdtskonzentration der im dargestellten Zeitraum
dominanten Radionuklide Th-232, Tc-99, CI-36 und Ni-63, Gestein mm2
und Abstandsgeschwindigkeit u,=0,3 m/a, Pfad I, D,=1E-07 m?/s



Unterstutzung des BMU bei der
Aufsicht tber Betrieb und Stillle-
gung der Asse — AP A10

74 @ Oko-Institut e.V.
Freiburg, Darmstadt, Berlin

4,00E+04

3,50E+04

3,00E+04

2,50E+04

2,00E+04

1,50E+04

1,00E+04

Aktivitatskonzentration [Bg/m3]

5,00E+03

0,00E+00 (s

o
Q¢
TG

0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000
Zeit [Jahre]
Abbildung 5-7: Zeitlicher Verlauf der Aktivitatskonzentration der im dargestellten Zeitraum
dominanten Radionuklide Th-232, Tc-99, CI-36 und Ni-63, Gestein mm2
und Abstandsgeschwindigkeit u,=1 m/a, Pfad I, D,=1E-06 m?/s
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Abbildung 5-8:

Zeitlicher Verlauf der Aktivitatskonzentration von Th-232, Tc-99, CI-36, Ni-
63, Pu-239 und Pu-240 im Zeitraum bis 40.000 Jahre fiir das Gestein mm2
und Abstandsgeschwindigkeit u,=1 m/a, Pfad I, D,=1E-06 m?/s
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5.3 Grundlegende Ergebnisse der Berechnung der
Strahlenexposition unter Einbeziehung der Ergebnisse
der Transportrechnungen

Ausgehend von den vorangehend beschriebenen Transportrechnungen wurden
Strahlenexpositionen mit dem radiodkologischen Modell berechnet. Grundlegende
Ergebnisse werden nachfolgend dargestellt, bevor in Kapitel 5.4 die Ergebnisse
bezogen auf drei konkrete Rechenfalle angegeben werden. Die in oberflachenna-
hem Grundwasser nach einer bestimmten Zeit vorliegende Aktivitatskonzentration
wird der Ermittlung der Strahlenexposition zugrunde gelegt. Bei Expositionspfaden
mit einem Anreicherungseffekt (durch mehrjahrige Beregnung) ist angenommen,
dass Uber 100 Jahre eine Beregnung mit Wasser dieser Aktivitadtskonzentration er-
folgt.

Der Beitrag einzelner Expositionspfade zur gesamten effektiven Dosis unterscheidet
sich nur geringfligig je nach Abstandsgeschwindigkeit und Gestein. Er ist daher
auch relativ unabhangig vom Pfad, tUber den der Transport durch das Deckgebirge
erfolgt, wie ein Vergleich der Abbildungen 5-9 mit 5-11 und 5-10 mit 5-12 zeigt. Die
in den Abbildungen als Beispiel dargestellten Berechnungsergebnisse beziehen
sich auf das Gestein mu1-3, eine Abstandsgeschwindigkeit von 6 m/a sowie auf die
Ubertragung der Sorptionskoeffizienten fiir Strontium nach /INE 2010/ auf Plutoni-
um. Groleren Einfluss auf die Relevanz der einzelnen Expositionspfade haben die
Verzehrgewohnheiten der Referenzpersonen.

Die Abbildungen 5-9 bis 5-12 zeigen vor allem:

e Bei Lebensgewohnheiten analog AVV zu § 47 StrISchV ist vor allem die In-
gestion von auf beregneten Flachen angebauten Nahrungsmitteln dosisrele-
vant. Lediglich beim Kleinkind (Alter < 1 Jahr) ist auch der Trinkwasserpfad re-
levant, da im ungunstigen Fall statt Muttermilch mit kontaminiertem Trinkwas-
ser angesetzte Beikost verzehrt wird.

e Bei Lebensgewohnheiten analog den Berechnungsgrundlagen Bergbau sind
fur alle Altersgruppen die beiden Pfade ,Ingestion von auf beregneten Flachen
angebauten Nahrungsmitteln“ und , Trinkwasserkonsum® dosisrelevant. Dies
liegt daran, dass — bis auf Trinkwasser - ein Anteil nicht kontaminierter Le-
bensmittel am Gesamtkonsum unterstellt wird.

o Die Expositionspfade ,Fischverzehr® und ,Inhalation bei Aufenthalt auf bereg-
neten Flachen® tragen nur wenig zur Gesamtdosis bei.

¢ Die Beitrage der Expositionspfade Uber Viehtranke und durch dulRere Bestrah-
lung beim Aufenthalt auf beregneten Flachen sind vernachlassigbar.
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Abbildung 5-9: Prozentuale Anteile einzelner Expositionspfade an der maximalen effektiven

Dosis, Pfad |, Lebensgewohnheiten der Referenzpersonen analog AVV zu
§ 47 StriSchV
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Abbildung 5-10: Prozentuale Anteile einzelner Expositionspfade an der maximalen effektiven

Dosis, Pfad |, Lebensgewohnheiten der Referenzpersonen analog Berech-
nungsgrundlagen Bergbau
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Abbildung 5-11: Prozentuale Anteile einzelner Expositionspfade an der maximalen effektiven

Dosis, Pfad Il, Lebensgewohnheiten der Referenzpersonen analog AVV zu
§ 47 StriSchV
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Abbildung 5-12: Prozentuale Anteile einzelner Expositionspfade an der maximalen effektiven

Dosis, Pfad Il, Lebensgewohnheiten der Referenzpersonen analog Berech-
nungsgrundlagen Bergbau
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Vergleichsrechnungen der absoluten effektiven Dosis fur Lebensgewohnheiten ana-
log der AVV zu § 47 StrlISchV gegenliber Lebensgewohnheiten analog der Berech-
nungsgrundlagen Bergbau haben gezeigt:

e Bei der Referenzperson mit der hochsten Dosis, dem Kleinkind (Alter
<1 Jahr), ist die Dosis bei Lebensgewohnheiten analog der Berechnungs-
grundlagen Bergbau etwa einen Faktor 3 geringer als bei Lebensgewohnhei-
ten analog der AVV zu § 47 StrISchV.

o Bei den anderen Referenzpersonen ist der Unterschied teils gréler, bleibt
aber geringer als eine GréRenordnung.

Fur die weiteren Berechnungen anhand ausgewahlter Rechenfalle in Kapitel 5.4
werden abdeckend nur noch die Lebensgewohnheiten analog der AVV zu § 47
StriSchV zugrunde gelegt.

5.4 Dosisberechnungen fur ausgewahlte Rechenfalle

Die genauen Verhaltnisse bezlglich Abstandsgeschwindigkeiten, Auspressraten
und Sorption nach einem Absaufen der Asse lassen sich auf derzeitigem Kenntnis-
stand nicht prognostizieren. Insofern sind derzeit auch keine verlasslichen Berech-
nungen maoglicher Strahlenexpositionen moéglich. Es kann aber ermittelt werden, in
welchem Bereich mdgliche Strahlenexpositionen zu erwarten waren, wenn be-
stimmte Verhaltnis vorliegen. Um diesen Bereich einzugrenzen, werden die ent-
sprechenden Randbedingungen nachfolgend in Form von drei Rechenféllen variiert
und anhand dieser die effektiven Dosen ermittelt.

Die drei Rechenfalle unterscheiden sich zunachst in der zugrunde gelegten Aus-
pressrate der Losung aus dem Grubengebaude. Im ersten Rechenfall betragt die
Auspressrate 10.000 m%a, entsprechend der sehr hoch angesetzten Auspressrate
in /GRS 2009/, im zweiten Rechenfall 1.000 m®/a und im dritten Rechenfall 300
m°/a. Bei der Modellierung in /Colenco 2006b/ wurde beispielsweise eine Auspress-
rate von 200 m®/a angenommen. In allen drei Rechenfillen soll die die Auspressung
iiber eine plausible wirksame Flache von 1.000 m? erfolgen, also im Bereich einer
Storung, die durch eine solche Flache reprasentiert wird. Daraus ergeben sich Wer-
te flr die Abstandsgeschwindigkeit und die Dauer der Auspressung, bis zum Er-
schopfen des nach der Umlésung des Carnallitits auspressbaren Gesamtporenvo-
lumens von 2,2-10° m2. Im ersten Rechenfall betrdgt dann die Abstandsgeschwin-
digkeit 10 m/a (bei einer Auspressdauer von 130 Jahren), im zweiten Rechenfall
1 m/a (bei einer Auspressdauer von 1.300 Jahren) und im dritten Rechenfall 0,3 m/a
(bei einer Auspressdauer von 4.300 Jahren).

Real reduziert sich mit voranschreitender Auspressung durch den Druckausgleich
die Abstandsgeschwindigkeit und es stellen sich anhand der Druckverhaltnisse im
Grundwasser spater deutlich niedrigere Werte der Abstandsgeschwindigkeit ein.
Dies wurde hier konservativ vernachlassigt.

Ebenfalls in den Rechenfallen variiert wurde der Rickhalteeffekt durch Sorption. Im
ersten Rechenfall sind Auspressrate und Abstandsgeschwindigkeit sehr hoch, so
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dass fur eine schnelle Kluftstromung plausibel angenommen werden kann, dass
eine Sorption entsprechend der Sorptionskoeffizienten nach /INE 2010/ nicht statt-
findet. Im ersten Rechenfall wurde daher die mégliche Strahlenexposition fir drei
Varianten berechnet, namlich fir das vollstandige Ausbleiben der Sorption (Sorpti-
onskoeffizienten gleich Null), fir das Ausbleiben der Sorption bei Plutoniumisotopen
sowie flr Sorptionskoeffizienten nach /INE 2010/ fir alle Radionuklide. Im zweiten
und dritten Rechenfall mit niedrigeren Auspressraten und Abstandsgeschwindigkei-
ten werden die Sorptionskoeffizienten in einer Variante vollstdndig entsprechend
/INE 2010/ angesetzt, in einer weiteren Variante werden die Sorptionskoeffizienten
fir Plutonium auf die fur Strontium reduziert, um auch besondere Effekte abzude-
cken, die bei Plutonium in der Fachwelt diskutiert werden (z. B. kolloidaler Trans-
port).

Die Dosen wurden fir den kiirzeren und im Hinblick auf die mégliche Strahlenexpo-
sition unglnstigen Pfad | unter der Annahme der ungtinstigeren Lebensgewohnhei-
ten nach AVV ermittelt. Alle Berechnungen beziehen sich konservativ auf das Ge-
stein mu1-3.

Die Parametervariationen sind in Tabelle 5-1 zusammengefasst.

Tabelle 5-1: Rechnungsfalle fir die Dosisberechnungen mit ihnren Parametervariationen

Rechenfall 1 2 3
Auspressrate [m®/a] 10.000 1.000 300
Effektive Auspressflache [m?] 1.000 1.000 1.000
Abstandsgeschwindigkeit [m/a] 10 1 0,3
Auspressdauer [a] 130 1.300 4.300
Sorptionskoeffizienten [mg/l] INE* | Pu=0 \ keine | INE* PuS™* INE* PuS™*

* mit Werten der Sorptionskoeffizienten nach INE gerechnet
** K4 von Plutonium dem Ky von Strontium gleich gesetzt

5.4.1 Mdogliche Strahlenexposition im Rechenfall 1

Ohne den rickhaltenden Effekt der Sorption wird bei einer Abstandsgeschwindigkeit
von 10 m/a die maximale effektive Dosis flr die Altersgruppe < 1 Jahr von 67,5 mSv
im Jahr nach 35 Jahren erreicht. Die maximale effektive Dosis der Erwachsenen
liegt bei 16,9 mSv im Jahr. Zur Gesamtdosis tragen primar Am-241, Sr-90, Cs-137
sowie die Plutoniumisotope Pu-238, Pu-239, Pu-240 und Pu-241 bei (sieche Abbil-
dungen 5-13 bis 5-15).
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Abbildung 5-13: Effektive Dosen aller Altersgruppen bei einer Abstandsgeschwindigkeit von

10 m/a, ohne Sorption
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Abbildung 5-14: Beitrag dominanter Radionuklide zur effektiven Dosis der Altersgruppe
<1 Jahr, Abstandsgeschwindigkeit 10 m/a, ohne Sorption



Unterstiitzung des BMU bei der 81 @ Oko-Institut e.V.
Aufsicht tber Betrieb und Stillle- Freiburg, Darmstadt, Berlin
gung der Asse — AP A10

i Gestein:mul-3  Mukid: relevante Nukide Alter: > 17 Jahre - Eﬁuﬂ — Eﬂgig
Millsizver Pu-233 Pu-241

4308+0001 |

4,00E+DR0L |

35060001 |

3 00E-0001 |

2, 50E+0001

2 00E-0001 |

1.5DE+D001 4

1, 0DE+D001

5.00E+0000 | /\

R 7T 3 9 __hleés 5 B i R

Abbildung 5-15: Beitrag dominanter Radionuklide zur effektiven Dosis der Altersgruppe
> 17 Jahre, Abstandsgeschwindigkeit 10 m/a, ohne Sorption

Werden, abgesehen von Plutonium, die Sorptionskoeffizienten nach /INE 2010/ an-
gesetzt, bei Plutonium die Sorption aber vernachlassigt, so ergeben sich bei glei-
cher Abstandsgeschwindigkeit Werte der maximalen effektiven Dosis von 41 mSv
im Jahr nach 36 Jahren fur die Altersgruppe < 1 Jahr und von 4,7 mSv im Jahr fir
Erwachsene. Zur Dosis tragen dann nur die Plutoniumisotope Pu-238, Pu-239, Pu-
240 und Pu-241 maldgeblich bei (siehe Abbildungen 5-16 bis 5-18).
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Abbildung 5-16: Effektive Dosen aller Altersgruppen bei einer Abstandsgeschwindigkeit von
10 m/a, keine Sorption von Plutonium
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Abbildung 5-17: Beitrag dominanter Radionuklide zur effektiven Dosis der Altersgruppe
<1 Jahr, Abstandsgeschwindigkeit 10 m/a, keine Sorption von Plutonium
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Abbildung 5-18: Beitrag dominanter Radionuklide zur effektiven Dosis der Altersgruppe
>17 Jahre, Abstandsgeschwindigkeit 10 m/a, keine Sorption von Plutonium

Werden bei der Berechnung alle von /INE 2010/ ermittelten Sorptionskoeffizienten
zugrunde gelegt, so ergeben sich maximale effektive Dosen von 0,08 mSv im Jahr
fur die Altersgruppe < 1 Jahr und von 0,03 mSv im Jahr fir Erwachsene. Dosisrele-
vant sind in diesem Fall Co-60 und Ni-63 (siehe Abbildungen 5-19 bis 5-21).
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Abbildung 5-19: Effektive Dosen aller Altersgruppen bei einer Abstandsgeschwindigkeit von
10 m/a, Sorption mit Sorptionskoeffizienten nach /INE 2010/
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Abbildung 5-20: Beitrag dominanter Radionuklide zur effektiven Dosis der Altersgruppe

<1 Jahr, Abstandsgeschwindigkeit 10 m/a, Sorption mit Sorptionskoeffizien-
ten nach /INE 2010/
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Abbildung 5-21: Beitrag dominanter Radionuklide zur effektiven Dosis der Altersgruppe
> 17 Jahre, Abstandsgeschwindigkeit 10 m/a, Sorption mit Sorptionskoeffi-
zienten nach /INE 2010/
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5.4.2 Magliche Strahlenexposition im Rechenfall 2

Fir den Fall des Transports im Deckgebirge mit einer Abstandsgeschwindigkeit von
1 m/a wurde fir die Altersgruppe <1 Jahr eine effektive Dosis von maximal
0,098 mSv im Jahr ermittelt (0,11 mSv im Jahr flr die Altergruppe 1-2 Jahre), wenn
fur Plutonium die unglnstigeren flir Strontium bestimmten Sorptionskoeffizienten
zugrunde gelegt werden. Die maximale Dosis wirde nach 280 Jahren erreicht. Die
Effektive Dosis der Erwachsenen belauft sich zu diesem Zeitpunkt auf 0,042 mSv im
Jahr. Zur Gesamtdosis tragen priméar die Radionuklide CI-36, Ni-59, Ni-63, Se-79
und Th-232 bei (siehe Abbildungen 5-22 bis 5-24 und zum Vergleich Abbildung 5-
17).
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Abbildung 5-22: Effektive Dosen aller Altersgruppen bei einer Abstandsgeschwindigkeit von
1 m/a, Sorption von Plutonium wie Sorption von Strontium
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Abbildung 5-23: Beitrag dominanter Radionuklide zur effektiven Dosis der Altersgruppe
<1 Jahr, Abstandsgeschwindigkeit 1 m/a, Sorption von Plutonium wie Sorp-
tion von Strontium
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Abbildung 5-24: Beitrag dominanter Radionuklide zur effektiven Dosis der Altersgruppe
> 17 Jahre, Abstandsgeschwindigkeit 1 m/a, Sorption von Plutonium wie
Sorption von Strontium

Werden bei allen Radionukliden die Werte der Sorptionskoeffizienten nach
/INE 2010/ angesetzt, so ergeben sich keine Abweichungen der Maximaldosen ge-
geniber der vorherigen Variante, da Plutoniumisotope nicht wesentlich zur Ge-
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samtdosis beitragen. Die maximale effektive Dosis flr die Altersgruppe <1 Jahr
betragt 0,098 mSv im Jahr, fir die Altersgruppe 1-2 Jahre 0,11 mSv im Jahr und flr
Erwachsene 0,042 mSv im Jahr. Das Maximum wird auch in diesem Fall nach 280
Jahren erreicht. Dominant sind die Radionuklide Co-60 und Ni-63 (siehe Abbildun-
gen 5-25 bis 5-27).
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Abbildung 5-25: Effektive Dosen aller Altersgruppen bei einer Abstandsgeschwindigkeit von
1 m/a, Sorption mit Sorptionskoeffizienten nach /INE 2010/
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Abbildung 5-26: Beitrag dominanter Radionuklide zur effektiven Dosis der Altersgruppe
<1 Jahr, Abstandsgeschwindigkeit 1 m/a, Sorption mit Sorptionskoeffizien-
ten nach /INE 2010/
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Abbildung 5-27: Beitrag dominanter Radionuklide zur effektiven Dosis der Altersgruppe
> 17 Jahre, Abstandsgeschwindigkeit 1 m/a, Sorption mit Sorptionskoeffi-
zienten nach /INE 2010/
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5.4.3 Mogliche Strahlenexposition im Rechenfall 3

Die Berechnung mit der niedrigsten ausgewahlten Abstandsgeschwindigkeit von
0,3 m/a und einem reduzierten Wert der Sorption fir Plutonium ergab maximale
effektiven Dosen von 0,046 mSv im Jahr flr die Altersgruppe 1-2 Jahre nach
4.250 Jahren. Fur Erwachsene betragt die maximale effektive Dosis 0,017 mSv im
Jahr. Relevant sind die Radionuklide CI-36, Ni-59, Ni-63, Se-79, Nb-94 und Sn-126
(siehe Abbildungen 5-28 bis 5-30).

Wie aus den graphischen Darstellungen zu sehen ist, steigt die effektive Dosis wah-
rend der ganzen berechneten Zeitspanne an. Da allerdings nach der Zeit von
4.300 Jahren mit dem Ende der Konvektion nur noch eine deutlich geringere Ab-
standsgeschwindigkeit in Betracht gezogen werden kann, ist eine tatsachliche wei-
tere Zunahme der mdglichen Dosis nicht zu erwarten.
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Abbildung 5-28: Effektive Dosen aller Altersgruppen bei einer Abstandsgeschwindigkeit von
0,3 m/a, Sorption von Plutonium wie Sorption von Strontium, Gestein mu1-3
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Abbildung 5-29: Beitrag dominanter Radionuklide zur effektiven Dosis der Altersgruppe
<1 Jahr, Abstandsgeschwindigkeit 0,3 m/a, Sorption von Plutonium wie
Sorption von Strontium, Gestein mu1-3
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Abbildung 5-30: Beitrag dominanter Radionuklide zur effektiven Dosis der Altersgruppe
> 17 Jahre, Abstandsgeschwindigkeit 0,3 m/a, Sorption von Plutonium wie
Sorption von Strontium, Gestein mu1-3
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Bei der Berlcksichtigung aller Sorptionswerte nach /INE 2010/ und fir das Gestein
mu1-3 ergeben sich gegenltber der vorangehenden Variante keine abweichenden
effektiven Dosen, da die unterschiedlichen Sorptionskoeffizienten des Plutoniums ist
in dieser Zeitspanne nicht von Bedeutung sind (siehe Abbildung 5-33 und 5-34).

Zur Veranschaulichung ist in den Abbildungen 5-31 und 5-32 der zeitliche Verlauf
der effektiven Dosen fir das Gestein mm2 beim reduzierten Wert der Sorption fir
Plutonium prasentiert. Hierbei dominieren die gleichen Radionuklide, die maximale
effektive Dosis nach 4.250 Jahren belauft sich auf 0,31 mSv im Jahr fur die Alters-
gruppe < 1 Jahr. Der erste Dosenanstieg nach ca. 900 Jahren liegt deutlich niedri-
ger als im Gestein mu1-3. Auch hier steigt die effektive Dosis wahrend der ganzen
berechneten Zeitspanne an (siehe oben). Dosisbestimmend sind die Radionuklide
CI-36, Ni-59, Ni-63, Nb-94, Tc-99 und Sn-126.
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Abbildung 5-31: Effektive Dosen aller Altersgruppen bei einer Abstandsgeschwindigkeit von
0,3 m/a, Sorption von Plutonium wie Sorption von Strontium, Gestein mm2
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Abbildung 5-33: Effektive Dosen aller Altersgruppen bei einer Abstandsgeschwindigkeit von

0,3 m/a, Sorption mit Sorptionskoeffizienten nach /INE 2010/, Gestein
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Abbildung 5-34: Effektive Dosen der Altersgruppe < 1 Jahr bei der Abstandsgeschwindigkeit
0,3 m/a, Sorptionswerte nach /INE 2010/, Schicht mu1-3
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6 Moglichkeiten des Monitorings in der Umgebung der
Asse

Im nachfolgenden Kapitel werden die Mdglichkeiten eines Monitorings der Umge-
bung der Asse dargestellt. Ziel des Monitorings ist es, radioaktive Stoffe in Grund-
und Oberflachenwasser zu erkennen, wenn diese aus der Asse freigesetzt wurden
und bei Nutzung des Wassers zu relevanten Strahlenexposition von Einzelpersonen
der Bevolkerung fiihren wirden. Auf der Basis der Ergebnisse eines Monitorings
konnen erforderlichenfalls MalRnahmen zur Vermeidung oder Begrenzung der
Strahlenexposition der Bevdlkerung ergriffen werden.

Die Expositionspfade fiir eine Strahlenexposition von Einzelpersonen der Bevolke-
rung resultierend aus einem auslegungsiuberschreitenden Losungszutritt basieren
primar auf der Nutzung von Grundwasser (vgl. Abbildung 3-4). Das Grundwasser
sowie aus Grundwasser gewonnenes Trinkwasser, aus Grundwasser gespeistes
Fischteichwasser, Trankwasser und Beregnungswasser waren daher geeignete
Medien fiir die primare Uberwachung von Radionuklideintragen in Pfade der Bio-
sphére, die zur Strahlenexposition des Menschen flhren kénnen. MalRhahmen zur
Vermeidung oder Reduzierung der Strahlenexposition der Bevdlkerung wirden pri-
mar bei einem Nutzungsverbot von Grundwasser ansetzen.

Die Radionuklidiiberwachung fir Grundwasser und Oberflachengewdasser im Be-
reich und am FulRe des Asse-Hb6henzuges erfolgt durch die Asse GmbH und durch
den Niedersachsischen Landesbetrieb fiir Wasserwirtschaft, Kiisten- und Natur-
schutz (NLWKN) an derzeit insgesamt 26 Beprobungsstellen /Asse 2008, NLWKN
2009a/.

Die dabei beprobten Radionuklide und erreichten Nachweisgrenzen sind in Tabelle
6-1 angegeben.

Tabelle 6-1: Radiologische Uberwachung von Wasserproben im Einflussbereich der Asse
und erreichte Nachweisgrenzen

Radionuklid erreichte Nachweisgrenze Quelle
[mBqg/l]

Rest-Beta-Aktivitat 100 bis 140 /Asse 2008/

Tritium 1600 /NLWKN 2009a/
Kalium-40 110 /Asse 2008/, INLWKN 2009a/
Cobalt 60 3,3-4/4 /NLWKN 2009a/
Strontium-90 19-5 /Asse 2008/, INLWKN 2009a/
Césium-137 19-10 /Asse 2008/, INLWKN 2009a/
Thallium-208 26-4,4 /NLWKN 2009a/
Blei-212 4,1-37 /NLWKN 2009a/
Bismut-212 32-50 /NLWKN 2009a/
Actinium-228 9,1-15 /INLWKN 2009a/
Uran-235 12-16 /NLWKN 2009a/
Uran-238 35-55 /NLWKN 2009a/
Plutonium-239 0,19 /Asse 2008/

Die Beprobung von Wasser durch die Asse GmbH fir die spatere Messung von Sr-
90, Cs-137 und Pu-239 erfolgt monatlich. Die Proben werden nach 6 Monaten zu
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einer 50 Liter-Mischprobe vereint und gemessen. Die Messung der Rest-Beta-
Aktivitat und die Bestimmung des Kaliumanteils in Wasser erfolgt vierteljahrlich
/Asse 2008/. Die Beprobung und Messung durch den NLWKN erfolgt einmal jahr-
lich.

Wesentliche Eignungskriterien flr Radionuklide als Indikatoren fir Freisetzungen
des Asse-Inventars in die Biosphére sind geringe Rickhaltung durch Sorption, gute
Messbarkeit sowie die Moglichkeit der Zuordnung zu einer Freisetzung aus dem
Inventar der Asse beispielsweise dadurch, dass das Radionuklid nicht natirlichen
Ursprungs ist oder die gemessenen Aktivitatskonzentrationen von natirlich vor-
kommenden Radionukliden erheblich Gber dem natirlichen Hintergrundwerten lie-
gen. Uberwacht werden mit dem heutigen Uberwachungsprogramm kiinstliche Ra-
dionuklide (wie Co-60, Sr-90, Cs-137, Pu-239) und Radionuklide, die natlrlichen
Ursprungs sind (wie z. B. K-40) oder in nattrlichen Zerfallsketten vorkommen (wie
z. B. U-235, U-238, Ac-228, Pb-212, TI-208 und Bi-212).

Die Kenntnis der Aktivitatskonzentrationen der natirlich vorkommenden Radionukli-
de U-235, U-238 und der Radionuklide der Thoriumzerfallsreihe ist erforderlich, um
die natirliche Hintergrundstrahlung von maoglichen zukiinftigen anthropogenen Ein-
trdgen aus dem Asse-Inventar (z. B. Freisetzungen von U-235, U-238, Th-228, Ra-
228 oder Th-232) zu unterscheiden.

Die Kenntnis des Kaliumgehaltes im Grundwasser des Asse-Hbhenzuges und sei-
ner Ublichen Schwankungen ist ebenfalls erforderlich, da wesentliche Ver&nderun-
gen dieses Parameters auf Kalium-40-Eintrage und damit auf Veranderungen der
geohydrologischen Gegebenheiten am Standort hinweisen wirden.

Fdr ein Monitoring des Grundwassers bei einem auslegungsiberschreitenden L6-
sungszutritt in die Asse sind fur Zeitrdume von einigen Jahrzehnten Sr-90 und Cs-
137 besonders geeignet. Beide Nuklide sind relativ mobil, insbesondere Sr-90, und
mit vertretbarem Aufwand nachweisbar. Zudem haben beide Radionuklide, insbe-
sondere Cs-137, zu Beginn der gemafR Szenario | erfolgenden Freisetzung tber den
Fischteichpfad und den Pfad der Ingestion aufgrund von Beregnung einen hohen
Anteil an der abgeschatzten Dosis.

Die derzeit im Rahmen der radiologischen Uberwachung der Asse in Wasserproben
realisierte Nachweisgrenze fur Sr-90 und Cs-137 (vgl. Tabelle 6-1) liegt vier Gro-
Benordnungen unter der Aktivitdtskonzentration von Sr-90 und Cs-137 im Grund-
wasser im ersten Jahr der Freisetzung gemaf Szenario | (zur Definition siehe Kapi-
tel 2). Bei einer Freisetzung unter den Annahmen des Szenarios | bedeutet dies,
dass durch Messung von Cs-137 und Sr-90 bereits Kontamination erkannt werden
wuirden, die einer effektiven Dosis von weniger als 0,1 mSv/a flr die héchstexpo-
nierte Referenzperson entsprechen. Da zahlreiche fur die Strahlenexposition rele-
vante Radionuklide wie Pu-lsotope und Am-241 einer starkeren Sorption unterlie-
gen, ist davon auszugehen, dass die real mdgliche Dosis bei Nachweis von Cs-137
und Sr-90 wesentlich geringer ware.
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Die einer Freisetzung von Radioaktivitat in die Biosphére infolge des auslegungs-
Uberschreitenden Losungszutritts zu Grunde liegenden Prozesse — Zutritt von L6-
sung, Lésung der Radionuklide in den Abfallen, Verteilung der gelosten Radionukli-
de im Grubengebaude, Auspressung aufgrund der Konvektion und Transport in die
Biosphare — erfolgen Uber einen Zeitraum von Jahrzehnten. Es kann daher davon
ausgegangen werden, dass messbare Freisetzungen von Radionukliden in Grund-
oder Oberflachenwasser ebenfalls allm&hlich erfolgen. Eine halbjahrliche Messung
der relevanten Radionuklide in Grund- und Oberflachenwasser, wie derzeit prakti-
ziert, ermoglicht ein rechtzeitiges Erkennen eines Anstiegs der Kontamination bevor
erhebliche Strahlenexpositionen mdglich wiirden. Es wiirde daher auch ein zeitlich
ausreichender Vorlauf zur Planung und Realisierung von Maflinahmen zur Vermei-
dung von Strahlenexpositionen der Bevélkerung bestehen, wie z. B. dem Verbot
des Verzehrs oder der Nutzung von Grundwasser.

Sowohl Sr-90 als auch Cs-137 waren bei einer Freisetzung gemaf Szenario | nach
einem Zeitraum von etwa 400 Jahren aufgrund des radioaktiven Zerfalls nicht mehr
nachweisbar.

Tritium, dass keiner Sorption unterliegt, ware fur die Uberwachung einer Freiset-
zung von Radionukliden aus der Asse unter Zugrundelegung des Szenarios | unge-
eignet, da das insgesamt geringe Tritiuminventar bei einer Verdiinnung von freige-
setzter Lauge auf Salzkonzentrationen fiir Trinkwasser zu Tritiumkonzentrationen
fuhren wirde, die unter der derzeit realisierten Nachweisgrenze liegen.

Die Nachweisgrenze fiir Pu-239, die derzeit bei Grundwassermessungen von Pu-
239 durch die Asse GmbH erreicht wird, liegt ebenfalls mehr als drei GroRRenord-
nungen unter der Aktivitdtskonzentration von Pu-239 im Grundwasser im ersten
Jahr der Freisetzung gemafR Szenario |. Unter der Annahme, dass alle Nuklide
zugleich gemaf ihrem Anteil am Inventar der Asse wie oben bereits fir Sr-90 und
Cs-137 beschrieben, freigesetzt werden wirden, ermdglichte daher die Messung
von Pu-239 ebenfalls die Uberwachung einer effektiven Dosis ab 0,1 mSv/a und
effektiver Dosen dariber.

Im Hinblick auf die moglichen Strahlenexpositionen und die Erfordernis eines
Grundwassermonitorings in den Rechenféllen des Szenarios Il sind die Berechnun-
gen im Rechenfall 1 relevant, bei denen Strahlenexpositionen im Bereich von mSv/a
ermittelt wurden, die innerhalb eines Zeitraums von einigen Jahrzehnten nach dem
Absaufen der Asse auftreten konnten. Die Uberwachung kann in diesem Fall iiber
das Radionuklid Pu-239 als Indikator erfolgen, da die Plutoniumisotope mit dosisbe-
stimmend sind. Mit der Nachweisgrenze gemalf Tabelle 6-1 ist Pu-239 bereits heute
nachweisbar, wenn es in der konservativen radiookologischen Modellierung zu einer
Dosis von etwa 5-10* mSv im Jahr fiihren wiirde.

In den anderen Rechenfallen des Szenarios Il kann es je nach den zugrunde geleg-
ten Parameterwerten zu zeitlich stark verzdgerten Eintrdagen von Radionukliden in
das Grundwasser sowie zu sehr unterschiedlichen Nuklidvektoren im Grundwasser
kommen. Das Auftreten messtechnisch erfassbarer Aktivitatskonzentrationen, die
zu relevanten Dosiswerten flihren kdnnen, liegt dabei mehrere hundert oder mehre-
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re tausend Jahre in der Zukunft. Fur derartige Zeitraume lassen sich Aufgaben und
Madglichkeiten eines Monitorings nicht sinnvoll beschreiben, daher kann diesbeziig-
lich nur auf eine fortlaufende Anpassung nach dem Stand von Wissenschaft und
Technik verwiesen werden.
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7 Abschatzung von Kollektivdosen nach Freisetzung
von kontaminiertem Wasser in die Biosphare und
dessen Nutzung als Trinkwasser

In diesem Kapitel werden die Annahmen des radiodkologischen Modells zur Frei-
setzung von radioaktiv kontaminiertem Grundwasser anhand vorhandener Daten
zum Grundwasserdargebot, zu den Quellschittungen im Einzugsgebiet des Asse-
Hoéhenzuges und zur Trinkwassernutzung diskutiert. Es werden dabei potenzielle
Szenarien der Freisetzung und der anschlielienden Nutzung des Trinkwassers ent-
wickelt. Aus den entwickelten Szenarien der Freisetzung wird auf Basis der aus der
radiodkologischen Modellierung ermittelten Dosis die Kollektivdosis abgeschatzt.
Auf der Basis der jeweiligen Kollektivdosen werden die stochastischen Wirkungen
als Anzahl an letalen Krebserkrankungen berechnet.

7.1 Faktoren fir die Entwicklung von Szenarien

In diesem Kapitel werden die Faktoren beschrieben, die Szenarien der Strahlenex-
position von Einzelpersonen und Kollektiven bei einer Trinkwassernutzung zu Grun-
de liegen, die nach Absaufen der Asse und Auspressen von jahrlich 10.000 m? ra-
dioaktiv kontaminierter Salzlosung erfolgt (Szenario 1). Folgende Faktoren bestim-
men die Szenarien der Strahlenexposition im Austragsgebiet der Asse Il im Falle
eines auslegungsiberschreitenden Lésungszutritts.

¢ Das flr eine Verdiinnung der aus dem Grubengebaude ausgepressten Salzlau-
ge verfugbare Dargebot an Grundwasser.

o Die Freisetzung von im Bereich des Asse-Hbhenzuges austretenden radioakti-
ven Flussigkeiten Gber Quellschittungen.

o Der Entwasserung des Austragsgebietes Uber Vorfluter und die ggf. dadurch er-
folgende Strahlenexposition aulderhalb des potenziellen primaren Austragsge-
bietes der Asse Il.

o Die derzeitigen, die in der Vergangenheit durchgefiihrten sowie weitere poten-
zielle Szenarien der Trinkwassergewinnung im Austragsgebiet der Asse Il.

7.1.1 Dargebot an Grundwasser und Quellschuttungen

Das Grundwasser im Einzugsgebiet des Asse-Héhenzuges wird nach /Colenco
2006/ vorwiegend durch Versickerung von Niederschlagen gebildet. Zuflisse aus
dem Fernbereich sind hypothetisch. Die Neubildungsraten innerhalb der einzelnen
Einzugsgebiete sind aufgrund der heterogenen Gesteinsbeschaffenheit und der
Wechsellagerung von Aquiferen und Aquitarden sehr unterschiedlich und im Detail
nicht untersucht. Nach den Ergebnissen der Recherchen von /Colenco 2006/ kann
von einer Grundwasserneubildung von etwa 100 mm/m? ausgegangen werden.

Der durchschnittliche jahrliche Niederschlag im Bereich des Asse-Hbéhenzuges be-
tragt im langjahrigen Mittel etwa 725 mm/m? /NWKLN 2010/.
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Die im radiodkologischen Modell zur Berechnung der effektiven Dosis im Szenario |
zu Grunde gelegte Verdinnung der austretenden Salzlauge von 1:1.100, die der
Annahme in /GRS 2009/ entspricht, ist die Voraussetzung dafir, dass eine Nutzung
des Wassers z. B. als Trinkwasser unterstellt werden kann.

Fur die Verdlinnung einer mit einer Auspressrate von 10.000 m%a aus dem Gru-
bengebaude austretenden salzgesattigten Losung auf das Niveau von Trinkwasser
(Verhéltnis 1:1.100) wéren 1,1:10” m%a erforderlich. Die gesamte jahrliche Grund-
wasserneubildung im Einzugsgebiet des Asse-Hohenzuges von etwa 15 km? betri-
ge bei einer Grundwasserneubildungsrate von 100 mm/a 1,5-10° m*a und lage da-
mit etwa eine GréRenordnung unter der fir eine Verdiinnung von 10.000 m3/a aus-
gepresster Salzlauge auf Trinkwasserniveau erforderlichen Menge.

Die von /Colenco 2006/ im gesamten Asse-Hohenzug recherchierten Quellschiit-
tungen sind in Tabelle 7-1 wiedergegeben.

Tabelle 7-1:  Quellschittungen im Bereich des Asse-Héhenzuges aus /Colenco 2006/

Bezeichnung der Quellen An- mittlere Schiit- mittlere Schittung
zahl tung I/s m3/a

A1 NE-Flanke: Gro Denkte 7 13,1 4,13-10°

A2 NE-Flanke: Gro Denkte bis 2 2,0 6,31-10°

Grol3 Vahlberg

A3 NE-Flanke: Talweg Grof3 Vahl- 3 4,4 1,39-10°

berg

A4 Vahlberger Abschnitt 3 0,7 2,20-10°

B1 Verstirztes Deckgebirge: Grol 1 5 1,58-10°

Denkte

B2 Versturztes Deckgebirge: Denk- 1 0,02 6,31:10°

te und Schacht Asse Il
C1 SW-Flanke: Grof} Denkte 0,4 1,26-10"
C2 Quertal von Wittmar 2 1,85 5,83-10"

—_

C3 SW-Flanke zwischen Wittmar 1 1,4 4,42:10"
und Ammerbeek

C4 Quertal von Ammerbeek und 2 2,1 6,6:10"
SW Flanke N Remlingen

C5 Remlinger Kreidemulde, Kis- 1 3,8 1,54-10°
senbriick

C5 Remlinger Kreidemulde, Rem- 1 0,5 1,20-10°
lingen

Summe aller Quellen 1,11-10°

Die Summe der jahrlichen mittleren Schittung aller Quellen des Asse-Hdhenzuges
liegt unterhalb der angegebenen Grundwasserneubildungsrate des Einzugsgebietes
des Asse-Hohenzuges. Die Summe der Quellschittungen liegt jedoch ebenfalls
etwa eine Grolenordnung unter einer Gesamtmenge von 1,1 10" m?¥/a, die bei einer
Auspressrate von 10.000 m?®*a zur anschliefenden Verdunnung auf Trinkwasserni-
veau (Faktor 1.100) benétigt werden wirde.

Fiar weitere Betrachtungen zur Freisetzung von kontaminierter Salzlauge und zur
potenziellen Einzel- und Kollektivdosisbelastung der Bevdlkerung ist das Dargebot
aus Quellschittungen zu berlcksichtigen. Die Gesamtmenge an jahrlichen Quell-
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schittungen wirde nicht ausreichen um eine Verdinnung von 10.000 m3a ausge-
presster Salzlauge auf Trinkwasserniveau zu verdinnen. Im Ereignisfall kann sich
jedoch aus dem Grubengebaude ausgepresste radioaktive Lauge unterschiedlich
auf die Quellschittungen des Asse-Hdhenzuges verteilen und somit in unterschied-
lichen Verdinnungen feigesetzt werden.

7.1.2 Heutige und fruhere Trinkwassernutzungen

Nach /Colenco 2006/ werden mit Ausnahme der Wasserversorgung in Kissenbrick
die Quellen im Bereich der Asse heute nicht mehr zur Gewinnung von Trinkwasser
genutzt. In Tabelle 7-2 sind frihere Trinkwassernutzungen dargestellit.

Tabelle 7-2:  Frihere Grundwasserentnahmen im Bereich des Asse-Hbhenzuges nach

/Colenco 2006/
Grundwasserentnahmen | Anzahl Entnahme frihere Nutzung
I/s
Wolfenbuttel 3 2,29 betriebliche Zwecke
Klein Denkte 1 0,90 Beregnung
Kissenbriick 1 2,2 Versorgung der Bevdlkerung
Schéppenstedt 1 24 Versorgung der Bevdlkerung
Schladen 1 9,15 Zuckerfabrik
Summe 17,94

Der Uberwiegende Teil der genutzten Grundwasservorkommen erfolgte nicht fir die
Gewinnung von Trinkwasser. Wiurde die Summe der friher genutzten Grundwas-
serentnahmen flr die Versorgung der Bevolkerung genutzt werden, so wirden bei
einem téaglichen Pro-Kopf-Wasserverbrauch von 122 Litern /DStatis 2008/ etwa
12.700 Personen versorgt werden konnen.

Die offensichtlich auch derzeit noch durch das Wasserwerk Kissenbrick erfolgende
Wasserentnahme wurde fiir die Vergangenheit in /Colenco 2006/ mit 2,2 |/s ange-
geben und ware fur die heutige Versorgung der Gemeinde Kissenbriick mit derzeit
1.812 Einwohnern knapp ausreichend (taglicher Wasserverbrauch von 122 Liter pro
Einwohner). Die Quellschittung der Remlinger Kreidemulde (vgl. Tabelle 7-1) wurde
jedoch die Versorgung der derzeitigen Einwohnerzahl von Kissenbrick ermdgli-
chen.

Die derzeitige Wasserversorgung der Gemeinden um die Asse und im Einzugsbe-
reich des Asse-Hohenzuges erfolgt mit Ausnahme von Kissenbriick durch regional
und Uberregional agierende Wasserversorger. Die jeweilige Wasserversorgung der
Gemeinden verandert sich mit Veranderungen der vertraglich gebundenen Wasser-
versorger. Detaillierte Daten der Wasserversorgung sind nicht 6ffentlich. Im Jahr
2005 erfolgte die Wasserversorgung der Gemeinden im Bereich des Asse-
Hoéhenzuges durch die Purena GmbH, die LandE GmbH und den Wasserverband
Weddel-Lehrte /LK Wolfenbuttel 2005/. Der grofdte Teil der im Einzugsgebiet des
Asse-Hbhenzuges liegenden Gemeinden (Stadt Wolfenbittel, Samtgemeinde
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Schoppenstedt, Gemeinde Denkte, Gemeinde Witmar und Gemeinde Remlingen)
wurde in 2005 demnach von der Purena GmbH versorgt.

Nach aktuellen Angaben der Purena GmbH werden durch das Wasserwerk in Wol-
fenbuttel die Stadt Wolfenbittel, die Samtgemeinden Asse (ohne Kissenbriick),
Schoppenstedt, Oderwald und Schéningen sowie die Gemeinde Biddenstadt und
das Versorgungsgebiet Helmstedt versorgt. Das Wasser wird in Wolfenblttel tUber
vier Brunnen geférdert und mit Fremdwasser aus Talsperren des Harzes im Ver-
haltnis 40:60 gemischt. Die jahrliche Gesamtabgabe des Wasserwerkes Wolfenblit-
tel betragt nach Mischung mit Fremdwasser etwa 6,8:-10° m3. Damit kénnen bei ei-
nem taglichen Pro-Kopf-Wasserverbrauch von 122 Liter etwa 152.000 Menschen
versorgt werden.

Fur die weitere Betrachtung der infolge eines auslegungsiiberschreitenden Lo-
sungszutrittes in die Asse resultierenden potenziellen Kollektivdosis durch den Ver-
zehr von Trinkwasser sind Szenarien zu entwickeln, die unterschiedliche Gegeben-
heiten der Wasserversorgung im Einzugsgebietes des Asse Hohenzuges berlick-
sichtigen.

7.1.3 Abfluss von Oberflachenwasser aus dem Einzugsgebiet
des Asse-Hohenzuges Uber Vorfluter

Das Gebiet um den Asse-Hbhenzug sowie noérdlich, stdlich und westlich daran an-
grenzenden Flachen gehdren zum Einzugsgebiet der Oker /NLWKN 2009b, Colen-
co 2006/. Die Elbe-Weser-Wasserscheide verlauft nérdlich von Remlingen dstlich
des Klein-Vahlberger Buchen nach Grof3 Vahlberg. Gebiete westlich der Wasser-
scheide entwassern in die Oker und Uberregional in die Weser. Gebiete dstlich der
Wasserscheide entwassern in die Osterbeek und in die Kleine Soltau und gehéren
zum Einzugsgebiet der Elbe /Colenco 2006/. Nach /Colenco 2006/ bestehen auf-
grund des Heeseberges keine Abflussmoglichkeiten an der Oberflache im Stdosten
Uber die Kleine Soltau hinaus. Daher wird die Kleine Soltau, deren Name bereits auf
hohere Salzgehalte schlieRen lasst, als Vorfluter fir die Trinkwasserversorgung
groBerer Kollektive nicht berutcksichtigt. Die Versorgung kleinerer Kollektive bei-
spielsweise mit Trinkwasser aus der Kleinen Soltau ist durch die Betrachtung der
Szenarien der Trinkwassergewinnung im Bereich des Asse-HOhenzuges und der
Stadt Wolfenbuttel abgedeckt.

Der mittlere Abfluss der Oker betrug im Abflussjahr 2005 am Pegel Ohrum 4,75 |/s
INLWKN 2008/. Dies entspricht einer Jahresmenge von 1,5-10® m2. Im Sommerhalb-
jahr lag der mittlere Abfluss bei 3,04 I/s, im Winterhalbjahr bei 6,47 I/s.

Fur die weitere Betrachtung der infolge eines auslegungsiiberschreitenden LO6-
sungszutrittes in die Asse resultierenden potenziellen Kollektivdosis durch den Ver-
zehr von Trinkwasser sind Szenarien zu entwickeln, die den Oberflachenabfluss in
die jeweiligen Vorfluter und die damit verbundene potenzielle Strahlenexposition der
Bevolkerung durch Gewinnung von Trinkwasser aus dem Vorfluter berticksichtigen.
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7.2 Beschreibung von Szenarien der Freisetzung und
Trinkwassernutzung

Unter Berticksichtigung der zur Verfigung stehenden Quellschittungen wird fir die
Verdlnnung von ausgepresster radioaktiver Salzlauge davon ausgegangen, dass
jahrlich maximal 1,11-10° m® Wasser fiir die Verdiinnung der ausgepressten Salz-
lauge zur Verfliigung stehen und als nutzbares Wasser zu Tage treten oder gefor-
dert werden kénnen (vgl. Tabelle 7-1).

Wiurde es im Ereignisfall gemal Szenario | zu einer gleichmafigen Verteilung von
10.000 m?¥a ausgepresster Salzlauge auf alle Quellschittungen der Asse kommen,
so waren alle Quellen versalzen und fur die Trinkwassergewinnung nicht nutzbar.
Die gesamte Menge an ausgepresster Salzlauge wirde Uber die Quellschiittungen
in die Oker gelangen und Uber ggf. erfolgende Trinkwassernutzungen der Oker zur
Strahlenexposition von Einzelpersonen und Kollektiven flhren. Dieser Fall wird am
Ende dieses Kapitels bei der Betrachtung des Vorfluters Oker berlcksichtigt.

Es kann derzeit jedoch nicht ausgeschlossen werden, dass es im Ereignisfall ge-
mafR Szenario | zu einer unterschiedlichen Vermischung von ausgepresster Salz-
lauge mit dem vorhandenen Grundwasser kommt und sich einzelne Grundwasser-
strome auf dem Weg in die Biosphare separieren. Dies konnte dazu fuhren, dass
ein Teil der Quellen des Asse-H6henzuges Anteile der aus dem abgesoffenen Gru-
bengebdude ausgepressten Salzlauge enthalt, die eine Nutzung als Trinkwasser
ermoglichen, wahrend ein anderer Teil der Quellen wesentlich starker aufkonzent-
riert ist und damit fir die Trinkwassernutzung nicht geeignet ware.

Berucksichtigung unterschiedlicher Verteilungen von
ausgepresster Salzlauge auf verschiedene Quellen

Es wird davon ausgegangen, dass nur ein Teil der Quellen des Asse-Hohenzuges
auf Trinkwasserniveau verdiunnte Salzlauge enthalten wirde, wahrend der andere
Teil der Quellschittungen die Ubrige Menge an ausgepresster Salzlauge enthalten
wirde und damit lokal nicht fiir die Trinkwassergewinnung geeignet ware.

Betrachtet wird einerseits, dass alle Quellen des Asse-Hdhenzuges mit Ausnahme
der Quellen der Remlinger Kreidemulde mit einem Gesamtdargebot von
9,77-10°m%a die ausgepresste Lauge im Verhaltnis 1.100:1 enthalten wiirden und
damit fur eine potenzielle Trinkwassernutzung zur Verfiigung stinden, wahrend
Uber die Quellen der Remlinger Kreidemulde die Ubrige Menge an ausgepressten
Lauge, um die Quellschittung verdunnt, austreten wirde (Szenario ,alle Quellen
auller Kreidemulde®). Die Quellen der Remlinger Kreidemulde waren in diesem Fal-
le nicht fir die Trinkwassergewinnung geeignet. lhr Wasser wirde unglnstigsten-
falls in die Oker gelangen. Die hier fur eine Trinkwassernutzung als geeignet be-
trachtete Menge an Quellschittungen entspricht 88 % der gesamten Quellschittun-
gen des Asse-Hohenzuges.

Andererseits wird davon ausgegangen, dass lediglich die Quellen der Remlinger
Kreidemulde soweit verdinnte Anteile an ausgepresster Salzlauge enthalten, dass
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dieses Dargebot von jahrlich 1,36-10° fiir die Trinkwassernutzung zur Verfiigung
stiinde (Szenario ,nur Kreidemulde®).

Die jeweils restliche Menge an ausgepresster Lauge gelangt in diesem Szenario
ungenutzt in die Oker.

Optionen der Trinkwassergewinnung

Derzeit findet nur noch in sehr begrenztem Umfang eine Trinkwassergewinnung im
Bereich des Asse-Hbhenzuges statt (siehe Abschnitt 7.1.2). Fur die lokale Versor-
gung wird auch Wasser aus dem Harz bezogen, das durch Freisetzungen aus der
Asse nicht kontaminiert werden kann, weil die Entnahmestellen weit entfernt von der
Asse liegen.

Im Rahmen dieses Gutachtens sollte aber auch untersucht werden, was passieren
wlrde, wenn in einigen Jahrzehnten wieder eine Versorgung mit einem gréleren
Anteil von Trinkwasser aus lokalen Quellen aus der direkten Umgebung der Asse
angestrebt werden wirde. Es sind keine Planungen bekannt, solche friihere Trink-
wassergewinnungen im Bereich des Asse-Hohenzugs wieder aufzunehmen. Des-
halb sind die folgenden Untersuchungen lediglich als modellmaRige Betrachtung zu
verstehen, in denen auch frihere Trinkwassergewinnungsstellen, die heute nicht
mehr benutzt werden, mit einflielRen.

Frihere und derzeitige Trinkwassergewinnungen werden flr drei beispielhafte Opti-
onen, die das mogliche Feld beschreiben, bericksichtigt:

o Es wird in der ersten Option davon ausgegangen, dass alle friiheren Trinkwas-
sernutzungen im Bereich des Asse-H6henzuges wieder aufgenommen werden
und mit einem lokalen Dargebot von 5,66:10° m® 12.700 Menschen versorgt
werden (Szenario ,frihere Nutzungen®).

e Fir die zweite Option wird davon ausgegangen, dass lediglich in Kissenbrick
1.812 Einwohner mit radioaktiv kontaminiertem Trinkwasser versorgt werden
(Szenario ,Werk Kissenbrick®.)

¢ In der dritten Option wird davon ausgegangen, dass ein Dargebot von jahrlich
2,8-10° m?® im Wasserwerk Wolfenbiittel gefordert und mit 4,2-10° m® Fremd-
wasser vermischt fir die Versorgung von etwa 152.000 Einwohnern verwendet
wird.

Die im Wasserwerk Wolfenbluttel geférderte Menge an Rohwasser ist etwa um den
Faktor 2,5 hoher als das gesamte Dargebot an Quellschittungen im Asse-
Hohenzug. Es werden zwei Varianten bericksichtigt:

¢ In einer Variante mit extrem hohen Mengen an Eigenwasser (Szenario ,Wol-
fenblttel extreme Mengen®) wird davon ausgegangen, dass das gesamte am
Wasserwerk Wolfenblittel geforderte Wasser, einen Anteil an ausgepresster
Lauge enthalt, der soweit verdunnt ist, dass die Nutzung als Trinkwasser mog-
lich ist. Dieses Wasser wird dann mit Fremdwasser im Verhaltnis von 40:60 fir
die Versorgung der Bevolkerung verwendet.
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¢ In einer realistischen Variante wird davon ausgegangen, dass sich die Eigen-
forderung im Wasserwerk Wolfenbittel einerseits aus kontaminiertem Wasser
aus dem Asse-Hbhenzug und andererseits aus nicht kontaminiertem Wasser
aus dem Bereich Wolfenblttel zusammensetzt. Es wird davon ausgegangen,
dass etwa die Halfte des Dargebotes der Quellen des Asse-HOhenzuges mit
radioaktiver aber bereits im Verhaltnis 1:1.100 verdiinnter Salzlauge zum Was-
serwerk Wolfenbuttel gelangt und dort mit nicht kontaminiertem Eigenwasser
vermischt geférdert wird. Die geférderte Gesamtmenge an Eigenwasser wird
dann, wie derzeit durchgefihrt, im Verhaltnis 40:60 mit Fremdwasser aus Tal-
sperren des Harzes gemischt und zur Versorgung der Bevolkerung verwendet
(Szenario ,Wolfenbuttel, realistisch®).

Fur alle Optionen wird davon ausgegangen, das die jeweiligen Restmengen aus
ausgepresster Lauge uber die Vorfluter in die Oker gelangen.

Berucksichtigung des Vorfluters Oker

Bei den jeweils unterschiedlichen Optionen der Trinkwassernutzung im Bereich des
Asse-Hohenzuges und in Wolfenblttel wird davon ausgegangen, dass die jeweils
restliche Lauge, die nicht auf Trinkwasserniveau verdinnt wird, tber die Vorfluter in
die Oker gelangt. Darlber hinaus wird als weitere Option betrachtet, dass keinerlei
Trinkwassergewinnung im Bereich des Asse-Hohenzuges und in Wolfenblittel statt-
findet und die gesamte jahrlich ausgepresste Lauge von 10.000 m? in die Oker ge-
langt (Szenario ,alle Quellen in Oker®). Diese Option wirde eintreten, wenn einer-
seits alle Quellen des Asse-Hohenzuges bei gleichmaRiger Verteilung der gesamten
ausgepressten Salzlauge auf alle Quellen fur die Trinkwassernutzung ungeeignet
waren oder, wenn die Quellen des Asse-Hbhenzuges fur die Gewinnung von Trink-
wasser trotz teilweise vorhandener Eignung nicht genutzt werden wirden.

Fur die weitere Berechnung der Kollektivdosis aus dem Verzehr von Wasser der
Oker wird davon ausgegangen, dass 10 % des Wassers der Oker fur die Gewin-
nung von Trinkwasser genutzt werden. Dies ist konservativ, da mit zunehmenden
Abstrom der Oker mit einer weiteren Verdliinnung des Wassers zu rechnen ist.

Die den oben beschriebenen Szenarien zu Grunde gelegten Mengen an Wasser,
das als Trinkwasser genutzt wird, sind in Abbildung 7-1 dargestellt.
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Dargebot zur Trinkwassernutzung
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Abbildung 7-1: Uberblick tiber die Mengen an Wasser, die den betrachteten Szenarien der
Trinkwassernutzung zu Grunde liegen.

7.3 Kollektivdosis bei den beschriebenen Szenarien der
Trinkwassergewinnung

Fur die beschriebenen Szenarien der zur Verfigung stehenden Mengen an Wasser
fur die Trinkwassergewinnung wird die Kollektivdosis berechnet. Die effektive Dosis
wird als gemittelte effektive Dosis fir 1000 Einwohner aus der maximalen effektiven
Dosis aus Trinkwasserkonsum flir den Saugling und der maximalen effektiven Dosis
aus Trinkwasserkonsum fur den Erwachsenen berechnet. Es wird dabei davon aus-
gegangen, dass sich unter 1.000 Personen der Bevolkerung 8,3 Sauglinge im Alter
von weniger als 1 Jahr befinden /DStatis 2009/. Da es sich um die Ermittlung von
Kollektivdosen handelt, wurde bei den Berechnungen der effektiven Dosen von mitt-
leren Verzehrsgewohnheiten ausgegangen. Die Faktoren des Anhangs 5 Tabelle 1
Spalte 8 Tabelle 1 der AVV zu § 47 StrISchV zur Abdeckung des 95. Perzentils der
jahrlichen Verzehrsmengen wurde daher nicht angewendet.

Fur die Berechnung der GroRe des Kollektivs, das mit Wasser versorgt werden
kann, wird davon ausgegangen, dass ein taglicher Pro-Kopf-Wasserverbrauch von
122 | besteht /DStatis 2008/. Die Verzehrsmenge wurde entsprechend der Ver-
zehrsgewohnheiten der AVV zu § 47 StrISchV bereits bei der Berechnung der effek-
tiven Dosis bericksichtigt.
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Die Berechnung stochastischer Wirkungen aus der Kollektivdosis erfolgt nach /ICRP
2007/. Es wird der detriment-adjustierte nominelle Risikokoeffizient fir Krebs und
vererbbare Wirkungen fiir die Gesamtbevélkerung von 5,7-102 Sv”' verwendet. In
Tabelle 7-3 sind die Annahmen und Parameter fur die Szenarien der Trinkwasser-
nutzung zusammengestellt.

Tabelle 7-3: Randbedingungen und Parameter verschiedener Szenarien der Trinkwasser-

nutzung
Szenarien der Trinkwassernutzung
alle Quellen| Quellen frihere Kissen- |Wolfenblttel|Wolfenbuttel| alles in
Einheit | aulRer KM | K.-Mulde Nutzung briick  |extr. Mengen| realistisch | die Oker
Kontaminierte Salz- [m¥al 10.000 10.000 10.000 10.000 10.000 10.000 10.000

lauge
Dargebot an Quellen [m3/a] 1,1E+06 1,1E+06 1,1E+06 1,1E+06 1,1E+06 1,1E+06 1,1E+06
Menge zur Verdin-

[m?/a] 9,8E+05 1,4E+05 5,7E+05 8,1E+04 6,8E+06 6,8E+06 0,0E+00

nung
Q%e”' der verdnnt [m/a] 888 123 514 73 2473 506 0
unverdiinnte Lauge [m¥a] 9.112 9.877 0.486 9.927 7.527 9.494 10.000
\gf(redrunnungsmktor 8] 16.439 15.167 15.792 15.090 19.900 15.777 14.980
Einwohner "Asse" 21.933 3.045 12.705 1.812 152.706 | 152.706 0
Einwohner "Oker" 336.393 | 336.393 | 336.393 | 336.393 | 336.393 | 336.393 | 336.393

,Menge zur Verdinnung“: jahrliche Wassermenge, die gemaR Szenarium fir die Verdliinnung von radioaktiv konta-
minierter Salzlauge zur Verfligung steht,

J#Anteil, der verdiinnt wird“: Menge an radioaktiv kontaminierter Lauge, der bei einer Verdiinnung 1:1.100 mit der
,Menge zur Verdiunnung® verdiinnt werden kann,

sunverdinnte Lauge“: Menge an ausgepresster Lauge, die nicht auf Trinkwasserniveau verdinnt wird und in die
Oker gelangt,

,Verdlinnungsfaktor Oker": Quotient aus mittlerem Abfluss der Oker und ,unverdiinnte Lauge®,

Einwohner ,Asse®: Anzahl der Einwohner die bei einem Verbrauch von 122 I/d pro Person im jeweiligen Szenarium
versorgt werden wirden,

Einwohner ,Oker: Anzahl der Einwohner die bei einem Verbrauch von 122 I/d pro Person mit Wasser der Oker, das
zu 10 % zur Trinkwassernutzung verwendet wird im jeweiligen Szenarium versorgt werden wiirden

KM, K.-Mulde: Kreidemulde

In Tabelle 7-4 sind fur einige Varianten des Szenarios Il die resultierende Kollektiv-
dosis und die Anzahl der Krebsfélle, die sich bei unterschiedlichen Szenarien eines
nutzbaren Dargebotes an Trinkwasser ergeben, aufgelistet. Dabei liegt die sehr
konservative Annahme zugrunde, dass samtliches genutztes Trinkwasser aus dem
Dargebot des Asse-Hbhenzuges eine entsprechende Belastung in Hohe der in Ka-
pitel 5 errechneten Aktivitdtskonzentrationen aufweist.
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Tabelle 7-4: Kollektivdosis in Sv/a und Krebsfalle pro Jahr bei unterschiedlichen Szenarien
der Trinkwassernutzung im Szenario || mit Sorptionskoeffizienten nach /INE 2009/

Szenarien der Trinkwassernutzung

alle Quel-| Quellen | frihere | Kissen- | Wolfen- | Wolfen- | alles in
len K.-Mulde | Nutzung brick bittel bittel die Oker
auller KM extr. Men-|realistisch
gen
Rechenfall 1 (Abstandsgeschwindigkeit 10 m/a)

Kollektivdosis "Asse" | 3E-02 | 4E-03 | 2E-02 | 2E-03 | 3E-02 | 2E-02 | OE+00

Krebsfélle "Asse" 2E-03 | 2E-04 | 9E-04 | 1E-04 | 2E-03 | 9E-04 | OE+00
Kollektivdosis "Oker" | 3E-03 | 3E-03 | 3E-03 | 3E-03 | 2E-03 | 3E-03 | 3E-03
Krebsfalle "Oker" 2E-04 | 2E-04 | 2E-04 | 2E-04 | 1E-04 | 2E-04 | 2E-04

Rechenfall 2 (Abstandsgeschwindigkeit 1 m/a)
Kollektivdosis "Asse" | 4E-02 5E-03 2E-02 3E-03 4E-02 2E-02 | OE+00

Krebsfélle "Asse" 2E-03 | 3E-04 | 1E-03 | 2E-04 | 3E-03 | 1E-03 | OE+00
Kollektivdosis "Oker" | 4E-03 | 4E-03 | 4E-03 | 4E-03 | 3E-03 | 4E-03 | 4E-03
Krebsfalle "Oker" 2E-04 | 2E-04 | 2E-04 | 2E-04 | 2E-04 | 2E-04 | 2E-04

Rechenfall 3 (Abstandsgeschwindigkeit 0,3 m/a)
Kollektivdosis "Asse" | 2E-02 | 2E-03 | 9E-03 | 2E-02 | 9E-02 | 9E-03 | OE+00

Krebsfalle "Asse" 9E-04 | 1E-04 | 7E-05 | 1E-03 | 5E-03 | 5E-04 | OE+00
Kollektivdosis "Oker" | 2E-03 | 2E-03 | 2E-03 | 1E-03 | 7E-03 | 2E-03 | 2E-03
Krebsfélle "Oker" 9E-05 | 1E-04 | 1E-04 | 8E-05 | 4E-04 | 1E-04 | 1E-04

Bezogen auf die Kontaminationen von Grundwasser unter der sehr konservativen
Annahme, dass samtliches genutztes Trinkwasser aus dem Dargebot des Asse-
Hoéhenzuges die Aktivitdtskonzentration der hier durchgeflihrten Berechnungen
aufweisen wurde, ergeben sich die folgenden Schlussfolgerungen:

¢ In der unglinstigsten Variante in Tabelle 7-4 waren einzelne zusatzliche letale
Krebsfalle Uber Zeitrdume von jeweils 1000 Jahren moglich (unter der Annah-
me, dass die unglinstigen Kontaminationsverhaltnisse Uber diesen Zeitraum
vorliegen). Das individuelle Risiko Uber die Lebenszeit einer Einzelperson wir-
de maximal in der GréRenordnung von 10 bis 10 liegen.

e Im Szenario | wirden sich aufgrund der Nichtbertcksichtigung rickhaltender
und verzdégernder Effekte beim Radionuklidtransport bis in das genutzte
Grundwasser rechnerisch entsprechend héhere Kollektivdosen, bis in den Be-
reich von etwa 300 Sv/a, ergeben.
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8 Diskussion der berechneten Strahlenexpositionen

Strahlenexpositionen wurden hier flir zwei Szenarien berechnet, die beide einen
auslegungsuberschreitenden Lésungszutritt in der Asse als Ausgangspunkt haben.

Das Szenario | ist ein Szenario, das sich stark an /GRS 2009/ orientiert. Es beinhal-
tet die vollstandige Losung aller Radionuklide des Asse-Inventars. Nach homogener
Vermischung der Radionuklide in der Asse erfolgt 30 Jahre nach vollstandigem Ab-
saufen ein Auspressen der Ldsung mit einer Rate von 10.000 m?® im Jahr und damit
eine Kontamination des genutzten Grundwassers. Es wird eine Verdinnung im Ver-
haltnis 1:1.100 unterstellt, da das Wasser ansonsten als Trinkwasser nicht geeignet
ware. Die Verwendung kontaminierten Wassers und damit auch die Strahlenexposi-
tion beginnt unmittelbar nach dem vollstandigen Absaufen, also nach 30 Jahren.
Dieses Szenario wurde hier betrachtet, um zu /GRS 2009/ vergleichbare Ergebnisse
zu erhalten, die aber — anders als in /GRS 2009/ - mit einem geeigneten radiodkolo-
gischen Modell ermittelt wurden.

Das Szenario Il baut auf Szenario | auf. Es bertcksichtigt Léslichkeitsgrenzen flr
Uran und Thorium, geht ansonsten aber ebenfalls von der vollstandigen Losung der
Radionuklide des Asse-Inventars aus. Das Durchdringen des Deckgebirges durch
die Radionuklide wird beispielhaft an zwei Stérungen untersucht. Eine stellt die kir-
zeste Verbindung zum oberflachennahen Grundwasser dar (Pfad 1), die andere ist
eine, Uber die sich dieser Vorgang wahrscheinlich tatsachlich abspielen kdnnte
(Pfad I). Fur die beiden Pfade wird die Rickhaltung und Verzégerung der Radio-
nuklide mit spezifischen Sorptionskoeffizienten ermittelt. Die Kontamination des
genutzten Grundwassers beginnt dann deutlich spater, erfolgt aber Uber sehr lange
Zeitraume. Ein wichtiger Faktor, der die Hohe der Kontamination beeinflusst, ist die
Geschwindigkeit, mit der die Losung durch die Gesteine des Deckgebirges dringen
kann. Diese wird variiert, da sie insbesondere von der zukulnftigen Auflockerung in
der Umgebung der Schachtanlage durch Setzungsprozesse abhangt. Dabei werden
Auspressraten und damit maximale Dauern der Auspressung angesetzt, die bei den
jeweiligen Abstandsgeschwindigkeiten plausibel sind.

8.1 Ergebnisse der Untersuchungen zum Szenario |

Fir das Szenario | wurden in /GRS 2009/ sehr hohe Strahlenexpositionen ermittelt,
namlich bis zu etwa 2.000 mSv im Jahr. Die radiodkologische Modellierung der Fol-
gen war dabei fehlerhaft, da sogenannte Dosiskonversionsfaktoren aus /Préhl 2002/
zur Berechnung der Strahlenexposition aus der Kontamination des Grundwassers
herangezogen wurden, die flr das Szenario | nicht anwendbar sind. Dosiskonversi-
onsfaktoren sind nur bei der Berechnung von sehr langfristigen radiologischen
Auswirkungen von Endlagern sinnvoll. Ihr Nachteil ist, dass eine anwendungsbezo-
gene Anpassung, beispielsweise an kirzere Zeitraume, Uber die wie im Szenario |
tatsachlich Freisetzungen stattfinden, ausgeschlossen ist. Fir alle anderen Anwen-
dungsgebiete als bei Endlagern wird daher auch nicht mit Dosiskonversionsfaktoren
gearbeitet, sondern mit Modellen, bei denen der Anwender noch entsprechende
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Randbedingungen festlegen und erforderlichenfalls spezifische Parameterwerte
einfigen muss. Aus diesem Grund wurde hier ein angepasstes radiodkologisches
Modell zur Ermittlung der Strahlenexposition entwickelt (siehe Kapitel 3) und ange-
wandt.

Die Neuberechnung ergab, dass die starke Dominanz des Thoriums fur die Strah-
lenexposition in /GRS 2009/ keine wissenschaftliche Grundlage hat. Dies gilt auch
wenn in den hier durchgefuhrten Berechnungen die Tochternuklide des Th-232 voll-
standig berucksichtigt werden.

Die Berechnungen wurden zur besseren Vergleichbarkeit sowohl fur das Plutonium-
inventar von 11,8 kg nach /GSF 2002/ durchgefiihrt (analog /GRS 2009/) als auch
fur ein erhdhtes Plutoniuminventar von 28 kg gemal neuerer Erkenntnis (gemaf
Schreiben der ESK/SSK-Ad-hoc-Arbeitsgruppe Asse vom 02.11.2009 an das Bun-
desministerium fir Umwelt, Naturschutz und Reaktorsicherheit).

Ein wichtiger Faktor der Modellierung der Strahlenexposition ist der Grad an Kon-
servativitat, der angestrebt wird. Die Dosiskonversionsfaktoren waren in Anlehnung
an den damaligen Stand der AVV zu § 47 StrISchV /AVV 2005/ abgeleitet. Dies be-
deutet eine sehr hohe Konservativitat, da beispielsweise von sehr hohen Verzehrs-
raten kontaminierter Lebensmittel ausgegangen wird (siehe Tabelle 3-9). Dieses
Vorgehen entspricht dem Vorgehen bei der Genehmigung von kerntechnischen
Anlagen in Deutschland. In einer zweiten Wahl von Parameterwerten erfolgt eine
Berechnung mit realistischeren Lebensgewohnheiten der Referenzpersonen, die an
die Berechnungsgrundlagen Bergbau /BgIiBb 2010/ angelehnt ist. Dies aulRert sich
insbesondere in geringeren Raten des Verzehrs kontaminierter Lebensmittel, u. a.
durch die Berlicksichtigung von nicht regional erzeugten Lebensmitteln (siehe Ta-
belle 3-9). Die Berechnungsgrundlagen Bergbau wurden fir die Hinterlassenschaf-
ten aus bergbaulichen Tatigkeiten mit erhdhter natlrlicher Radioaktivitat entwickelt,
zunachst in Zusammenhang mit der Sanierung der Hinterlassenschaften des Uran-
erzbergbaus in der ehemaligen DDR. Sie stellen daher ein Instrumentarium dar, das
nicht bei einer geplanten Tatigkeit, sondern bei der Sanierung einer existierenden
Situation angewendet wird.
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Konservativitat Konservativitat Konservativitat Konservativitat
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effektive Dosis in mSv/a

Abbildung 8-1: Effektive Dosis im Szenario |

Abbildung 8-1 zeigt die mit dem neuen radiodkologischen Modell ermittelten Strah-
lenexpositionen im Szenario | im Vergleich. Angegeben sind die Hochstwerte nach
Tabelle 4-4, also fir den Zeitpunkt 40 Jahre nach Beginn des Absaufens. Die Er-
gebnisse zeigen:

e Das Plutoniuminventar hat einen hohen Einfluss auf die errechnete Dosis. Es
sollte daher nicht mehr mit dem veralteten Inventar nach /GSF 2002/ gearbeitet
werden.

e Die ermittelten Strahlenexpositionen sind geringer als in /GRS 2009/, aber im-
mer noch sehr hoch im Vergleich mit Anforderungen, die fir geplante Tatigkei-
ten (0,3 mSv effektive Dosis im Jahr) oder die Sanierung von Hinterlassen-
schaften des Uranerzbergbaus (1 mSv effektive Dosis im Jahr) gelten. Fir End-
lager haben die Reaktor-Sicherheitskommission und die Strahlenschutzkom-
mission in /RSK/SSK 2008/ als radiologischen Bewertungsmalistab fir die
Langzeitsicherheit von Endlagern fur hochradioaktive Abfélle in tiefen geologi-
schen Formationen empfohlen, fiir das Uberpriifungskriterium ,Effektive Indivi-
dualdosis® 0,1 mSv im Jahr bei wahrscheinlichen Entwicklungen und 1 mSv im
Jahr bei weniger wahrscheinlichen Entwicklungen zu Grunde zu legen. Auch
bei realistischeren Lebensgewohnheiten analog den Berechnungsgrundlagen
Bergbau belaufen sich die effektiven Dosen noch auf bis zu 20 mSv im Jahr flr
Erwachsene und auf bis zu 160 mSv im Jahr fir das Kleinkind im Alter < 1 Jahr
(fir das Pu-Inventar von 28 kg).



Unterstiitzung des BMU bei der 111 @ Oko-Institut e.V.
Aufsicht Uber Betrieb und Stillle- Freiburg, Darmstadt, Berlin
gung der Asse — AP A10

¢ Die Strahlenexposition ergibt sich vor allem Uber den Konsum von Trinkwasser,
den Verzehr von auf mit kontaminiertem Wasser beregneten Anbauflachen er-
zeugten Nahrungsmitteln sowie Uber den Verzehr von Fisch aus einem mit kon-
taminiertem Wasser gespeisten Fischteich. Weniger relevant sind dagegen die
Expositionspfade, die sich durch Aufenthalt auf beregneten Flachen ergeben,
sowie der Pfad ,Viehtranke® (siehe Abbildungen 8-2 bis 8-5).

4%

42%

54%

B Trinkwasser

0 Ingestion durch Beregnung
O Fischverzehr

Abbildung 8-2: Beitrag der Expositionspfade zur effektiven Dosis des Kleinkinds im Alter
<1 Jahr (Pu-Inventar 28 kg), 40 Jahre nach Beginn des Absaufens und mit
Lebensgewohnheiten analog der AVV zu § 47 StrISchV im Szenario |

22%
25%

O Trinkwasser

0,
53% D Ingestion durch Beregnung

O Fischverzehr

Abbildung 8-3: Beitrag der Expositionspfade zur effektiven Dosis des Erwachsenen (Pu-
Inventar 28 kg), 40 Jahre nach Beginn des Absaufens und mit Lebensge-
wohnheiten analog der AVV zu § 47 StrISchV im Szenario |
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Abbildung 8-4: Beitrag der Expositionspfade zur effektiven Dosis des Kleinkinds im Alter
< 1 Jahr (Pu-Inventar 28 kg), 40 Jahre nach Beginn des Absaufens und mit
Lebensgewohnheiten analog der Berechnungsgrundlagen Bergbau im Sze-
nario |
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Abbildung 8-5: Beitrag der Expositionspfade zur effektiven Dosis des Erwachsenen (Pu-
Inventar 28 kg), 40 Jahre nach Beginn des Absaufens und mit Lebensge-
wohnheiten analog der Berechnungsgrundlagen Bergbau im Szenario |

Die Dosisermittlung setzt voraus, dass eine lokale Trinkwassergewinnung stattfindet
und Wasser als Trinkwasser, als Beregnungswasser, zur Viehtrdnke und zur Spei-
sung eines Fischteichs Verwendung findet, obwohl die hohe Kontamination durch
einfache UberwachungsmaRnahmen festgestellt werden kdnnte (siehe auch weiter
unten).

Landwirtschaftlich genutzte Flachen, die mit kontaminiertem Wasser beregnet wer-
den koénnten, sind in der Umgebung der Asse vorhanden. Aus den Ausfiihrungen zu
Quellschittungen in der Umgebung der Asse in Kapitel 7 ergibt sich, dass bei einer
Auspressrate von 10.000 m® Losung im Jahr aus der Asse (gemal /GRS 2009/) das
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notwendige Frischwasser zur Vermischung im Verhaltnis 1:1100 nicht zur Verfu-
gung steht. Ein Mischungsverhaltnis von 1:100 ware aber mdglich. bei einer gerin-
geren Auspressrate kann eine ahnliche Kontamination mit radioaktiven Stoffen des
Beregnungswassers resultieren, wie sie den Berechnungen zugrunde liegt. Mit der
Beregnungsrate nach /AVV 2005/ und /BgIBb 2010/ wirde sich — bei alleiniger Nut-
zung des gewinnbaren Grundwassers zur Beregnung — eine Flache von etwa
2,3*2,3 km? beregnen lassen. Von dieser Flache kdnnten einige 1000 Personen mit
Nahrungsmitteln im unterstellten Umfang versorgt werden. Die kollektive Dosis ware
deutlich geringer als bei der Trinkwassernutzung, durch die nach Tabelle 7-3 bis zu
mehr als 100.000 Personen betroffen sein kdnnten. Die Individualrisiken waren da-
gegen hoher und kénnten bei extensivem Verzehr kontaminierter Lebensmittel mehr
als 10 % uber die Lebenszeit betragen. Dies wirde aber voraussetzen, dass das
Wasser zur Beregnung landwirtschaftlich genutzter Flachen genutzt wiirde, obwohl
die hohe Kontamination durch einfache UberwachungsmalRnahmen festgestellt
werden wurde (siehe auch weiter unten).

Fischzucht in Teichen, die einen Zulauf haben, der durch die Auspressung von L6-
sung aus der Asse mit radioaktiven Stoffen kontaminiert werden kdnnte, konnte
nicht identifiziert werden, ist jedoch fiir die Zukunft nicht auszuschlieRen. Es ist aber
als sehr unwahrscheinlich anzusehen, dass eine ausreichend gro3e Menge an
Quellwasser fiir eine einzelne Fischzucht genutzt wird, da sich das Wasser auf ei-
nem gréfReren Gebiet verteilt.

In Kapitel 6 wurde gezeigt, dass bei geeigneter Uberwachung des oberflachenna-
hen Grundwassers sowie des Quellwassers in der Umgebung der Asse schon durch
halbjahrliche Messungen eine erhebliche Kontamination zuverlassig erkannt wirde.
Bei entsprechenden Nutzungsbeschrankungen kontaminierten Wassers koénnten
Strahlenexpositionen von mehr als 0,1 mSv mit Sicherheit vermieden werden. In
einem Notfall — wie dem auslegungstiberschreitenden Lésungszutritt in der Asse —
musste auf diese MalRnahme zur Begrenzung der Strahlenexposition gegebenen-
falls zurlickgegriffen werden. Unabhangig davon sollte aber fir die Bewertung der
Vorgehensweise bei der geplanten Stilllegung der Asse nicht von zukiinftigen Nut-
zungseinschrankungen des Grundwassers Kredit genommen werden.

8.2 Ergebnisse der Untersuchungen zum Szenario Il

Die Annahmen zur Losung von Radionukliden und zur Ausbreitung von Radionukli-
den durch das Deckgebirge in /GRS 2009/ und hier entsprechend in Szenario | wa-
ren extrem pessimistisch. In der Realitat wirde nur ein Teil der Radionuklide in L6-
sung gehen und es kdme zu den Transport der Radionuklide verzégernden Effekten
im Deckgebirge. Detaillierte Untersuchungen zur Ldslichkeit und zum Transport
waren fur einen Langzeitsicherheitsnachweis zu fuhren. Im vorliegenden Gutachten
sollten nur erste Untersuchungen Uber mdgliche Auswirkungen der Berucksichti-
gung dieser Effekte auf die ermittelte Strahlenexposition vorgenommen werden.

Nach einem Absaufen der Asse konnen sich Radionuklide aus den Abfallen nur
solange in der Zutrittsldsung I6sen, bis diese eine Sattigung erreicht hat, die fir die
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einzelnen Elemente und ihre chemischen Gleichgewichtszustande spezifisch ist. Es
wurde daher untersucht, ob fiir einzelne Radionuklide aus diesem Grund eine Be-
grenzung der I6sbaren Menge existiert. Das Ergebnis ist, dass die maximal moégli-
chen Thorium- und Uran-Konzentrationen um einen Faktor 170 (fir Thorium) bzw.
195 (fur Uran) unter den Konzentrationen liegen, die sich rein rechnerisch aus den
Inventaren und Volumina ergeben wirden. Die Konzentrationen der anderen Ra-
dionuklide sind in dem unterstellten Lésungsvolumen dagegen durch das Inventar
und nicht durch die Ldslichkeit fester Phasen bestimmt.

Durch die Variierung der Pfade sowie der Abstandsgeschwindigkeiten in Verbin-
dung mit plausiblen Auspressraten und Auspressdauern soll dargestellt werden, in
welchem Rahmen sich mdgliche Strahlenexpositionen bewegen koénnten. Die Er-
gebnisse stellen aber weder obere noch untere Begrenzungen dar. Insbesondere
war hier nicht zu untersuchen, welchen zuklnftigen Einflissen das Deckgebirge
ausgesetzt sein kann und wie sich dies auf die Transportvorgdnge auswirken wur-
de. Einflusse auf den Transport der Radionuklide kénnen sich auch durch Schaden
am Grubenbauwerk ergeben. Diese Untersuchungen waren im Rahmen eines
Langzeitsicherheitsnachweises zu fuhren. Auflerdem ist die Annahme der homoge-
nen Vermischung der Radionuklide nach ihrer Losung im Grubengebaude nicht
notwendigerweise konservativ, da Teilmengen der Lésung héher kontaminiert sein
konnen und so wenig genutzte Grundwasserentnahmen bei Einzelpersonen zu hoé-
heren Expositionen flihren kdnnten.

Die hier fur funf Varianten ermittelten Strahlenexpositionen sind in Abbildung 8-6 im
Uberblick dargestellt. Es wurden jeweils die extrem ungiinstigen Lebensgewohnhei-
ten der Referenzpersonen analog der AVV zu § 47 StrlSchV zugrunde gelegt, au-
Rerdem der ungunstigste der beiden untersuchten Pfade durch das Deckgebirge.
Daruber hinaus wurde unterstellt, dass das gesamte durchstromte Deckgebirge aus
der Gesteinsschicht mit den fur die radiologischen Folgen ungunstigsten Eigen-
schaften besteht. Zur Aufteilung der Gesamtdosis auf die einzelnen Expositionspfa-
de siehe Abbildungen 5-9 bis 5-12.
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Abbildung 8-6: Strahlenexposition in die Rechenfallen mit zusammen finf Varianten im
Szenario Il

Die ermittelten normierten Strahlenexpositionen fur das Szenario Il betragen:

¢ Bei hoher Abstandsgeschwindigkeit von 10 m/a (Rechenfall 1)

— 67,5 mSv im Jahr (Kleinkind im Alter <1 Jahr) bzw. 16,9 mSv im Jahr (Er-
wachsener), wenn keine Sorption angenommen wird (Variante 1a),

— 41 mSv im Jahr (Kleinkind im Alter <1 Jahr) bzw. 4,7 mSv im Jahr (Erwach-
sener), wenn fur Plutonium keine Sorption angenommen wird, fir alle ande-
ren Elemente aber die Sorptionskoeffizienten aua /INE 2010/ angewendet
werden (Variante 1b),

— 0,08 mSv im Jahr (Kleinkind im Alter <1 Jahr) bzw. 0,03 mSv im Jahr (Er-

wachsener), wenn fur alle Elemente die Sorptionskoeffizienten aus /INE
2010/ angewendet werden (Variante 1c),
o bei einer Abstandsgeschwindigkeit von 1 m/a (Rechenfall 2)

— 0,098 mSv im Jahr (Kleinkind Alter <1 Jahr) bzw. 0,042 mSv im Jahr (Er-
wachsener), sowohl wenn fur alle Elemente die Sorptionskoeffizienten aus
/INE 2010/ angewendet werden als auch wenn flir Plutonium die deutlich
unginstigeren Sorptionskoeffizienten des Strontiums zugrunde gelegt wer-
den (Varianten 2a und 2b),
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¢ bei einer Abstandsgeschwindigkeit von 0,3 m/a (Rechenfall 3)

— 0,046 mSv im Jahr (Kleinkind Alter <1 Jahr) bzw. 0,017 mSv im Jahr (Er-
wachsener), sowohl wenn fir alle Elemente die Sorptionskoeffizienten aus
/INE 2010/ angewendet werden als auch wenn fur Plutonium die deutlich
ungunstigeren Sorptionskoeffizienten des Strontiums zugrunde gelegt wer-
den (Varianten 3a und 3b).

Auf der Basis der hier durchgefiihrten Berechnungen ist es moéglich, dass die von
der Reaktor-Sicherheitskommission und der Strahlenschutzkommission in
/IRSK/SSK 2008/ als radiologischen Bewertungsmalstab fiir die Langzeitsicherheit
von Endlagern flr hochradioaktive Abfalle in tiefen geologischen Formationen emp-
fohlenen effektiven Individualdosen von 0,1 mSv im Jahr bei wahrscheinlichen Ent-
wicklungen und 1 mSv im Jahr bei weniger wahrscheinlichen Entwicklungen nicht
einzuhalten sind. Ob es gelingen kdnnte, zukunftige Dosen im Rahmen des genann-
ten Schutzziels zu halten, hangt im wesentlichen von drei Faktoren ab:

o der tatsachlichen Lésung der Radionuklide (reduzierbar durch weitere techni-
sche Malinahmen im Grubengebaude),

e der Stabilitat des Grubengebaudes im Hinblick auf mdgliche neue Auflocke-
rungszonen im umgebenden Gestein bei der Konvergenz (reduzierbar durch
weitere technische Malinahmen der Verfiillung im Grubengebaude), sowie

¢ der zukinftigen Entwicklung des Deckgebirges, beispielsweise durch Erosions-
oder Setzungsprozesse, und der zukiinftigen Entwicklung hydrologischer Ver-
haltnisse, wie des Grundwasserdargebots.

Es ist daher wichtig, ein Absaufen des Grubengebaudes, bevor ein fir ausreichend
sicher erachteter Zustand erreicht ist (sei es durch Vollverfullung oder durch Ruck-
holung der Abfalle), moglichst zu vermeiden. Kommt es dennoch zu einem vorzeiti-
gen Absaufen, so sind technische MalRnahmen zu treffen, um die zukunftigen radio-
logischen Auswirkungen mdglichst weitgehend zu begrenzen. Dies muss im Rah-
men der Notfallma3nahmen erfolgen.

Wie in Kapitel 7.3 ausgefiihrt, kann sich ausgehend von den ermittelten Strahlenex-
positionen ein individuelles Risiko fur eine letale Krebserkrankung uber die Lebens-
zeit in der GréRenordnung von bis zu 10™ ergeben.

Die Untersuchungen in Kapitel 6 haben ergeben, dass es mdglich ist, die kinstli-
chen Radionuklide durch Monitoring von Grund- und Quellwasser zu detektieren,
wenn sie in einer Konzentration vorliegen, die zu der vorangehend fiir das Szena-
rio Il genannten Strahlenexpositionen fuhrt. Fir Radionuklide, die auch naturlich
vorkommen, ist dies dagegen nicht mdglich, da diese natlrlich vorliegenden Radio-
nuklide bei gleicher Berechnungsmethode zu deutlich hdherer Strahlenexposition
fuhren und aufgrund der Schwankungsbreite des natlirlichen Vorkommens erst gro-
Rere Veranderungen der Konzentration als durch die Asse bedingt erkannt werden
konnten.
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9 Diskussion der Berechnungen von Strahlenexpositio-
nen in der fritheren Untersuchung der GRS /GRS 2009/

Die langfristige Freisetzung von Radioaktivitat Uber den Grundwasserpfad kann bei
nicht beherrschbaren Lésungszutritten in die Asse oder versagender Standsicher-
heit des Grubengebaudes der Asse nach derzeitigen Erkenntnissen nicht ausge-
schlossen werden. Von der Gesellschaft fir Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS)
war 2009 ein Gutachten vorgelegt worden, in dem radiologische Folgen eines aus-
legungsiberschreitenden Lésungszutritts in der Asse untersucht worden waren
/GRS 2009/. Die Modellierung in diesem Gutachten ging davon aus, dass die voll-
standige Losung aller Radionuklide des Asse-Inventars erfolgt, diese homogen
vermischt werden, nach 30 Jahren mit einer Rate von 10.000 m® im Jahr ausge-
presst werden und zu einer Kontamination des genutzten Grundwassers flhren. Es
wurde eine Verduinnung mit unkontaminiertem Wasser im Verhaltnis 1:1.100 unter-
stellt, da das Wasser ansonsten als Trinkwasser nicht geeignet ware. In /GRS 2009/
wurden fir dieses Szenario Strahlenexpositionen bis zu etwa 2.000 mSv im Jahr
ermittelt.

Bei der Annahme der vollstandigen Losung der radioaktiven Stoffe wurde in /GRS
2009/ nicht beachtet, dass die Menge an in der Asse enthaltenem Uran und Thori-
um weit grol3er ist, als die Menge, die Uberhaupt im maximalen Lésungsvolumen
geldést werden kann, bevor dieses an Uran und Thorium gesattigt ist. Auf diese Wei-
se wurde die Freisetzung von Uran um etwa einen Faktor 195 und die von Thorium
um etwa einen Faktor 170 Uberschatzt. Beim Transport durch das Deckgebirge tre-
ten dariber hinaus rickhaltende und verzégernde Effekte auf. Diese wurden in
/GRS 2009/ nicht berlicksichtigt.

Die radiodkologische Modellierung der Folgen war in /GRS 2009/ fehlerhaft, da so-
genannte Dosiskonversionsfaktoren aus /Préhl 2002/ zur Berechnung der Strahlen-
exposition aus der Kontamination des Grundwassers herangezogen wurden, die fur
das Szenario nicht anwendbar sind. Die Verwendung von Dosiskonversionsfaktoren
ist im Ubrigen nur bei der Berechnung von sehr langfristigen radiologischen Aus-
wirkungen von Endlagern sinnvoll. Dosiskonversionsfaktoren haben zwar den Vor-
teil, dass sich aus der Konzentration eines Radionuklids in Grundwasser mit einer
einzigen Zahl die Folgedosis Uber alle Pfade ermitteln 1&sst. Nachteilig ist aber, dass
eine anwendungsbezogene Anpassung, beispielsweise an Zeitrdume, Uber die tat-
sachlich Freisetzungen stattfinden, ausgeschlossen ist. Fir alle anderen Anwen-
dungsgebiete als bei Endlagern wird daher auch nicht mit Dosiskonversionsfaktoren
gearbeitet, sondern mit Modellen, bei denen der Anwender noch entsprechende
Randbedingungen festlegen und spezifische Parameterwerte einfligen muss.

In /GRS 2009/ flhrte die Verwendung der Dosiskonversionsfaktoren dazu, dass auf
der einen Seite ein Eintrag von Radionukliden auf landwirtschaftliche Flachen durch
Beregnung Uber 10.000 Jahre unterstellt wurde. Auf der anderen Seite sind aber im
Szenario in /GRS 2009/ nach etwa 220 Jahren alle radioaktiven Stoffe aus der Asse
freigesetzt und mit dem Beregnungswasser ausgebracht. Es wurde daher implizit
unterstellt, dass sehr viel mehr radioaktive Stoffe auf landwirtschaftlich genutzte
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Flachen aufgebracht werden, als in der Asse Uberhaupt vorhanden sind. AuRerdem
wurden Strahlenexpositionen flr Zeiten zwischen 40 und 130 Jahren angegeben,
obwonhl implizit eine weit langere Beregnungsdauer angesetzt war.

Die Neuberechnung zum Szenario | ergab dartber hinaus, dass die starke Domi-
nanz des Thoriums fiir die Strahlenexposition in /GRS 2009/ keine wissenschaftli-
che Grundlage hat, sondern auf Fehler in Modellannahmen bzw. den Dosiskonver-
sionsfaktoren beruht. Relevanter ist dagegen die Strahlenexposition durch Plutoni-
umisotope, weshalb es auch erforderlich ist, zuklinftigen Berechnungen stets das
aktualisierte Plutoniuminventar (28 kg statt der friiher — auch in /GRS 2009/ - ange-
nommenen 11,8 kg) zugrunde zu legen.
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Zusammenfassung

Es werden Daten zur wissenschaftlich belastbaren Abschatzung potentieller Strahlen-
expositionen in der Umgebung der Schachtanlage Asse |l zusammengestellt. Hierzu werden
zunachst die relevanten geochemischen Bedingungen erarbeitet unter der Annahme, dass
sich die Zutrittsrate in das Grubengebaude der Schachtanlage Asse Il auf auslegungs-
Uberschreitende Werte erhoht. Es wurden gemal dem Auftrag durch das Oko-Institut Darm-
stadt vom 21. Januar 2010 die extrem vereinfachten Randbedingungen nach [1] unterstellt.
Wie in dieser Arbeit geschehen, wurde das Abfallinventar sowie das gesamte Hohlraumvo-
lumen der Schachtanlage Asse Il (2.2 Mio. m?) als "Riihrkessel" angenommen.

Die Ausarbeitung umfasst Angaben zur Loslichkeit von Actiniden und Technetium unter den
geochemischen Bedingungen in den relevanten Oxidationsstufen. Diese umfassen das NaCl
System und das MgCl,-System. Im NaCl-System betragen die zu erwartenden Lésungs-
konzentrationen fiir Th(IV): 10, U(VI): 102, Np(V): 10*°, Pu(IV): 10, Pu(V):10” und fir
Am(Ill): 10® Mol/Liter. Im MgCl,-System ergeben sich folgende Konzentrationen Tc(IV): 107,
Th(IV): 10, U(IV): 10, Np(IV): 10°°, Pu(lll): 10°°, Pu(IV): 107°> und Am(lIl): 10™*° Mol/Liter.

Sorptionsdaten der Radionuklide U, Np, Pu, Am, Ra und Tc fir die Systeme Zement /Q-
Lésung und Steinsalz/Q-Lésung bzw. NaCl-Lésung wurden recherchiert. Die angegebenen
Werte gelten fir die hochkonzentrierten Lésungen im Grubengebaude der Schachtanlage
Asse.

Aus friiheren Untersuchungen zur Sorption im Deckgebirge der Schachtanlage Asse [2] lie-
gen Sorptionsdaten flr CO,, Se, Sr, Tc, Cs, Pb, Ra, Ac, Pa, U, Np, Pu und Am sowie Cm
vor.
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1. Einleitung

Im April 2009 legte die Gesellschaft fir Anlagen- und Reaktorsicherheit [1] mbH, Braun-
schweig ihrem Auftraggeber, dem Bundesamt flir Strahlenschutz (BfS) einen Bericht Gber die
"Abschatzung potentieller Strahlenexpositionen in der Umgebung der Schachtanlage Asse Il
infolge auslegungstliberschreitender Zutrittsraten der Deckgebirgslosung wahrend der Be-
triebsphase" vor. Dieser Bericht wurde Uber die Homepage des BfS publiziert [1]. In dieser
Studie sollte mit Hilfe einfacher, moglichst konservativer Abschatzungen untersucht werden,
welche radiologischen Auswirkungen zu erwarten sind, wenn sich die Zutrittsrate in das Gru-
bengebaude der Schachtanlage Asse Il auf auslegungsiiberschreitende Werte (> 200 m* d™)
erhoht. Die zu erwartenden Auswirkungen sollten nicht mit detaillierten Modellrechnungen,
sondern mit Hilfe von Abschatzungen und verbalen Argumenten bewertet werden. Es wurde
nur die Ausbreitung von Radionukliden in der Lésung betrachtet. Die Umlésung von anste-
henden Gesteinen durch die zutretende Deckgebirgslésung wurde in die Betrachtungen ein-
bezogen. Die Untersuchung sollte die zurzeit vorgesehenen bautechnischen Mallhahmen,
wie die Verfillung der Resthohlraume in den Firstspalten bericksichtigen. Die Autoren
machten die Einschrankung, dass die Ergebnisse keine Prognose der tatsachlich zu erwar-
tenden Strahlenexpositionen erlauben, da die zugrunde gelegten Annahmen zu grob seien.
Es sei zudem ungewiss, ob es sich bei den zugrunde gelegten Annahmen fir Einzelprozes-
se jeweils um ungilnstige oder eher glinstige Annahmen bezuglich der Ausbreitung der Ra-
dionuklide im Gesamtsystem handelt. Die in [1] verwendeten KenngréRen sind in der Tab. |
angegeben.

Die Abschatzungen potenzieller Strahlenexpositionen in der Umgebung der Schachtanlage
Asse Il infolge auslegungsuberschreitender Zutrittsraten der Deckgebirgslésung wahrend der
Betriebsphase [1] basiert auf dem Kenntnisstand zum Porenvolumen in der Schachtanlage
Asse |l, zur Auflésung von Carnallitit, den Radionuklidinventaren, und den Loésungszutritten
in das Grubengebaude. Es wurden Szenarien zum mdglichen Ablauf des Ldsungszutritts in
das Grubengebaude definiert. Es wird unterstellt, dass das Radionuklidinventar der eingela-
gerten radioaktiven Abfallen vollstandig im Porenvolumen gelést und die kontaminierte L6-
sung in das Deckgebirge, bzw. die Biosphare freigesetzt wird. Es werden zunachst drei Ba-
sisfalle betrachtet, in denen lediglich das Inventar der radioaktiven Stoffe variiert wird. Eine
Bericksichtigung der endlichen Ldslichkeit einiger dosisrelevanter Radionuklide und Radio-
nukidriickhaltung durch Sorptionsprozesse wird nicht unterstellt.

Die vorliegende Studie zielt nicht darauf ab realistische Szenarien zu entwickeln, sondern
soll auf der Basis der in [1] genannten Vorgaben Daten zur Léslichkeit und Sorption von Ra-
dionukliden zusammenzustellen.

-5/43 -



KIT-INE 01/10, 15.02.2010

Tab. I: KenngrofRen fur den Basisfall "Gesamtinventar” nach Ref. [1]

Parameter Status Wert

Inventar LAW und MAW Gesamtinventar

Mobilisierungsdauer der Abfalle | instantan in Losung Oa

initiales Porenvolumen ungunstige  Annahme: Verfullung 1.3:10° m®
Resthohlraume mit Sorelbeton

Porenvolumen nach Carnalliti- | Umldsung bis IP19 2.2:10° m®

tumlésung

Radionuklidkonzentrationen in | homogen -

der Grube

Dauer des Lésungszutritts durchschnittlich 200 m*/d 30a

Austrittsort desintegrierter Bereich der Steinsalz- 500 m Teufe
barriere

Schachtverschluss dicht (nicht betrachtet) -

Resthohlraumverfiillung im | unglnstige Annahme: vollstandig mit -

Nahbereich Sorelbeton

Firstspaltverfillung ist erfolgt -

Versatzinjektionen keine -

Biosphare: Verdlinnungsfaktor | Trinkwasserqualitat 1100

2. Aufgabenstellung

Im Januar 2010 beauftragte das Oko-Institut e.V. das KIT-INE, die bei KIT-INE und in der
zuganglichen Literatur vorhandenen Daten zu recherchieren und aufzubereiten, um eine
wissenschaftlich belastbaren Abschatzung der potentiellen Strahlenexpositionen in der Um-
gebung der Schachtanlage Asse Il zu ermdéglichen. Es sollte insbesondere der Einfluss der
Léslichkeiten auf die mobilisierbaren Radionuklidkonzentrationen quantifiziert und die im
Grubengebaude und aulerhalb stattfindende Sorption bewertet werden. Basis flir diese Be-
wertung sind die in der Tab. | angegebenen KenngréfRen. Beziglich der Radionuklid-
Ldslichkeiten werden die langlebigen Actiniden und Technetium in ihren relevanten Wertig-
keitsstufen betrachtet. Hinsichtlich der Rlckhaltung durch Sorption werden alle verfligbaren
Daten berlcksichtigt.

Es wurde vereinbart, in einem ersten Schritt die vereinfachenden Randbedingungen, wie sie
in Ref. [1] gewahlt worden waren, beizubehalten und das Abfallinventar sowie das gesamte
Hohlraumvolumen der Schachtanlage Asse Il (2.2 Mio. m?) als "Riihrkessel" anzusetzen.
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3. Geochemisches Milieu unter den vereinfachten Rand-
bedingungen der Studie (Basisfall , Gesamtinventar®)

Ausgehend von einer moglichen Erhdhung der Zutrittsrate der Deckgebirgsldsungen wird in
Studie [1] unterstellt, dass entweder gesattigte oder untersattigte NaCl-Lésungen in das
Grubengebaude flieBen. Zunachst wird sich die Losung an den grofen verfigbaren Stein-
salz-/Salzversatzflachen in der Studwestflanke des Grubengebaudes mit NaCl aufsattigen. In
[1] werden keine Aussagen Uber das Verhalten der L6sung und der Abfallprodukte gemacht.
Es wird lediglich angenommen, dass sich die NaCl-Lésung durch Auflésen von Carnallitit in
eine MgCl,-reiche Salzlésung (,R-L6sung®“) umwandelt und dabei das freie Porenvolumen in
der Schachtanlage von 1.3 Mio m® auf 2.2 Mio m® vergréRert. In Studie [1] wird angenom-
men, dass die Radionuklide sich homogen in dem finalen Porenvolumen verteilen (,Ruhr-
kessel-Modell“). Es liegt auf der Hand, dass die Annahme einer instantanen und vollstandi-
gen Durchmischung der Lésungen im gesamten komplexen Grubengebdude der Schachtan-
lage Asse eine starke Vereinfachung darstellt. Belastbarere Ergebnisse kénnen erzielt wer-
den, wenn die ablaufenden Prozesse fir die einzelnen Einlagerungskammern analysiert und
bewertet werden. In der jetzigen Studie werden orientierende Abschatzungen zum Ausmalf
der Radionuklidfreisetzung auf Grundlage des stark vereinfachenden Modells aus [1] ge-
macht, da zum einen die Ergebnisse leichter mit den Annahmen und Abschatzungen aus [1]
verglichen werden kdnnen und zum anderen detaillierte Analysen fur die Verhaltnisse in den
einzelnen Einlagerungskammern einen erheblich héheren Aufwand verursachen wirden.

Unter Verwendung der in Studie [1] gestellten Randbedingungen bzw. Annahmen kdnnen
Abschatzungen zu den geochemischen Prozessen vorgenommen werden, die die Radionuk-
lidfreisetzung bzw. —rlckhaltung im Bereich der Einlagerungskammern betreffen. Diese Ab-
schatzungen beruhen auf Erkenntnissen aus

(a) Experimenten zum Verhalten von Zement in konzentrierten Salzlésungen (z.B. [3-5];

(b) Experimenten im Gebindemalstab zur Korrosion zementierter Abfallsimulate in konzent-
rierten Salzlésungen ([6-9]),

(c) Experimenten zur Radionuklidsorption an Zementkorrosionsprodukten in konzentrierten
Salzlésungen [10-13]

(d) Experimenten zur Metallkorrosion in konzentrierten Salzlésungen [14-16],
(e) weiteren Literaturstudien,

(f) geochemischen Modellrechnungen zur Umsetzung von Asse-spezifischen Abfallprodukten
in konzentrierten Salzldsungen unter den in Studie [1] gestellten Randbedingungen.

Nach dem Zutritt von Salzlésung in eine Einlagerungskammer wird diese mit den in den
Kammern vorhandenen Abfallprodukten, Versatzstoffen sowie anstehenden Salzen reagie-
ren. Infolge der chemischen Auslaugungs- und Auflésungsprozesse werden Radionuklide —
begrenzt durch L&slichkeits- und Sorptionsphanomene - in Losung gehen. Durch Konver-
genz und andere Triebkrafte kommt es zu einer Auspressung von kontaminierten Losungen
aus den Einlagerungskammern. In Tab. Il wird eine orientierende Darstellung des zeitlichen
Verlauf derjenigen geochemischen Prozesse gegeben, die die Radionuklidfreisetzung bzw. —
rickhaltung in den Einlagerungskammern wesentlich beeinflussen. Die in der vorliegenden
Studie gemachten Aussagen zu den geochemischen Prozessen sollen einen Uberblick bie-
ten und keine detaillierte Beschreibung aller relevanten geochemischen Prozesse. Dement-
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sprechend wird auch nicht analysiert, inwieweit sich Ungewissheiten (z.B. Unsicherheiten im
Datenbestand) beziglich der geochemischen Prozesse auf die Radionuklidfreisetzung bzw.
—rlckhaltung auswirken kénnen.

Das geochemische Milieu in den Einlagerungskammern (bzw. in dem ,Ruhrkessel-Modell*)
wird durch die Zusammensetzungen und Mengenverhaltnisse der festen, flissigen und gas-
férmigen Kammerinhaltsstoffe definiert. Wichtige Parameter des geochemischen Milieus sind
neben dem pH-Wert das Redoxpotential, die Konzentrationen der Hauptldsungskomponen-
ten (Magnesium, Calcium, Natrium, Kalium, Chlorid und Sulfat), die Konzentration an gelds-
tem anorganischen Kohlenstoff sowie der Festphasenbestand. Wahrend der Festphasenbe-
stand bei der Sorption der Radionuklide von Bedeutung ist, sind die Léslichkeiten der Radio-
nuklide ausschlieBlich von der Lésungszusammensetzung (Gehalte der Hauptlésungskom-
ponenten und Spurenkomponenten, wie Carbonatspezies und Komplexbildner) abhangig.

Neben der Stoffmenge an Salzlésung, die in eine Einlagerungskammer eindringen wird, sind
fur die Entwicklung der geochemischen Prozesse folgende Stoffinventare an Makrokompo-
nenten von Bedeutung:

e Zementstein (das Inventar der Actiniden Am, Pu und U befindet sich liberwiegend in
zementhaltigen Abfallmatrices, d.h.in 200 Liter Fasser und selbstabschirmenden Be-
tonbehaltern VBA [17]);

e Eisen;

e organische Abfallkomponenten, die zu (an)organischen Kohlenstoffverbindungen
(bspw. Isosaccharinsdure oder CO5s*) umgesetzt werden kénnen;

e Salze (Versatz und anstehendes Gestein);

e Nitrat.

In der Studie [1] wurde fur den Basisfall ,Gesamtinventar* angenommen, dass noch vorhan-
dene Resthohlraume mit geeignetem Material, wie z.B. Sorelbeton, verflllt sind und sich die-
ser Verfillstoff ,inert verhalt*®. Eine Reihe experimenteller und theoretischer Studien zeigen,
dass Sorelbeton und andere Sorelphasen-haltige Verflllstoffe geeignet sind, das geochemi-
sche Milieu in einem giinstigen Bereich (mit schwach alkalischem pH und niedrigen CO3?-
Konzentrationen in Lésung zu puffern) und zur Sorption von Actiniden dienen [12, 18-23].

Die in die Einlagerungskammern eindringende Salzldsung ist innerhalb einer vergleichsweise
kurzen Zeit gesattigt beziglich der anstehenden und im Versatz vorkommenden Salze. Ge-
maf Studie [1] ist zunachst eine gesattigte NaCl-Lésung zu betrachten (Entwicklungszu-
stand 1 in Tab. Il), die sich infolge der Reaktion mit anstehendem Carnallitit zu einer R-
Lésung entwickelt (Entwicklungszustande 2 bis 4 in Tab. Il). Zu Veranderungen der L6-
sungszusammensetzung kommt es, wenn die Salzlésung in die mehr oder weniger bescha-
digten Abfallgebinde eindringt und beginnt, ausgehend von Kontaktstellen und Rissen, die
Abfallmatrix zu korrodieren. Bereits durch die Reaktion geringer Anteile der zementierten
Abfallprodukten mit gesattigter NaCl-Lésung wird die Lésung stark alkalisch. Durch eine
Carnallitit-Aufsattigung der Losung steigt deren MgCl,-Gehalt und deren pH-Wert nimmt ab.
Bei einer Umsetzung des gesamten Inventars an Zementstein in den in Tab. | definierten
Ldsungsvolumen resultiert ein schwach alkalischer pH-Wert. Der pH-Wert und weitere geo-
chemische Eigenschaften werden in der folgenden Tabelle (Tab. Il) flr verschiedene Ent-
wicklungszustande der Schachtanlage Asse nach dem L&sungszutritt angegeben. Diese

? Im Basisfall ,MAW*“ wurde allerdings ,eine chemisch wirksame Verfiillung mit Sorelbeton“ der MAW-
Kammer unterstellt.
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Angaben beruhen auf geochemischen Modellrechnungen in einem quasi geschlossenen
System, wie sie in mehreren Studien durchgeflihrt und beschrieben wurden (z.B. [24]).

Vor und wahrend des Zutritts der Salzlésung in die Einlagerungskammern steht die Lésung
im Kontakt mit dem in der Grubenluft vorhandenen Sauerstoff. Es ist also davon auszuge-
hen, dass die zutretende Salzlosung O,-gesattigt ist und in der ersten Zeit nach dem Lo6-
sungszutritt ein oxidierendes Redoxpotential vorherrscht (Entwicklungszustand 1). Bei Kon-
takt mit O,-gesattigter Losung kommt es zu aerober Korrosion des Stahls der Abfallbehalter
ausgehend von Lackbeschadigungen bzw. Unterwanderung des Lackes. Durch die Korrosi-
on wird Sauerstoff verbraucht. Nach der Reduktion des Sauerstoffs in der Salzlésung stellt
sich ein anaerobes bis redox-neutrales Milieu ein (Entwicklungszustand 2). Die Fe-Korrosion
setzt sich unter anaeroben Bedingungen mit einer deutlich geringeren Rate fort und fiihrt zu
reduzierenden Bedingungen (Entwicklungszustand 3 und 4).

Die zeitliche Entwicklung der Konzentration von Carbonat in Lésung ist von Einlagerungs-
kammer zu Einlagerungskammer unterschiedlich, da die Mengen an eingelagerten organi-
scher Abfallkomponenten stark variieren. In der vorliegenden Studie wird CO5* in Lésung
gemal den Randbedingungen der Studie [1] betrachtet. Die Konzentration von Carbonat in
Lésung wird zunachst durch den CO,-Gehalt in der Grubenluft bestimmt (Entwicklungszu-
stand 1) und durch Calcitausfallung stark begrenzt. Nach Durchlaufen eines intermediaren
Entwicklungszustands 2 wird in einem Zeitraum von wenigen Jahren bis Jahrzehnten die
Konzentration von Carbonat in der Lésung bei anderen pH-Werten und geochemischen
Randbedingungen durch die Bildung metastabiler Mg-Ca-Carbonatfestphasen begrenzt
(Entwicklungszustand 3).

Durch eine etwaige mikrobielle Zersetzung organischer Abfallkomponenten ist die Produktion
gewisser Mengen an organischen Zwischenprodukten (bspw. Isosaccharinsaure) und anor-
ganischen Kohlenstoffverbindungen (bspw. COs%) zu erwarten. Neben den organischen Ab-
fallkomponenten sind in den Abféllen in grolem Umfang Nahrstoffe fur Mikroorganismen
enthalten, wie beispielsweise Nitrate. Gemal den Randbedingungen der Studie [1] Uber-
steigt aber das Zementinventar bei Weitem das Inventar an (an)organischem Kohlenstoff, so
dass die Konzentration von Carbonat in Loésung langfristig durch die Bildung stabiler Mg-Ca-
Carbonatfestphasen begrenzt wird (Entwicklungszustand 4).

Fur die Mobilisierung bzw. Rickhaltung der Radionuklide sind neben den o0.g. Makrokompo-
nenten auch Kammerinhaltsstoffe von Bedeutung, die in vergleichsweise geringen Konzent-
rationen auftreten. Hierzu zahlen komplexierende Stoffgruppen wie beispielsweise Acetate,
Oxalate, Tartrate und EDTA. Nach Referenz [25] belaufen sich die eingelagerten Mengen
auf 46.4 kg EDTA und etwa 40.5 Tonnen andere Komplexbildner. Die Gesamtmenge dieser
Komplexbildner belduft sich auf 1.4x10° mol, d.h. die maximale Konzentration in den Lésun-
gen nach Tab. | berechnet sich zu 6x10™° mol I"'. Die Auswirkungen dieser geringen Konzent-
ration sind in den Kap. 5 und 6 bewertet.
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Tab. Il Zeitlicher Verlauf der Prozesse und damit verbundene geochemische Bedingungen in
der Schachtanlage Asse Il (fir die in Studie [1] gestellten Randbedingungen)

Entwicklungs-

Entwicklungs-

Entwicklungs-

Entwicklungs-

zustand zustand zustand zustand
1 2 3 4
dominierende Flutung der Carnallitit- nach Carnallitit- langfristige
Randbedingungen | Abfallkammern Aufsattigung Aufsattigung Bedingungen
Zeitraum etwa 1 Jahr wenige Jahre wenige Jahre nach wenigen
bei einer Zutritts- bis Jahrzehnte Jahrzehnten
rate von beginnend:
200 m*d” Jahrhunderte /
Jahrtausende
Losungstyp gesattigte NaCl- ansteigender konzentrierte konzentrierte
Lésung MgCl,-Gehalt MgCI2-Lésung MgCI2-Lésung
(R-Lésung) (R-LAsung)
Dichte (kg L-1) 1.2 1.2<p=<13 =1.3 =1.3
Reaktionen mit Kontakt mit Kontakt mit Alteration Alteration
Abfallgebinden Zement (zement. | Zement (zement. zementhaltiger zementhaltiger
Gebinde, VBA, Gebinde, VBA, Gebinde: VBA Gebinde: VBA
Salzbeton); Salzbeton); beginnend, und Fasser
Korrosion von Korrosion metall. Fasser vollstand. vollstandig;

Abfallbehéltern

Abfalle

Korrosion metall.
Abfalle

Korrosion metall.
Abfalle;

Degradation
organischer Abfal-
le

(z.B. Isosaccarin-
saure Bildung)

"pH"-Wert
(-log(mu.))

~12.8 "

nach Kontakt mit
zementhaltigen
Gebinden

87<pH=<1280

schwachalkalisch
=870

schwachalkalisch
=870

Redoxbedingungen

oxidierend

anaerob bis
redox-neutral

reduzierend
(Eisenkorrosion)

reduzierend
(Eisenkorrosion)

Carbonat in begrenzt durch intermediarer begrenzt durch abnehmender

Losung Luft-CO, CO5%-Gehalt metastabile CO5%-Gehalt
(pCO, ~ 10°%) (pCO, < 10°%) Carbonate durch Bildung
Calcitausfallung stabiler Carbonate

RN-Freisetzung instantan instantan instantan instantan

aus unfixierten

Abfallprodukten

RN-Freisetzung diffusionskontrol- | zunehmende instantan aus instantan

aus fixierten
Abfallprodukten

liert aus Fassern;
keine aus intakten
VBA (a)(b)

Freisetzungsrate
durch Oberflachen-
vergrofierung;
keine aus intakten
VBA (a)(b)

Fassern;
diffusionskontrol-
liert aus VBA

(a) — (f) siehe Seite 7
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4. Abschatzung von Radionuklidléslichkeiten flar ver-
schiedene geochemische Bedingungen

4.1 Allgemeines zu Radionuklidloslichkeiten

Die Loslichkeit von Actiniden und langlebigen Spaltprodukten ist wahrend der letzten Jahr-
zehnte international in zahlreichen Arbeiten untersucht worden. Hierbei wurde zum einen
darauf abgezielt, experimentell gut abgesicherte Loslichkeitsdaten unter anderem als Basis
von Quelltermabschatzungen zu Verfugung zu stellen, andererseits wurden hierauf basie-
rend thermodynamische Daten als Grundlage fiir geochemische Modellrechungen abgeleitet.
Aussagen zu Actinidloslichkeiten basieren somit auf einer im Allgemeinen sehr guten Daten-
basis.

Nicht alle Stoffe sind in wassriger Loésung beliebig stark 16slich. Léslichkeitsgrenzen sind re-
levant. Die Ldslichkeit einer Substanz in Lésung stellt einen spezifischen Stoffparameter dar
und wird im Allgemeinen durch drei Faktoren bestimmt:

o Loslichkeitsbestimmende Festphasen (Loslichkeitsprodukte, log K°sp)
¢ Komplexierungsreaktionen (Komplexbildungskonstanten, log °)
¢ lon-lon Wechselwirkungsprozesse (Aktivitatskoeffizienten vy)

Die im Experiment gemessene Ldslichkeit lasst sich als Summation dieser Einflussgrofien
auffassen. Eine thermodynamische Parametrisierung erfordert die Systematisierung bzw.
Separation dieser Effekte und ist entsprechend anspruchsvoll. Im Rahmen der OECD-NEA
sind in verschiedenen Publikationen unter anderem die thermodynamischen Daten fir Am,
Th, U, Np und Pu zusammengestellt und evaluiert worden [26-31]. Diese Daten wurden im
Wesentlichen zur Beschreibung niedrig-salinarer Systeme abgeleitet und eignen sich nicht
zur Modellierung von Actinidléslichkeiten in hochsalinaren Losungen. Generell ist die Model-
lierung in hochsalinaren Lésungen dadurch erschwert, dass hier die lon-lon Wechselwir-
kungsprozesse eine nicht zu vernachlassigende Bedeutung haben. Eine adaquate Beschrei-
bung dieser Systeme erfordert deshalb das Vorhandensein belastbarer und vollstandig pa-
rametrisierter Modellparameter z.B. im Rahmen des Pitzer Modells [32]. Dieses ist nicht flr
alle relevanten Systeme durchgehend gegeben. Zum Beispiel gibt es keine Pitzerparameter
fur Actinidcarbonatkomplexe in MgCl, Lésungen. Als Konsequenz hieraus steht die Feststel-
lung, dass fur verschiedene geochemische Systeme eine Modellierung der Radionuklidids-
lichkeiten aufgrund von unvollstandigen thermodynamischen Datenbasen nicht zielfiihrend
ist. Sie wird auch im Rahmen dieser Studie nicht fur die Abschatzung von Radionuklidlés-
lichkeiten herangezogen. Konzentrationen werden vielmehr durch den Vergleich der zu be-
wertenden Systeme mit experimentell hinreichend gut untersuchten analogen Referenzsys-
temen abgeschatzt

Im Rahmen friherer Arbeiten des KIT-INE (damals FZK-INE) im Rahmen der Stillegung des
Forschungsbergwerks Asse Il wurden verschiedene experimentelle Studien durchgeflihrt, die
im Rahmen dieser Bewertung herangezogen werden. Es wird einerseits auf den Abschluss-
bericht zum Projekt ,Experimentelles Programm zur Bestatigung der Ergebnisse von stand-
ortspezifischen Modellrechnungen fir die Schachtanlage Asse, Teil 3: Léslichkeitsexperi-
mente zur Absicherung der thermodynamischen Datenbasis® [33] Bezug genommen, ande-
rerseits der derzeit noch in Bearbeitung befindliche Abschlussbericht zum Projekt ,Studie zur
Abschatzung der standortspezifischen Pu- und Am-Ldslichkeiten - Experimentelle Arbeiten
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zur Absicherung der Modellrechnungen und Maximalkonzentrationen flr Plutonium und A-
mericium [34]. Dartber hinaus werden Daten aus Publikationen des KIT-INE und anderer
Institutionen in offenen, internationalen Fachjournalen betrachtet.

Die im Rahmen dieser Studie abgeschatzten Radionuklididslichkeiten stellen die Radionuk-
lidkonzentrationen in Losung dar, die in einem Szenario unter Abwesenheit jeglicher Sorpti-
onseffekte zu erwarten sind. Es ist jedoch bekannt, dass im realen System an verschiedenen
Materialien des Nahfeldes und auch im Deckgebirge Sorptionsprozesse stattfinden werden.
Diese werden in Kapitel 5 weiter ausgefiihrt. Sorptionsprozesse flihren prinzipiell zu einer
Entfernung aquatischer Spezies aus dem wassrigen Milieu. Eine Betrachtung von reinen
Radionuklidiéslichkeiten muss somit als Grenzfall maximal erreichbarer Konzentrationen
charakterisiert werden.

4.2 Methoden zur Abschatzung von Radionuklidléslichkeiten

Die Radionuklidloslichkeit wird im Rahmen dieser Studie flir zwei verschiedene geochemi-
sche Milieus (siehe Kap. 4.3) abgeschatzt, die sich aus den in Tab. |l genannten Entwick-
lungszustanden ableiten. Das geochemische Milieu beeinflusst das Loslichkeitsverhalten von
Radionukliden entscheidend, da die unten ausgefuhrten Abhangigkeiten der Actinidloslich-
keit von Hauptparametern des geochemischen Milieus existieren. Damit die in Kapitel 4.6
zusammengefassten Radionuklidkonzentrationen transparent und das angewendete Vorge-
hen systematisch nachvollziehbar ist, werden die wesentlichen Kriterien und Strategien
nachfolgend skizziert und die jeweiligen Einzelfélle in Kapitel 4.5 diskutiert.

Zur Abschatzung der Radionuklidiéslichkeiten werden folgende allgemeine Kriterien heran-
gezogen:

Unterteilung der real vorliegenden Mischlésungen entsprechend dem dominierenden
Kation in reine NaCl bzw. MgCl, Systeme. Die Charakteristika der Hauptkomponenten
(Kationen und Anionen) des geochemischen Milieus beeinflussen das Loslichkeitsverhalten
von Actiniden in Lésung. Gerade fur Na- und Mg-Systeme sind aufgrund der unterschiedli-
chen Ladung von Na* und Mg?* bzw. der Tendenz der Mg-Systeme die Carbonatkomplexie-
rung einzugrenzen, Unterscheidungen unerlasslich. Die zur Beurteilung der lon-lon-
Wechselwirkungseffekten unbedingt notwendige lonenstarke wird primar durch die Haupt-
komponenten definiert.

Beurteilung des Einflusses des , pH“-Wertes (besser: molale H*-Konzentration). Das
Léslichkeitsverhalten und die Speziation von Actiniden sind Uber grol3e Bereiche sehr stark
vom pH-Wert der Loésung abhangig. Dementsprechend kénnen sich ggf. schon relativ gerin-
ge Anderungen im pH-Wert der Lésung stark auf die Actinidkonzentration in Lésung auswir-
ken. Eine mdglichst genaue Eingrenzung des zu betrachteten pH Bereichs ist erforderlich.

Beurteilung des Redoxmilieus bzw. der dominanten Actinidoxidationsstufen. Die LOs-
lichkeit und Speziation von Actiniden ist stark von der Oxidationsstufe derselben abhangig.
Diese korrelieren mit dem vorliegenden geochemischen Milieu. Eine Unterteilung in reduzie-
rende, redox-neutrale und oxidierende geochemische Randbedingungen ist somit zwingend
notwendig.

Identifizierung loslichkeitsbestimmender Actinidfestphasen. Actiniden kénnen in Ab-
hangigkeit der geochemischen Randbedingungen in verschiedenen Festphasen vorliegen.
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Da diese sich im Ldslichkeitsverhalten stark unterscheiden kénnen, ist eine Einschatzung der
unter den gegebenen Bedingungen |8slichkeitsbestimmenden Festphasen erforderlich. In
diesem Kontext sind ebenfalls kolloidale Spezies tetravalenter Actiniden zu betrachten, die
einen starken Beitrag zur Gesamtkonzentration eines Elements in Losung liefern kdnnen.

Bewertung der Léslichkeitserhéhung durch komplexierende Liganden (Carbonat). Im
aquatischen System sind prinzipiell Hydrolysereaktionen und die Ausbildung von Actinid-
hydroxidkomplexen zu erwarten. Dartber hinaus kénnen jedoch unterschiedliche Liganden
mit Actiniden wechselwirken und deren Léslichkeit stark erhéhen. Als zentral relevanter Li-
gand ist die Konzentration des freien Carbonats in Losung einzuschatzen und nachfolgend
eine Ld&slichkeitserhéhung durch Carbonatkomplexierung zu bewerten. Im Rahmen der hier
vorgestellten Studie werden keine weiteren Liganden betrachtet.

Einschatzung des Effektes der lonenstarke auf Ldslichkeit. Durch lon-lon-
Wechselwirkungsprozesse wird die Loslichkeit teilweise stark erhdht. Es wurden gerade bei
starken Wechselwirkungen, z.B. dem Vorliegen héher geladener Actinidspezies in hochsali-
naren Systemen, bei gleichem pH-Wert mit steigender lonenstarke Loslichkeitserh6hungen
von mehreren GréRenordnungen gefunden. Keinesfalls dirfen Untersuchungen fir geringe
lonenstarken, wie sie in der Literatur groRtenteils dokumentiert sind oder relativ leicht durch
Modellrechnungen basierend auf vereinfachenden Modellen fir Aktivitatskoeffizienten zu-
gangig sind, auf hochsalinare Bedingungen Ubertragen werden.

Das hier skizzierte Vorgehen liefert eine Reduktion des komplexen realen Systems auf ein
Modellsystem flir welches belastbare Aussagen begriindet méglich sind und anhand dessen
eine erste Einschatzung von Radionuklididslichkeiten erfolgen kann. Es stellt keineswegs
eine umfassende Analyse samtlicher bekannter Effekte im realen System dar.

Im einfachsten Fall kann fiir ein bestimmtes Szenarium die Radionuklidldslichkeit aus vor-
handenen Experimenten direkt abgeleitet oder zumindest belastbar interpoliert werden. Auf-
grund spezifischer experimenteller Schwierigkeiten oder wegen des Mangels an geeigneten
experimentellen und analytischen Methoden ist eine Reihe von Systemen jedoch nicht expe-
rimentell zuganglich. In solchen Faéllen ist es notwendig, auf geeignete Analoga zuriickzu-
greifen. Aus Grinden der einfacheren Handhabung werden z.B. oftmals die nicht-
radioaktiven Lanthaniden Nd(Ill) und Eu(lll) als Analoga fur Am(lll) untersucht. Im Falle der
penta- und hexavalenten Actiniden sind die aquatische Chemie und die Gleichgewichtskon-
stanten von Np(V) bzw. U(VI) im Allgemeinen sehr gut bekannt und experimentell abgesi-
chert, wohingegen zuverlassige Untersuchungen mit Pu(V) und Am(V) oder Pu(VI) sehr sel-
ten sind. Die Bestimmung der Ldslichkeit und Speziation flir Actiniden in (wie in den zuletzt
genannten Beispielen) instabilen Oxidationsstufen ist wegen der Uberlagerung von Redox-
reaktionen aulerordentlich schwierig. In solchen Fallen ist es vorzuziehen, abgesicherte Da-
ten von Oxidationsstufenanaloga als Abschatzung zu benutzen.

Die meisten chemischen Eigenschaften der Actinidenelemente in den Oxidationsstufen
An(lll, IV, V oder VI), mit Ausnahme des Redox-Verhaltens, weisen ausgepragte Ahnlichkei-
ten und Analogien auf [35, 36]. Die systematischen Trends im Verhalten korrelieren oft mit
der effektiven Ladung und dem lonenradius. Dieses wohlbekannte chemische Prinzip der
Oxidationsstufenanalogien und systematischer Trends in der Actinidenreihe kann man dazu
heranziehen, die nachfolgenden drei Einflussgrofien zu beurteilen oder abzuschatzen.

(1) Léslichkeitsbestimmende isostrukturelle Festphasen (Léslichkeitsprodukte)
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Actiniden (und ebenso Lanthaniden) in derselben Oxidationsstufe und ahnlicher Gréfle bil-
den Oxide, Hydroxide und Carbonatfestphasen mit analogen Stéchiometrien und Kristall-
strukturen. Dies gilt fur alle Oxidationsstufen von An(lll) bis An(VI). Kleine Unterschiede in
den lonenradien der Metallionen kénnen jedoch signifikante Unterschiede in den Gitterener-
gien und somit auch in den Loslichkeitskonstanten bewirken so dass eine direkte quantitative
Analogie nicht gegeben ist. Anhand systematischer Trends kann jedoch eine Interpolation
dieser GroRen erfolgen.

(2) Lésungsspezies und Komplexe (Komplexbildungskonstanten)

Die Hydrolyse- und Komplexbildungskonstanten von Metallionen mit vergleichbarer Elektro-
nenkonfiguration korrelieren mit der Starke der elektrostatischen Wechselwirkungsenergie
®Ep. zwischen dem Metallion und den negativ geladenen Liganden [35-38]. Die systemati-
sche Abnahme der stufenweisen Komplexbildungskonstanten I&sst sich mit Hilfe eines relativ
einfachen elektrostatischen Ansatzes [39] beschreiben. Diese systematischen Zusammen-
hange bieten die Moglichkeit zur Beurteilung experimentell unsicherer Daten fur intermediare
Spezies oder zur sinnvollen Abschatzung unbekannter Reaktionen und deren Gleichge-
wichtskonstanten.

(3) Aktivitatskoeffizienten (lon-lon Wechselwirkungsparameter)

Der Aktivitatskoeffizient aquatischer Spezies wird durch die Wechselwirkungen mit den an-
deren lonen in der Losung sowie mit den Losungsmittelmolekilen (H,O) bestimmt. Fir A-
quoionen oder Komplexe mit gleicher Ladung und Symmetrie haben kleine Unterschiede im
lonenradius Ublicherweise sehr geringfiigige oder vernachlassigbare Auswirkungen auf den
Aktivitatskoeffizienten [26]. Demzufolge kdnnen die lon-lon Wechselwirkungseffekte (bzw.
entsprechende Wechselwirkungskoeffizienten im Rahmen des SIT- oder Pitzer-Modells) flir
die Aquoionen und die analogen Komplexe von mehreren Actiniden einander gleichgesetzt
werden.

Im Rahmen dieser Studie werden die angegebenen Actinidkonzentrationen direkt aus Los-
lichkeitsexperimenten in realen aquatischen Systemen abgeleitet. Diese Vorgehensweise hat
den Vorteil, dass eine systematische Unterschatzung der Léslichkeit, wie sie in Modellrech-
nungen basierend auf thermodynamischen Daten fiir ideal kristalline Festphasen zu beo-
bachten ist, nicht auftritt. Andererseits ist prinzipiell nicht auszuschlielen, dass in den Los-
lichkeitsexperimenten, auf Grund von kinetischen Effekten, die Loslichkeit von metastabilen
Festphasen gemessen und somit systematisch zu hohe Werte gefunden werden. Ebenfalls
wird im Rahmen dieser Betrachtungen die Mdglichkeit der Mischkristallbildung (,solid soluti-
ons“), die gleichfalls zu einer thermodynamischen Stabilisierung der Festphasen und somit
zu einer Léslichkeitserniedrigung flihren kann, nicht belastet.

4.3 Verwendete Einheiten und Grof3en

Actinidl6slichkeiten und die hieraus abgeleiteten Gleichgewichtskonstanten sind in der Litera-
tur teilweise auf der molaren Konzentrationsskala (c; = mol i / Liter Losung), teilweise auf der
molalen Konzentrationsskala (m; = mol i / kg H,O) angegeben. Die im Rahmen dieser Studie
abgeleiteten Radionuklidkonzentrationen werden auf der molaren Konzentrationsskala an-
gegeben. Es handelt sich hierbei selbstredend um eine elementspezifische und nicht isoto-
penspezifische GroRe. Liegen fir ein Radionuklid verschiedene Isotope mit unterschiedli-
chen Halbwertszeiten vor, ist die angegebene Gesamtkonzentration dieses Elements ent-
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sprechend der isotopischen Zusammensetzung aufzuteilen. Anhand der Konzentrationen
eines bestimmten Isotops in Losung ist die Aktivitat dieses Nuklids in Loésung zu berechnen.

Da die Saure/Base-Eigenschaften eines wassrigen Systems die Léslichkeit entscheidend
beeinflussen, wird eine eindeutige und thermodynamisch befriedigende Definition notwendig.
Eine genauere Betrachtung der Grofie ,pH* in salinaren Systemen ist somit sinnvoll. Fiir eine
detaillierte Darstellung und Diskussion dieser Problematik siehe [33].

Der pH-Wert ist definiert als der negative dekadische Logarithmus der H* Aktivitat:
pH =-log ayt+ = -log my+ - log yy+

Wahrend in verdinnten Lésungen (I < 0.1) diese Definition eindeutig und nach Kalibration
von pH-Elektroden mit Standard pH-Puffern auch direkt messbar ist, treten in salinaren L6-
sungen verschiedene Probleme auf. Erstens ist hier der Term y4+ in obiger Gleichung, der
absolute (reale) Einzelionen-Aktivitatskoeffizient des H*-lons, nicht mehr zugangig. Dartiber
hinaus treten bei Verwendung von Kombinationselektroden am Diaphragma Diffusionspoten-
tiale auf, die das gemessene Potential systematisch beeinflussen. Als Konsequenz sind di-
rekt in Salzlésungen gemessene ,pH* Werte rein operative experimentelle Werte (bezeichnet
durch pHeyp), die keine direkte thermodynamische Relevanz haben.

Im Gegensatz hierzu sind die in Losung vorliegenden H*-Konzentrationen sowohl auf der
molaren (Mol H" pro Liter) als auch der molalen Konzentrationsskale (Mol H* pro kg H,0O)
eindeutig definiert. Experimentell sind diese aus den experimentell primar bestimmten opera-
tiven pHex, Werten und einem fur die jeweiligen Matrixsysteme empirisch bestimmten Faktor
LA“ bestimmbar, wobei wiederum molare und molale Skalen differenziert werden miissen.

- log Mu: = pHexp + Am (molare Skala)
- log Mys = pHexp + Am (molale Skala)

Durch geochemische Modellierung wird zumeist die molale H* Konzentration zugangig sein.
Diese kann in Aktivitaten umgerechnet werden indem eine Konvention hinsichtlich der Aktivi-
tatskoeffizienten definiert wird, z.B. entsprechend der in EQ3/6 implementierten Konvention.
Es resultiert ein konventioneller pH-Wert, in diesem Beispiel:

PHEase) = - 10g my+ - l0g v+ Ease)

Im Rahmen dieser Studie wird ausschlieBlich auf molale H* Konzentrationen (-log [H']) Be-
zug genommen. Im Text wird jedoch aus Griunden der einfacheren Lesbarkeit hiervon ab-
weichend weiter pauschal von ,pH* Werten gesprochen.

4.4 Betrachtete Szenarien

In Kapitel 4 wurde fiir das in dieser Studie zu unterstellende ,Riihrkesselmodell” die erwarte-
te zeitliche Entwicklung des geochemischen Milieus abgeleitet. In Tab. Il werden hierbei vier
verschiedene Entwicklungsstufen differenziert und mit den jeweils ablaufenden geochemi-
schen Prozessen korreliert.

Fir das vorherrschende geochemische Milieu sind hinsichtlich der Relevanz fir die in Kapitel
4.5 abgeleiteten Radionuklidkonzentrationen drei deutlich unterschiedliche Phasen zu cha-
rakterisieren.
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Entwicklungszustand 1) Vorliegen primarer geochemischer Bedingungen durch Zutritt ei-
ner gesattigten NaCl Lésung. Durch den Kontakt mit Zement werden stark alkalische Bedin-
gungen eingestellt wobei das Redoxmillieu oxidierend bleibt. In Loésung kann CO4(g) aus der
Luft aufgenommen werden, welches jedoch durch Ausfallung von CaCOs;(s) so stark be-
grenzt wird, dass eine relevante Carbonatkomplexierung von Actiniden nicht betrachtet wer-
den muss.

Entwicklungszustand 2) Im Zeitrahmen von 1-5 Jahren werden sich kontinuierlich modifi-
zierende geochemische Bedingungen einstellen. Die Magnesiumkonzentration wird stark
ansteigen und der pH-Wert durch Ausfallung von Mg-hydroxidphasen auf — log [H'] = 8.7
ansteigen. Parallel hierzu werden primar aufgrund der Stahlkorrosion reduzierende Bedin-
gungen eingestellt.

Phase 3, 4) Hinsichtlich des geochemischen Milieus unterscheiden sich die Entwicklungszu-
stande 3 und 4 nur unwesentlich. Beide stellen eindeutig Magnesiumchlorid-dominierte, car-
bonathaltige Systeme dar in denen die Carbonatkonzentration in Lésung durch Magnesium-
hydroxochlorocarbonat Festphasen kontrolliert wird. In Phase 4 wird zusatzlich eine chemi-
sche Degradation der Organik unterstellt, die zur Bildung von organischen Substanzen wie
Isosaccharinsaure fluhren kénnte. Da im Rahmen dieser Studie ein Einfluss von Organik
nicht bewertet wird, kénnen die mit Phasen 3 und 4 beschriebenen Bedingungen zusam-
mengefasst werden. Eine Carbonatkomplexierung von Actiniden kann hier nicht vernachlas-
sigt werden.

In dieser orientierenden Studie werden Radionuklidkonzentrationen flr die Entwicklungszu-
stand 1 und die Entwicklungszustande 3,4 abgeleitet. Eine detaillierte Analyse des interme-
diaren Entwicklungszustands 2 erfolgt nicht. Bezlglich der Radionuklidléslichkeiten im Ent-
wicklungszustand 2 ist unwahrscheinlich, dass hier geochemische Bedingungen auftreten
konnen, die zu Radionuklididslichkeiten deutlich oberhalb denen in den vorhergehenden
bzw. nachfolgenden Entwicklungszustanden fuhren.

Da in dieser Studie durchgehend das ,Rihrkesselmodell“ zugrunde gelegt werden soll, wer-
den keine CaCl, dominierten Systeme beriicksichtigt. Angesichts der unterstellten Lésungs-
mengen und der unterstellten vollstandigen Equilibrierung des Gesamtsystems ist das Ze-
mentinventar deutlich zu niedrig um ein Umkippen des geochemischen Milieus in CaCls; rei-
che Losungen zu ermdglichen. Bei einer Betrachtung auf Kammerebene wo in einigen
Kammern ein wesentlich hdheres Verhaltnis von Zement zu MgCl, dominierter Lésung auf-
treten kann, sind diese Prozesse jedoch bekannt. Die Tatsache, dass in dieser Studie keine
CaCl, dominierten Systeme untersucht werden, ist somit als Resultat aus dem zu unterstel-
lenden ,Ruhrkesselmodell“ anzusehen.

Es ist bekannt, dass in konzentrierten Salzldsungen prinzipiell radiolytische Prozesse auftre-
ten kdnnen. Zum Beispiel haben Rai et al. [40] in PuO,(am) Léslichkeitsexperimenten einen
deutlichen Anstieg der Pu Ldslichkeit mit radiolytisch erzeugten stark oxidierenden Bedin-
gungen korreliert. Hierzu ist anzumerken, dass angesichts der vergleichsweise sehr niedri-
gen Radionuklidinventare in der Asse und dem Vorhandensein eines enormen Uberschus-
ses an Eisen bzw. Stahl, samtliche Szenarien basierend auf Radiolyse oder ,Strahleneffek-
ten“ als ganzlich irrelevant zu kennzeichnen sind. Im Gegensatz zu einem Endlager fur
hochaktive Abfalle, in dem Radiolyseprozesse im Nahfeld sicherlich auftreten werden, wird
das geochemische Redox-Milieu in der Asse und hiermit korreliert das Verhalten der Radio-
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nuklide, definitiv einzig durch die vorhandenen nicht-radioaktiven Hauptkomponenten be-
stimmt.

Entsprechend der Ausfliihrungen in Kapitel 4.2 werden die Radionuklidkonzentrationen tber
den Vergleich mit gut untersuchten Referenzsystemen abgeleitet. Die fur diese Studie we-
sentlichen Charakteristika sind in der Tab. Ill zusammengefasst. Da sich die Actinidoxidati-
onsstufen bei oxidierenden und reduzierenden geochemischen Bedingungen stark &ndern
kénnen, erfolgt zusatzlich eine Bezeichnung der relevanten Oxidationsstufen.

In der weiteren Diskussion wird aus Griinden der besseren Lesbarkeit die in Kapitel 4.4 be-
schriebene Entwicklungszustand 1 als ,NaCl-System® beschrieben, die Entwicklungszustan-
de 3,(4) als ,MgCl,-System®.

Tab. lll: Zusammenstellung wesentlicher Kriterien der Referenzsysteme und der erwar-
teten dominierenden Actinid-Oxidationsstufen

Entwicklungszustand 1 Entwicklungszustand 3,(4)
»NaCl System* »MgCl, System*
Referenzsystem 5.6 m NaCl > 4.0 m MgCl,
Carbonat carbonatfrei Carbonat vorhanden
pH Bedingungen -log [H']1=12.8 -log [H']=8.7
Redoxbedingungen Oxidierend Reduzierend

Actinid-Oxidationsstufe

Americium Am(lIl) Am(lII)
Thorium Th(IV) Th(IV)
Uran UVl u(Iv)
Neptunium Np(V) Np(IV)
Plutonium Pu(lV), Pu(V) Pu (lll), Pu(lV)
Technetium Te(VII) Tc(lV)
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4.5 Abschatzung der RN-LOslichkeiten fir Entwicklungszustande 1
und 3,(4)

Die Abschatzung der Radionuklididslichkeiten wird nach Elementen geordnet dargestellt.
Hierbei werden zuerst diejenigen Elemente (Americium, Thorium) bearbeitet, die als gut e-
tablierte Analoga fiir die drei- und vierwertigen Actiniden verwendet werden.

45.1 Americium

Americium ftritt in endlagerrelevanten wassrigen Systemen generell in der dreiwertigen Oxi-
dationsstufe auf. Das Vorliegen fuinfwertiger Americiumspezies ist lediglich in extrem oxidie-
renden Modellsystemen beobachtet worden und fiir die Bedingungen dieser Studie irrele-
vant. Eine Zusammenstellung diverser Arbeiten zu Americium und eine detaillierte Diskussi-
on der vorgeschlagenen thermodynamischen Konstanten ist in [27] gegeben.

Thermodynamische Daten und Léslichkeitsuntersuchungen zu Americium basieren zu einem
Teil auf Experimenten mit diesem Element selbst. Aufgrund der schwierigen Handhabung
grélkerer Mengen dieses vergleichsweise stark radioaktiven Materials und den nicht optima-
len spektroskopischen Eigenschaften sind jedoch oftmals Analogien verwendet worden. An-
hand von spektroskopischen Untersuchungen mit dem ,perfekten® Analogon Cm(lll) oder
aus Loslichkeitsuntersuchungen mit dem inaktiven Analogon Nd(lll) konnte eine sehr gute
Datenbasis aufgebaut werden. Eine thermodynamische Beschreibung der Ldslichkeit von
Am in carbonathaltigen MgCl, Losungen ist jedoch nicht erfolgt.

NaCl System (Entwicklungszustand 1)

Das NaCl System wird Uber die in Abb. 1 dargestellte Arbeit [41] eingeschatzt. Unter hochal-
kalischen Bedingungen liegt die Léslichkeit fiir das Analogon Neodym bei 10® M. Dieser
Wert wird durch parallele Untersuchungen mit Cm(lll) gestiitzt. Untersuchungen der Léslich-
keit von amorphem Am(OH);(am) von [42] und [43] bei niedrigen lonenstarken liegen bei
[Am] < 107 M, Arbeiten von Runde [44] in 5 M NaCl bei 10™° M.

ol 5.0 M NaCl ]
. B Ccm(lll) in
-3 i

5 M NaCl-NaOH

g [Nd]

Nd3+ —>
6L 4
I NdOH?* |
-7 Nd(OH),* 8 9 %-
8 | ¢
| Nd(OH),(aq) & g § §Bj§f
9 ,
| ,“Nd(OH),"
-10 b N e N N
6 7 8 9 10 11 12 13 14 15

-1g [H*]

Abb. 1: Loslichkeitskurve von Nd(OH)s(am) und Cm(lll) [41].
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Die Americiumkonzentration im ,NaCl System“ (Entwicklungszustand 1) wird auf 10®
M abgeschatzt.

MgCl, System (Entwicklungszustand 3,4)

Fir das Verhalten von Americium im MgCl, System wird wiederum auf die Arbeiten von Neck
et al [41] verwiesen. Diese stellt eine umfassende Beschreibung des carbonatfreien Systems
dar. In Abb. 2 werden die Untersuchungen in 3.5 M MgCl, Lésung dargestellt, die Neodym-
I6slichkeit bei pH 8.7 liegt bei 10*° M. Der Einfluss von Carbonat auf die Léslichkeit dreiwer-
tiger Actiniden in MgCl, Losung ist erstmals im Rahmen des Projekts [34] untersucht wor-
den. Hierbei wurde im carbonathaltigen System kein Anstieg der Ldslichkeit oberhalb der
Konzentrationen im carbonatfreien Systems gefunden, vielmehr wurden bei —log [H'] ~ 8.4
etwa eine Grdolenordnung niedrigere Werte als in dem analogen carbonatfreien System bei
gleichem pH gemessen. Dieses Verhalten ist mit einer nicht ndher charakterisierten Boden-
korpertransformation begriindet. Da unklar ist, wie diese Ldslichkeit im Carbonatsystem zu
erklaren ist und von pH 8.4 auf 8.7 extrapoliert werden kann, wird von diesen Untersuchun-
gen kein Kredit genommen.

--0-- 3.5M MgCl,
—e— 35McCaCl,

B Cm(ll)

pHmax

Cay[Cm(OH)g]%*

g [Nd]

Ca,[Cm(OH) 4]5+
Ca[Cm(OH) 412}

-9 \\
| Nd(OH),(aq) X /\\
-10 e A Jo1 N L1

Abb. 2: Laslichkeitsuntersuchung mit Nd(OH)z(am) in carbonatfreier 3.5 M MgCl, Lésung [34]

Die Americiumléslichkeit im MgCl, System (Entwicklungszustand 3,(4)) wird zu 10*°* M
abgeschatzt.

4.5.2 Thorium

Thorium liegt in wassriger Losung generell in der vierwertigen Oxidationsstufe vor. Als gut
etabliertes Analogon flr andere vierwertige Actinide ist es am KIT-INE Uber viele Jahre hin-
weg eingehend untersucht worden. Thorium(lV) ist sicherlich das bei weitem am besten un-
tersuchte Actinid in einer vierwertigen Oxidationsstufe. Eine aktuelle Publikation der OECD-
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NEA gibt eine umfassende Zusammenstellung des Kenntnisstandes zu thermodynamischen
Daten und Léslichkeit von Thorium [31].

NaCl System (Entwicklungszustand 1)

Die Thoriumkonzentration im NaCl System ist aus Arbeiten des KIT-INE [45] direkt ableitbar.
Wie in Abb. 3 gezeigt, liegt die Loslichkeit von amorphem Thoriumhydroxid ThO.xH.O(am) in
alkalischen NaCl Lésungen nach Entfernung kolloidaler Spezies auf einem Konzentrations-
niveau von 10® M. Ohne Phasenseparation ist die Thoriumkonzentration in Ldsung durch
kolloidale bzw. polymere Th(IV)-Spezies deutlich auf ein Konzentrationsniveau um 10° M
erhoht. Diese wird als relevant angesehen und zur Abschatzung der Thoriumléslichkeit be-
lastet. Arbeiten von Nabivanets et al. [46] bei niedriger lonenstarke (siehe Abb. 4) bestatigen
diesen Befund.

Solubility from undersaturation

-2 filled points: including colloids
r open points: after ultracentrifugation
=3r | ¥ X 0.5MNaCl A A 0.25M MgCl, 7
r |® DO 50MNaCl * & 2.5MMgCl, 1
-4+ ® O 4.5MMgCl, .
' ®
= 57 i
= L
= 6w ‘J a A\
> ma T Y ¥y
F Ll B ,
2 7L
I % X
e, S v I ey T S
| X XX o X
X (I % W X A
9ot NN X x A
.............. Do X S S
3 X
_10 | 1 | s | 1 | s | 1 |
8 9 10 1" 12 13
- log [H*]

Abb. 3: Léslichkeit von Thoriumhydroxid ThO,xH,O(am) in alkalischen Salzlésungen [45].
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-1 L L 1 I T I 1 I I I T
I q & L1 ¢ 0.1 M NaClO,4 (Nabivanets '64) |
-2 _ Qi% x 0.1 M NaCIO, (Ryan, Rai '87) |

3 - Py 4" + 0.1 M NaCl (Rai et al. 2000)

L ot % © 0.5 M NaClo, (Moon '89)
4 - ;% v.a 4 0.6MNaCl (Felmy, Rai'91) -
§ ¥ 4 ¥ 0.5 M NaClO4 (Osthols et al '94) 1
= L7 ¥ 0.5MNaCl (Neck et al. 2002) |
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o &, . v ¥ 8
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r = 0.5M NaCl 1
-10 + LIBD: onset of colloid formation (Neck et al. 2002) =

2 3 4 5 6 7 & 9 10 11 12 13 14
-log [H']

Abb. 4: Laslichkeit von ThO,xH,O(am) in NaCl und NaCIlO,4 Lésung [45].

Die Thoriumléslichkeit im NaCl System (Entwicklungszustand 1) wird auf 10° M abge-
schatzt.

MgCl, System (Entwicklungszustand 3,4)

In Abb. 3 sind die Ldslichkeiten von ThO;xH,O(am) in konzentrierten MgCl, Losungen abge-
bildet. Wie in [45] und detailliert in [33] dargestellt, wird analog zu den Betrachtungen fiir das
NaCl System von dem Vorliegen kolloidaler Th(lIV)-Spezies im Konzentrationsbereich von 10
® M ausgegangen. Die in 4.5 M Lésung gemessenen ausgesprochen hohen Konzentrationen
um 10*° M (siehe Abb. 3) werden nicht belastet, da hier eindeutig von experimentellen Arte-
fakten ausgegangen werden muss. Untersuchungen zur Carbonatkomplexierung von Thori-
um [47, 48] haben gezeigt, dass eine Ldslichkeitserhéhung Uber das Konzentrationsniveau
der Th(IV)-Kolloide (10 M) hinaus, angesichts der niedrigen Carbonatkonzentrationen, auch
bei Unterstellung groRer lonenstarkeeffekte nicht zu erwarten ist.

Die Thoriumkonzentration im MgCl, System (Entwicklungszustand 3,(4)) wird auf
10 M abgeschétzt.

4.5.3 Uran

Uran liegt unter oxidierenden oder redox-neutralen Bedingungen als sechswertiges Uranyl-
kation UO,** vor. Unter reduzierenden Bedingungen ist die vierwertige Oxidationsstufe be-
vorzugt. Die verschiedenen Arbeiten zu Ldslichkeit und Thermodynamik von Uran sind im
Rahmen von Projekten der OECD-NEA zusammengestellt und bewertet worden [27, 49].

NaCl System (Entwicklungszustand 1)

Im NaCl System ist ausschlieBlich die Léslichkeit von sechswertigen Uranverbindungen zu
betrachten, vierwertige Uranverbindungen sind irrelevant. Im Rahmen von Projektarbeiten flr
FB Asse [33] wurden erste orientierende Ldslichkeitsexperimente des KIT-INE zur Léslichkeit
von Uran(VI) in alkalischen NaCl Losungen vorgestellt. Diese wurden im Rahmen von F&E
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Arbeiten des KIT-INE anschlieRend stark erweitert und auf verschiedenen Konferenzen vor-
gestellt [50]. In Teilen wurden sie publiziert [51]. Diese bislang noch grétenteils unverdéffent-
lichten Daten werden im Rahmen dieser Studie zur Abschatzung der Uranléslichkeit heran-
gezogen.

-1 T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
2F UO52H,0(s) 5.0 M NaCl .
- log K"Sp =-2265 1

3 & .
4 F

Syt Na,U,0,xH,0(s)

S _

@) &k

L 6 | In equilibrium

with both solids
T F ad ° .
R

8 & < X § -
_9 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1

- log [H*]

Abb. 5: Loslichkeit von U(VI) in alkalischer 5 M NaCl Lésung [50].

Aus Abb. 5 ist ersichtlich, dass die Konzentration in alkalischer carbonatfreier 5 M NaCl
durch einen Natriumdiuranat Bodenkdrper kontrolliert wird. Ab pH 12 kommt es zu einem
langsamen Anstieg der Lo&slichkeit der mit der Ausbildung anionischer Uranyl-
hydroxidkomplexe erklart werden kann.

Die Urankonzentration im NaCl System (Entwicklungszustand 1) wird zu 10°%> M abge-
schatzt.

MgCl, System(Entwicklungszustand 3,4)

Die Einschatzung des Verhaltens von vierwertigem Uran in Magnesiumchloridlésung wird in
Analogie zu dem gut untersuchten Th(lV) System vorgenommen. Dieses wurde in Unterkapi-
tel 4.5.2 diskutiert.

In [33, 45] wurde ein Ansatz zur quantitativen Abschatzung von Eigenkolloiden detailliert be-
schrieben. Experimentelle Untersuchungen weisen darauf hin, dass stabile An(IV)-Kolloide
entsprechend folgendem Gleichgewicht beschrieben werden kénnen:

An(OH)4(agq) <=> “An(OH)4(coll)* mit log Koy =2.5 0.8
mit:  “An(OH)s(am)” <=> An(OH)s(aq)

Das Konzentrationsniveau der in obiger Gleichung eingesetzten aquatischen Tetrahydroxid-
komplexe kann als Summe der Ldslichkeitsprodukte der entsprechenden Actinidhydroxid-
festphasen (log K°s,(AnO2xH,O(am)) und der Komplexbildungskonstanten dieser Spezies
(log B°14) berechnet werden. Eine wesentliche lonenstarkeabhangigkeit dieser Neutralspe-
zies ist nicht zu erwarten. Siehe hierzu auch Abb. 3.
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Unter Verwendung von log K°’s,(UO2xH,0) = -54.5 und log B4 = 46.0 [27] resultiert fur die
Konzentration an U(OH)4(aq) ein Wert von 10%° M. Dieses filhrt in Kombination mit der
Gleichgewichtskonstante flr die Kolloidbildung (log Koy = 2.5) fur die Konzentration an U-
ran(IV)-Kolloiden zu einem Wert von 10° M. Die in Kapitel 4.5.2 fiir die Carbonatkomplexie-
rung von Thorium(lV) im MgCl, System getroffenen Aussagen sind auf das hier diskutierte
analoge U(IV) System Ubertragbar.

Die Urankonzentration im MgCl, System (Entwicklungszustand 3,(4)) wird zu 10° M
abgeschatzt.

4.5.4 Neptunium

Neptunium liegt nach derzeitigem Kenntnisstand in nicht reduzierenden endlagerrelevanten
wassrigen Systemen im funfwertigen Oxidationszustand vor. Die vierwertige Oxidationsstufe
ist lediglich unter stark reduzierenden Bedingungen stabil. Thermodynamische Daten und
eine Bewertung verschiedener Ldslichkeitsuntersuchungen sind in [27, 28] zusammenge-
stellt.

NaCl System (Entwicklungszustand 1)

Im Rahmen eines Projektes flr das FB Asse [33] wurde die Loslichkeit von fiinfwertigem
Neptunium in 5 M NaCl experimentell untersucht. Abb. 6 ist diesem Bericht enthommen und
zeigt den Vergleich mit verschiedenen Loslichkeitsexperimenten mit Np(V) und dem analo-
gen Am(V) System.

-1 T T T T T T T T I . . . ; . |
NpO,OH(am) < Roberts et al. '96
2 & present work i
. AmGOH(am)- Runde '94
T NpO,0OH(aged) & Runde '94
3 . )
= ‘\+
& LN /]
\5 ka - 05m NaCI5'6 m NacCl
Z AT o,
R
g O
-5 - calculated with g |
FZK-INE database -
or (11)
5.6 m NacCl
_7 I 1 " 1 N 1 N 1 N L X | ) | )
6 7 8 9 10 11 12 13 14

- log [H*]

Abb. 6: Loéslichkeit von NpO,OH(am), AmO,OH(am) und NpO,OH(aged) in carbonatfreier 5
M NaCl/NaOH Lésung [33].

Aus Abb. 6 ist ersichtlich, dass der initial ausfallende NpO,OH(am) Bodenkérper sich lang-
sam in eine gealterte Festphase NpO,OH(aged) mit einer halben Grélienordnung geringeren
Loslichkeit umwandelt. Es werden in dieser Studie fir die Einschatzung der Neptuniumlos-
lichkeit die Werte flr das frisch ausgefallene Neptuniumhydroxid zugrunde gelegt.
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Die Neptuniumkonzentration im NaCl System (Entwicklungszustand 1) wird zu 10*° M
abgeschatzt.

MgCl, System (Entwicklungszustand 3,4)

Die Loslichkeit von Np(l1V) im MgCl, System wird anhand des analogen Thorium(lV) Systems
bewertet. Entsprechend der Vorgehensweise, die in Kapitel 4.5.3 fur Uran(lV) hergeleitet und
begriindet wurde, wird unter Verwendung thermodynamischer Daten aus [27] fir Np(IV) eine
etwas geringere Konzentration des Tetrahydroxokomplexes Np(OH)4(aq) auf dem Konzent-
rationsniveau um 10° M erwartet. Wird die Kolloidbildung hinzugerechnet (log Kcony = 2.5),
resultiert fiir die Konzentration an Np(IV)-Kolloiden ein Wert von 10°° M. Eine nennenswerte
Carbonatkomplexierung ist in Analogie zu dem Th(IV) System und entsprechend [52-54]
nicht zu erwarten.

Die Neptuniumkonzentration im MgCl, System (Entwicklungszustand 3,(4)) wird zu
10°%* M abgeschétzt.

4 5.5 Plutonium

Die wassrige Chemie des Plutoniums ist sehr komplex, da hier verschiedene Oxidationsstu-
fen (Pu(lll, 1V, V, VI) teilweise sogar koexistent vorliegen kénnen. Unter reduzierenden Be-
dingungen sind im hier betrachteten Kontext die drei- und vierwertige Oxidationsstufen rele-
vant, im redox-neutralen und maRig oxidierendem Medium die vier- und funfwertige, sodann
mit zunehmend oxidierendem Medium auch der sechswertige Oxidationszustand. In den
letzten Jahren sind von KIT-INE grundlegende Arbeiten zur Plutoniumléslichkeit und Spezia-
tion durchgefihrt worden [55-58], die auch die Untersuchung hochsalinarer Systeme ein-
schlief3t. Im Rahmen von Projekten der OECD-NEA wurden umfangreich thermodynamische
Daten und Arbeiten zur Plutoniumléslichkeit zusammengestellt und evaluiert [27, 28].

NaCl System (Entwicklungszustand 1)

Im NaCl System sind vier- und flinfwertige Plutoniumverbindungen zu erwarten. Die nachfol-
genden Betrachtungen sind entsprechend der verschiedenen Oxidationsstufen unterteilt.

Pu(lV) Léslichkeit im NaCl System (Entwicklungszustand 1)

Die Léslichkeit von Pu(IV) und eine Quantifizierung von Pu(IV)-Kolloiden ist von KIT-INE ex-
perimentell untersucht worden. In der Arbeit von Neck et al. [55] wurde die Ldslichkeit der
PuO..«(s,hyd) Festphase eingehend untersucht. In Abb. 7 ist fir 0.1 M NaCl Losung die Los-
lichkeit von Pu(1V), Pu(V) und Pu(lV)-Kolloiden dargestellt.

-24/43 -



KIT-INE 01/10, 15.02.2010

-1 AR L L L R I R R E I L B |
[ air Rai et al. (air) |
A Puvi) + Pu(v) (Are)o 1=0.005-0.1M
v 0.4 M NaCl .
A 0.4 M NaClOy4
INE study (Ar) 7

4 0.1 M NaCl
-+ not filtrated

log [Pu]

1 2 3 456 7 8 9

0 11 12 13
-log [H¥]
|

Abb. 7: Loslichkeit von PuOa.(s,hyd) in 0.1 M NaCl [55].

Es ist aus Abb. 7 ersichtlich, dass im betrachteten pH Bereich die Konzentration von
Pu(OH).(aq) Komplexen sehr niedrig (< 107'° M) ist. Dieses Verhalten ist bekannt [27] - Lier-
se und Kim [59] berichten in vergleichsweise salinarer 1 M NaClO, Lésung ebenfalls von
Pu(lV) Konzentrationen kleiner 10™'° M bei pH 10 und 11 nach Abtrennung kolloidaler Frakti-
onen. Die Pu(lV) Gesamtkonzentration wird im betrachteten pH Bereich von kolloidalen
Pu(IV)-Spezies dominiert. Diese werden in Ubereinstimmung mit den Abschatzungen in [33,
45] auf dem Konzentrationsniveau um 10%3 M gefunden. Die erwartete Konzentration von
Pu(IV)-Kolloiden steht in Einklang mit einem von Fujiwara et al. [60] publizierten Modell zur
Polymerbildung. Wie fur das Th(IV) System ausgefuhrt (sieche Kap. 4.5.2) ist keine starke
lonenstarkeabhangigkeit der kolloidalen An(IV)-Spezies zu erwarten.

Die Plutonium(IV)konzentration im NaCl System (Entwicklungszustand 1) wird mit 10®
M abgeschéatzt.

Pu(V) Léslichkeit im NaCl System (Entwicklungszustand 1)

Zur Ableitung der Pu(V) Léslichkeit im NaCl System wird ebenfalls die oben erwahnte Arbeit
von Neck et al. [55] betrachtet. Die Pu(V) Konzentration bei pH = 12.8 liegt in 0.1 M NacCl,
wie in Abb. 7 dargestellt, bei 10° M. Arbeiten von Rai et al. [40] zeigen in Loslichkeitsexperi-
menten mit PuOy(am, hyd) in 0.4 und 4.4 m NaCl bei pH 5-8 eine lediglich schwache Abhan-
gigkeit der Loslichkeit von der lonenstarke. Da nicht eindeutig ist, wie diese Tendenz zu
leicht steigenden Pu(V)-Konzentrationen angesichts der sich mit dem pH andernden Pu(V)
Speziation in Lésung auf pH 12.8 extrapoliert werden darf, wird ein vergleichsweise hoher
lonenstarkeeffekt resultierend in einer Loslichkeitserhéhung um zwei Gréenordnungen an-
genommen.

Die Plutonium(V)konzentration im NaCl System (Entwicklungszustand 1) wird zu 107
M abgeschatzt.
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MgCl, System (Entwicklungszustand 3,4)

Im MgCl, System sind drei- und vierwertige Plutoniumverbindungen zu erwarten. Die nach-
folgenden Betrachtungen sind entsprechend der Oxidationsstufen unterteilt.

Pu(lll) Loslichkeit im MgCl, System (Entwicklungszustand 1)

Fir carbonatfreie 3.5 M MgCl, Lésung konnte in Arbeiten des KIT-INE gezeigt werden, dass
unter stark reduzierenden Bedingungen (Anwesenheit von korrodierendem Fe Pulver) von
dem Vorliegen eines schwerldslichen PuO,(am) Bodenkoérpers ausgegangen werden kann.
Im Sinne einer reduktiven Aufldsung dieser Phase sind Pu(lll) Konzentrationen um 107° M
zu erwarten [58]. In Experimentansatzen mit Pu(lll) Ausgangsldésung aus der Ubersattigung
wird ein starkes Absinken der anfanglich sehr hohen Pu(lll) Léslichkeit auf das Konzentrati-
onsniveau des Experiments mit initial eingesetztem PuO,(am) Bodenkoérper gefunden. Die-
ses konnte im Rahmen von F&E Arbeiten des KIT-INE anhand von EXAFS Untersuchungen
[61] mit der Transformation einer anfanglich ausgefallten Pu(lll) Festphase in eine unter die-
sen Bedingungen stabilere PuO,(am) Festphase korreliert werden. Siehe hierzu auch Abb. 8.

_3 \ ) T T T T T T T T T T T T
\, PuO,(s,hyd) @ 3.5M CaCl, —
4 \ _
\ O 3.5MMgCl, - --
5| Pu(llY 1
Pus* [Pulior = [PU(V)] + [Pudlin]
-6 | Pu(OH)?*
| Pu(OH),* PHmax PHmax
5 7 i in CaCl,
a, i Ca[Pu(OH),J**
o F 4 8
o 8¢ .
9L N
L ’I
-10 1 puqY) / CagPu(OH)I**
4q frommmmeme e eom==? [/ Cay[Pu(OH),1*
I PUOMq(aa) “seees’ CalPu(OH), 2
-12 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1 . 1 . |
6 7 8 9 10 11 12 13

Abb. 8: Loslichkeit von PuO,(am) in carbonatfreier 3.5 M MgCl, Losung unter stark reduzie-
renden Bedingungen [58].

In neueren Projektarbeiten fir FB Asse [34] wurde darlber hinaus auch die Loéslichkeit in
carbonathaltiger 3.5 M MgCl, Lésung untersucht. Die Ergebnisse werden in Abb. 9 darge-
stellt. Es wurden hier sowohl Experimente mit PuO,.x(am) Festkérper aus der Untersatti-
gung, als auch mit Pu(lll) Ausgangsldsung aus der Ubersattigung durchgefihrt.

Wahrend die Daten aus der Untersattigung denen im carbonatfreien System entsprechen,
liegen die Daten aus der Pu(lll) Ubersattigung im carbonathaltigen System wesentlich héher.
Auch nach einem Jahr werden noch Léslichkeiten um 10°° M gefunden. Dieses konnte an-
hand von EXAFS Untersuchungen[62] mit der Existenz bisher nicht ndher charakterisierter
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dreiwertiger Plutoniumfestphasen erklart werden. In dieser Studie werden diese unerwartet
hohen Pu-Konzentrationen belastet.

Die Plutonium(lll)konzentration im MgCl, System (Entwicklungszustand 3,(4)) wird zu
10 M abgeschétzt.

Es ist festzustellen, dass das Verhalten von Plutonium unter stark reduzierenden Bedingun-
gen, insbesondere bei Anwesenheit von Carbonat und salinaren Bedingungen, nicht ausrei-
chend untersucht ist. Aufgrund einer in diesem Falle voéllig unzureichenden thermodynami-
schen Datenbasis entziehen sich diese Systeme derzeit prinzipiell einer Analyse durch geo-
chemische Modellrechnungen. Ein besserer Kenntnisstand kann hier ausschlief3lich durch
gezielte experimentelle Untersuchungen erreicht werden.

Pu Laslichkeit in 3.5 MgCl,
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Abb. 9: Zeitliche Abhangigkeit der Loslichkeit von Plutonium in 3.5 M MgCl, Lésung bei An-
und Abwesenheit von Carbonat [34].

Pu(lV) Léslichkeit im MgCl, System (Entwicklungszustand 3,4)

Die Abschatzung der Pu(lV) Loslichkeit im MgCl, System lehnt sich hinsichtlich der Betrach-
tung kolloidaler Pu(IV) Spezies an die oben ausgefiuhrten Abschatzungen flr tetravalentes
Plutonium im NaCl System bzw. den Ausfihrungen zu U(IV) Kapitel 5.4.3. und Np(IV) Kapitel
5.4.4. an. Entsprechend den Arbeiten im Thorium(lV) System [47, 48] und Untersuchungen
im Plutonium(lV) System [63] [53] wird unter den gegebenen Bedingungen keine Konzentra-
tionserhéhung durch Ausbildung von Carbonatkomplexen oberhalb des durch Pu(lV) Kolloi-
de definierten Konzentrationsniveaus erwartet.
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Die Plutonium(lV)konzentration im MgCl, System (Entwicklungszustand 3,(4)) wird mit
107> M abgeschétzt.

4.5.6 Technetium

Unter nicht reduzierenden Bedingungen liegt Technetium in wassriger Lésung als anioni-
sches Pertechnetat TcO, vor. Im reduzierenden Milieu ist das vierwertige Technetium rele-
vant. Im Rahmen des OECD-NEA Projektes sind verschiedene Ldslichkeitsuntersuchung
und thermodynamische Daten zusammengestellt und bewertet worden [29].

NaCl System (Entwicklungszustand 1)

Entsprechend dem derzeitigen Kenntnisstand kann davon ausgegangen werden, dass im
betrachteten NaCl System flir Pertechnetat ausgesprochen hohe Loéslichkeiten zu erwarten
sind. Fur die im Rahmen dieser Studie betrachteten geochemischen Bedingungen ist keine
Ldslichkeitsbegrenzung abzuleiten.

Die Technetium(VIl)konzentration im NaCl System (Entwicklungszustand 1) ist nicht
I6slichkeitslimitiert.

MgCl, System (Entwicklungszustand 3,4)

Das unter reduzierenden Bedingungen vorliegende vierwertige Technetium ist bisher nicht in
konzentrierten, carbonathaltigen MgCl, Lésungen untersucht worden. Die Analogie von
Tc(IV) und Thorium(lV) ist nicht Gberzeugend, stellt hier jedoch einen gangbaren Ansatz zur
ersten orientierenden Abschatzung einer Loslichkeitsbegrenzung fir Technetium(lV) dar.
Arbeiten von Meyer et al. [64] und Eriksen et al. [65] zur Léslichkeit von TcO,xH,O(am) wer-
den in [66] diskutiert. Ahnlich dem Verhalten von Thorium (siehe Kapitel 4.5.2, Abb. 4 wird
fur Technetium(IV) zwischen pH 3 und 10 ein Plateau auf dem Konzentrationsniveau von 10
8 M gefunden. Wird dieses Plateau mit dem Vorliegen ladungsneutraler Technetiumhydroxo-
komplexe korreliert und fur Tc(lV) die gleiche Tendenz zur Kolloidbildung wie im Th(IV) Sys-
tem unterstellt, wiirden Tc(IV)-Kolloide im Konzentrationsbereich um 10° M erwartet werden.
Da die Tendenz zur Bildung von Carbonatkomplexen eher gering ist, Eriksen et al. [65] fin-
den bei pH 8 im Gleichgewicht mit 100% COy(g) lediglich eine Léslichkeitserhéhung von ei-
ner GroRenordnung, wird im betrachteten Fall eine Loslichkeitserhéhung durch Carbonat-
komplexierung oberhalb des Konzentrationsniveaus der Tc(IV)-Kolloide nicht erwartet.

Die Technetium(IV)konzentration im MgCl, System (Entwicklungszustand 3,(4)) wird zu
10 M abgeschétzt.
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4.6 Einfluss von Verdunnungseffekten auf die Radionuklidléslich-
keit

Die in Abschnitt 4.5 untersuchten Systeme stellen hochsalinare NaCl bzw. MgCl, Losungen
dar. Fir diese geochemischen Randbedingungen wurden Radionuklidkonzentrationen abge-
leitet, die sowohl im Gleichgewicht mit den entsprechenden l6slichkeitsbestimmenden Fest-
phasen stehen und samtliche Effekte von lon-lon Wechselwirkungen auf die Radionuklidl6s-
lichkeit empirisch bericksichtigen.

Werden hochsalinare wassrige Lésungen mit niedrigsalinaren Losungen verdunnt, andert
sich drastisch das geochemische Milieu und dieses wiederum Radionuklidiéslichkeit und
Speziation. In einigen Fallen, die unten anhand von zwei Beispielen diskutiert werden, ist
nicht davon auszugehen, dass sich die Loslichkeit und Speziation linear mit der Verdinnung
entwickelt, d.h. eine zehnfache Verdunnung fuhrt nicht zwingend zu einer zehnfach kleineren
Konzentration und Beibehaltung der Speziation. Werden die flir hochkonzentrierte Salzl6-
sungen angegebenen Radionuklidiéslichkeiten auf niedrigsalinare Bedingungen Ubertragen,
z.B. durch Ansetzten eines tausendfachen Verdliinnungsfaktors hin zu Trinkwasserqualitat,
sind chemische Effekte (lonestarkeeffekt) zu berucksichtigen.

a) Die Radionuklidi6slichkeit kann als Funktion von Menge und Art der Hauptkomponenten
des geochemischen Milieus entscheidend durch lonenstarkeeffekte beeinflusst werden.
Diese konnen zu starken nichtlinearen Loslichkeitserhdhungen bei gleichem pH Wert (-
log [H']) fuhren. In Kapitel 4.5.1 ist in Abb. 2 die Loslichkeit fiir dreiwertige Actiniden
(Am(lIl)) Gber die Analogie zu Neodymloslichkeitsexperimenten in 3.5 M MgCl, Lésung
abgeleitet worden. In [34] sind Neodym- und Curiumldslichkeiten bei verschiedenen
MgCl, Konzentrationen untersucht worden. Die Nd(lll) Konzentrationen betragen bei
-log [H] = 8.7:

10*° M (in 3.5 M MgCl,) 10*® M (in 2.5 M MgCl,)
10°® M (in 1.0 M MgCl,) 10%® M (in 0.25 M MgCl,)

Ein Vergleich dieser Loéslichkeiten und MgCl,-Konzentrationen zeigt eindeutig, dass die
Léslichkeit mit sinkender lonenstarke hier nicht linear absinkt. Bei einer angenommenen
Verdiinnung der 3.5 M MgCl, auf eine 1 M MgCl, (Faktor 3.5) wird die Loslichkeit etwa
um das Zehnfache, und die Léslichkeit in 2.5 M und 0.25 M MgCl, um fast zwei Grélken-
ordnungen und nicht nur eine erniedrigt.

b) In Kapitel 4.5 werden an mehreren Stellen Radionuklidkonzentrationen unter Berucksich-
tigung von Eigenkolloiden vierwertiger Actiniden abgeleitet. Bezlglich der Kolloidbildung
vierwertiger Actiniden ist zu konkretisieren, dass diese Spezies, wie in [45] beschrieben,
im Gleichgewicht mit entsprechenden Actinidfestphasen stehen. Werden die Kolloide,
wie im Fall eines Transports aus dem Grubengebaude, aus dem Gleichgewicht mit den
Festphasen entfernt, stellen sie keine stabilen und keine migrierenden Spezies dar. Die
Loslichkeit wird unter diesen Bedingung durch nicht-kolloidale Actinid(IV)spezies be-
stimmt.

-29/43 -



KIT-INE 01/10, 15.02.2010

4.7 Zusammenfassende Darstellung der abgeschatzten Radionuk-

lidloslichkeiten

Die in Kapitel 4.5 abgeleiteten Radionuklidléslichkeiten werden in Tab. IV zusammengefasst.
Es werden Aussagen fir die in Kapitel 3 abgeleiteten geochemischen Randbedingungen
Entwicklungszustand 1 — ,NaCl System“ und Entwicklungszustand 3,(4) — ,MgCl, System*
getroffen. Die Abschatzung der Radionuklidkonzentrationen erfolgt Gber das in Kapitel 4.2
definierte Vorgehen und Beachtung der in Kapitel 4.4 dargestellten Annahmen und Vereinfa-

chungen.

Tab. IV: Im Rahmen dieser Studie abgeschéatzte Radionuklidldslichkeiten.

Radionuklid
(Oxidationsstufe)

Entwicklungszustand 1
»NaCl System*

Entwicklungszustand 3,4
»MgCl, System*

log [Konzentration]

log [Konzentration]

[Mol / Liter] [Mol / Liter]

Tc(lV) nicht relevant -6
Tc(VII) keine Begrenzung nicht relevant
Th(IV) -6 -6
U(lv) nicht relevant -6

U(vi) -6.5 nicht relevant
Np(IV) nicht relevant -6.5
Np(V) -4.5 nicht relevant
Pu(ll nicht relevant -5
Pu(lV) -8 -7.5
Pu(V) -7 nicht relevant
Am(lll) -8 -4.5
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5. Ruckhalteprozesse im Grubengebaude

Im Rahmen dieser Studie werden Sorptionsprozesse im Grubengebdude bewertet, die an
den zementierten Abfallprodukten und am Steinsalz stattfinden. Wahrend der Wechselwir-
kungen der Lésungen mit den Abfallprodukten finden zahlreiche miteinander gekoppelte
geochemische Reaktionen statt. Diese sind im Detail sehr komplex. Dennoch lassen sich die
ablaufenden Prozesse auf Grundlage chemischer GesetzmaRigkeiten auf wenige grundle-
gende Prinzipien zurtckflhren.

1. Die Radionuklidkonzentration ist am HAochsten im Abfallprodukt. Jede Mobilisierung in
eine Losung fuhrt zur Verdiinnung.

2. Die primar aus der Abfallmatrix mobilisierten Radionuklide unterliegen gemal dem
geochemischen Milieu verschiedenen chemischen Reaktionen, wie Redox-, Hydroly-
se- und Komplexierungsreaktionen sowie der Bildung von Eigenkolloiden oder Bin-
dung an Fremdkolloide. Die als lonen, Komplexe oder kolloidal mobilisierten Radio-
nuklidspezies kénnen auf Feststoffoberflachen der (geo-)technischen Barriere durch
Sorptionsprozesse, wie Adsorption, Chemisorption, lonenaustausch, Inkorporation,
zurlickgehalten werden oder im Falle von Ubersattigung in sich bildende neue Fest-
phasen, wie sekundare Radionuklid(misch-)phasen, eingebaut werden. Das Zusam-
menwirken der simultan ablaufenden Prozesse von Korrosion der Abfallprodukte und
Remineralisierung beeinflusst das geochemische Milieu und dadurch die Léslichkeit
und Sorption der Radionuklidspezies.

3. In diesem Kontext konnen Sorptionsreaktionen in Konkurrenz zu Auflése-
/Ausfallungsreaktionen gesehen werden. Ein geochemisches System wird sich lang-
fristig immer durch verschiedene Reaktionen in einen energetisch beglinstigten Zu-
stand begeben. Dies bedeutet, dass sich auch feste Phasen auflésen und darin ent-
haltene Radionuklide in eine stabilere Sorptionsphase uberflihrt werden kénnen. Fir
Auflése-/Ausfallungsreaktionen kdénnen die Prozesse mit thermodynamischen / geo-
chemischen Methoden berechnet werden. Flr Sorptionsprozesse in hochkonzentrier-
ten Salzlésungen existieren heute weder geeignete Sorptionsmodelle noch die ent-
sprechenden Datenbasen. Aus diesem Grund wird konservativ unterstellt, dass ent-
weder feste thermodynamisch definierte Phasen oder aber Sorptionsphasen die L6-
sungskonzentrationen des jeweiligen Elements bestimmen. Diese Annahme bedeu-
tet, dass im Fall der Radionuklide die sich einstellende Konzentration in der Losung
entweder durch die thermodynamischen Ldslichkeiten oder durch Sorptionsprozesse
bestimmt ist. Diese Aussage ist wichtig flr solche Nuklide, die in hinreichend grofl3en
Mengen vorhanden sind um die Ldslichkeiten zu Ubersteigen. Falls eine Festphase
entstehen kann, definiert diese die Lé6sungskonzentration, wenn keine Festphase ge-
bildet werden kann, wird die Lésungskonzentration durch die Sorption an den verflig-
baren Oberflachen bestimmt.

Ein Beispiel fir die in 3. genannte Bedingungen zeigt Abb. 10 fir die Americium-
Ruckhaltung in einem Lésungs-Feststoff System aus Zement und MgCl,-Lésung [3]. Hierbei
wurde der Americium-Gehalt der Proben systematisch variiert und die Losungskonzentration
gemessen. Auf der rechten Skala ist der berechnete Sorptionskoeffizient angegeben, der
zwischen 250 und 2500 ml g™ liegt. Fiir Uran(VI1) konnte gezeigt werden, dass mit abneh-
mendem U-Inventar (Entfernung von der Konzentration, die zur Bildung von festen Phasen
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erforderlich ist) die Lésungskonzentration Uberproportional abnimmt ¢ [3]. Das gleiche Ver-
halten wurde auch fir Plutonium [67] gezeigt.

1.0E-04 4000
L&slichkeit von Am(OH);(am)
in MgCl,-Lésung

1.0E-05 1 Entwicklungszustand 3,4 T 3500

+

S 1.0E-06 3000
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Abb. 10 Americium Konzentration als Funktion des Am-Inventars in einem Zement - Q L6-

sungs-System.
Die strich-punktierte blaue Linie stellt den mittleren Rs-Wert dar

Sorption kann an allen verfligbaren festen Phasen im Grubengebaude stattfinden. Wichtige
sorbierende Stoffe sind, neben den Abfallprodukten, Steinsalz und Baustoffe, die zur Abdich-
tung errichtet wurden. Korrodierter Stahl (Eisenphasen) von den Gebinden und Sorelphasen
sind ebenfalls vorhanden, werden aber hier nicht betrachtet, da Daten nur flr bestimmte
geochemische Bedingungen aulRerhalb des betrachteten Bereichs [1] zur Verflgung stehen.
Auch kann die relevante Masse an Steinsalz (Verfillung der Stidwestflanke der Schachtan-
lage) in dieser Studie nicht angegeben werden.

Standortspezifische Sorptionsdaten fiir bestimmte Stoffe und Bedingungen wurden im Rah-
men des "Experimentelles Programm zur Bestatigung der Ergebnisse von standortspezifi-
schen Modellrechnungen fiir die Schachtanlage Asse, Teil 4: Standortspezifische Sorptions-
daten " von KIT-INE ermittelt. Die Beschreibung der untersuchten Systeme und eine Teil-
menge der Daten wurden 2003 publiziert [10].

In den folgenden Ausfuhrungen werden die Sorptionskoeffizienten sowohl im Grubengebdu-
de als auch im Deckgebirge als lineare Rs (Kd) Werte angegeben.

Rs — Konzentration des Elementsin der festen Phase
Konzentration des Elements in der flissigen Phase

Zur Anwendung der Sorptionskoeffizienten wird die Menge der reagierenden Feststoffe be-
notigt. Mengenangaben zum hydratisiertem Zement in der Schachtanlage Asse Il finden sich
in Ref. [25] (siehe Tab. V):
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Tab. V Hydratisierte Zement Masse in der Schachtanlage Asse Il (nach [25]):

Normalbeton: 26736t
Portlandzementstein
Schwerbeton: 10635t

Portlandzement Mortel

davon hydrat. Zement:

davon hydrat. Zement

5989 t
12065 t
1702 t
7767 t

Summe

27523t

In Tab. VI sind die Bandbreiten der Sorptionsdaten (nach etwa 9 Monaten Reaktionszeit) der
untersuchten Radionuklide im System Zement/Q-LOsung angegeben. In diesen Experimen-
ten wurden relevante Komplexbildner berlicksichtigt. Die Oxidationsstufen der Radionuklide
sind Am(lll), Np(V), Pu(lV,V), U(VI), Ra(ll), Tc(VII).

Tab. VI Sorptionkoeffizienten (Rs) im System Zement/Q-Lésung nach ca. 9 Monaten

Rs / ml/g

Element ohne EDTA 0.1 mM EDTA 1 mM EDTA
Am 7710 - 3615 800 - 317 300-132
Np 1673 - 1026 1577 - 1008 1693 - 1217
Pu 4767 - 3860 5153 - 3830 3196 - 2273
Ra 20-7 31-11 15-7
Tc 18-10 23-3 15-3

U 8943 - 4840 6310 - 3817 4140 - 2233

Im Rahmen der Untersuchungen zur "Nuklidmigration im Deckgebirge des Endlagers fir
radioaktive Abfalle Morsleben, Teil 1: Sorption im Grubengebaude" [68] wurde die Sorption
einiger Radionuklide an festem Steinsalz untersucht. Die Ergebnisse sind in Tab. VII ange-

geben.

Tab. VII Sorptionskoeffizient (Rs) im System Steinsalz (ERAM)/Q- bzw. NaCl-Lésung

Rs nach 280 Tagen / ml/g
ohne EDTA EDTA EDTA Zitronensaure
Loésung Element | EDTA | 0.01mM | 0.1mM 1mM 1mM
Q-Lésung Pu 20 16 5.9 25 3.8
Th 135 28 54 3.4 7.3
Np 0.2 0.3 0.3
U 04 0.5 0.7
NaCl-Lésung Pu 301 27 25 0.3 1.6
Th 85 4.9 0.3 1.6
Np 71 11 2.7
U 0.2

Im Rahmen des ERAM Untersuchungsprogramms wurden von INE zusammen mit FZD die
Sorption von "C Carbonat an Salzbeton (pH 10.6) und an Sorelzement (pH 9) in NaCl-

Lésung
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beide Feststoffe wurden Sorptionskoeffizienten Rs ~ 3000 ml g”' im NaCl-System und deut-
lich niedrigere Werte im MgCl,-System Rs ~ 2 bis 11 ml g gefunden. Die Werte fiir das
NaCl/Zementsystem sind in Ubereinstimmung mit publizierten Daten [69-72].

Die Berechnung der geldsten Konzentration eines nicht-I8slichkeits-kontrollierten Elementes
an festen Phasen erfolgt nach folgender Formel:

A: Gesamtmasse bzw. gesamte Aktivitat des Elements

M: Masse des sorbierenden Stoffes (Zement oder Steinsalz)
im relevanten Volumen (Grubengebaude)

V: Porenvolumen im relevanten Volumen (Grubengebaude)
c: geldste Konzentration

A

C=——"-— (Dimensionen beachten!)
M-R, +V

Es steht auler Frage, dass es bei einer Freisetzung von Radionukliden in Lésung zu Wech-
selwirkungen mit sorbierenden Festphasenoberflachen kommt und letztlich die Konzentration
der nicht-l6slichkeitslimitierten Radionukliden in der Lésung vermindert wird. Zur belastbaren
Quantifizierung dieser Prozesse sind vertiefende Betrachtung und Kenntnis von Stoffmen-
gen, -inventaren, etc. und des lokalen geochemischen Milieus erforderlich.

6. Aufbereitung publizierter Sorptionsdaten im Deckge-
birge der Schachtanlage Asse Il

In [1] wird der Austritt von kontaminierten Losungen aus dem Grubengebaude an der Siid-
flanke im oberen Bereich des Salzlésungszutritts in 500 m Teufe unterstellt. Die Ausbreitung
der aus dem Grubengebaude austretenden Lésungen im Deckgebirge wird nicht berlicksich-
tigt. Es wird angenommen, dass die aus der Grube austretende Losung direkt in das oberfla-
chennahe Grundwasser gelangt, das in die Biosphare Ubertritt.

Der kiirzeste Losungstransportpfad kann durch mehrere 100 Meter machtige moglicherweise
gekluftete Buntsandstein und Muschelkalk Schichten vertikal nach oben stattfinden (siehe
Abb. 11). Auf der Verlangerung dieses Schnittes wurden Bohrungen durchgefiihrt und aus
den Bohrkernen Proben fir Sorptionsuntersuchungen hergestellt. In diesen Bohrungen R5
und R6 wurden auch hydraulische Leitfahigkeitswerte (fir das ungestorte System) und Ge-
steinsporositaten in Tiefen bis 500 m bestimmt [73, 74].
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Muschelkalk, undifferenziert
Ceratiten Schichten

Trochitenkalk

Mittlerer Muschelkalk

Salinarfolge (Losungsrickstande)
Salinarfolge (Steinsalz)

Unterer Muschelkalk

Schacht

Buntsandstein, undifferenziert
Cberer Buntsandstein
Rotsalinar (Loserickstande)
Rotsalinar

Mittlerer Buntsand stein
Unterer Buntsandstein

T Ty L

Abb. 11 Geologischer Schnitt durch den Asse Sattel im Bereich der Schachtanlage Asse Il
(Schnitt A-B)

Im Auftrag der GSF wurde die Sorption von zahlreichen Radionukliden an Proben aus Boh-
rungen in das Deckgebirge des Asse-Sattels von verschiedenen Labors [2, 75, 76] durchge-
fihrt. Es wurde versucht, fir das jeweilige Gestein bzw. Schicht typische Porenwasser zu
gewinnen (H1, H5, H10 und H15). In Tab. VIII sind die wesentlichen Daten der verwendeten
Grundwasser zusammengestellt [2].

Tab. VIII Charakteristika der bei den Sorptionsstudien verwendeten Grundwasser

H1l H5 H10 H15
pH 6.3 6.0 6.75 6.65
Redoxpot. / mV 147 203 131 143
Na® (mg/kg) 25.4 15.6 99.6 10.7
ca* (mg/kg) 328.9 551.4 74.0 277.2
Mg?* (mg/kg) 43.8 44.3 67.4 47.9
S0,* (mg/kg) 742.1 1228.8 217.9 675.9
Cl” (mg/kg) 77.4 51.0 78.6 34.2
HCOs (mg/kg) 159.0 216.4 436.8 215.6
CO.(g) (Mmg/kg) 171.4 113.9 174.4 140.5
lonenstarke / mol 0.039 0.060 0.020 0.034

Neben den Grundwassern wurden auch modifizierte Losungen, wie z.B. MgCl,-Losungen
(bis 1 mol I'") verwendet [76, 77]. Die Ergebnisse sind besonders fiir den Ubergang der kon-
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taminierten Losung in das Deckgebirge von Bedeutung. In der Tab. IX sind die mittleren
Sorptionskoeffizienten im Deckgebirge der Schachtanlage Asse angegeben. Fir die Be-
zeichnung der Gesteine in Tab. IX wird auf die Legende der Abb. 11 verwiesen (mo: oberer
Muschelkalk; mm: mittlerer Muschelkalk; mu: unterer Muschelkalk; so: oberer Buntsand-
stein).

Von folgenden Oxidationsstufen der Radionuklide kann ausgegangen werden: I(-l), Cs(l),
Sr(Il), Pb(ll), Ra(ll), Am(lll), Cm(lll), Np(V), Pu(IV,V), U(VI), Ra(ll), Tc(VIl). Fur Se, Ac und Pa
liegen keine Angaben vor.

Tab. IX Mittlere Sorptionskoeffizienten im Deckgebirge der Schachtanlage Asse nach Ref. [75]

Rs (ml/g)
Gestein mo mm2 mm mu mu 1-3 o]
COs* 3 2 1.5 9 8 1.8
Se 0.04 0.4 0.05 0.1 0.08 0.3
Sr 7 3 1.3 1.5 1 49
Tc 1.4 0.1 0.5 1.3 7 0.5
[ 12.6 1 3 0.6 0.5 14
Cs 1500 120 540 870 280 339
Pb 140 50 70 75 75 74
Ra 138 39 50 60 125 5830
Ac 2000 311 140 227 400 676
Pa 10000 4000 3000 4000 4000 12718
U 15 0.5 4 3.5 3 2.4
Np 370 2.5 20 50 40 9.8
Pu 6000 361 3000 2000 1000 5866
Am 10000 900 10000 10000 5000 13182
Cm 1000 217 4000 438 500 125

Die Sorptionsdaten in Tab. IX fir die Tracer C0s;, Se, Sr, Tc, Cs, Pb, Ra, Ac, Pa, U, Np, Pu
Am, und Cm an den Muschelkalk- und Buntsandstein-Systemen sind weitgehend plausibel,
lediglich im Falle des Cm scheinen die angegebenen Werte im Vergleich zum chemisch ahn-
lichen Am zu niedrig zu liegen. Der geringe Rs-Wert fir Cm in [2] konnte darauf beruhen,
dass der Sorptionskoeffizient auf Basis der Nachweisgrenze berechnet wurde. Leider sind
keine Angaben zu dreiwertigen Lanthaniden (z.B. Nd) verfugbar, um diese Diskrepanz auf-
zuklaren. Leider war es damals (Bode 1989 [2]) nicht mdglich, die Redoxspeziation der Acti-
niden und des Technetiums bei den Experimenten durchzuflihren.

Nach [76, 77] nimmt der Sorptionskoeffizient bei nahezu allen untersuchten Elementen in
einer 1 mol I MgCl,-Lésung um etwa eine GréRBenordnung ab. Die gemessenen Porositéten
der untersuchten Gesteinsschichten variierten zwischen 25 % und 0.3% [2]. Zwar sind die
relevanten Gesteine (und Ldsungen) in den Studien bertcksichtigt, doch erfordert die An-
wendung dieser Sorptionsdaten fir den Radionuklidtransport durch das Deckgebirge zahlrei-
che Annahmen Uber die Art, Ladnge und Porositat des Transportpfades. Diese sind nicht Ge-
genstand dieser Studie.
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7. Zusammenfassung und Fazit

In der vorliegenden Zusammenstellung von Daten zur wissenschaftlich belastbaren Abschat-
zung potentieller Strahlenexpositionen in der Umgebung der Schachtanlage Asse Il werden
orientierende Abschatzungen zum Ausmaly der Radionuklidfreisetzung aus den Abfallen
bzw. ihre Rickhaltung auf Grundlage des stark vereinfachenden Modells aus [1] gemacht.
Die Betrachtungen dieser Studie basieren auf verschiedenen Konzepten, Modellen und ex-
perimentellen Arbeiten. Die in der vorliegenden Studie gemachten Aussagen zum Radionuk-
lidverhalten sollen einen Uberblick bieten und keine detaillierte Beschreibung aller relevanten
geochemischen Prozesse beinhalten. Im Rahmen dieser Studie soll nicht untersucht wer-
den, wie sich Unsicherheiten in diesen EinflussgréRen auf die Gesamtbewertung des unter-
suchten Systems auswirken. Ebenfalls sollte das unterstellte ,Rihrkesselmodell“ nicht kri-
tisch beurteilt werden und keine starker detaillierte Betrachtung der Prozesse, etwa auf
Kammerebene, durchgefiihrt werden. Die Tatsache, dass im Rahmen dieser Studie die Un-
tersuchungen auf Basis eines vereinfachenden Ansatzes getroffen wurden, bedeutet nicht,
dass eine vertiefte Analyse wesentlicher Determinanten (z.B. des geochemischen Milieus,
der Radionuklidldslichkeiten im Multikomponentensystem, Sorptionsprozessen im Nahfeld
und im Deckgebirge, zeitlicher Entwicklungen) nicht durchfiihrbar oder nicht zielfihrend wa-
re.

Die durchgefiihrte Studie liefert Loslichkeitsdaten flir die Elemente, von denen ausgegangen
werden kann, dass ihre Ldslichkeit unter den vereinfachenden Randbedingungen, wie sie in
Ref. [1] gewahlt worden waren, begrenzt sind. Es handelt sich um die Actiniden Th, U, Np,
Pu, Am und um das Spaltprodukt Tc in ihren relevanten Wertigkeitsstufen. Aufgrund des zeit-
lichen Verlaufs des unbeherrschbaren Losungszutritts in die Schachtanlage Asse Il kdnnen
die geochemischen Bedingungen, d.h. Zusammensetzung und pH-Werte der Salzlésungen,
in bestimmte Entwicklungszustande gegliedert werden.

Die Radionuklidléslichkeiten wurden in dieser Studie flr ein Szenarium abgeschatzt in dem
Radionuklidi6slichkeiten in reinen NaCl und carbonathaltigen MgCl, Lésungen betrachtet
wurden. Die Werte konnten direkt aus Ldslichkeitsexperimenten oder aus gut begriindeten
Analogien gewonnen werden. Diese Herangehensweise liefert eine Reduktion des komple-
xen realen Systems auf ein Modellsystem fur welches belastbare Aussagen begriindet mog-
lich sind und anhand dessen eine erste Einschatzung von Radionuklidléslichkeiten erfolgen
kann. Sie stellt jedoch keine umfassende Analyse samtlicher bekannter Effekte im realen
System dar.

Die vorliegende Studie zeigt, dass bei Berlicksichtigung der thermodynamischen Loslichkei-
ten der Actiniden, die maximale geldsten Thorium- und Uran-Konzentrationen um einen Fak-
tor 170 (Th) bzw. 195 (U) unter den Konzentrationen liegen, die sich rein rechnerisch aus
den Inventaren und Volumina ergeben wirden [1]. Die Konzentrationen der anderen Radio-
nuklide sind in dem unterstellten Losungsvolumen durch das Inventar und nicht durch die
Loslichkeit fester Phasen bestimmt. Die lonenstarke beeinflusst neben den Sorptionseffekten
die im Grundwasser (an der Oberflache) zu erwartenden Konzentrationen. Die Loéslichkeit
von Am nimmt mit sinkender lonenstarke nicht linear ab. Bei einer Verdinnung der R-Lésung
um einen Faktor 10 nimmt die Am Ld&slichkeit um 2 Gréf3enordnungen ab.

Die Konzentrationen der vierwertigen Actiniden wurden unter Berlicksichtigung von Eigenkol-
loiden abgeleitet. Die Kolloide stehen im Gleichgewicht mit den entsprechenden Actiniden-
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festphasen. Werden die Kolloide beim Transport aus dem Grubengebaude aus dem Gleich-
gewicht mit den Festphasen entfernt, stellen sie keine stabilen Spezies mehr dar. Die Lés-
lichkeit auRerhalb des Grubengebaudes ist dann ausschlieRlich durch die nicht-kolloidalen
Actinid(IV)spezies definiert.

Sorptionsdaten der Radionuklide U, Np, Pu, Am, Ra und Tc wurden im Rahmen Asse-
spezifischer Untersuchungen im Auftrag des HMGU sowie fir das BfS fir den Standort E-
RAM von INE ermittelt. Die Untersuchungen bezogen sich auf die Wechselwirkungen der
Radionuklide in Feststofflésungssystemen aus Zementstein und MgCl,-reicher Ldsung,
Steinsalz und MgCl,-reicher Losung sowie Steinsalz und NaCl-gesattigter Lésung. Darlber
hinaus wurden weitere Systeme untersucht, deren Interpretation flr die hier unterstellten
vereinfachenden Randbedingungen schwierig ist. In der vorliegenden Studie werden Sorpti-
onsdaten der genannten Systeme auch bei Anwesenheit von Komplexbildnern in den L&-
sungen aufgefihrt.

Aus friiheren Untersuchungen, besonders der Dissertation von Wolfgang Bode [2] wurden
Sorptionsdaten an Proben aus mehreren Bohrungen in das Deckgebirge der Schachtanlage
Asse recherchiert und aufgeflihrt. Daten liegen vor fir C0,, Se, Sr, Tc, Cs, Pb, Ra, Ac, Pa,
U, Np, Pu und Am sowie Cm. Die genannten Daten sind plausibel, lediglich im Falle des Cm
scheinen die genannten Werte im Vergleich zu Am zu niedrig.

Wahrend die Loslichkeitsdaten thermodynamisch begriindet sind, erfordert die Anwendung
von Sorptionsdaten Kenntnisse lUber die Massen bzw. Oberflachen der sorbierenden Stoffe.
Im Falle des Zementes sind die Zahlen vorhanden, schwieriger sieht es mit den Daten flr
Steinsalz im Nahbereich (z.B. als Versatz in den Kammern oder Strecken) aus. Auch die
Anwendung flir das Deckgebirge erfordert Annahmen Uber die Art und Grolle sowie die Po-
rositat des Transportpfades. Aus diesem Grunde sind wir der Meinung, dass die Prognose
der Radionuklidiéslichkeiten innerhalb der Einlagerungskammern eine hohere Belastbarkeit
aufweist im Vergleich zur Radionuklidriickhaltung durch Sorptionsphanomene innerhalb und
aullerhalb der Einlagerungskammern. Insgesamt sind weitere Sorptionssysteme, die flr die
Einlagerungskammern relevant sind (Fe-Korrosionsprodukte), untersucht worden, so dass
die Radionuklidrickhaltung in den einzelnen Lagerkammern genauer auch Uber lange Zeiten
vorhergesagt werden kann. Dies gilt auch fur Falle, in denen Austauschprozesse und Nach-
I6sung von Carnallitit unterstellt werden.

Die vorliegende Studie basiert auf einigen Volumen-/Zeit-Abschatzungen gemal’ der Studie
Ref. [1]. Aus den oben genannten Griinden erscheint es uns nicht gerechtfertigt bei der Ab-
schatzung einer potentiellen Strahlenexposition in der Umgebung der Schachtanlage Asse |l
wahrend der Betriebsphase oder danach lediglich Verdiinnungsprozesse im Grubengebaude
oder im Deckgebirge zu unterstellen. Die Methoden, wie wissenschaftlich belastbare Ab-
schatzungen potentieller Strahlenexpositionen maglich sind, wurden dargestelit.
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1 Veranlassung und Aufgabenstellung

Das Oko-Institut Darmstadt wurde im Rahmen der Unterstiitzung des BMU bei der Aufsicht tiber Betrieb und
Stilllegung der Schachtanlage Asse Il mit der Neuberechnung der Auswirkungen eines auslegungsuber-
schreitenden Lésungszutritts beauftragt. In diesem Zusammenhang sind auch Modellrechnungen fur die

Ausbreitung von Radionukliden der (nattrlichen) Zerfallsreihen im Grundwasser erforderlich.

FUGRO-HGN wurde vom Oko-Institut beauftragt, ein Modell fir die radiodkologische Modellierung der

Grundwasser-Migration von Zerfallsreihen auszuarbeiten.

Der folgende Bericht bezieht sich auf einen internen Zwischenbericht des Oko-Institutes [1]. Dieser Zwi-
schenbericht wurde mit den Ergebnissen dieser Arbeit erganzt und Uberarbeitet. Daher miissen die Verwei-
se dieses Berichtes auf die Literatur [1] nicht mit den entsprechenden Stellen im Abschlussbericht des Oko-

Institutes Ubereinstimmen.

2 Grundlagen

Die Berechnungen des OKO-Institutes [1] zum Transports von Radionukliden im Deckgebirge der Asse ge-
hen von einer Transportgleichung fir eine Linienquelle der Lange h (mit gleichférmiger Konzentration in z-
Richtung) bei impulsférmiger Freisetzung, die unter Verweis auf eine Arbeit von Bonka (2004) wie folgt an-

gegeben wird.

— '.fQ 2
C= EO ; .expl:_w_ﬂ.t:L.exp{_ y :l

Az-t-h-(D.-D.)?
(:-5;) Gl. 2-1
Dieser Transportgleichung liegt eine instationare Dispersions-Konvektionsgleichung fur einen impulsférmi-
gen Stoffeintrag (Dirac-Impuls) der Aktivitat Eq zu Grunde. Die Modellparameter D - Dispersionskoeffizient, u

— Abstandsgeschwindigkeit sind durch Einrechnung der Retardation R reduziert, d.h. es gilt
D u

D'=—und u, == Gl. 2-2
R R

Der Retardationsfaktor mit Porenzahl n

R=1+1_—n-pB-Kd Gl. 2-3
n

beschreibt die Verzégerung des Transportprozesses durch die Sorption von Teilen des Stoffinventars an
sorbierenden Strukturen, die als Gleichgewichtsverteilung von geloster und sorbierter Phase (Henry-

Isotherme) mit dem Verteilungskoeffizienten kq modelliert wird.
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Der Modellraum fiir die Ableitung der GI. 2-1 ist in z-Richtung begrenzt, so dass dc/dz(z=0) oder dc/dz(z=h)
fur alle Werte x,y = 0 ist.

In [1] wird far Stérungszonen vom Grubengebdude Asse bis zu oberflachennahen Grundwasserleitern eine

Lange von 240 m (Pfad 1) und 420 m (Pfad Il) und eine Machtigkeit von 1 m angesetzt.

Berechnungen zum Radionuklidtransport mit dem Grundwasser wurden in [1] fir C-14, CI-36, Se-79, Sr-90,
Tc-99, 1-129, Cs-137, Pu-238, Pu-239, Pu-240, Th-232, U-234, U-238, Np-237 und Am-241 durchgefiihrt.
Von diesen Radionukliden sind Pu-238, Pu-239, Pu-240, Th-232, U-234, U-238, Np-237 und Am-241 Telil
von Zerfallsreihen, in denen neben weiteren (kurzlebigeren) Radionukliden der entsprechenden Elemente
auch Nuklide der Elemente Pa, Ac, Ra, Rn, Po, Pb sowie mit untergeordneter Bedeutung bei Untersuchun-
gen zur Migration im Grundwasser auch Fr, At, Bi und Tl vorkommen. Eine Ubersicht tiber die Nuklide der

Zerfallsreihen unter Einschluss der Transurane zeigt Abbildung 2-1.

U-238 Reihe (4n+2) Th-232 Reihe (4n) U-235 Reihe (4n+3) Np-237 Reihe (4n+1)

cf 250 252 251 249
Bk | | | |247 |
Ccm|250 246 248 244 247| | 245
Am| | |246] | | | | |243 | |241
Pu | 246 242 244 240 243| | |239 241 |
Np | | {240] | 239| | 237
u 238 234 240 236 235 | [233
Pa | |234] | | | |231 233| |
Th 234 230 232 228 231| | 227 229
Ac | | |228] | 227 | | (225
Ra 226 228 224 | |223 225 |
Fr | | @) | 221
RN 222 220 219 |
At | | | 217
Po 218 214 210 216 212 215 (212) | |213
Bi | [214] | [210] | | |212] | | |211] | 213| | | 209
Pb 214 210 206 212| | |208 211| | | 207 209| |
Tl 208 207 (205)

Abbildung 2-1: Radioaktive Zerfallsreihen unter Einschluss von Transuranen dargestellt als Massezahlen
der Nuklide.

Grun: naturlich vorkommende Radionuklide. Gelb: Kiinstliche Radionuklide. Grau: Mutter-
nuklide und Endglieder der natirlichen Zerfallsreihen. a-Umwandlungen: Senkrechte Stri-
che, B-Umwandlungen: Diagonale Folgen gleicher Massezahl.

Von diesen Radionukliden kénnen diejenigen auf3er Betracht bleiben, die aufgrund geringer Dosiskoeffizien-
ten keine wesentliche Dosis verursachen. Als dosisrelevante Radionuklide bei einer Migration von Zerfalls-

reihen verbleiben die in Tabelle 2-1 mit den jeweiligen Halbwertszeiten (HWZ) aufgeflhrten Nuklide.
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Angaben zu den Sorptionsskoeffizienten in den geologischen Schichten der Asse sind in Tabelle 2-2 zu-
sammengestellt. Diese Angaben zeigen, dass es zwischen den einzelnen Radionukliden erhebliche Unter-

schiede in der Sorption und damit auch in der Retardation gibt.

Tabelle 2-1: Dosisrelevante Radionuklide des Asse-Inventars, die zu radioaktiven Zerfallsreihen gehdren
Nuklid HWZin a Nuklid HWZ in a Nuklid HWZ in a Nuklid HWZin a
Cm-250 11000 Cm-248 3,40E+05 Cm-247 1,70E+07 Cm-245 8500
Cm-246 4700 Cm-244 18,1 Am-243 7400 Pu-241 14,4

Pu-246(*) 2,99E-02 Pu-244 8,30E+07 Pu-239 2,40E+04 Am-241 432,6
Pu-242 3,80E+05 Pu-240 6600 U-235 7,00E+08 Np-237 2,10E+06
U-238 4,40E+09 U-236 2,34E+7 Pa-231 3,30E+04 Pa-233(*) 7,40E-02
U-234 2,50E+05 Th-232 1,40E+10 Ac-227 21,8 U-233 1,60E+05
Th-230 7,90E+03 Ra-228 5,8 Ra-223 3,12E-02 Th-229 7900
Ra-226 1600 Th-228 1,9 Ra-225(*) 4,05E-02
Pb-210 22,3 Ra-224 0,010 Ac-225 2,74E-02
Po-210 0,379

(*) geringe radiologische Relevanz, niedrige Dosiskoeffizienten

Tabelle 2-2: Sorptionsskoeffizienten fiir Zerfallsreihennuklide in geologischen Schichten der Asse. Aus [1]

Mittlere Sorptionskoeffizienten im Deckgebirge der Schachtanlage Asse (ky) [ml/g]
Gestein mo | mm2 mm mu mu 1-3 S0
Po Keine Angaben
Pb 140 50 70 75 75 74
Ra 138 39 50 60 125 5830
Ac 2000 311 140 227 400 676
Th Keine Angaben
Pa 10000 4000 3000 4000 4000 12718
U 15 0,5 4 3,5 3 24
Np 1500 120 540 870 280 339
Pu 6000 361 3000 2000 1000 5866
Am 10000 900 10000 10000 5000 13182
Cm 1000 217 4000 438 500 125

Entscheidend flir die zu berechnenden Expositionswerte einer Referenzperson/-personengruppe ist die
Konzentration der betrachteten Radionuklide an einem Entnahmeort (in der Regel ein Brunnen). In den ubli-
chen radiodkologischen Modellen wird die Konzentration von Tochternukliden aus den sakularen Gleichge-
wichten von Zerfallsreihen berechnet. Dieser Ansatz ist weder physikalisch zutreffend noch konservativ. Da
fir das Endlager Asse die Beitrage von Tochternukliden der Zerfallsreihen erheblichen Einfluss auf die Er-
gebnisse von radiodkologischen Modellierungen der Biosphare haben, wird in dieser Arbeit ein Modellkon-
zept abgeleitet, mit dem die Migration von Tochternukliden unter Berlicksichtigung der Sorption modelltech-

nisch besser beschrieben werden kann.
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3 Modelle der Radionuklidmigration
3.1 Elementarprozesse der Migration und Eigenschaften des Migrationsraumes ,, Grundwas-
serleiter”

Die Migration von Radionukliden in einem Grundwasserleiter ist ein Stofftransport in einem Mehrphasensys-
tem, das im Allgemeinen eine gasférmige, flissige (hier: Wasser) und feste Phase enthalt. Diese Phasen
sind in der Natur stets Mischphasen, die aus einer Vielzahl von Komponenten zusammen gesetzt sind. Der
Gesamtprozess ,Migration ist daher ein Ergebnis von zahlreichen Teilprozessen, die innerhalb und zwi-
schen den Phasen stattfinden. Die sachgerechte Nutzung von physikalischen Modellen der Migration aus-
gewahlter Komponenten dieses Systems, wie es Radionuklide darstellen, erfordert Klarheit Gber die in die-

sem Modell enthaltenen Vereinfachungen und Abstraktionen.

Auf mikroskopischer Ebene ist die Migration von Radionukliden in ihrer konkreten chemischen Form als
Atom (z.B. Radon), als Bestandteil von geldsten Molekilen, Komplexverbindungen oder Kolloiden oder als
Bestandteil der Gesteinsmatrix zu betrachten. In dieser konkreten chemischen Form wechselwirken die
Wasserinhaltsstoffe untereinander sowie mit dem Mineralbestand der festen Phase. Modelle, die die dabei
ablaufenden Stoffumwandlungen und die chemische Form von Stoffen beschreiben sind z.B. die Reakti-
onsmodelle PHREEQC, MINTEQ, u.a.

Geht man zu einer makroskopischen Betrachtungsebne Uber, so kann man den Migrationsprozess als
Transport von einzelnen Radionukliden in einem Tragermedium (hier: Wasser) durch eine pordse Matrix
auffassen, der durch Einflisse von und Wechselwirkungen mit der Matrix beeinflusst wird. Dabei wird unter-
stellt, dass sich jedes Radionuklid auf eine spezifische Weise gleich verhalt, d.h. in einer abstrakten, aber

gleichen chemischen Form vorliegt. Kenngrofe fur das Radionuklid ,i“ ist die zugehdrige Aktivitats-

konzentration C;.

Fir die im Weiteren zu betrachtende Ausbreitung eines Radionuklids i mit der Konzentration C; in einem
Grundwasserleiter (oder einer analogen, grundwasserleitenden Struktur, z.B. einer Stérungszone) wird ein
Zweiphasenmodell genutzt. Das Zweiphasenkonzept geht davon aus, dass alle Stoffe im Untergrund entwe-
der einer mobilen fluiden Phase oder einer immobilen Matrix zugeordnet werden kdnnen. Zwischen beiden
Phasen kommt es zu Wechselwirkungsprozessen, durch die die Ausbreitung von geldsten Stoffen beein-

flusst, in der Regel verzégert (retardiert) wird.

Fir eine genauere Betrachtung ist es allerdings notwendig, den Zweiphasenraum weiter zu differenzieren.
Eine schematische Darstellung des Migrationsraumes zeigt Abbildung 3-1. In diesem Modell wurde die Be-

trachtung einer dritten Phase (z.B. Gasphase) ausgeklammert.

Der mit Wasser erfilllte Porenraum gliedert sich in den durchstrémten / durchstrémbaren Porenraum
(Grundwasser, mobil) und den mit Haftwasser erflllten Porenraum (Grundwasser, immobil). Die generelle

FlieRrichtung der Konvektion wird im Weiteren als x-Richtung bezeichnet.

Das Feststoffgerist des Matrixgesteins kann in die beiden Kompartimente ,sorptionsaktive Oberflachen“ und

Feststoffvolumen der Minerale bzw. Mineralgemische (=Gesteine) unterschieden werden.
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Abbildung 3-1: Kompartimentmodell des Migrationsraumes ,Grundwasserleiter” und darin ablaufende Pro-

zesse der Stoff(um)verteilung

Grundwasser, mobil (W) Konvektion, Diffusion, (Dispersion)

Grundwasser, immobil (Haftwasser) (HW) | Diffusion

Feststoffoberflachen, sorptionsaktiv (S) Sorption-Desorption, (RlckstoRejektion)

Feststoffvolumen (Minerale, Gesteine) (R) | Lésung-Fallung, (RickstolRejektion)

Zwischen diesen vier Kompartimenten des Migrationsraumes verteilt sich ein in das System von auf3en ein-

getragener Stoff ,i“ Uber die Elementarprozesse Konvektion, Diffusion, Sorption-Desorption und L&sung-

Fallung. Als besonderer Effekt tritt bei Radionukliden ggf. die Rickstol3ejektion auf, die als Folge radiogener

Produktion zu einer Mobilisierung (unter bestimmten Bedingungen auch zu einer Immobilisierung) von Toch-
ternukliden fihrt.

Die Dispersion wirkt als Folge unterschiedlicher Konvektionsbahnen im System ,,Grundwasserleiter” als ska-

lenabhangiger Makroeffekt.

Fir die Modellierung der Radionuklidmigration im Grundwasser sind folgende Eigenschaften des Migrations-

raumes von besonderer Bedeutung:

Das vom Wasser erfiillte Porenvolumen V") in einen Volumenelement V charakterisiert den Ge-
samtporenanteil n mit n = v/ V. Dieser Porenanteil wird bestimmt durch Laboranalysen (DIN EN
1936, DIN 52102).

Mobil ist bei ,normalen“ Druckverhaltnissen nur das Wasser, welches sich in Grobporen mit Poren-
durchmessern tber 10 uym befindet. Der Anteil des mobilen Wassers in einem Volumenelement V
wird als durchstrémbarer Porenanteil ngyrchstrsmbar D€Z€IChNet. Dieser Porenanteil wird in der Regel
bestimmt als entwasserbarer Porenanteil durch Pumpversuche oder andere hydraulische Feldtests.

Er wird daher haufig als ,effektiver Porenanteil” (,effektive Porositat“) bezeichnet.

Der immobile Anteil von Wasser im pordsen Matrixgestein (Haftwasser) besteht aus dem durch Ka-
pillareffekte gebundenem Kapillarwasser, teilweise noch differenziert in eine unmittelbar an die

(elektrisch negative) Mineraloberflache angrenzende Adsorptionsschicht mit ausgerichteten Dipolen.

Obwohl eine scharfe Trennung von mobilem und immobilem Wasser im Matrixgestein nicht existiert,
ist es fur die Praxis wichtig, den effektiven Porenraum fiir den jeweils zu betrachtenden Prozess
moglichst klar zu bestimmen. Wie Tabelle 3-1 zeigt, unterscheiden sich beide Porenanteile umso

mehr, je feinkdrniger das Matrixgestein ist.
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Tabelle 3-1: Porenanteile von Lockergesteinen (nach Busch, Luckner, Thiemer 1993) ergdnzt um orien-

tierende Durchlassigkeitsbeiwerte (Busch und Luckner, 1972) und scheinbare Retardations-

faktoren
Gestein / Gesamtporen- Entwasserbarer Durchlassigkeits Scheinbarer Retar-
Erdstoffart anteil Porenanteil beiwert k; in m/s dationsfaktor R*
Sandiger Kies 0,25...0,35 0,20...0,25 (0,3-5)10° 1,0-1,8
Kiesiger Sand 0,28...0,35 0,15...0,20 (0,2-1)10° 1,4-23
Mittlerer Sand 0,30...0,38 0,10...0,15 (1-4)10* 2-4
Schiuffiger Sand 0,33...0,40 0,08...0,12 (0,1-1)10" 3-5
Sandiger Schluff 0,35...0,45 0,05...0,10 (0,1-5)10° 4-9
Toniger Schluff 0,40...0,55 0,03...0,08 (0,01 —5) 10° 5-18
Schluffiger Ton 0,45...0,65 0,02...0,05 Ca. 10°® 9-33

Um den effektiven Porenraum des Radionuklidtransportes im Grundwasser zu bestimmen, ist die Verteilung
von geldsten Stoffen zwischen Haftwasser und strdmendem Wasser zu analysieren. Diese Verteilung kann
in Analogie zur Membrandiffusion als Elektrodiffusion (s. [9]) behandelt werden. Um die Zeitkonstante des
Konzentrationsausgleichs zwischen den beiden Kompartimenten abzuschatzen, kann man einfache Modelle
fur die Diffusion Uber ein Membran, z.B. als Modell zweier paralleler Platten im Abstand L betrachten. Die
instationaren Losungen dieses Modells fiir die Veranderung der integralen Stoffmenge zwischen den Platten

M in Abhangigkeit von der Zeit t bei einem stationaren Gleichgewichtswert M.. haben die Form

_ (2v+1)*7°Dgir X

—=1-f, > a,-e v Gl. 3-1

(s.[101, [11])

Die flr Abschatzungen ausreichende Zeitkonstante t ergibt sich damit zu

L2
T=—p3—— Gl. 3-2
(m ? Dirr)

In Anbetracht von Haftwasserdicken im Bereich von < 10 ym (Mittelporen bis Feinporen) und mit einem Dif-
fusionskoeffizienten Dy = 10 m2/s ergeben sich in einem Porengestein Zeitkonstanten fir den Konzentrati-
onsausgleich zwischen stromendem Grundwasser und Haftwasser von deutlich weniger als 1 Sekunde.
Obwohl diese Zeitkonstante in Anbetracht der nicht unbedingt raumlich modelladaquat verlaufenden realen
Verteilung von Fein- und Grobporen deutlich zu gering ausfallen kann, zeigt sich doch, dass bei hinreichend
langsamer Flielbewegung im Grundwasser in guter Naherung von einem Konzentrationsausgleich zwischen
stromendem Grundwasser und direkt daran angrenzendes Haftwasser ausgegangen werden kann. Als ef-
fektiver Migrationsraum fiir den Stofftransport ist in einem solchen Fall der gesamte Porenraum an-

zusehen. Die Abstandsgeschwindigkeit eines idealen Tracers (z.B. von Tritium) ist daher bezogen auf die
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hydraulische Porengeschwindigkeit vp = vi/nNgurenstrombar VErzogert. Dieser scheinbare Retardationseffekt (s.

unten) kann bis zu einem Retardationsfaktor R* =n/n gychstsmpar > 10 reichen (s. Tabelle 3-1).

Andere Verhaltnisse liegen vor, wenn signifikante Anteile des REV nicht im Kontakt zum mobilen Grundwas-
ser stehen, diese Gesteine aber trotzdem Porositat aufweisen. Die dann auftretende ,doppelte Porositat” ist
bei kliftigen Festgesteinen dann zu berlcksichtigen, wenn gréRere Bereiche des Grundwasserleiters integ-
ral betrachtet werden. Wird die Modellanalyse wie im Fall von /Oko 2010/ auf eine Stdérungszone fokussiert,
so ist es realistischer anzunehmen, dass dieser Bereich des geologischen Systems als Zerrittungszone
aufgebaut ist, in der der Gesteinszersatz der angrenzenden Schichten einen Porengrundwasserleiter konsti-
tuiert.

3.2 Grundgleichungen

3.2.1 Prozessebenen

Zur Modellierung des Migrationsprozesses eines chemisch nicht weiter in Einzelverbindungen differenzierten
Radionuklids i in dem zuvor beschriebenen Migrationsraum sind 3 Prozessebenen zu analysieren:

Prozessebene 1: Stromung des Tragermediums Wasser im Grundwasserleiter.

Prozessebene 2: Transport und Umwandlung (Zerfall und radiogene Produktion) von Radionukliden im

Migrationsraum.

Prozessebene 3: Verteilung von Radionukliden zwischen den Kompartimenten im Migrationsraum (,Was-

ser-Gesteins-Wechselwirkung®).

Grundlage zur Ableitung der Modellgleichungen ist Ublicherweise ein reprasentatives Einheitsvolumen
(REV). Dieses idealisierte Volumenelement ist konzeptionell so angelegt, dass es klein gegen den zu be-
trachtenden Transportweg ist, aber grol3 ist im Vergleich zu Heterogenitaten in der inneren Struktur des
Grundwasserleiters (also >> Porendurchmesser aber ggf. auch grol gegen kleinraumige Stromungskanale).
Die daraus abzuleitenden Fragen der Skalierung flhren in der praktischen Umsetzung auf die Frage der

Représentanz von Parametern, mit denen das System modelliert wird.

Dieses REV hat das Volumen V, welches durch die beiden Kompartimente: Wasser (Index ,W*), und das

Feststoffvolumen (Index ,R") geflllt ist. Normiert auf das Volumen V betragen die Anteile
(Wassererfillter) Porenteil v /v =n Gl. 3-3
(Achtung: als Gesamtporenraum zu modellieren! S. oben.)

Feststoffanteil VR /v =1-n Gl. 3-4
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3.2.2 Prozessebene 1: Tragermedium

Das dreidimensionale Strdmungsmodell fur dieses REV ist bei Vernachlassigung jeder Veranderung im
Feststoffgerist durch die Kontinuitatsgleichung gegeben, die die Erhaltung der normierten Fluidmasse (n -
o) beschreibt:

. H(W)
me(n-p‘m V,)=0 Gl. 3-5

W)
M und
ot

Die Summanden dieser Gleichung stellen den Speicherprozess von Fluidmasse im REV

den konvektiven Transport des Fluids selbst div(n - p™-V,) dar.

Der Vektor (n V, ) ist die fiktive (!) Filtergeschwindigkeit v¢, die iber Bewegungsgleichungen, also das Dar-

cy-Gesetz zu ermitteln ist. Die GroRe V, ist die Porengeschwindigkeit im Gesamtporenraum n.

Geht man von einer zeitlich konstanten Dichte des Fluids (Wasser) und zeitlich unverénderlichen Porenan-
teilen aus, so besagt die Kontinuitatsgleichung, dass n“p '~ V, = Konstant, also V, = V, / n ist. Die Kon-
vektionsgeschwindigkeit des Tragermediums Wasser in einem REV &ndert sich daher bei ansonsten gleich
bleibenden Bedingungen nur bei Anderungen des Porenanteils. Alle anderen Veranderungen der FlieRge-
schwindigkeit des Grundwassers sind als Folge von Druckveranderungen Uber das Darcy-Gesetz zu model-

lieren. Sie gehen ggf. als externe Bedingung in das Stofftransportmodell ein.

3.2.3 Prozessebene 2: Transport und Umwandlung im Migrationsraum

Fir den Stofftransport ist eine der Kontinuitatsgleichung analoge Bilanz Modellgrundlage. Mit den Teilpro-

zessen
[Speicherprozesse]+ [Transportprozesse |+ [Umwandlungsprozesse|= 0

Lautet die Stoffmengenbilanz fur eine Aktivitéat A; im REV (i — Radionuklid) dargestellt als Aktivitatsfluss J in
Ba/s

A(Ai(x,y,Z,1)
ot

+div[D - grad(A,(X,V,Z,t) + V.. -A.(X,Y,Z,)]+ 4 - A, — A -A,_, =0

migr

Gl. 3-6

Oder bezogen auf die gesamte migrierende Aktivitatskonzentration C; = A; /V
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o(Ci(x,y,z,t) . o -
%+le[D-grad(Ci(x,y,z,t)Jrvmigr -C,(x,y,z,)]+4-C,-4-C,,=0 oL a7
Hier sind zusétzlich zu den bereits eingefiihrten Gréfen D der Diffusions-Dispersionstensor und V. der

Vektor der Migrationsgeschwindigkeit. AuRerdem wird mit i-1 das Vorgangernuklid von i bezeichnet. Alle
Parameter dieser Gleichung beziehen sich zunachst auf das Volumen V des REV und sind in dieser Form in

der Regel nicht messbar. Messbare oder anderweitig ermittelbare Gréen sind vielmehr:
e Die Zerfallskonstante ;.
e Die volumenbezogene Aktivitdtskonzentration im Wasser Ci(W) = Ai(W)/V(W)
« Die massenbezogene spezifische Aktivitit der Gesteinsmatrix ;%" = [A® + A 1/ m®
e Die Filtergeschwindigkeit v¢
¢ Der (Gesamt-)Porenanteil n
o Der nuklidabhangige Diffusionskoeffizient D 45, der fur alle Richtungen gleich ist.

e Der nuklidunabhangige (GWL-abhéngige) Dispersionskoeffizient Dysp, der in Strdmungsrichtung x
gréer als in den Richtungen senkrecht dazu ist. Der Dispersionskoeffizient in Strémungsrichtung
charakterisiert die ,longitudinale Dispersion®, die dazu senkrechten Dispersionskoeffizienten charak-
terisieren die ,transversale Dispersion®. Da die hydrodynamische Dispersion physikalisch auf einer

Konvektion basiert, wird der Dispersionskoeffizient haufig beschrieben als

(0] Ddis,p,x = 6x 'VP G| 3-8

mit 8, — Longitudinale Dispersivitat (in m) und vp — Porengeschwindigkeit (in m/s)

(0] Ddisp,y = Sy "Vp Gl. 3-9

mit 3, (oder &, )— Transversale Dispersivitat (in m) und vp — Porengeschwindigkeit (in m/s)

Die Dispersivitat ist skalenabhangig und nimmt mit der geometrischen Gréfke des von der Migration
erfassten FlieBweges X zu. In [2] wird als empirische Gleichung fir die longitudinale Dispersivitat 5

in Abhéngigkeit von X angegeben:
5, =0,03. X0 X" Gl. 3-10

Bei FlieRstrecken von 240 m sollte 5, daher ca. 6 m, bei 420 m ca. 8 — 9 m, bei FlieBwegen von
1000 m ca. 14 — 15 m betragen. Die Pectlet-Zahl fur die FlieBbewegungen errechnet sich damit zu
40 (X = 240 m) bis 52 (X = 420 m). Die in [1] in Anlehnung an Colenco [5] genutzten Dispersivitaten

sind etwas groler, liegen aber in diesem Wertebereich.
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Der Koeffizient der transversalen Dispersion kann nach [1] mit etwa 10 bis 20 % der longitudinalen
Dispersion veranschlagt werden. In [1] wird mit einer noch kleineren transversalen Dispersion ge-

rechnet, was in Bezug auf die Modellergebnisse konservativ Gberschatzend ist.

Bezieht man die GI. 3-6 bzw. GI. 3-7 auf einen konkreten Brunnen ,B“ als Beobachtungsort (xg; ys; zg), wird
die zeitliche Veranderung der Aktivitatskonzentration von den beiden Termen Transportterm und Umwand-
lungsterm bestimmt. Die Einfliisse dieser beiden Terme auf die zeitliche Veranderung der Radionuklidkon-

zentration an einem Beobachtungsort kdnnen wie folgt abgeschéatzt werden:

e Die analytische Lésung der Dispersions-Konvektionsgleichung 2-1 zeigt, dass der differenzielle

Transportterm div[D - grad (Ci(x,Y,2,1) +V ., - Ci(X,y,2,1)] mit der Funktion x e (Konvekti-

onsterm) bzw. (o x + B x2) €™ (Dispersionsterm) kleiner wird (a, b, k - zusammengefasste, zeitab-
hangige Parameter). Durch die e-Funktion wird der Einfluss dieses Terms mit zunehmendem Ab-

stand von einer Freisetzungsquelle immer kleiner.

e Die radioaktive Umwandlung wird ausschlief3lich durch die Zerfallskonstante bestimmt. Der Term

wird umso grofer, je kleiner die Halbwertszeit des jeweils betrachteten Nuklids ist.

Fir einen Brunnen, der hinreichend weit von der Freisetzungsquelle entfernt ist, kann fur hinreichend kurzle-

bige Radionuklide die Gl. 3-7 reduziert werden auf die gewohnliche DGI.

i t
d(Ci(Xg, Yg 25, 1) =-1-C(t)+4-C_,(t)
" Gl. 3-11

Die Nuklidkonzentration an diesem Ort wird ausschlieBlich durch die Konzentration des Vorgangernuklids i-1
bestimmt und kann durch die bekannten rekursiven Gleichungen der Aktivitatsentwicklung in Zerfallsreihen
beschrieben werden (s. z.B. lvanovich und Harmon, 1992). Da dieses reduzierte Modell annimmt, dass die
Zerfallskonstante A; grof ist, stellt sich zwischen Vorganger- und Nachfolgernuklid relativ schnell ein Gleich-

gewicht ein, so dass in guter Naherung gesetzt werden kann:
C.(t)=C, () Gl. 3-12

Zwischen Vorganger- und Nachfolger liegt folglich in einem hinreichend weit von einer Quelle entfernten
Brunnen ein Aktivitatsgleichgewicht vor. Dieser Ansatz wird Ublicherweise benutzt, um Tochternuklide in

Modellrechnungen zu berticksichtigen. Damit sind aber folgende Probleme verbunden:

e Die Voraussetzungen zur Anwendungen dieses einfachen Ansatzes, d.h. die ,hinreichende® Entfer-

nung von einer Quelle oder das ,hinreichend kurzlebige* Radionuklid sind noch genauer zu klaren.

e Die hier benutzte Aktivitatskonzentration C; entspricht nicht der im Grundwasser, sondern der im

gesamten Migrationsraum Uber alle vier Kompartimente (s. Kapitel 3.1) verteilten Aktivitatskonzent-
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ration. Diese GroRe wird Ublicherweise nicht gemessen. Sie ist nur flir Nuklide, die nicht mit dem
Gestein wechselwirken (z.B. Tritium oder Edelgase), der im Wasser gemessenen Konzentration
gleich zusetzen. In allen anderen Fallen kdnnen die Konzentrationsunterschiede zwischen der Aktivi-
tat in der Fluidphase (Wasser) und der im Migrationsraum erheblich sein und sich um Gréenord-

nungen unterscheiden.

Bezieht man die Gleichgewichtskorrektur nach Gl. 3-12 ausschlieBlich auf die im Grundwasser ge-
messene (oder modellierte) Aktivitdtskonzentration, so ist das Ergebnis keineswegs konservativ im
Sinne einer gezielten Uber- oder Unterschatzung von Konzentrationen im Wasser und damit der po-

tentiellen Exposition.

Die Klarung, welche Aktivitdtskonzentration im Grundwasser tatsachlich auftritt, muss tUber die Analyse der

Wasser-Gesteins-Wechselwirkung erfolgen.

3.24

Prozessebene 3: Wasser-Gesteins-Wechselwirkung

Wie im Kapitel 3.1gezeigt, verteilt sich eine migrierende Nuklidspezies im Grundwasser zwischen den Kom-

partimenten Wasser (Index W), Feststoffoberflachen, sorbiert (Index S) und Feststoffvolumen (Index R).

Die migrierende Aktivitdtskonzentration C; = A, / V besteht folglich aus den Summanden

C.

A 1 AD AR

— CWn 4 FO R 4 (R () Gl. 3-13

\Y

Mit den messbaren GroRen C;"Y) — volumenbezogene Aktivitat im Wasser (Bg/m?), F;® — massebezogene

sorbierte Aktivitit der Feststoffoberflachen (Ba/kg), ;X' — massebezogene Aktivitat des Gesteins (Bg/kg)

und den Gesteinsparametern (Gesamt-)Porenanteil n und Gesteins-Blockdichte p® (kg/m?)".

Aufgeschlisselt nach den drei Kompartimentaktivitaten lautet das Migrationsmodell von Gl. 3-7

(W)

~ (WS)  H(WR)
+div[D -grad(C*") +v, -C™" 1+ 4 (C™) -C") 44—+ =0 Gl. 3-14
n n
S S J(WS)

+/7“|(Fi()_Fi(—l))_/l)(R) =0 Gl. 3-15

(R) _ a(R) i

R R i

+ A" —a) - P =0 Gl. 3-16

1 Die Dichte in Gl. 2-2 ist die Dichte des kompakten Minerals / Gesteins, Es gilt: p® = (1-n) p
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Mit den kompartimentbezogenen Wechselwirkungstermen j*¥®) — Aktivitatsfluss Wasser — sorbierte Phase
und j"®) — Aktivitatsfluss Wasser — Gesteinsvolumen / Mineralphasen entsprechen diese drei partiellen Diffe-

rentialgleichungen der Gl. 3-7.

Die Wasser-Gesteins-Wechselwirkung selbst kann mit unterschiedlichen mathematischen Ansatzen be-
schrieben werden. In Tabelle 3-2 sind einige gebrauchliche Ansatze zusammengestellt. In der Tabelle wur-
den die Nicht-Gleichgewichtsansatze der Wechselwirkung Wasser — Gesteinsvolumen (R) zugeordnet, wah-
rend die Gleichgewichtsansatze fliir die Wechselwirkung Wasser — sorbierte Phase notiert wurden. Diese
Zuordnung ist nur exemplarisch. Grundsatzlich kann jeder Wechselwirkungsansatz fiir beide Kompartimente,
d.h. sorbierende Oberflache und Gesteinsvolumen verwendet werden und muss im Einzelfall nuklidspezi-

fisch begriindet werden.

Tabelle 3-2: Modellansatze fur die Wasser-Gesteins-Wechselwirkung
Nicht-Gleichgewichtsanséatze Gleichgewichtsansatze
Linear iR =p®e a®—nrc™ =0
e — Gesch1windigkeitskonstante der Fi® = kq; ¢V
Losung (s™) Henry-Isotherme mit Verteilungskoeffizient kg in
ri — Geschwindigkeitskonstante der g/m?
Fallung (s”)
Nichtlinear iR = 5® 6 2R [1.c,W/C W ;WS = 0
—nr, "' [1-a® ag;®) F® = kg G (1 - Ky, G
Cs, " - Sattigungskonzentration im Langmuir-Isotherme mit Verteilungskoeffizient
Wasser; as; — Sattigungswert der kg in g/m? und Langmuir-Koeffizient K. in m%Bq
Sorption
Nichtlinear iS=0
Fi(S) =K, '[Ci(w)]n
Freundlich-lsotherme; n; — Freundlich Exponent

Der fir die Radionuklidmigration gebrauchlichste Ansatz ist der Gleichgewichtsansatz (Henry-Isotherme).
Wird angenommen, dass zwischen der sorbierten Aktivitat des Matrixgesteins F©) (Bg/kg) und der Aktivitats-
konzentration im Grundwasser C*") (Bg/L) eine Gleichgewichtsverteilung mit dem Verteilungskoeffizienten kg

(m?/kg).vorliegt:

Fi(S) =Kg; - Ci(W) Gl. 3-17

und die im Gesteinsvolumen enthaltene Aktivitat vernachlassigbar ist oder nicht mit dem Wasser wechsel-
wirkt, so errechnet sich die gesamte migrierende Aktivitat im Einheitsvolumen C; (d.h. bei natirlichen Radio-

nukliden: ohne die im Gesteinsvolumen selbst enthaltene Aktivitat!) zu

C,=n-C™ 4+ p®.F® =n.Cc™ -(1+—pm) -kdi]=n-C§W’-Ri
1 n 1

Gl. 3-18

4.40.700.05 Asse, Migration Seite 15 von 32




—l"unnn
Asse, Migration- 4.40.701.0.5 MH G N
FUGRO-HGN GmbH

Die volumenbezogene migrierende Gesamtaktivitat eines Radionuklids ist in diesem Fall vollstandig durch
die im Wasser geloste Aktivitatskonzentration C"), den Retardationsfaktor R und den Porenanteil n be-
stimmt. Sie kann abhé&ngig von den Zahlenwerten von n und R grofRer oder kleiner als die im Wasser

geldste Aktivitatskonzentration sein!

Das durch Gl. 3-13 beschriebene mobile Aktivitatsinventar eines Radionuklids entspricht bei natirlichen
Radionukliden in der Regel nicht dem Gesamtinventar dieses Nuklids. Vielmehr ist ein wesentlicher Teil der
Aktivitat eines Gesteins im Innern der Matrix fest gebunden und wird nur langsam (in geologischen Zeiten)
z.B. durch Verwitterung freigesetzt. Die plotzliche Freisetzung von Radionukliden aus diesem Inventar als
Folge von anthropogen verursachten Milieudnderungen (z.B. Versauerungen / pH-Wert Veranderungen oder
Veranderungen der Gesamtmineralisation / Versalzungen) wird als induzierte Mobilisierung bezeichnet und

muss ggf. gesondert modelliert werden.

Soweit nur die (inkrementale) Ausbreitung eines von Auflen in geldster Form in einen Grundwasserleiter
eingetragenen Aktivitatsinventars betrachtet werden muss, ist das oben beschriebene Migrationsmodell hin-

reichend.

Das DGI-System 3-14, 3-15 lautet in bilanztreuer Notation

(W) ~
ac;it +n-div[D-grad(C™) + v, -C"]+n- A4 (C™ —Cc™) =0 Gl. 3-19

n-

oc{™
p(R)kd,i 7‘ +p(R) A (kd,i 'Ci(W) - kd,i—l 'Ci(g)) =0 Gl. 3-20

Und in der Addition beider Gleichungen:

(W)

n-R, 8C;‘t +n-div[D-grad(C")+V, -C™1+n-4 -(R,-CW -R_,-C")=0 @l 3-21

3.3 Migration in einem endlich méachtigen Grundwasserleiter

Zur Lésung der Differenzialgleichung fur das in den vorhergehenden Kapiteln abgeleitete Modell der Migrati-
on eines ausschlieBlich durch Sorption mit der festen Phase wechselwirkenden Radionuklids sind die Geo-
metrie des Stromungsfeldes (Randbedingungen) sowie der Anfangszustand der Radionuklidausbreitung

festzulegen.

Fir den Standort Asse und die dort zu betrachtenden Ausbreitungswege von Salzlésungen aus dem Berg-

werk werden in [1] folgende vereinfachte Strukturen betrachtet:
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e Ausbreitung der Radionuklide in einer durchlassigen Stérungszone mit endlicher Machtigkeit h, die
mit Zersatz unterschiedlicher Gesteine hinterfillt ist. Quellterm als kleinrdumige Zone (Linienquelle
Uber die Stérungszone) ausgebildet. (Verdinnende) Zusickerungen von Aufden in die Stérungszone

sind vernachlassigbar.
Mit

oC™(x,y,z, t)_0
0z

Und der Uber die Filtergeschwindigkeit v¢ gemittelten profilbezogenen Strémungsrate q (mz/s) quer Uber das

Strukturelement
h h

q:'[vf (2)-dz=n 'J.vp(z)-dz Gl. 3-22
0 0

lautet die Transportgleichung fiir einen ausschlief3lich durch Sorption wechselwirkendes Radionuklid (Gl. 3-

14) in einem 2-dimensionalen Modell der Machtigkeit h [2,3]

. o°C, . R.
L=-D’ Lou—L -4 -(C, - 2.C.) Gl. 3-23
a X X R,
2

X, Z_D'y.ﬁ Si _4-C, -Rc ) Gl. 3-24
a & R;
Hierbei sind

D D /(h-n
Di=—* D,=—" u':M Gl. 3-25

R R R

Dieses Gleichungssystem gilt fur eine in sich homogene Struktur mit dem Porenanteil n und konstanten Pa-
rametern D, u, A. Der Parameter u” in Gl. 3-25 gibt die Abstandsgeschwindigkeit an und bezieht sich dabei

auf die hydraulische Filtergeschwindigkeit bzw. die damit abgeleitete Stromungsrate q.

Lésungen des Gleichungssystems fir Radionuklide, die nicht Uber ebenfalls migrierende Vorgangernuklide
nachgebildet werden, beschreiben eine ,isolierte Migration*, Lésungen, die die Nachbildung von Tochter-
nukliden auch in der sorbierten Phase(!) beriicksichtigen, eine ,gekoppelte Migration“. Beide Modellfélle

sind in Abbildung 3-2 schematisch dargestellt.
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kontaminierter Brunnen kontaminierter Brunnen
Bereich = Bereich ‘.
Th-232 Th-232
; s P
Ra-228, Th-228 Ra-228, Th-228 Ra-228, Th-228
Wasser Ac-228, Ra-224, Pb-212, Bif212 Wasser | Ac-228, Ra-224, Pb-212, Bif212 (Ac-228, Ra-224, Pb-212, Bi-212
a
Po-216,|Po-212, TI-208 Po-216] Po-212, TI-208 Po-216, 12, Tl-208
= P
4 1 !
Gestein Gestein I—>_—1

Abbildung 3-2: Schematische Darstellung der Modellfalle ,Isolierte Migration® (links) und ,gekoppelte Migra-
tion® (rechts) fir Nuklide der Th-232-Reihe

3.4 Modellfall , isolierte Migration*“

Eine Losung des Gleichungssystems 3-23; 3-24 flir die Konzentration eines Radionuklids ohne die Nach-
bildung aus Vorgangernukliden (C;4 = 0) ist die in [1] genutzte Gleichung (s. GI. 2-1), die sich fur Punkte

auf der x-Achse vereinfacht zu:

Oeun)®
AE, e B
4z-h-/D,D, At

w) _
Ci™ = Gl. 3-26

Die Anwendung dieser Lésung des Konvektions-Dispersionsmodells setzt voraus, dass die Peclet-Zahl PE
>> 1 ist. Die Peclet-Zahl vergleicht den Einfluss der Konvektion und der hydrodynamischen Dispersion. Sie
ist definiert

PE = = Gl. 3-27

X-u XU
D, D

Sie ist unabhangig von der Retardation und charakterisiert nur den untersuchten Grundwasserleiter.

Ist PE ca. 1, so ist der Aufpunkt so nahe an der Quelle, dass die Grundannahme des Modells, nach der die
Dispersion zu einer einheitlichen Kenngrofie ,D“ zusammengefasst werden kann, nicht mehr zutrifft. (X liegt

dann in der GréRenordnung von 6y.)

Im Folgenden wird deshalb unterstellt, dass der Beobachtungsbrunnen hinreichend weit von der Quelle ent-
fernt ist.
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3.5 Modellfall ,,gekoppelte Migration*

Um fiUr eine solche Geometrie abzuschéatzen, ab welcher Parameterkombinationen eine gekoppelte Migrati-
on ggf. zu bericksichtigen ist, kann das zeitliche Verhalten der Konzentration am Aufpunkt ,Brunnen® be-
trachtet werden. Zur Vereinfachung wird angenommen, dass der Brunnen auf der x-Achse in der Entfernung

X vom der Quellpunkt liegt (also y = 0 ist).

Differenzieren von Gl. 3-26 ergibt:

2u, X —ujt)?
dc™) - 4;3 (x-u+ 4Du’at)
=2 CY (X, 1) 1+ x x Gl. 3-28
dt At
Und fir einen (nuklidspezifischen) Zeitpunkt
T dx X
T; =I , der bei homogenem GWL mit einheitlichemR: =— Gl. 3-29
. u..
0 Tal a,i
in dem die Konvektion den Brunnen erreicht (Abgekurzt t=T ony) gilt:
WYX, T.
dCi™ (X, T;) — 2 .CM(X,T). 141 Gl. 3-30
dt AT,

Diese Gleichung zeigt, dass beim Durchgang eines Konvektionspeaks durch einen Brunnen am Ort X die
Konzentration eines Radionuklids dann durch die Radioaktivitat beherrscht wird, wenn A; T; >> 1. Fir gréR3e-
re Zeiten ist dieser Sachverhalt immer besser eingehalten als zum Zeitpunkt, an dem die reine Konvektion
eintrifft. Fur kiirzere Zeiten, in denen bereits durch die Dispersion Radionuklide im Brunnen eintreffen kon-

nen, gilt diese Aussage nicht generell.

Mit der Migrationslange L;

Li:qé(n ’;) - R”ai Gl. 3-31
lautet GI. 3-30

(W)
dCi d(tXaTi) _ —/1i 'Ci(W) (X,Ti)-[1+ %} Gl. 3-32

Fir alle Radionuklide, fur die die oben definierte Migrationslange L sehr viel kleiner als die gesamte Migrati-

onsstrecke Quelle — Brunnen X ist, dominiert die radioaktive Umwandlung den Migrationsprozess. Hat das
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entsprechende Radionuklid Vorgangernuklide, die Gber einen Migrationsprozess den Brunnen erreichen
kénnen, so kann das zeitliche Verhalten der Konzentration des Tochternuklids i unter Bezug auf das Vor-

gangernuklid i-1 ausgehend von den Gl. 3-23, 3-24 modelliert werden gemaf

(W)
P e oy - e x,0) Gl.3:33

Diese gewohnliche DGL. besagt, dass unter den zuvor heraus gearbeiteten Bedingungen:
e Das betrachtete Radionuklid ist hinreichend kurzlebig (= kleine Migrationslange)
e Die Konvektion hat den Brunnen erreicht
Die Aktivitdtskonzentration des Radionuklids im Brunnenwasser durch das Vorgangernuklid bestimmt wird.

Ungleichgewichte in den Aktivitatskonzentrationen zwischen Nachfolger und Vorgangernukliden gleichen
sich mit der Halbwertszeit des Tochternuklids aneinander an. Zur Veranschaulichung des Zeitverhaltens

kann Gl. 3-33 fiir einen Fall gelést werden, fir den C;.; konstant ist. Dann gilt:

CI () =" CY [1—e #]+Cl (1=0)-e Gl. 3-54

Und fiir Zeiten t >> 1/3; folgt:
Ci (X) = (Ri-1/Rj) Ci1(X) Gl. 3-35

Gl. 3-35 besagt, das das Aktivitdtsverhaltnis von Mutter- und Tochternukliden im Grundwasser durch das
Verhaltnis der Retardationsfaktoren bestimmt wird. Diese Gleichung reflektiert den bereits zuvor festgestell-
ten Sachverhalt (vgl. Kapitel 3.2.3), dass bei der Migration die gesamte im System migrierende Aktivitat, d.h.
die Summe aus geldster und sorbierter Aktivitat zu betrachten ist. Da die Migration im Grundwasser in der
Regel ein langsamer Prozess ist, kann fir kurzlebige Tochternuklide ein radioaktives Gleichgewicht im Ge-
samtsystem ,gelost” (Wasser) und sorbiert (Oberflachen) angenommen werden, dessen Wirkung auf die im
Grundwasser geldste Aktivitatskonzentration durch Gl. 3-35 beschrieben wird. Eine ausschlie3lich physi-
kalische Anpassung von kurzlebigen Tochternukliden an das Aktivitatsgleichgewicht beschreibt den

Nuklidvektor im Grundwasser nicht korrekt und kann die Exposition Uber- aber auch unterschatzen.

Sofern einzelne Radionuklide auch bei isolierter Migration den Beobachtungsbrunnen erreichen kénnen,
sind als modellierte Konzentration ggf. die Summe von Konzentrationen, die tUber die isolierte Migration den
Brunnen erreichen und die im Ergebnis der gekoppelten Migration im brunnennahen Bereich nachgeliefert

werden als Gesamtkonzentration zu modellieren:

R.
CPO=C"(Xn+=-CH (X Gl. 3-36
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Voraussetzung fur die Superposition der isolierten und gekoppelten Migration ist das (modelltechnische)
Eintreffen des Konzentrationspeaks des langlebigen Vorgangernuklids am Ort des Brunnens und eine hin-
reichende Zeitspanne danach, die zur Einstellung des Aktivitatsgleichgewichtes im gesamten Migrations-

raum am Brunnen flhrt.

Entscheidend fiir die Anwendung von GI. 3-35 ist weiterhin, dass die Retardationsfaktoren den Entnahme-
brunnen, sein geochemisches Milieu und der Mineralbestand des Matrixgesteines im nahen Brunnenumfeld
widerspiegeln, sie also nicht als Mittelwerte oder anderweitig integrale Werte lber die Migrationsstrecke zu

ermitteln sind.

3.6 Grenzen und mdgliche Weiterentwicklungen des Modells

Die hier abgeleiteten sehr einfachen Gleichungen zur Berlcksichtigung der gekoppelten Migration von Toch-
ternukliden bei der grundwassergetragenen Migration von Radionukliden sind Naherungen. lhre wichtigste
Grundannahme ist die lineare Sorptionsisotherme. Es ist Ziel dieser Modellerweiterung, die Migration von
Zerfallsreihen im Rahmen dieses Modells besser und fachlich konsistent zu beschreiben. Die Frage, ob die
lineare Isotherme im vorliegenden Fall ein richtiger oder ausreichender Ansatz ist, wird nicht betrachtet. Da-
mit ordnet sich dieses Gutachten in das vom Oko-Institut in [1] genutzte Konzept ein, an die bisherigen Mig-

rationsmodelle zur Asse mdéglichst direkt anzuschlieen.

Fur die Interpretation von Modellergebnissen soll auf einige Aspekte der gekoppelten Migration explizit hin-

gewiesen werden:

1. Wie bereits weiter vorn beschrieben, setzt das Modell voraus, das das Gesamtsystem geldst-sorbiert
sich hinreichend langsam verandert, um die Einstellung eines Aktivitatsgleichgewichtes zu ermogli-
chen. Bei Fliegeschwindigkeiten des Grundwassers von ca. 1 m/a oder langsamer und Fliel3stre-
cken von n"10% m, wie sie im Gutachten [1] angesetzt wurden, sowie einer Retardation von Uran von
10 — 100 (s. Kapitel 4) ergibt sich eine Migrationszeit von 1000 bis 10000 Jahren ehe der Uranpeak
den Modellbrunnen erreicht und eine konvektive Migrationsgeschwindigkeit des Peaks von 0,01 bis
0,1 m/a. Bei diesen Geschwindigkeiten wird deutlich, dass alle Nuklide mit Halbwertzeiten unter 30
Jahre gentgend Zeit haben, im Migrationsraum des Brunnenumfeldes ein radioaktives Gleichge-
wicht mit dem jeweiligen Vorganger zu erreichen. Da die ersten Tochternuklide der langlebigen
Uranisotope U-238 (U-234), U-235 und U-233 selbst relativ groRe Halbwertszeiten besitzen, bendtigt
die Einstellung des Aktivitatsgleichgewichtes im Migrationssystem der genannten Uranisotope und
ihrer Tochternuklide evtl. mehr Zeit, als sie (modelltechnisch) zur Verfligung steht. In solchem Fall ist
die Anwendung des hier vorgestellten Modells der gekoppelten Migration konservativ-
Uberschétzend, da das Modell mehr Aktivitdt von Tochternukliden im Migrationsraum annimmt als

bei exakter Rechnung dort vorhanden ist.

2. Bei anderen Anfangsbedingungen als einem Diracimpuls und insbesondere bei I6sungslimitieren
Konzentrationen wird der zeitliche Verlauf der Migration stetiger. Damit verbessern sich — sofern

man die kd-Werte und die daraus resultierende Retardation als Modellgrundlage anerkennt - die im

4.40.700.05 Asse, Migration Seite 21 von 32



—l"unnn
Asse, Migration- 4.40.701.0.5 MH G N
FUGRO-HGN GmbH

Modell der gekoppelten Migration enthaltenen Annahmen, dass namlich im gesamten Migrations-
raum (sorbiert + geldst) die Veranderungen hinreichend langsam sind, um die Tochternuklide ins
Gleichgewicht anwachsen zu lassen. Das oben beschriebene Modell der Gl. 3-35 und 3-36 gilt daher
nach Durchlauf der Kontaminationsfront bei einer konvektiv-dispersiven Fahne mit begrenzter Maxi-
malkonzentration aus einer unerschopflichen Quelle (modelliert als erfc-Funktion) in noch besserem

Male als im Fall einer ,Impulswolke® (s. [5]).

3. Auch fir Bedingungen, in denen das Gesamtsystem noch nicht das Gleichgewicht erreicht hat, ist
nach den oben dargestellten Zusammenhangen eine Gleichgewichtskorrektur von Tochternukliden
allein in der gelésten Phase weder realistisch noch konservativ. Auch hier kénnen Tochternuklide,
die weniger sorbiert werden als die Vorganger infolge der Wasser-Gesteins-Wechselwirkung héhere
Konzentrationen in der Losung erreichen als es der Konzentration der gelésten Vorganger ent-
spricht. Das hier beschriebene Modell der gekoppelten Migration sollte daher auch fiir solche Falle

die realistisch-konservative Berechnung darstellen.

4. Das Modell der gekoppelten Migration berlicksichtigt nicht die zusatzliche Mobilisierung von Toch-
ternukliden als Folge des radioaktiven Riickstofies. Dieser Effekt flihrt vor allem bei einer radioge-
nen Produktion Uber Alphazerfall zu einer hdheren Konzentration in der gelésten Phase als es dem
rein chemischen Sorptionsgleichgewicht entspricht, da in der sorbierten Phase gebildete Tochter-

nuklide durch den Rucksto? unmittelbar in die L6sung Ubergehen kdénnen.

Bei der Ableitung des Modells im Kapitel 3 wurden die im Gesteinsvolumen enthaltenen Aktivitaten (naturlich
vorkommender Radionuklide) ausgeklammert. Die natirlich vorkommenden Radionuklide, vor allem Radium,
konnen allerdings bei einer Milieuveranderung, wie sie beim Eintreffen von Salzwasser stattfindet, mobilisiert
werden. Dieser Effekt der ,induzierten Mobilisierung” fiihrt in der Regel zu einer Veranderung der Nuklid-
zusammensetzung in der geldsten Phase. Bei chloridischen Salzwassern ist vor allem mit einer Zunahme
von Radiumkonzentrationen zu rechnen. Eine Modellierung dieses Effektes erfordert chemische Modelle der
Wasser-Gesteins-Wechselwirkung. Messungen in geeignet ausgewahlten Bereichen des Untergrundes, die

im Kontakt mit Salzlésungen stehen, kénnen fir orientierende Einschatzungen genutzt werden.

Fir die Beurteilung des Gefahrenpotentials der radioaktiven Abfélle in der Schachtanlage Asse Il ist ein
moglicher Konzentrationsanstieg durch induzierte Mobilisierung mdglichst klar vom Stoffaustrag aus den

Einlagerungsbereichen zu unterscheiden.
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4 Praktische Umsetzung

4.1 Methodik
Zur praktischen Umsetzung des zuvor abgeleiteten Modells werden folgende Schritte empfohlen:

1. Berechnung der Migrationslangen fur alle dosisrelevanten Radionuklide der Zerfallsreihen. Gruppie-
rung der Radionuklide fir die 10 L < X (Gruppe 1) und solchen fir die 5 L > X (Gruppe 2).

2. Festlegung der Nuklide aus Gruppe 2, deren Anfangsaktivitat so groB ist, dass die Konzentration im

Brunnen bei isolierter Migration relevant sein kann. (Bezugsnuklide firr die gekoppelte Migration)

3. Zuordnung von (kurzerlebigen) Tochternukliden zu den im Schritt 2 ermittelten Nukliden. (Festlegung

der Migrationsgruppen: Bezugsnuklide + Tochternuklide)

4. Modellierung der Radionuklid-Konzentration im Brunnen mit Gl. 3-36. Uberpriifung, ob die Migrati-
onszeit des Bezugsnuklids hinreichend langsam ist, um die Einstellung der Aktivitatsgleichgewichte

im Migrationsraum zu gewahrleisten.

Dieses Vorgehen basiert auf folgenden Uberlegungen:

Die Migrationslange ist die Kenngrolie, die die Abnahme der Konzentration im Peak vollstandig beschreibt.
Durch die Dominanz der e-Funktion betragt die Abnahme der Konzentration im hier gewahlten Modell der
instantanen Freisetzung bereits nach 10 L ca. 5E-5 und nach 20 L ist die Anfangskonzentration auf mehr als
1E-10 zurtick gegangen. Eine isolierte Migration muss also nur dann betrachtet werden, wenn der zu beur-

teilende Brunnen (Aufpunkt) weniger als 10 - 20 L von der Quelle entfernt ist.

Bei Zerfallsreihennukliden kann aber bereits nach mehr als 1 L die Nachbildung von Aktivitat aus einem Vor-
ganger so deutlich zur Aktivitdt beitragen, dass ihre Vernachldssigung zu fehlerhaften Ergebnissen fihrt.
Daher ist die Abschatzung von Migrationsreichweiten ein erster wichtiger Schritt, um zu prifen, flir welche
Radionuklide die Beriicksichtigung der gekoppelten Migration nétig ist. Um die Nuklide zu ermitteln, die auf-
grund eigner (isolierter) Migration den Brunnen erreichen kénnen, wird eine Abgrenzung bei L < X/10 emp-
fohlen. Radionuklide, die kirzere Migrationslangen haben, missen nur dann weiter betrachtet werden, wenn
sie als Tochternuklide von langlebigen Vorgangern Uber eine gekoppelte Migration den Brunnen erreichen.
Bei Nukliden mit gréReren Migrationslangen ist im Einzelfall zu prifen, ob sie als isolierte Migration oder als
gekoppelte Migration zu modellieren sind. Bei allen Nukliden, bei denen L > 3 ... 5 X genugt es, ausschliel3-
lich die isolierte Migration zu betrachten. Fir Félle, die zwischen den genannten Bereichen liegen ist nicht
von der Ausbildung des Aktivitatsgleichgewichtes im gesamten Migrationsraum auszugehen. Daher ist das
Modell der gekoppelten Migration nach Gl. 3-35 nicht exakt zutreffend. Hier sind ggf. unter Beachtung von

Gl. 3-34 fallspezifisch geeignete (konservative) Abschatzungen vorzunehmen.

Bei sehr langlebigen aber immobilen Radionukliden ist die Retardation der isolierten Migration beim Model-
lieren unbedingt zu beachten. Die Retardation kann (im Modell) dazu flhren, dass Nuklide mit kiirzeren
Halbwertszeiten aber hdherer Mobilitat Gber eine isolierte Migration den Brunnen erreichen, bevor das lang-

lebige Vorgangernuklid eintrifft und die gekoppelte Migration die Konzentration bestimmt. Ein Beispiel fir ein
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solches System ist die Nuklidgruppe Th-230 — Ra-226. In solchem Fall sind abhangig von der jeweils zu

betrachtende Zeitskala beide Migrationsformen im Modell zu bertcksichtigen.

Andererseits kann ein mobiles Nuklid wie Uran-238 relativ schnell bis zu einem Brunnen migrieren. Die ge-
koppelte Migration von Th-230 bendtigt aber mehrere 10° Jahre, um im gesamten Migrationsraum am Brun-

nen das Aktivitatsgleichgewicht zu erreichen, welches der Modellgleichung GI. 3-35 zugrunde liegt.

Die Anwendung des hier abgeleiteten Modells der gekoppelten Migration ist daher nicht formal analytisch
auszufiihren. Sie setzt voraus, dass das (Zeit-)Verhalten der Nuklide im Untergrund hinreichend bericksich-
tigt wird.

4.2 Analyse von Anwendungsgrundlagen fur den Standort Asse

Fir die Modellierung der Radionuklidausbreitung wurden in [1] die von Colenco [5] erarbeiteten Grundlagen
zur Geologie und zu Ausbreitungswegen sowie neuere Angaben des INE Karlsruhe zu kd-Werten genutzt.
Wie bereits im Kapitel 2 dargestellt, lagen dazu fiir einige Radionuklide keine Angaben zu den kd-Werten

vor. Dazu gehdren Thorium und Polonium.

Bei der unterstellten retardationsfreien Migration von Thorium (Ry,= 1) sind folgende Nuklidketten mit lang-

lebigen Th-Nukliden als mdgliche Systeme gekoppelter Migration zu prifen:

e Th-232 — Ra-228 — Th-228 — Ra-224 (andere kurzlebige Nuklide der Th-232 Reihe sind wegen der

geringen Dosiskoeffizienten ohne Belang fur die Bewertung des Wassers)
e Th-230 — Ra-226 — (Rn-222) — Pb-210 — Po-210
e Th-229 - Ra-225 — Ac-225
Andere mégliche Migrationsgruppen aus den Radionukliden des Asse-Inventars sind:

e Pa-231 - Ac-227 — Ra-223

U-232 — Th-228 — Ra-224 (zusatzlich zur Gruppe Th-232 ff zu berechnen)

Pu-244 — U-240 — Np-240m — Np-240
Am-242m — Np-238, Am-242

Am-243 — Np-239

U-235 — Pa-231 — Ac-227 — Ra-223

U-233 — Th-229 — Ra-225 — Ac-225 (bei Sorption von Thorium die realistischer weise zu betrachten-
de Gruppe)

Die hier abgeleitete Modellgleichung zur Berucksichtigung der gekoppelten Migration ist unmittelbar nicht
anwendbar auf die langlebigen Anfangsglieder der Uranreihe. Aufgrund der sehr grol3en Halbwertszeiten

und unterschiedlichen Léslichkeit bilden die Nuklide 28U -***U - 2

Th ein eigenes Migrationssystem, welches
nur fir sehr groRe Betrachtungszeiten (>> 100.000 a) eine gekoppelte Migration der Tochternuklide (**°Ra

und Nachfolger) zur Folge hat.
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Grundsatzlich ist das Modell aber anwendbar auf alle kurzlebigen Tochternuklide kiinstlicher Radionuklide,
wie sie in Anlage Il Tabelle 2 StrlISchV aufgefiihrt sind, soweit die Halbwertszeit der Tochternuklide hinrei-

chend lang ist, um ein chemisches Sorptionsgleichgewicht einzustellen.

Um exemplarisch darzustellen, wie das Modell der gekoppelten Migration auf die Radionuklidausbreitung
aus der Asse anzuwenden ist, wird im Folgenden anhand der Daten aus [1] eine exemplarische Auswertung
durchgefiihrt.

Aus den Angaben der kd-Werte (s. Tabelle 2-2) und Daten zu Porenanteilen sowie Gesteinsdichten wurden
in [1] Retardationsfaktoren fiir solche Gesteine berechnet, durch die die potentiellen Ausbreitungspfade des
Grundwassers zu den Modellbrunnen verlaufen. Um auch Retardationsfaktoren fur Radionuklide abzuleiten,
fur die in [1] keine Angaben gemacht sind, wurden mit den Daten nach Tabelle 4-1 und den kd-Werten nach
Tabelle 2-2 Retardationsfaktoren berechnet (s. Anlage 1). Aus diesen Daten wurden fur die langlebigsten
Radionuklide eines Elementes (beim Uran das kurzlebigste dosisrelevante Nuklid U-233) die Migrations-
reichweiten fir eine FlieRgeschwindigkeit (Abstandsgeschwindigkeit) von 1 m/a berechnet. Die Ergebnisse

sind in Tabelle 4-2 zusammengestellt.

Tabelle 4-1: Gesteinsdaten zur Berechnung von Retardationsfaktoren nach [1]
Teufe [m] mo Rmm* Mm Mu mu1-3* o)
Porenanteile
0-200 0,06 0,075 0,05 0,06 0,06 0,1
200-400 0,04 0,075 0,05 0,04 0,04 0,1
400-600 0,04 0,075 0,05 0,04 0,04 0,075
>600 0,03 0,075 0,05 0,03
Gesteinsdichte in g/cm?
2,65 2,65 2,65 2,65 2,65 2,3

Tabelle 4-2: Migrationsreichweiten fiir die jeweils langlebigsten dosisrelevanten Radionuklide eines che-

mischen Elementes aus dem Inventar der Asse bei einer FlieRgeschwindigkeit (Abstandsge-

schwindigkeit) von 1 m/a

HWZ in a L(Min)in m L(Max) in m 5L(max)inm

Pb-210 22,3 0,003 0,021 0,105
Ra-226 1600 0,014 1,810 9,048
Ac-227 21,8 0,000 0,004 0,022
Pa-231 33000 0,056 0,364 1,821
U-233 1,6E5 149 11065 55323

Aus den Angaben der Tabelle 4-2 folgt, dass von den dort aufgefilhrten Radionukliden nur das Uranisotop

U-233 sowie konsequenter weise auch U-234, U-235, U-236 und U-238 Uber eine isolierte Migration den
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Beobachtungsbrunnen erreichen kdnnen. Folgende Radionuklide kdnnen nur Uber eine gekoppelte Migration

Beitrage zur Radionuklid-Konzentration in einen Brunnen im hier betrachteten Modellumfeld der Asse liefern:

e Pb-210
e Ra-226, und daher auch: Ra-228, Ra-225, Ra-224, Ra-223
o Ac-227
o Pa-231

Betrachtet man die ky-Werte nach Tabelle 2-2 und die Halbwertszeiten nach Tabelle 2-1 so wird deutlich,

dass auch fir die Nuklide
e Pu-241, Am-241

nur eine gekoppelte Migration mit Cm-245 eine groRere Migrationsstrecke realisiert. In [1] wurde allerdings
die Retardation von Plutonium als deutlich geringer angenommen, womit dieses Migrationssystem entkop-

pelt wird.

Auch bei modelltechnisch vernachlassigter Retardation sind aller Nuklide mit HWZ unter 20 a zu kurzlebig,
um in isolierter Migration bei der hier angenommenen Abstandsgeschwindigkeit von 1 m/a die Modellbrun-
nen zu erreichen. Damit sind auch Th-228, Po-210 und andere kurzlebige Nuklide (Ra-224, Ra-223, ...) nur

als Teil einer gekoppelten Migration zu berucksichtigen.

4.3 Anwendungsbeispiele fir den Standort Asse

In den Expositionsberechnungen nach [1] wird als dominantes Radionuklid bei langsamer FlieRgeschwindig-
keit von 0,3 m/a flir Migrationszeiten unter 5000 Jahre die ,, Th-Reihe“ benannt (s. [1], Tab. 5.7 und 5.8). Die-
ses Ergebnis ist Folge der unretardierten Modellierung von Th-232, die wegen fehlender ky-Werte aus Grin-
den der Konservativitat so vorgenommen werden musste. Aulerdem wurde in [1] der Ansatz benutzt, Toch-
ternuklide in das Gleichgewicht mit gelésten Mutternukliden zu korrigieren. Die Konsequenzen dieses Vor-
gehens in Bezug auf eine Ingestionsdosis Trinkwasser und ihr Vergleich mit einer Modellierung Uber das
Modell der gekoppelten Migration sind in Tabelle 4-3 dargestellt. Diese Ergebnisse basieren auf folgenden

Datengrundlagen:

= Die Konzentration von Th-232 (Th-230, Th-229) wurde mit 1 (Bq/l) angesetzt. Da nur ein Vergleich
der Ingestionsdosis zwischen beiden Modellfallen beabsichtigt ist, ist dieser Wert ein formaler Be-

zugswert.
= Fdr alle Thoriumisotope wurde der Retardationsfaktor mit R = 1 angesetzt (entspricht kq = 0).

= Die Ingestionsdosis wurde mit den Verzehrraten nach Anlage VIl StrlSchV berechnet. Fir den Saug-
ling wurde die Herstellung von Sauglingsnahrung eingerechnet, so dass 155 | Verzehrrate angesetzt

wurden.

» Als Retardationsfaktoren zur Modellierung der gekoppelten Migration wurden die Werte des Oberen

Buntsandsteins (,s0“) benutzt.
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= Fidr Polonium wurde ebenfalls mit R = 1 gerechnet.

Die Berechnungen sind in Anlage 2 dokumentiert. Sie zeigen, dass vor allem im System Th-232 + Tochter-
nuklide die nach der einfachen Gleichgewichtskorrektur (,Standardmodel®) berechnete Ingestionsdosis um
mehr als 1 GroRenordnung héher als die nach der gekoppelten Migration berechnet Dosis ausfallt. Grund

dieses Effektes ist die im Standardmodell vernachlassigte Sorption von Radium, hier insbesondere Ra-228.

Auch in den anderen untersuchten Migrationssystemen flhrt die Vernachlassigung der Sorption der Toch-

ternuklide zu einer deutlichen Uberschatzung der Ingestionsdosis.

Tabelle 4-3:  Verhaltniswerte der Ingestionsdosis Trinkwasser im Standardmodell / Modell der gekoppel-
ten Migration. Modellannahme: Thorium unretardiert (R(Th)=1), andere Nuklide retardiert

nach Daten aus Anlage 1, Formation Oberer Buntsandstein.

<=1a 1-2a 2-7 a 7-12a | 12-17 a >17 a
Th-232 - Ra-228 - Th-228 - Ra-224 0,202 0,114 0,132 0,096 0,059 0,286
Th-230 - Ra-226 - Pb-210 - Po-210 0,697 0,669 0,626 0,513 0,349 0,593
U-235 - Pa-231 - Ac-227 - Th-227 - Ra-223 | 0,304 0,651 0,483 0,422 0,342 0,254
Th-229 - Ra-225 - Ac-225 0,593 0,420 0,527 0,528 0,530 0,799

Um zu demonstrieren, wie sich die Verhaltnisse bei realistischen ky-Werten flr Thorium (und Polonium) ver-
andern, wurde in einer zweiten Modellrechnung mit einer retardierten Thoriummigration gerechnet. Als kd-
Wert wurde der Wert des ebenfalls 4-wertigen Plutoniums gemaf Tabelle 2-2 verwendet. Damit errechnete
sich ein Retardationsfaktor fur die Gesteine des Oberen Buntsandsteins (so) von R = 121400. Fur Polonium
wurde der Retardationsfaktor mit dem Doppelten von Blei veranschlagt. Dadurch wird dem Sachverhalt
Rechnung getragen, dass Po-210 in der Regel in geringeren Konzentrationen als Pb-210 im Wasser geldst

ist.

Durch die Retardation des Thoriums werden aufler beim Th-232 die langlebigen Uranisotope zum am
schnellsten migrierenden langlebigen Radionuklid in den Zerfallsreihen. Daher mussten die Migrationsgrup-
pen auf die Uranisotope U-238, U-235 und U-233 erweitert werden. Die Ergebnisse in Tabelle 4-4 zeigen,
dass in diesem Fall die Ingestionsdosis bei allen Migrationsgruppen mit Uranisotopen als Bezugsnuklid noch
deutlich geringer als bei der formalen Gleichgewichtskorrektur ausfallt, da hier die Tochternuklide deutlich
hohere Retardationsfaktoren als das Uran selbst besitzen. Bei der Migrationsgruppe Th-232ff ist aufgrund
der sehr ahnlichen Retardation mit der von Radium die Gleichgewichtskorrektur (ausnahmsweise) zutref-
fend. Bei geringerer Retardation von Radium als von Thorium wird das Verhaltnis grofRer als 1 und die Ubli-

che Gleichgewichtskorrektur in der Losung ist fiir solchen Fall nicht konservativ.
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Tabelle 4-4:  Verhaltniswerte der Ingestionsdosis Trinkwasser im Standardmodell / Modell der gekoppel-
ten Migration. Modellannahme: Thorium retardiert (R(Th)=1,21E5); andere Nuklide retardiert

nach Daten aus Anlage 1, Formation Oberer Buntsandstein.

<=1a 1-2 a 2-7 a 7-12 a 12-17 a >17 a

Th-232 - Ra-228 - Th-228 - Ra-224 1,005 1,005 1,005 1,005 1,006 1,004

U-238 — U-234 - Th-230 - Ra-226 - Pb-210 -
Po-210 0,033 0,037 0,041 0,044 0,043 0,056

U-235 - Pa-231 - Ac-227 - Th-227 - Ra-223 0,009 0,025 0,023 0,026 0,030 0,026

U-233 - Th-229 - Ra-225 - Ac-225 0,021 0,056 0,059 0,063 0,073 0,077

Bei der Anwendung des Modells ist zu beachten, dass durch die unterschiedliche Retardation auch eine
unterschiedliche Dynamik der Migration entsteht. Wahrend Uran bei einer angenommenen mittleren Retar-
dation von 50 Uber den Flielweg nur wenige Tausend bis 10-Tausend Jahre den Brunnen beeinflusst — und
die Tochternuklide Th-229 oder Th-230 in dieser Zeit nicht bis in ein Gleichgewicht nachwachsen — trifft Th-
232 erst nach mehr als 100.000 Jahren am Brunnen ein und verbleibt dann (iber Zeiten von mehreren 10°-
Jahren im Brunnenumfeld (s. Abbildung 4-1, Abbildung 4-2). Fir die Tochternuklide des Thoriums besteht
daher ausreichend Zeit, ein Aktivitdtsgleichgewicht auszubilden. Das Modell der gekoppelten Migration ist
daher im Rahmen eines linearen Retardationsansatzes flir das Migrationssystem Th-232ff die korrekte Be-
schreibung der Nuklidzusammensetzung im Brunnenwasser. Fir die Migrationssysteme mit Uran als Be-
zugsnuklid Uberschatzt das Modell die im Rahmen des Modellkonzeptes richtigen Konzentrationen, da die
Tochternuklide weniger Aktivitat im Migrationsraum ausbilden als es dem Gleichgewicht entspricht. Flr erste
Abschatzungen ist aber auch solche konservative Abschatzung zunachst ausreichend. Eine Verbesserung

des Modells ist bei Bedarf zu entwickeln. Die Grundlagen daflr sind in diesem Bericht beschrieben.
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Abbildung 4-1: Zeitlicher Verlauf einer modellierten U-233 Konzentration in einem 240 m von einer Punkt-

quelle entfernten Brunnen. Abstandsgeschwindigkeit 1 m/a; Dx = 1E-5 m?/s. Mittlere Retar-

dation = 50.
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Abbildung 4-2: Zeitlicher Verlauf einer modellierten Th-232-Konzentration in einem 240 m von einer Punkt-
quelle entfernten Brunnen. Abstandsgeschwindigkeit 1 m/a; Dx = 1E-5 m?/s. Mittlere Retar-
dation = 100.000
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Ergédnzende Hinweise

Im Weiteren werden einige Hinweise aus der Sicht des Bearbeiters dieses Berichtes gegeben, die die

Transportmodellierung von Radionukliden am Standort Asse betreffen.

(1)

()

(©)

Die im Bericht [1] benutzten Parameter von Gesteinen (die von Colenco [5] ibernommen wurden)
stellen Literaturwerte dar, die sich auf das jeweils beschriebene Gestein ALS GANZES beziehen. In
[1] wird aber die Ausbreitung durch eine Stérungszone IN EINEM GESTEINSKORPER analysiert.

Fur diese Stérungszone sind die angegeben Porenanteile unrealistisch klein.

= Es kommt darauf an, die hydraulischen Eigenschaften der Stérungszone als eigenstandige
Struktur zu erfassen und nicht aus Gesamtgesteinsdaten diese Werte zu Ubertragen! Die Po-
renanteile durften daher im Rahmen des Intervalls 0,06 bis 0,10 in der GréRenordnung bei dem
obeen Wert von n = 0,10 (also 10%) (siehe Tab. 5.3 in [1]). Das ist dann auch mehr als die Wer-

te nach Colenco, die alle deutlich unter 10 % liegen.

= Wenn Stérungszonen eine solche hohe Bedeutung fur den Standort haben, dann missen die
hydraulischen Eigenschaften solcher Stérungszonen auch gezielt erkundet werden, um re-

prasentative Kenngrof3en festlegen zu kénnen.

Bei dem Modell eines Diracimpulses als Anfangsbedingung hangen die Konzentrationen im Auf-
punkt sehr stark vom Dispersionskoeffizienten ab. Je kleiner die Dispersion D, umso grofler die
Konzentration im Peak. GroRRe Dispersionen fihren rechnerisch zu einem schnelleren Eintreffen der
Tracerwolke, machen aber die Konzentration des Peaks klein (hohe ,Verschmierung“ + transversale
Dispersion). D darf auf keinen Fall beliebig (gro3) gewahlt werden, da ansonsten eine Grundlage
des Modells (PE >> 1) nicht erflllt ist. Wenn kein ,enges / kurzes® Zeitfenster vorgegeben ist, wer-
den die Modelle konservativer, wenn die Dispersion klein ist (konvektiver Transport). Zu kleine D

sind aber nicht realistisch, da in geologischen Strukturen stets Dispersion auftritt.

Bei der realen Ausbreitung von Salzlésung im Untergrund werden die hydrochemischen Verhaltnisse
im Grundwasser so stark verandert, dass es zu Mobilisierungen von Radionukliden aus dem Ge-
steinsvolumen kommen kann. Diese ,induzierte Mobilisierung® fihrt ebenfalls zu Erhéhungen von
Aktivitatskonzentrationen, ohne dass es einer eigenen Migration aus der Quelle (hier: den radioakti-
ven Abfallen) bedarf. Flr die Asse durfte vor allem die Mobilisierung von Ra-226, Ra-228 bei hohen
Chloridkonzentrationen zu signifikanten Effekten mit Aktivitatskonzentrationen in der GréRenordnung
von 0,3 - 3 Bqg/l fihren.
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6 Zusammenfassung

Zur Abschatzung von Strahlenexpositionen im Umfeld des Endlagers Asse werden in dieser Arbeit die me-
thodischen Grundlagen fir die Modellierung des Wasserpfades analysiert und in Hinblick auf eine gegen-

Uber bisherigen Modellen verbesserte Berticksichtigung von Zerfallsreihen weiter entwickelt. Die Arbeit zeigt:

= Bei der Migration von Radionukliden ist (zumindest in einer Stérungszone, die mit Zersatzmaterial
geflllt als Porengrundwasserleiter anzunehmen ist) von einer gleichmafligen Konzentration in der
mobilen und in der Haftwasserphase auszugehen. Daher ist der Gesamtporenraum der in der Migra-
tion zu bericksichtigende Porenraum. Wird bei der Beschreibung der Konvektion nur die mobile
Phase und ihr Porenanteil bericksichtigt, so ist der Stofftransport gegeniiber dieser Phase retardiert.
Dieser Effekt der ,scheinbaren Retardation” kann in feinkérnigen Gesteinen mehr als 1 GréRenord-
nung betragen. Bei der Berechnung von Frachten ist daher klar festzulegen, welches Modell des Po-

renraumes genutzt wird und wie der Geschwindigkeiten des Modells zu interpretieren sind.

= Fir die gekoppelte Migration kann ein einfaches radiodkologisches Modell abgeleitet werden. Geht
man von einem linearen Gleichgewichtsmodell der Wasser-Gesteins-Wechselwirkung aus, so ergibt
sich, dass die Aktivitdtskonzentration in einem Brunnen unabhangig von den Halbwertszeiten der
Radionuklide durch das Verhaltnis der Retardationsfaktoren bestimmt wird. Modellrelevant ist dabei

der Aquifer, der das Brunnenumfeld bildet.

= Zur praktischen Anwendung des Modells der gekoppelten Migration sind Radionuklide festzulegen,
die von einem langlebigen Vorgangernuklid gebildet werden, die aber selbst im Vergleich zur Zeit,
die sie zum konvektiven Erreichen des zur Bewertung genutzten Brunnens bendtigen, kurzlebig
sind. Diese Nuklidgruppen mit ihren langlebigen Vorgangern sind als Migrationsgruppen Grundlage

zur Berechnung der Nuklidzusammensetzung im Grundwasser des Beobachtungsbrunnens.

» Im Vergleich zur formalen Zerfallskorrektur von Tochternukliden in der Lésung ergeben sich fiir die
hier analysierten Migrationssysteme von unretardierten Th-Isotopen und Tochternukliden niedrigere
Ingestionsdosen, die bis zu mehr als 1 Groflenordnung reichen, da die Sorption von Radium (mo-

delltechnisch) korrekter berechnet wird.

= Berucksichtigt man die Retardation von Thorium, so Ubernehmen langlebige Uranisotope die Rolle
der Bezugsnuklide im Migrationssystem. In solchem Fall wird die Dosis bei einer formalen Zerfalls-

korrektur in der Lé6sung um bis zu 2 Gré3enordnungen zu hoch berechnet.

Alle in diesem Bericht dargestellten Ergebnisse und Aussagen beruhen auf einer Analyse von Modellen und
insbesondere dem Ansatz eines linearen Zusammenhangs zwischen geldster und sorbierter Konzentration
bei der Migration. Uber die realen Voraussetzungen und Bedingungen fiir die Anwendung der Modellvorstel-

lungen auf den Standort Asse werden in dieser Arbeit keine Aussagen getroffen.
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Basisdaten

Mittlere Sorptionskoeffizienten im Deckgebirge der Schachtanlage Asse (Kd) [mg/l]

Gestein mo mm?2 mm mu mu 1-3 SO0
Po (*) 0 0 0 0 0 0
Pb 140 50 70 75 75 74
Ra 138 39 50 60 125 5830
Ac 2000 311 140 227 400 676
Pa 10000 4000 3000 4000 4000 12718
U 15 0,5 4 3,5 3 2,4
Th (*) 0 0 0 0 0 0
(*) konservative Annahme
Dichteing/cm® [ 265 | 265 | 265 | 265 | 265 | 23
Porenanteile stratigrafischer Einheiten
Teufe [m] mo Rmm* mm mu mul-3* SO
0-200 0,06 0,075 0,05 0,06 0,06 0,1
200-400 0,04 0,075 0,05 0,04 0,04 0,1
400-600 0,04 0,075 0,05 0,04 0,04 0,075
>600 0,03 0,075 0,05 0,03
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Berechnungsergebnisse

Retardationsfaktoren Migrationslangen in m
Gestein mo mm2 mm mu mu 1-3 SO mo mm?2 mm mu mu 1-3 SO

R(Pb) L(Pb-210 HWZ 22,3 a
0-200 5813 1635 3526 3115 3115 1533 0,006 0,020 0,009 0,010 0,010 0,021
200 - 400 8905 1635 3526 4771 4771 1533 0,004 0,020 0,009 0,007 0,007 0,021
400-600 8905 1635 3526 4771 4771 2100 0,004 0,020 0,009 0,007 0,007 0,015
> 600 11997 1635 3526 6427 0,003 0,020 0,009 0,005

R (Ra) L(Ra-226 HWZ 1600 a
0-200 5730 1276 2519 2492 5191 120682 0,40 1,81 0,92 0,93 0,44 0,02
200 - 400 8778 1276 2519 3817 7951 120682 0,26 1,81 0,92 0,60 0,29 0,02
400-600 8778 1276 2519 3817 7951 165379 0,26 1,81 0,92 0,60 0,29 0,01
> 600 11825 1276 2519 5142 0,20 1,81 0,92 0,45

R (Ac) L(Ac-227) HWZ 21,8 a
0-200 83034 10166 7050 9425 16608 13994 0,00038 0,0031 0,0045 0,0033 0,0019 0,0022
200 - 400 127201 10166 7050 14438 25441 13994 0,00025 0,0031 0,0045 0,0022 0,0012 0,0022
400-600 127201 10166 7050 14438 25441 19177 0,00025  0,0031 0,0045 0,0022 0,0012 0,0016
> 600 171368 10166 7050 19451 0,00018 0,0031 0,0045 0,0016

R (Pa) L(Pa-231 HWZ 33000 a
0-200 415168 130734 151051 166068 166068 263264 0,115 0,364 0,315 0,287 0,287 0,181
200 - 400 636001 130734 151051 254401 254401 263264 0,075 0,364 0,315 0,187 0,187 0,181
400-600 636001 130734 151051 254401 254401 360768 0,075 0,364 0,315 0,187 0,187 0,132
> 600 856834 130734 151051 342734 0,056 0,364 0,315 0,139

R(U) L(U-233) HWZ 1,33E+05 a
0-200 624 17 202 146 126 51 308 11065 948 1311 1528 3786
200 - 400 955 17 202 224 192 51 201 11065 948 858 1000 3786
400-600 955 17 202 224 192 69 201 11065 948 858 1000 2778
> 600 1286 17 202 301 149 11065 948 638

Anlage 1 Retardationsfaktoren
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Asse, Migration 4.40.701.0.5 HGN - cUGRO-HGN GmbH

Standardmodell mit Gleichgewichtskorrektur

Dosiskoeffizienten Ingestion Ingestionsdosis
Nuklid R C <=1la 1-2a 2-7a 7-12a 12-17a >17 a <=1la 1-2a 2-7a 7-12a 12-17 a >17 a
[Sv/Bq] [Sv/Bq] [Sv/Bq] [Sv/Bq] [Sv/Bq] [Sv/Bq] [mSv/a] | [mSv/a]l | [mSv/a] | [mSv/a] | [mSv/a] | [mSv/a]

Verzehrrate (I/a) 170 100 100 150 200 350
Migrationsgruppe Th-232 - Ra-228 - Th-228 - Ra-224
Th232 1 4,6E-06 4,5E-07 3,5E-07 2,9E-07 2,5E-07 2,3E-07 0,782 0,045 0,035 0,044 0,050 0,081
Ra228 1 3,0E-05 5,7E-06 3,4E-06 3,9E-06 5,3E-06 6,9E-07 5,100 0,570 0,340 0,585 1,060 0,242
Th228 1 3,7E-06 3,7E-07 2,2E-07 1,5E-07 9,4E-08 7,2E-08 0,629 0,037 0,022 0,023 0,019 0,025
Ra224 1 2,7E-06 6,6E-07 3,5E-07 2,6E-07 2,0E-07 6,5E-08 0,459 0,066 0,035 0,039 0,040 0,023
Migrationsgruppe Th-230 - Ra-226 - Pb-210 - P0-210
Th230 1 4,1E-06 4,1E-07 3,1E-07 2,4E-07 2,2E-07 2,1E-07 0,697 0,041 0,031 0,036 0,044 0,074
Ra226 1 4,7E-06 9,6E-07 6,2E-07 8,0E-07 1,5E-06 2,8E-07 0,799 0,096 0,062 0,120 0,300 0,098
Pb210 1 8,4E-06 3,6E-06 2,2E-06 1,9E-06 1,9E-06 6,9E-07 1,428 0,360 0,220 0,285 0,380 0,242
P0210 1 2,6E-05 8,8E-06 4,4E-06 2,6E-06 1,6E-06 1,2E-06 4,420 0,880 0,440 0,390 0,320 0,420
Migrationsgruppe U-235 - Pa-231 - Ac-227 - Th-227 - Ra-223
U235 1 3,5E-07 1,3E-07 8,5E-08 7,1E-08 7,0E-08 4,7E-08 0,060 0,013 0,009 0,011 0,014 0,016
Pa231 1 0,000013| 1,3E-06 1,1E-06 9,2E-07 8,0E-07 7,1E-07 2,210 0,130 0,110 0,138 0,160 0,249
Ac227 1 3,3E-05 3,1E-06 2,2E-06 1,5E-06 1,2E-06 1,1E-06 5,610 0,310 0,220 0,225 0,240 0,385
Th227 1 3,0E-07 7,0E-08 3,6E-08 2,3E-08 1,5E-08 8,8E-09 0,051 0,007 0,004 0,003 0,003 0,003
Ra223 1 5,3E-06 1,1E-06 5,7E-07 4,5E-07 3,7E-07 1,0E-07 0,901 0,110 0,057 0,068 0,074 0,035
Migrationsgruppe Th-229 - Ra-225 - Ac-225
Th-229 1 1,1E-05 1,0E-06 7,8E-07 6,2E-07 5,3E-07 4,9E-07 1,870 0,100 0,078 0,093 0,106 0,172
Ra-225 1 0,0000071| 1,2E-06 6,1E-07 5,0E-07 4,4E-07 9,9E-08 1,207 0,120 0,061 0,075 0,088 0,035
Ac-225 1 4,6E-07 1,8E-07 9,1E-08 5,4E-08 3,0E-08 2,4E-08 0,078 0,018 0,009 0,008 0,006 0,008
Migrationsgruppe Th-232 - Ra-228 - Th-228 - Ra-224 6,970 0,718 0,432 0,690 1,169 0,370
Migrationsgruppe Th-230 - Ra-226 - Pb-210 - Po-210 7,344 1,377 0,753 0,831 1,044 0,833
Migrationsgruppe U-235 - Pa-231 - Ac-227 - Th-227 - Ra-223 8,832 0,570 0,399 0,445 0,491 0,688
Migrationsgruppe Th-229 - Ra-225 - Ac-225 3,155 0,238 0,148 0,176 0,200 0,215
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Asse, Migration 4.40.701.0.5 HGN - cUGRO-HGN GmbH

Modell der gekoppelten Migration

Dosiskoeffizienten Ingestion Ingestionsdosis

Nuklid R C <=1la 1-2a 2-7a 7-12 a 12-17 a >17 a <=la 1-2a 2-7a 7-12 a 12-17 a >17 a

[Sv/Bq] [Sv/Bq] [Sv/Bq] [Sv/Bq] [Sv/Bq] [Sv/Bq] [mSv/a] | [mSv/a] | [mSv/a] | [mSv/a] | [mSv/a] | [mSv/a]
Verzehrrate (I/a) 170 100 100 150 200 350
Migrationsgruppe Th-232 - Ra-228 - Th-228 - Ra-224
Th232 1 1 0,0000046| 4,5E-07 3,5E-07 2,9E-07 2,5E-07 2,3E-07 0,782 0,045 0,035 0,0435 0,05 0,0805
Ra228 120682 | 8,29E-06 | 3,0E-05 5,7E-06 3,4E-06 3,9E-06 5,3E-06 6,9E-07 4,2E-05 4,7E-06 2,8E-06 4,8E-06 8,8E-06 2,0E-06
Th228 1 1 3,7E-06 3,7E-07 2,2E-07 1,5E-07 9,4E-08 7,2E-08 6,3E-01 3,7E-02 2,2E-02 2,3E-02 1,9E-02 2,5E-02
Ra224 120682 | 8,29E-06 | 0,0000027 | 6,6E-07 | 3,5E-07 | 2,6E-07 | 0,0000002| 6,5E-08 3,803E-06 | 5,469E-07 | 2,9E-07 | 3,232E-07 | 3,314E-07 | 1,885E-07
Migrationsgruppe Th-230 - Ra-226 - Pb-210 - P0-210
Th230 1 1 4,1E-06 | 4,1E-07 | 3,1E-07 2,4E-07 | 2,2E-07 2,1E-07 0,697 0,041 0,031 0,036 0,044 0,074
Ra226 120682 | 8,29E-06 | 4,7E-06 9,6E-07 6,2E-07 8,0E-07 1,5E-06 2,8E-07 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000
Pb210 1533 | 0,000652| 8,4E-06 | 3,6E-06 | 2,2E-06 1,9E-06 1,9E-06 6,9E-07 0,001 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000
P0210 1 1 2,6E-05 8,8E-06 4,4E-06 2,6E-06 1,6E-06 1,2E-06 4,420 0,880 0,440 0,390 0,320 0,420
Migrationsgruppe U-235 - Pa-231 - Ac-227 - Th-227 - Ra-223
U235 51 1 3,5E-07 1,3E-07 8,5E-08 7,1E-08 7,0E-08 4,7E-08 0,060 0,013 0,009 0,011 0,014 0,016
Pa231 263264 | 0,000194 | 1,3E-05 1,3E-06 1,1E-06 | 9,2E-07 | 8,0E-07 7,1E-07 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000
Ac227 13994 | 0,003644 | 3,3E-05 3,1E-06 2,2E-06 1,5E-06 1,2E-06 1,1E-06 0,020 0,001 0,001 0,001 0,001 0,001
Th227 1 51 3,0E-07 7,0E-08 | 3,6E-08 2,3E-08 1,5E-08 | 8,8E-09 2,601 0,357 0,184 0,176 0,153 0,157
Ra223 120682 | 0,000423 | 5,3E-06 1,1E-06 5,7E-07 4,5E-07 3,7E-07 1,0E-07 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000
Migrationsgruppe Th-229 - Ra-225 - Ac-225
Th-229 1 1 1,1E-05 1,0E-06 7,8E-07 6,2E-07 5,3E-07 4,9E-07 1,870 0,100 0,078 0,093 0,106 0,172
Ra-225 120682 | 8,29E-06 | 7,1E-06 1,2E-06 | 6,1E-07 | 5,0E-07 | 4,4E-07 | 9,9E-08 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000
Ac-225 13994 7,15E-05 | 4,6E-07 1,8E-07 9,1E-08 5,4E-08 3,0E-08 2,4E-08 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000
Migrationsgruppe Th-232 - Ra-228 - Th-228 - Ra-224 1,411 0,082 0,057 0,066 0,069 0,106
Migrationsgruppe Th-230 - Ra-226 - Pb-210 - Po-210 5,118 0,921 0,471 0,426 0,364 0,494
Migrationsgruppe U-235 - Pa-231 - Ac-227 - Th-227 - Ra-223 2,682 0,371 0,193 0,187 0,168 0,175
Migrationsgruppe Th-229 - Ra-225 - Ac-225 1,870 0,100 0,078 0,093 0,106 0,172
Verhaltnis Ingestionsdosis Gekoppelte Migration / Standardmodell
Migrationsgruppe Th-232 - Ra-228 - Th-228 - Ra-224 0,202 0,114 0,132 0,096 0,059 0,286
Migrationsgruppe Th-230 - Ra-226 - Pb-210 - Po-210 0,697 0,669 0,626 0,513 0,349 0,593
Migrationsgruppe U-235 - Pa-231 - Ac-227 - Th-227 - Ra-223 0,304 0,651 0,483 0,422 0,342 0,254
Migrationsgruppe Th-229 - Ra-225 - Ac-225 0,593 0,420 0,527 0,528 0,530 0,799
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Asse, Migration 4.40.701.0.5 HGN - cUGRO-HGN GmbH

Standardmodell mit Gleichgewichtskorrektur

Dosiskoeffizienten Ingestion Ingestionsdosis
Nuklid R C <=1la 1-2a 2-7a 7-12a 12-17a >17 a <=1la 1-2a 2-7a 7-12a 12-17 a >17 a
[Sv/Bq] [Sv/Bq] [Sv/Bq] [Sv/Bq] [Sv/Bq] [Sv/Bq] [mSv/a] | [mSv/a]l | [mSv/a] | [mSv/a] | [mSv/a] | [mSv/a]

Verzehrrate (I/a) 170 100 100 150 200 350
Migrationsgruppe Th-232 - Ra-228 - Th-228 - Ra-224
Th232 1 4,6E-06 4,5E-07 3,5E-07 2,9E-07 2,5E-07 2,3E-07 0,782 0,045 0,035 0,044 0,050 0,081
Ra228 1 3,0E-05 5,7E-06 3,4E-06 3,9E-06 5,3E-06 6,9E-07 5,100 0,570 0,340 0,585 1,060 0,242
Th228 1 3,7E-06 3,7E-07 2,2E-07 1,5E-07 9,4E-08 7,2E-08 0,629 0,037 0,022 0,023 0,019 0,025
Ra224 1 2,7E-06 6,6E-07 3,5E-07 2,6E-07 2,0E-07 6,5E-08 0,459 0,066 0,035 0,039 0,040 0,023
Migrationsgruppe U-238, U-234, Th-230 - Ra-226 - Pb-210 - Po-210
U238 1 3,4E-07 1,2E-07 8,0E-08 6,8E-08 6,7E-08 4,5E-08 0,058 0,012 0,008 0,010 0,013 0,016
U234 1 3,7E-07 1,3E-07 8,8E-08 7,4E-08 7,4E-08 4,9E-08 0,063 0,013 0,009 0,011 0,015 0,017
Th230 1 4,1E-06 4,1E-07 3,1E-07 2,4E-07 2,2E-07 2,1E-07 0,697 0,041 0,031 0,036 0,044 0,074
Ra226 1 4,7E-06 9,6E-07 6,2E-07 8,0E-07 1,5E-06 2,8E-07 0,799 0,096 0,062 0,120 0,300 0,098
Pb210 1 8,4E-06 3,6E-06 2,2E-06 1,9E-06 1,9E-06 6,9E-07 1,428 0,360 0,220 0,285 0,380 0,242
P0210 1 2,6E-05 8,8E-06 | 4,4E-06 2,6E-06 1,6E-06 1,2E-06 4,420 0,880 0,440 0,390 0,320 0,420
Migrationsgruppe U-235 - Pa-231 - Ac-227 - Th-227 - Ra-223
U235 1 3,5E-07 1,3E-07 8,5E-08 7,1E-08 7,0E-08 4,7E-08 0,060 0,013 0,009 0,011 0,014 0,016
Pa231 1 1,3E-05 1,3E-06 1,1E-06 9,2E-07 8,0E-07 7,1E-07 2,210 0,130 0,110 0,138 0,160 0,249
Ac227 1 3,3E-05 3,1E-06 2,2E-06 1,5E-06 1,2E-06 1,1E-06 5,610 0,310 0,220 0,225 0,240 0,385
Th227 1 3,0E-07 7,0E-08 3,6E-08 2,3E-08 1,5E-08 8,8E-09 0,051 0,007 0,004 0,003 0,003 0,003
Ra223 1 5,3E-06 1,1E-06 5,7E-07 4,5E-07 3,7E-07 1,0E-07 0,901 0,110 0,057 0,068 0,074 0,035
Migrationsgruppe U-233, Th-229 - Ra-225 - Ac-225
U-233 1 3,8E-07 1,4E-07 9,2E-08 7,8E-08 7,8E-08 5,1E-08 0,065 0,014 0,009 0,012 0,016 0,018
Th-229 1 1,1E-05 1,0E-06 7,8E-07 6,2E-07 5,3E-07 4,9E-07 1,870 0,100 0,078 0,093 0,106 0,172
Ra-225 1 7,1E-06 1,2E-06 6,1E-07 5,0E-07 | 4,4E-07 9,9E-08 1,207 0,120 0,061 0,075 0,088 0,035
Ac-225 1 4,6E-07 1,8E-07 9,1E-08 5,4E-08 3,0E-08 2,4E-08 0,078 0,018 0,009 0,008 0,006 0,008
Migrationsgruppe Th-232 - Ra-228 - Th-228 - Ra-224 6,970 0,718 0,432 0,690 1,169 0,370
Migrationsgruppe U-238, U-234, Th-230 - Ra-226 - Pb-210 - Po-210 7,465 1,402 0,770 0,852 1,072 0,866
Migrationsgruppe U-235 - Pa-231 - Ac-227 - Th-227 - Ra-223 8,832 0,570 0,399 0,445 0,491 0,688
Migrationsgruppe U-233, Th-229 - Ra-225 - Ac-225 3,220 0,252 0,157 0,188 0,216 0,232
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Asse, Migration 4.40.701.0.5 HGN - cUGRO-HGN GmbH

Modell der gekoppelten Migration

Dosiskoeffizienten Ingestion Ingestionsdosis
Nuklid R C <=1la 1-2a 2-7a 7-12 a 12-17 a >17 a <=1la 1-2a 2-7a 7-12 a 12-17 a >17 a
[Sv/Bq] [Sv/Bq] [Sv/Bq] [Sv/Bq] [Sv/Bq] [Sv/Bq] [mSv/a] | [mSv/a] | [mSv/a] | [mSv/a] | [mSv/a] | [mSv/a]

Verzehrrate 170 100 100 150 200 350
Migrationsgruppe Th-232 - Ra-228 - Th-228 - Ra-224
Th232 121400 1 4,6E-06 4,5E-07 3,5E-07 2,9E-07 2,5E-07 2,3E-07 0,782 0,045 0,035 0,044 0,050 0,081
Ra228 120682 1,00595 3,0E-05 5,7E-06 3,4E-06 3,9E-06 5,3E-06 6,9E-07 5,130 0,573 0,342 0,588 1,066 0,243
Th228 121400 1 3,7E-06 3,7E-07 2,2E-07 1,5E-07 9,4E-08 7,2E-08 0,629 0,037 0,022 0,023 0,019 0,025
Ra224 120682 1,00595 2,7E-06 6,6E-07 3,5E-07 2,6E-07 2,0E-07 6,5E-08 0,462 0,066 0,035 0,039 0,040 0,023
Migrationsgruppe U-238, U-234, Th-230 - Ra-226 - Pb-210 - Po-210
U238 51 1 3,4E-07 1,2E-07 8,0E-08 6,8E-08 6,7E-08 4,5E-08 0,058 0,012 0,008 0,010 0,013 0,016
U234 51 1 3,7E-07 1,3E-07 8,8E-08 7,4E-08 7,4E-08 4,9E-08 0,063 0,013 0,009 0,011 0,015 0,017
Th230 121400 0,00042 4,1E-06 4,1E-07 3,1E-07 2,4E-07 2,2E-07 2,1E-07 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000
Ra226 120682 | 0,000423 | 4,7E-06 9,6E-07 6,2E-07 8,0E-07 1,5E-06 2,8E-07 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000
Pb210 1533 0,033268 | 8,4E-06 3,6E-06 2,2E-06 1,9E-06 1,9E-06 6,9E-07 0,048 0,012 0,007 0,009 0,013 0,008
P0210 3000 0,017 2,6E-05 8,8E-06 4,4E-06 2,6E-06 1,6E-06 1,2E-06 0,075 0,015 0,007 0,007 0,005 0,007
Migrationsgruppe U-235 - Pa-231 - Ac-227 - Th-227 - Ra-223
U235 51 1 3,5E-07 1,3E-07 8,5E-08 7,1E-08 7,0E-08 4,7E-08 0,060 0,013 0,009 0,011 0,014 0,016
Pa231 263264 | 0,000194 | 1,3E-05 1,3E-06 1,1E-06 9,2E-07 8,0E-07 7,1E-07 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000
Ac227 13994 | 0,003644 | 3,3E-05 3,1E-06 2,2E-06 1,5E-06 1,2E-06 1,1E-06 0,020 0,001 0,001 0,001 0,001 0,001
Th227 121400 0,00042 3,0E-07 7,0E-08 3,6E-08 2,3E-08 1,5E-08 8,8E-09 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000
Ra223 120682 | 0,000423 | 5,3E-06 1,1E-06 5,7E-07 4,5E-07 3,7E-07 1,0E-07 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000
Migrationsgruppe U-233, Th-229 - Ra-225 - Ac-225
U-233 51 1 3,8E-07 1,4E-07 9,2E-08 7,8E-08 7,8E-08 5,1E-08 0,065 0,014 0,009 0,012 0,016 0,018
Th-229 121400 0,00042 1,1E-05 1,0E-06 7,8E-07 6,2E-07 5,3E-07 4,9E-07 0,001 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000
Ra-225 120682 | 0,000423 | 7,1E-06 1,2E-06 6,1E-07 5,0E-07 4,4E-07 9,9E-08 0,001 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000
Ac-225 13994 0,003644 | 4,6E-07 1,8E-07 9,1E-08 5,4E-08 3,0E-08 2,4E-08 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000
Migrationsgruppe Th-232 - Ra-228 - Th-228 - Ra-224 7,003 0,722 0,434 0,694 1,175 0,372
Migrationsgruppe U-238, U-234, Th-230 - Ra-226 - Pb-210 - P0o-210 0,244 0,052 0,032 0,037 0,046 0,048
Migrationsgruppe U-235 - Pa-231 - Ac-227 - Th-227 - Ra-223 0,081 0,014 0,009 0,012 0,015 0,018
Migrationsgruppe U-233, Th-229 - Ra-225 - Ac-225 0,066 0,014 0,009 0,012 0,016 0,018
Verhaltnis Ingestionsdosis Gekoppelte Migration / Standardmodell
Migrationsgruppe Th-232 - Ra-228 - Th-228 - Ra-224 1,005 1,005 1,005 1,005 1,006 1,004
Migrationsgruppe U-238, U-234, Th-230 - Ra-226 - Pb-210 - Po-210 0,033 0,037 0,041 0,044 0,043 0,056
Migrationsgruppe U-235 - Pa-231 - Ac-227 - Th-227 - Ra-223 0,009 0,025 0,023 0,026 0,030 0,026
Migrationsgruppe U-233, Th-229 - Ra-225 - Ac-225 0,021 0,056 0,059 0,063 0,073 0,077
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