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SAFETY-ENGINEERING STUDIES AND SAFETY ANALYSIS OF METHODS FOR
STORAGE OR DISPOSAL OF KR-85 SEPARATED FROM THE DISSOLVER OFF-
GAS OF A LWR FUEL REPROCESSING PLANT

by
Dieter Niephaus

ABSTRACT

In this revort results of experimental and literature studies concerning safety, technical
and radiological asvects of longterm storage and deep-sea disposal of cylinders filled with
compressed Krypton-85 retained in a fuel reprocessing plant are presented.

As regards design features of the storage concept, the main results are:

= Corrosionexperiments with austenitic steels'postulated as candidate materials for
cylinders and valves reveal neither any change in strength characteristic nor
significant corrosion damage due to rubidium,.

- Adsorptionsexperiments with various adsorbents show, that a reduction of pressure
load of a factor 2 seems to be reachable by filling charcoal into the cylinder.

- Safety analysis results in maximum dose commitments between 0.004 Sv and 26 Sv,
the latter value being applicable to the hypothetical release of the entire
storage contents (1296 cylinders).

As regards design features of the deev-sea disposal conceot, the main results are:

~ Theoretical evaluations of sink-position and -stability of the cylinders during
sinking leads to the result that there is no chance for the release of Krypton-85
during pressure compensation.

~ Flow experiments with a modellcylinder results in drag-coefficients of about 0.7,

so that the impact velocitv to the sea bottom is evaluated to be 6 ms-1.

~ The behaviour of kryoton-85 in the deen sea, examined within the scove of a literature
survey, leads to the result that the formation of kryoton hydrate may be considered
probable under the given temmerature and pressure conditions.

- Based on a thorough literature survey, a CrNiMo steel (DIN-no. 1.4439) is proposed

as cylinder and valve material; this steel has proved successful during corrosion
experiments in the North Sea.

- The conservative values for accident frequencies and causes incorporated into the
safety analysis show that the hazards involved in the transport of gaseous
kryoton-85 can be kept within justifiable limits.
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SICHERHEITSTECHNISCHE UNTERSUCHUNGEN UND STORFALL-
ANALYSEN ZU BESEITIGUNGSMETHODEN DES AUS DEM AUF-
LOSERABGAS EINER WIEDERAUFARBEITUNGSANLAGE FUR
LWR-KERNBRENNSTOFFE ABGETRENNTEN KRYPTON-85

von

Dieter Niephaus

KURZFASSUNG

Fir die Sicherstellung des bei der Wiederaufarbeitung abgetrennten Kr-85 werden in der vorlie-

genden Arbeit zu mdglichen Beseitigungsmethoden, ndmlich der langfristigen oberircéischen
Lagerung von mit Kr-85 gefiillten Druckgasflaschen und alternativ der Versenkung von mit Kr-85
geflillten Druckcasflaschen ins Meer, experimentelle und theoretische Untersuchuncsergebnisse
zu Fragen der Sicherheit, der Sicherheitstechnik sowie der radiologischen Auswirkuncen von

Stérfdllen konzeptspezifisch vorgestellt.

Die wesentlichen Ergebnisse zur oberirdischen Lagerung sind:

- Korrosionsexperimente mit verschiedenen austenitischen Stdhlen, die als Flaschen- und
Ventilwerkstoffe in Betracht kommen, zeigen, daf weder Anderungen in den Festigkeits-
kennwerten bzw. im Bruchverhalten noch signifikante Korrosionsschdden durcih das Kr-85

Zerfallswrodukt Rubidium zu erwarten sind.

- Adsorptionsexperimente mit verschiedenen Adsorbentien zeigen, daB eine Reduzierung

des Gasdruckes um den Paktor 2 erreichbar ist, wenn zusdtzlich Aktivkohle eingefillt
wird.

- Eine Sicherheitsanalyse zeigt, daf bei Stdrfadllen mit Dosisbelastungen zwischen 0,004 Sv
und 26 Sv zu rechnen ist, wobei sich der letzte Werte auf die hypothetische Frei-

setzung des gesamten Lagerinhalts (1296 Druckgasflaschen) bezieht.
Die wesentlichen Ergebnisse zur Versenkung ins Meer sind:

- Uberleqgungen zur Stabilitdt der Sinklage einer Druckgasflasche zeigen, daB eine Frei-
setzung von Kr-85 wdhrend des Druckausgleichs beim Absinken nicht méglich ist.

~ Mit dem an einem Druckgasflaschenmodell bei Str3mungsversuchen ermittelten Widerstands-
beiwert von ca. 0,7 wird die Auftreffgeschwindicgkeit einer Druckaasflasche auf den

Meeresboden bei ca. 6 ms | liecen.

~ Die Auswertung einschldgiger Literatur zum Verhalten von Xrypton in Wasser recht-
fertigt die Annahme, daB die Bildung von Kryptonhydrat durch das in die Druckgas-
flasche eingedrungene Wasser unter den gegebenen Temmeratur~ und Druckbedingungen

in der Tiefsee wahrscheinlich ist.

~ Aufgrund der Literaturauswertung zur Meerwasserkorrosion wird ein austenitischer Cr-Ni-
Mo-Stahl (W.-Nr. 1.4439) als Druckgasflaschen- und Ventilwerkstoff vorgeschlagen. Die-

ser Stahl zeigte nach mehrjdhriger Auslagerung in der Nordsee keine Korrosionsschédden.

- Die bei der Sicherheitsanalyse anhand von statistischen Daten abgeschidtzten Unfall-
hdufigkeiten ergeben, daB beim Uberlandtransport fiur eine "schwere Beschiddigung" der
Ladung mit Erwartungswerten von 10-3 - 10_6 pro Jahr zu rechnen ist, wobei diese Werte
nicht unbedingt die Typ B-Verpackung der Druckgasflaschen beriicksichtigen. Unter diesem
Aspekt sind dann mdgliche St&rfallfreisetzungen zu sehen, die wegen der bodennahen -Aus-

breitung zu iiber dem Grenzwert liegenden Dosiswerten fiihren.
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1. EINLEITUNG

1.1 Situation der Kernenergie

*

Die Frage der Entsorgung von Kernkraftwerken nimmt inzwischen in

der 6ffentlichen Diskussion eine zentrale Stellung ein.

Angesichts der Entsorgungsproblematik fordern Kernenergiegegner
einen sofortigen Verzicht auf den weiteren Ausbau der Kern-
energienutzung. Sie lbersehen dabei, daf damit die Probleme der
Entsorgung bereits installierter Kernkraftwerke kéineswegs ge-
16st werden und dariberhinaus ein in Zukunft notwendiger Beitrag

zur Energieversorgung nicht mehr zur Verfiigung stédnde.

Beflirworter dagegen pl&ddieren filir eine fortschreiteﬁde Kern-
energienutzung, sehen aber in zunehmendem MaBe die Notwendig-
keit eines forcierten Ausbaus als nicht mehr gegeben an. Dies
aufgrund der'Tatsache, daB die bisherigen Prognosen des zu-

kiinftigen Energiebedarfs viel zu optimistisch waren.

Wurden noch bis Mitte der 70er Jahre Kernkraftwerkkapazitaten

von 80 GWe - 100 GWe fir das Jahr 1990 als notwendig prognosti-
ziert, so wurden die Schdtzungen von Jahr zu Jahr reduziert und
mit der bereits fiir Mitte der 80er Jahre als notwendig prognosti-
" zierten Kapazitdt von 40 GW, - 50 GW,, ist aus heutiger Sicht

wahrscheinlich nicht vor der Jahrtausendwénde zu rechnen.

Unter diesem Aspekt besteht fiir die ﬁrrichtung einer groBen
Wiederaufarbeitungsanlage (WAA) flir eine Kernkraftwerkkapazitdt
von 50 GWe kein Zeitdruck mehr. In einer Stellungnahme der
Reaktor-Sicherheitskommission (RSK) und der Strahlenschutz-
kommission (SSK) vom 20.10.1977 wird die Uberzeugung verﬁreten,
daB die erforderlichen Kenntnisse und technischen Mittel vor-
handen sind oder rechtzeitig beschafft werden k&nnen, um eine
derartig groBe Wiederaufarbeitungsanlage (WAA) -sicherheitstech-
nisch zu realisieren /1/. Aufgeworfene Fragen und Probleme
stellen dabei die Realisierung nicht grundsdtzlich infrage,
sondern k&énnen durch gezielte Forschungs—- und Entwicklungs-(FE) -
Arbeiten gel&st werden. Die Ergebnisse der FE-Arbeiten k&nnen
somit entspreChend einer schrittweisen Planung der WAA projekt-
begleitend einflieben. Zu den angesprochenen Fragen gehdrt auch
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das Problem der Rickhaltung und Sicherstellung von Krypton-85.

Wadhrend die kurzlebigen Isotope der im Brennstoff eines Kern-
reaktors erzeugten Spaltedelgase zum Zeitpunkt der Wiederaufar-
beitung der Brennelemente (BE) wegen der voraussichtlich mehr-
jéhrigen Zwischenlagerung fast vollstdndig zerfallen sind, ist
als Radionuklid das relativ langlebige Isotop Krypton-85

(T1/2 = 10,76 a) nach der chemischen Aufldsung der BE als Bestand-
teil des Aufldserabgases vorhanden.

Die vollstdndige Freisetzung der anfallendenﬂKr-BS-Mengen fihrt
zu einer meBbaren lokalen Strahlenbelastung in der Umgebung der
Wiederaufarbeitungsanlage. Bei der Emission {iber einen hohen
Schornstein und wegen der raschen Ausbreitung und Verdiinnung des
Edelgases bleibt die resultierende Strahlenexposition weit un-
terhalb der zuldssigen Grenzwerte. Bedenkt man aber,_daB_andere
Industrienationen ebenfalls die Option zur Wiedéraufarbeitung
haben bzw. schon Wiederaufarbeitungsanlagen betreiben, so ist
dann neben der lokalen Strahlenbelastung wegen:der weltweiten
Akkumulation von Kr-85 in der Atmosphdre eine zunehmende glbbale

Strahlenbelastung zu erwarten.

Der grundlegenden Forderung des Strahlenschutzes, die Strahlen-
belastung der Bev&lkerung so gering wie mdglich zu halten, muB:
deshalb international Rechnung getragen werden. Zur Zeit wird
dies durch die in den USA vom Umweltschutzamt erlassenen ge-
set;lichen Régelungen /2/ und durch die in'der Bundesrepublik
Deutschland von der Strahlenséhutzkommissioh (SSK) ausgesprochene
Empfehlung /3/ zur Kr-85 Riickhaltung, berﬁckéichéigt. Ent-
sprechende Regelungeh bzw. Empfehlungen werden zur Zeitrim Be-
reich der Eurdpaischen‘Gemeinschaft (EG) diskutiert.

Vor diesem Hintergrund wird international an alternativen Ver-
fahren und Konzepten zur Abtrennung und Sicherstellung von Kr-85
gearbeitet, wobei zum Teil schon ein fortgeschrittenes Ent-

wicklungsstadium erreicht ist.

Hier in der Bundesrepublik Deutschland lautet die oben ange-
sprochene Empfehlung der SSK, daB fiir eine groBe WAA ein Maximal-

16 Bq-(106 Ci) als Planungsrichtwert ange-

abgabewert von 3,7.10
strebt werden sollte. Um die Einhaltung dieses Wertes zu er-

reichen, miissen Abtrennverfahren entwickelt werden, die einen



Dekontaminationsfaktor (DF) > 100 erreichen. Als m&glicherweise
risikoarme Beseitigungsmethoden flir das abgetrennté Kr-85 wer-
den entweder die langfristige Lagerung in Druckgasflaschen (DGF)
oder alternativ die Versenkung von mit Kr-85 gefiillten DGF ins

Meer genannt.

1.2 Zielsetzung und Abgrenzung der Arbeit

Der Vbrzug der beiden angesprocheneh Verfahren liegt darin, daB
im konventionelleh Bereich das Abfiillen, der Transport und die
Lagerung von Gasen in DGF Stand der Technik ist. Ein sofort im
technischen MaBSstab verfiligbares Verfahren kann damit gezielt

auf die spezielle Problematik hin weiter entwickelt werden.

Vor allem zu nennen sind:

- die liberlicherweise erhShten Sicherheitsan-
forderungen in der Kerntechnik,

-~ die Selbsterhitzung des Gases aufgrund des
radioaktiven Zerfalls,

- die dadurch erhdhten Temperaturbelastungen
des DGF-Werkstoffs sowie

- die Auswahl eines geeigneten DGF-Werkstoffs,
~der wegen der langen Einsatzdauer eine gute

‘Korrosionsbestidndigkeit aufweisen muB.

Unter diesen Gesichtspunkten wurden im Institut flir Chemische
Technologie der KFA Jiilich sowohl filir die Sicherstellung von
Kr-85 in iliberwachten oberirdischen Lagerrdumen als auch fiir die
Versenkung von Kr-85 in das Meer technische. Konzepte entwickelt

/4/.

Ziel der vorliegenden Arbeit ist es, durch experimentelle Unter-
suchungen und durch Auswertung einschlédgiger Literatur zur
Kldrung sicherheitstechnischer Probleme beizutragen sowie durch
Stbrfallbetrachtungen die bei dem jeweiligen Konzept zu erwar-
tenden Gefdhrdungen der Umwelt aufzuzeigen. Dabei werden die
St6rfallauswirkungen unabhéngig von der Eintrittswahrscheinlich-
keit betrachteter Stoérfédlle gesehen, d. h. es wird keine quanti-
tative Risikobewertung im Sinne der Probabilistik angestrebt. Um



dennoch eine Vorstellung {iber die Hdufigkeit des Eintritts
solcher Storfdlle zu vermitteln, werden, soweit statistische
Daten vorliegen, Eintrittswahrscheinlichkeiten fiir Stdrfdlle

abgeschédtzt,

Die Kl&rung sicherheitsrelevanter Fragen zusammen mit der Ab-
schdtzung von Stdrfallauswirkungen soll dann zu einer sicher-
heitstechnischen Beurteilung und Bewertung fiihren, die als eine
Entscheidungshilfe'fﬁf die Realisierﬁng eines der beiden Konzepte

dienen kann.

Vom Ablauf her werden zuerst die Untersuchungen im Zusammenhang
mit dem Konzept zur oberirdischen Lagerung, dann die Unter-
suchungen zum Konzept der Meeresversenkung und abschliefend die
vergleichende Bewertung der beiden Konzepte abgehandelt. Aus-
gangspunkt ist dabei jeweils eine kurze Darstellung der wesent-
lichen Merkmale der vorliegenden Konzepﬁe. |

2. KONZEPT DER LAGERUNG VON KR-85 IN EINEM OBER-
IRDISCHEN GEBAUDE (nach /4/)

A

2.1 Basisdaten zur Konzeptauslegung

Ausgangspunkt flir die Entwicklung des Konzepts war die von der
SSK empfohlene Riickhaltung und Sicherstellung des in einer zu-
kiinftigen WAA fiir LWR-BE anfallenden Kr-85. 6ie geplante Wie-,
deraufarbeitungskapazitdt wurde mit 1400 t Uran pro Jahr veran-
schlagt und soll die Entsorgdng einer installierten Kraftwerk-
leistung von SO-GWe‘sicherstellen. Als Betriebszeit: der WAA sind

mindestens 15 Jahre vorgesehen.

Bei der Aufldsung der BE im Head?End der Anlage werden die Spait—
edelgase Xenon und Krypton quantitativ mit dem Aufldserabgas
frei. Wegen der beim Spaltprozef im Brennstoff wesentlich h&heren
Spaltausbeute an Xenon besteht das Spaltedelgasgemisch zu ca.

94 % aus Xenon-Isotopen und nur zu ca. 6 % aus Krypton-Isotopen.
Wihrend die Radioaktivitit des Xenon zum Zeitpunkt der Wieder-
aufarbeitung bereits abgeklungen ist, betrdgt der Anteil des
Radioisotops Kr-85 ungefdhr 7 %. h



Neben der Abtrennung der Edelgase vom Aufld8serabgas wird die
weitere Trennung der beiden Edelgase voneinander zur Herab-
setzung der Lager- und Transportvolumina mittels Tieftemperatur-
rektifikation angestrebt. Nach diesem Verfahrensschritt ergeben
sich nach dem derzeitigen Entwicklungsstand unter Vernach-
ldssigung der Verunreinigungen folgende auf die Menge des wie-
deraufzuarbeitenden Urans bezogene Werte fiir das zu lagernde

Gasgemisch.

Tabelle 1: Zur Lagerung anfallende Gasmengen pro Tonne auf-

zuarbeitenden Urans

Masse rel. Molmasse Molzahl Normvelumen

g/tu g/mol mol/tU 1/tU
Kr—-85 30,9 85,00 0,364 ' 8,15
Krges_ 407,3 84,98 4,793 107,39
Xe 71,5 134,18 0,533 11,94
Kr+Xe 478,8 - 5,326 119,33
2.2 Kongeptbeschreibung
2.2.1_____Radiocaktivitdtsinventar und Wdrmeerzeugung im Lager

Pro Jahr miissen ca. 7,5 kmol des in Tabelle 1 spezifizierten

Gasgemisches mit einer Kr-85 Aktivitdt von ca. 6,2-1017 Bg

(16,8-106 Ci) sichergestellt werden. Bei einem vorgesehenen

15 Bgq (2-105 Ci) sind ungef&hr 85

Flascheninventar von 7,4:10
501-DGF notwendig, die pro Jahr gefiillt und eingelagert werden

milssen.

Wahrend der 15-j&dhrigen Betriebszeit der WAA widchst das Radio-
aktivitdtsinventar im Lager stetig an und erreicht unter Berlick-
sichtigung des gleichzeitigen Zerfalls einen Maximalwert von

ca. 6-1018 Bg (163-106 Ci). Dies entspricht einer Widrmeleistung



von etwa 255 kW. Danach klingt sowohl die Radioaktivité&t als
auch die Wirmeerzeugung entsprechend dem radioaktiven Zerfalls-
gesetz stetig ab. Etwa 100 Jahre nach dem Einlagerungsende ist
die Radioaktivitdt mit 9,6-10°
lichen Maximalabgabewert 3,7-10

Bg unter dem empfohlenen j&hr-
16 Bg abgeklungen. Prinzipiell
k6nnte jetzt die Freisetzung des Lagerinventars in die Atmosphéire
in Betracht gezogen werden. Andererseits ist zu liberlegen, ob
Krypton und Xenon als wichtige und teure Gebrauchsgliter nicht

zweckmdBiger einer Verwertung zugefiihrt werden ko&nnen,

Das Kryptonlager bildet einen geschlossenen Gebéudebiock,der
gegen Einwirkungen von auBen (EVA) ausgelegt ist. In zwei Lager-
zonen sind jeweils 3 Lagerzellen angeordnet. Jede Lagerzelle
stellt filir sich einen von der Umwelt abgeschlossenen Raum dar,
in dem ein Lagergestell mit jeweils 54 Lagerschéchten eingebéut
ist. Jeder,Lagerschacht besitzt vier veftikale Lagerpositionen
und ist iiber AbschluBstopfen vom Beschickungsraum zuginglich
(Abb. 1).

Das Gebdude ist als Kontrollbereich ausgestaltet und wird zwangs-
beliiftet. Die Zwangsbeliiftung dient allerdings nicht zur Abfuhr
der in den Lagerzellen erzeugten Wdrme, sondern zur Aufrechter-
haltung unterschiedlicher Druckzonen. Es sind drei Druckzonen
(DZ) vorgesehen. In einer schematischen Darstellung (Abb. 2) ist
die Einteilung der Gebiuderdume in die drei Druckionen sowie die

Luftflihrung der Zwangsbeliiftung zu erkennen.

Jede der in einem Transportgestell arretierten DGF wird von der
Fiillstation in einem Einzeltransportbehdlter (Abb, 3) zum Lager-

gebdude befdrdert.

In der Anlieferﬁngszelle wird die Einheit "Transportgestell/DGF"
dem Transportbeh&dlter mittels Kran entnommen und zur Eingangs-
kontrolle in die Inspektionszelle gehoben., Nach der Inspektion
erfolgt der Weitertransport und die Einlagerung in einen Lagér—
schacht. '
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Abb. 3: Behdltereinheit fiir den innerbetrieblichen Transport

einer DGF von der Fiillstation zum Lagergebdude

Sollte jedoch festgestellt werden, daB ein DGF undicht ist, wird
sie von der Inspektions- in die Umfiillzelle transportiert und
umgefiillt.

Jeder Lagerschacht besitzt eine MeBeinrichtung zur Uberwachung
der Radioaktivitdt. Aufgrund einer maximal zuldssigen Leckrate des

Ventils und unter Annahme eines einmaligen t&glichen Luftwechsels



einer Lagerzelle im Normalbetrieb, liegt die abgeschitzte Radio-

5 Bq m™3

aktivitdtskonzentration in der Zellenluft mit ca. 5-10
rund 3 Zehnerpotenzen iiber der Nachweisgrenze von ca.

6,7-10> Bq m3
kdnnen also sicher aufgeldst, d. h. gr8Bere Leckagen festge-
Die undichte DGF wird durch Detektieren aller

/4/. HShere Radioaktivititskonzentrationen

stellt werden.
im betroffenen Schacht befindlichen DGF ausfindig gemacht. Da-

zu werden diese einzeln aus dem Lagerschacht in die Inspektions-
zelle transportiert und iiberpriift. Die als undlcht erkannte DGF

wird wiederum in die Umfiillzelle uberfuhrt

Die Wdrmeabfuhr aus den Lagerzellen erfolgt indirekt durch Na-
turkonvektion. Die von den DGF abgegebene Wdrme erzeugt in den
Lagerzellen einen zirkulierenden Luftstrom; der die aufgenommene
Warme iiber eine Widrmetauscherwand an -die Umgebungsluft abgibt
(Abb. 4).
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Schematische Darstellung der Luftkonvektion in

einer Lagerzelle

Ebenfalls durch Naturkonvektion wird die Umgebungsluft {iber Zu-
luftschdchte an die Wdrmetauschwand herangefiihrt und iiber Ab- -
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luftschidchte wieder an die Umgebung -abgegeben. Die Offnungen

dér Schdchte zur Umgebung hin sind so angeordnet ‘und geschiitzt,
daB bei einem Flugzeugabsturz. (EVA) kein Treibstoff in die Lager-
zellen eindringen kann. ' ‘

—— o ——— - T Al iy v o —— g S . G o e - A — —— — — T — — ——— - ————— o = — -

—— - e ———  ——— —— - ——— — - - ————

Als Kryptonbehdlter wurde eine zylindrische DGF. gewdhlt, deren -

Auslegungsmerkmale aus Tabelle 2 zu ersehen sind;

Tabelle 2: Auslegungsmerkmale der DGF

Druckgasflasche

Nennvolumen 50 1

Liange (ohne Ventil) 1100 mm

AuBendurchmesser ‘/) 300 mm

Wandstédrke _ » 23 mm*

Gewicht (ohne Ventil) | 1660 N

Werkstoff | austenitischer Cr-Ni-(Mo)-

Stahl.

zul. Betriebsdruck o 75 bar (bei 200°¢)

zul. Betriebstemperatur l ~ 200°C

zul. Fiillmenge ‘
Kr-85 . 6,06 mol
Krges o . ’ 79,75 mol}. 88,62 mol |
Xe 8,87 mol

Wirmeleistung 314 W (bei zul. Filillmenge)

*Maximale Wandstdrke, da die Berechnung mit der niedrigsten
Rpo 2—Grenze (1.4306) der ausgewdhlten Werkstoffe erfolgte
5 14 . .

Als mdgliche DGF-~ und Ventilwerkstoffe wurden austenitische
Chrom-Nickel- (Molybddn)-Stdhle ausgewdhlt, die in Kapitel 3.2
niher spezifiziert und auf ihr Korrosionsverhalten beziiglich

des Zerfallsprodukts Rubidium-85 untersucht werden.
!
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Jede DGF enthdlt zum Zeitpunkt ihrer Einlagerung 7,4-1015 Bq
(2-105 Ci) Krypton-85. Das entspricht einer Widrmeleistung von ca.
314 Watt.

Bei vorgesehener Einlagerung von jeweils vier senkrecht iliberein-
anderstehenden DGF in einem Lagerschacht unQ»einer zellenweisen
Beschickung des Lageré erreicht die Wdrmeerzeugung nach voll-
,stdndiger Belegung (216 DGF) einer Lagerzelle den Maximalwert

von Ea. 63 kW.

Fir diesen Zeitpunkt wurden Widrmeberechnungen durchgefiihrt, die
zeigen, daB die indirekte Kilhlung der DGF in einer Lagerzelle

mittels Naturkonvektion méglich ist /4/.

Die Wandtemperaturen der DGF erreichen danach im Lagerschacht

~

Werte von eF’1 > 105°C in der ‘untersten und Werte von OF,4 x 125°C
in der obersten DGF-Lage. Die mittleren Gastemperaturen liegen
dabei ca. 16°C i{iber den Wandtemperaturen, und es ergeben sich
Betriebsdriicke zwischen ca. 58 bar (unterste Lage) und ca.

61 bar (oberste Lage). Damit liegen sowohl die Betriebstempera-
turen als auch die -drilicke in den ungiliinstigen oberen Positionen
der Lagersch&dchte unterhalb der zuldssigen Werte, obwohl den
Rechnungen die Annahme einer Umgebungslufttemperatur von

ou = 38°c zugrunde liegt.

k [
- 3. SICHERHEITSTECHNISCHE PROBLEME BEI DER P
LANGFRISTIGEN LAGERUNG

3.1 Radiologische Eigenschaften von Kr-85 und

daraus resultierende Strahlenbelastung des

Flaschenwerkstoffs

Krypton-85 zerfdllt mit einer Wahrscheinlichkeit von 99,57 %
durch 8 -Emission in das stabile Alkalimetall Rubidium-85. Die
maximale_Zerfallsenergie betrdgt EBmax = 6,687 MeV,/die mittlere
Energie Egeff = 0,266 MeV. Mit einer Wahrscheinlichkeit wvon

9,43 % erfolgt der Zerfall durch g -Emission (Eg .. = 0,173 MeV,
EBeff = 0,0475 MeV) in einen angeregten Zustand von Rb-85, der
dann weiter unter y -Emission mit EY = 0,514 MeV in den\Grund—

zustand von Rb-85 iibergeht.

N ~
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Die B——Teilchén werden durch Ionisations- und Anregungsprozesse
im;Flaséhénwekatoff absorbiert, wobei die maximale Reichwéite
ca. 0,3 mm betrdgt. Die Wechselwirkung der y-Quanten erfbigt
durch Compton- und Photoeffekte. Die Ionisation als mégliche
Schddigung des Werkstoffs kann ausgeschlossen werden. Die hohe
Beweglichkeit und groBe .Zahl der freien Valenzelektronen in
Metallen fiihrt schnell (10™1°

s) zur Ausheilung (Rekombination)
der Schéden. '

Auch Sch&dden durch Anregungsprozesse kdnnen ausgeschlossen wer-
den. Sowohl B =Teilchen als auch y-Quanten regen im Werkstoff
durch Wechselwirkungen Hiillenelektronen an, d. h. diese werden
auf 'ein h8heres Energieniveau gehoben. Beim Zuriickfallen auf
ihr Ursprungsniveau geben sie ihre Anfegungsenergie ih Form von

Réntgenstrahlung wieder ab.

Bei allen Vorgdngen handelt es sich um Wechselwirkungen mit
der Atomhiille, d. h. Gitterdefekte durch Herausschlagen von
Atomen aus dem Gitterverband werden nicht induziert. Dazu.éind
direkte Wechselwirkungen mit dem Kern,uﬁa auBerdem ausreichende
Energien der stoBenden Teilchen notwendig. Bei leichten Kernen
(Atomgewicht <90) sind B -Energien >1,MeV erforderlich, d. h..
aber, die Energie der B -Teilchen aus dem Kr-85 Zerfall reicht

nicht aus, um Gitterdefekte zu erzeugen.

Insgesamt kann damit eine Schddigung des Werkstoffs durch die
langfristige Strahlenbelastung ausgeschlossen werden, denn auch
eine Aktivierung des Werkstoffs liber den Kernphotoeffekt ist

nicht mdglich. Dazu wdren y-Energien von 7 MeV - 8 MeV notwendig.

wihrend also die B -Teilchen in_éiner sehr diinnen Schicht an
,dér Innenwand der DGF absorbiert Wegden und nicht als Strahlung
nach auBen dringen k&nnen, miissen bei der Handhabung und La-
gerung der DGF Strahlenschutzvorkehrungen getroffen werden, um
den geschwdchten y -QuantenfluBf und den durch Wechselwirkung

entstehenden ROntgenstrahlenfluB weitestgehend abzuschirmen.

Beim Transport wird das durch die Bleiabschirmung des Transport-

behdlters erreicht, bei der Lagerung iibernimmt der Geb&dudebeton

die Abschirmfunktion.



3.2 Korrosion durch Umgebungsluft, Rubidium

und dessen Verunreinigungen

Wichtige Kriterien fiir die Auswahl eines geeigneten DGF- und
Ventilwerkstoffes sind neben allgemein guten mechanischen und
technologischen Eigenschaften vor allem die Best&dndigkeit des
Werkstoffes gegeniiber atmosphdrischer Korrosion (Kiihlluft im
Lager) und Elﬁssig-Metall-Korrosion (Rubidium und Verunreini-

gungen) .

Unter diesen Gesichtspunkten sind nichtrostende austenitische
Chrom-Nickel- (Molybdédn)-Stéhle, die vorwiegend im Bereich der
chemischen und pharmazeutischen Industrie, der Reaktortechnik,
der Architektur etc. eingesetzt werden, als geeignét anzusehen.
Die Zusammensetzung dieser Stdhle basiert auf Grundgehalten von
16,5 % - 25 % Chrom und 8 % - 25 % Nickel, wobei das Grundle-
gierungselement Chrom bei Gehalten iiber 13 % den Stahl gegeniiber
vielen chemischen Reagenzien passiviert. Allgemein ist dié Be-
stdndigkeit gegen atmosphdrische Korrosion (Industrie-, See-,
Stadt- und Landluft) gegeben, wobei aufgrund von langjdhrigen
Betriebserfahrungen seitens der Verwender fiir den einen oder
anderen Stahl Einschridnkungen gemacht werden miissen. Auch die
Hersteller geben Empfehlungen fiir welchen Einsatz die jeweiligen
Stdhle am besten geeignet sind. Beachtet man die entsprechenden
Einschrdnkungen bzw. Empfehlungen, die in der Korrosionslitera-
tur bzw. in Werkstoffbldttern gegeben werden, so findet man
Stihle, die gegeniiber atmosphdrischer Korrosion best&ndig sind.
Bei der Kiihlluft im Lager handelt es sich um aufbereitete Um-
gebungsluft. Starke Luftverschmutzungen k&nnen somit ausge-
schlossen werden. Weiterhin fehlt jeglicher Niederschlag. Beides
férdert auch bei nichtrostenden Cr-Ni-St&hlen die Neigung zur
Lokalkorrosion. Wdhlt man nun Stdhle, die in natlirlicher Um-
gebung auch nach langjdhrigem Einsatz keine oder nur gering-
fligige Lokalkorrosion zeigen, so 1ldB8t sich selbst fir einen
Zeitraum von ca. 115 Jahren ein die Sicherheit mindernder

Korrosionsangriff durch die Kiihlluft ausschlieBen.

Dagegen ist iiber die Korrosion durch Rubidium verhdltnismdBig
wehig bekannt. Erst im Zusammenhang mit der Krypton-Abtrennung

und Lagerung wurde dieses Problem aktuell und initiierte
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entsprechende Korrosionsuntersuchungen /5/, /6/, /7/. Sie sind .

teilweise noch nicht abgeschlossen. In-die Untersuchungen wurden

sehr unterschiedliche Werkstoffmaterialien einbezogen. Im Rahmen

dieser Arbeit werden aus den dargelegten Griinden nur austenitische

Stdhle hinsichtlich ihres Korrosionsverhaltens gegeniiber Rubi- -

dium untersucht.

Aus dem breiten Angebot an austenitischen Chrom—Nickel—Stahlen

wurden filir Rb-Korrosionsversuche die in Tabelle 3 aufgefiihrten

Stdhle ausgewdhlt.

Tabelle 3: St&dhle fiir Rb-Korrosionsstandzeitversuche

wasserentsalzungs-

- anlagen, . Druckbe--

hidlterbau, Aufbe-
reitungsanlagen
radioaktiver Ab-

fallprodukte

Werkstoff-Nr. * Kurzname Haupteinsatzge- maximale ohne Ein-
biete (Her- schrénkung zuge-
steller-Empfehlung) lassene Einsatz-

: temperatur

1.4306 X2CrNi 18 9 chem. Apparatebau, 350°C

. ' Reaktortechnik

1.4541 X10CrNiTi 18 9 chem. Apparatebau, 400°c
Architektur, Medizin
Reaktortechnik

1.4429 - . X2CrNiMoN 18 14 sdurebestédndige 350°C

: Apparaturen, Harn-
stoffanlagen, Druck-
behilter, Tieftem-
peraturanlagen

1.4439 ' X3CrNiMoN 17 13 5 | Schiffsbau, Meer- 400°¢C.

Alle aufgefiihrten Stdhle bieten aufgrund langjdhriger Eetriebser—

fahrungen eine sichere Gewdhr, daB unter lagerspezifischen Be-



dingungen atmosphédrische Korrosion nicht auftritt.

In Tabelle 4 sind die St&dhle hinsichtlich ihrer chemischen Zu-

sammensetzung ndher spezifiziert.

Tabelle 4: Chemische Zusammensetzung der St&hle

WERKSTOFF-NR. LEGIERUNGSBESTANDTEILE IN 7
C Si Mn Cr Ni Ti Mo N
17 10
1.4306 50,03 5],0 <2,0 70 E—S—
1.4541 <0, 1 <1,0 | <2,0 71 2 dsxac | - | -
=" = == 19 11,5 °
16,5 12,5 _ 2,5 0,15
1.4429 0,03 | <1,0 | <2,0 |23 2 5| o
16,5 | 12,5 _ 14,0 ] 0,1
1.443? <0,04 <1,0 <2,0 18,5 14.5 5.0 0.2

Im Hinblick auf die Korrosionsbest&dndigkeit gegeniiber Rubidium
unter den flir die Lagerung von Kr in DGF spezifischen Bedingungen

wurden verschiedene Versuchsserien durchgefiihrt.

3.2.2.1 Versuchsbedingungen und -durchfiihrung

In einer ersten Versuchsserie waren jeweils 2 gleiche Stahl-
proben mit unterschiedlicher Oberfl&dchenglite (poliert und ge-
schliffen, gebeizt) der ersten 3 in Tabelle 4 aufgefiihrten
Stihle sowie SchweiBproben der Stahlpaarungen 1.4541/1.4306,
1.4306/1.4429 und 1.4429/1.4541 dem fllissigen Rubidium fiir

1000 h bzw. 3500 h ausgesetzt. Die Proben wurden dabei zu-
sammen mit dem Rubidium in die in Abb. 5 dargestellten Hoch-
druckautoklaven (Werkstoff 1.4571) jeweils ohne aufgeprdgte
Zugspannung eingesetzt. Durch Halterungen waren sie so fixiert,
daB8 eine vollstidndige Benetzung der Probenoberfl&dchen durch Rb




gewdhrleistet war.

Nl

/ ) .
e
— Verschlun

[— Hochdruckautokiav

Argon 99,999 ° +
Rubidiumdampf

i
h

[-—= Rubidium (flissig)

i:§z:> Proben 15x7.5x5

Halterung

82
2

$48

Abb. 5: Schematische Darstellung eines befilillten Hochdruck-

autoklaven (Proben ohne Zugspannung)

Durch die in die VerschluBstiicke eingeschraubten Ventile wurde
Reinstargon eingeleitet. In einem Muffelofen wurden die Auto-
klaven auf 200°C aufgeheizt, wobei das Gaspolster einen Druck

‘von 200 bar erzeugte.

Nach Beendigung des 1000 h-Versuchs sollten die Autoklaven vor
der Probenentnahme durckentlastet werden. Dabei stellte sich
aber heraus, daB der Druck fast auf Umgebungsdruck abgesunken

war.

Ein anschlieBender Lecktest des Systems Hochdruckautoklav-Ventil
ergab, daB die Hauptundichtigkeit in der Verschraubung der
beiden ineinander lag. Durch stdrkeres Einschrauben der Ventile
: 8 -1
mbar 1s

heruntergesetzt werden. Da dieser systematische Fehler auch

in die VerschluBstlicke konnte die Leckrate aquTO-

den 3500 h-Versuch betraf, wurden auch hier die Ventile nach-
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gezogen und erneut ein Druck von 200 bar aufgegeben.

Die métallografischen Untersuchungen der Proben wurden im In-
stitut fiir Reaktorwerkstoffe der KFA durchgefiihrt. Die zuerst
vorliegenden Schliffbilder des Werkstoffs 1.4429 lieBen keinen
Korrosionsangriff erkennen. Deshalb wurde zur Absicherung der
metallografischen Untersuchungsmethode kurzfristig eine weitere
Versuchsserie bei 500°C und 100 bar gestartet. Dabei wurden
metallografisch nachweisbare Korrosionserscheinungen erwartet,
denn in /5/ wird die Temperatur als eine entscheidende EinfluB-
gréB8e auf die Art und das Auftreten eines Korrosionsangriffs
durch Rb beschrieben. Die Standzeit wurde wiederum auf 1000 h

festgelegt.

Weiter fanden Noppel et. al. /7/ bei ihren Untersuchungen, daB
auch im Werkstoff vbrhandene Spannungen eine die Korrosion
férdernde Wirkung haben. Um diesen auch bei der Flaschenlagerung
auftretenden Effekt zu berilicksichtigen, wurden die Experimente
in einer weiteren Versuchsserie mit Proben unter Zugspannung
fortgefilhrt. In einem 3000 h-Standzeit-Versuch wurden jeweils

3 Zugproben (B6 x 30 DIN 50125) der bisher untersuchten Werk-
stoffe sowie zusidtzlich der fiir die Meeresversenkung von Kr als
geeignet erscheinende Werkstoff 1.4439 (Kap. 6.4) unter Last

bei einer Temperatur von 200°C und einem durch Argon aufgebrachten
Druck von 100 bar in'Autoklaven eingesetzt, Die Proben standen
dabei jeweils zur Hdlfte in flissigem Rb (Abb. 6). Parallel da-
zu wurden von jedem Werkstoff jeweils 2 Proben unter Last in
reiner Ar¥Atmospharevbei gleicher Temperatur als,Vergleichs—

proben éingesetzt.

Das Aufbringen derALast erfolgte dadurch, daf die Proben mit
Muttern in Halterungen (jeweils gleiche Werkstoffe wie die Pro-
ben) verspannt wurden (oV = 0,5 - RpO,Z (ZOOOC)). Dabei wurde
allerdings gleichzeitig eine Verdrehspannung Ty aufgeprédgt, die
jedoch, da rein elastisch, keine Rlickwirkungen auf die Zugver=-
suche bzw. die zu ermittelnden Festigkeitskennwerte erwarten
lieB.

Der Druck in den Autoklaven wurde bei dieser Versuchsserie iiber-
wacht und ein durch Leckagen verursachter Druckabfall in der

Versuchsanordnung konnte iliber eine Versorgungseinheit ausge-
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glichen werden (Abb. 7).

NN

);é‘ N .
/:7 v%’__y.e,scmun

—+— Hochdruckautoklay

180

Argon 99,999 % (p=100 bar)
+Rb-Dampf p,# 0,1 mbar(200°C)

Rubidium { fliissig )
- Zugprobe B 6 x 30

5/ DIN 50125

R % Halterung

LI

Abb., 6: Schematlsche Darstellung eines befullten Hochdruck-
autoklaven (Proben unter Zugspannung)

Alle mit der Handhabung von Rb verbundenen Tatlgkelten (Be- und

Entladen der Autoklaven, Probenrelnlgung etc.) wurden in einer

Handschuhbox (Abb. 8) unter Argonatmosphédre durchgefuhrt. Mit

einer kontinuierlich arbeitenden Gasreinigungéaﬁlage konnte

der Sauerstoff- und Feuchtegehalt der Boxatmosphidre kleiner

als 10 vpm (0,) bzw. 100 vpm (H,0) gehalten werden.



Abb, 7: Versuchsanordnung mit Gasversorgung
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Nachuntersuchungen zur Rb-Korrosion

Tabelle 5 gibt einen HUberblick iiber die nach den jeweiligen

Standzeitversuchen durchgefilihrten Probenuntersuchungen.

Tabelle 5:

Nach den Standzeitversuchen angewendete Unter-

suchungsmethoden zur Charakterisierung des

Korrosionsverhaltens

Stand-
zeit- | 1000 h, 200°C| 1000 h, 500°C | 3500 h, 200°C| 3000 h, 200°C
versuch | ohne Zug- ohne Zug- ohne Zug- mit Zug-
Unter- spannung spannung spannung spannung
suchungs-
methode
Metallografie Oberflédchen—- | Oberflidchen- | Oberflédchen- | Querschliffe
und Quer- und Quer- und Quer-
schliffe schliffe schliffe
Rasterelektro- Oberfliche Bruchfldchen
nenmikroskop der Zugproben
(SEM)
Energiedisper- Oberflichen- Oberfldchen-
sive Rontgenana- analyse analyse
lyse (EDAX/SEM) Elemente Fe, Element Rb
Cr, Ni, Rb
Wagung Gewichtsver- | Gewichtsver- | Gewichtsver-
lustpriifung lustpriifung lustpriifung
Ionenmikrosonde Eindring-
(SIMS) tiefe des Rb
in die Pro-
ben
Zugversuche Zugfestigkeit
nach DIN 50145 Streckgrenze,
Bruchdehnung

und Bruchver-
halten

Atomabsorptions— Rb-Kontamina-
spektrometrie tion mit Fe,
(AS) Cr, Ni
Rb-Kontamina-
Neutronenakti~ tion mit
vierungsanalyse Sauerstoff
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3.2:3:1 Werkstoff 1.4306

Schon nach 1000-stiindigem Einsatz in Rb bei 200°¢c zeigen sich,
allerdings erst nach einer Atzbehandlung, leichte Korrosions-
effekte an der Oberfldche. Einzelne Kd&rner werden mehr oder

weniger stark lokal angegriffen. Eine Tiefenwirkung ist nicht

feststellbar.

Nach 3500-stiindigem Einsatz werden neben relativ gleichmdBig
iiber einzelnen K&rnern verteilten lokalen zus&dtzlich Korrosions-

angriffe ldngs der Korngrenzen sichtbar (Abb. 9).

AS

Abb. 9: Oberfldche der Werkstoffoprobe 1.4306 (poliert)
Nach dem Einsatz (3500 h, 200°C) mit V2A
Beize gedtzt (x 500)

Anhand der Querschliffe ist auch die Tiefe des Korrosionsan-
griffs kaum erkennbar (Bandbreite m&glicher Korngrenzen-,
lokaler Oberfldchenangriffe und Korrosionsbeldge etwa

1T ym - 3 um).

Bei den Proben der Versuchsserie mit verschdrften Einsatzbe-

dingungen (500°C) werden stirkere Korrosionsangriffe ldngs der
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Korngrenzen und Bearbeitungsspuren bzw. eine gr&fere Ausdehnung
der lokalen Angriffe sichtbar (Abb. 10).
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Abb. 10: Oberfldche der Werkstoffprobe 1.4306 (poliert)
nach 1000 h in Rb bei 500°C (x 500)

Die Querschliffbilder, sweziell die der Proben mit geschliffener
Oberfldche, lassen deutlich eine in die Tiefe gehende Korrosions-

schicht erkennen. Die Bandbreite liegt bei ca. 4 ym - 6 um.

Kornzerfall bzw. interkristalline Korrosion, bedingt durch die
langfristige Gliihbehandlung, scheiden dabei als mdgliche Ur-
sachen aus. Die Vergleichsprobe, ebenfalls 1000 h bei 500°C
allerdings nur in einer Ar-Atmosphdre eingesetzt, zeigt keine

deutliche Korrosionsschicht (Abb. 11).

Die Untersuchung der Proben mittels Rasterelektronenmikroskopie
(SEM) verdeutlicht, daB es sich um Korngrenzenangriffe mit der
Folge der Gefligeauflockerung an der Oberfldche handelt (Abb. 12).
Die filir einige Punkte der Oberfldche durchgefiihrte enerqgie-
dispersive RSntgenanalyse (EDAX) deutet darauf hin, daf Chrom

und Nickel in Ldsung gehen (Abb. 13).




a) Probe in Ar-Atmosphédre b) Probe in Rubidium

Abb. 11: Querschliffe der Werkstofforoben 1.4306 nach
1000-stiindigem Einsatz bei 500°C (x 1250)

a) Probe in Ar-Atmosphdre b) Probe in Rubidium

Abb. 12: SEM-Aufnahmen der Trennflidchen (Diamanttrenn-
scheibe) des Werkstoffs 1.4306 nach 1000-stiindigem
Einsatz bei 500°C (x 1800)
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a) Probe in Ar-Atmosphédre b) Probe in Rubidium

Abb. 13: Qualitative Intensitdtslinien der Elemente Fe, Cr, Ni
punktuell bestimmt durch EDAX

Als Mechanismus hierfilir diirften Diffusionsprozesse angesehen
werden. So konnte durch weitere Untersuchungen mittels Ionen-
mikrosonde (SIMS) in die Proben eindiffundiertes Rb nachge-
wiesen werden. Abb. 14 zeigt die normierten Rb-Intensitdten

in Abhdngigkeit von der Sputterzeit. Die Tiefe, nach der die
Rb-Intensitdts- in die Rb-Untergrundintensitdtskurve (Nach-
weisgrenze) ibergeht, wurde durch optische Tiefenmessung mittels
Vielstrahlinterferenzmikroskopie bzw. aus den Sputterdaten be-
stimmt und betrdgt ca. 0,15 um. Die Ubereinstimmung der beiden
Methoden zur Tiefenbestimmung liegt bei + 20 %.

Zusdtzlich konnten dabei filir diesen Werkstoff Korrelationen der
Rb-Spots zu Korngrenzenschnittpunkten im Cr-Verteilungsbild
nachgewiesen werden. Zusammen mit den Ergebnissen der SEM- und
EDAX~-Messungen kann davon ausgegangen werden, daf Rb durch

Korngrenzendiffusion in den Werkstoff gelangt.

Die mit SIMS nachgewiesene Rb-Eindringtiefe liegt allerdings
deutlich unterhalb der aus den metallografischen Schliffbildern
erkennbaren Tiefe der Korrosionsschicht. Eine verniinftige Er-

kldrung mag sein, daB die Korrosionseffekte durch die Atzbe-




- IR

| \\
<

Normierte log. Intensitdt

1E-S

0 1200 2600 3600 L4800 s 6000

Zeit t —

Abb. 14: Normierte Rb-Intensitdt im Werkstoff 1.4306 in Ab-
hdnagigkeit von der Sputterzeit (SIMS) (Rb-Diffusions-
tiefe nach 1000 h bei 500°C)

handlung, stdrker als urspriinglich vorhanden, in Erscheinung
treten. Verstdrkungen um den Faktor 5 + 10 sind dabei mdglich
/8/. Korrigiert man entsprechend, liegt die Bandbreite der
Korrosionsschicht bei 0,4 ym - 1 uym. Die dann noch verbleibende
Differenz zu den SIMS-Werten ist vermutlich darauf zurilickzu-
fihren, daBR neben der Rb-Diffusion Korrosion durch Verunreini-
gungen (02, H20) stattgefunden hat. Berechnet man mit dem aus
dem Versuch ermittelten flichenbezogenen Massenverlust®

4

Am_ von ca. 2-10 " g cm—2 die Dicke der Korrosionsschicht, so

ergibt sich die GrdRenordnung von ca. 0,3 um.

An den Zugproben, die 3000 h lang bei 200°C bis zur Hilfte in
flissigem Rb standen, war visuell keine Trennlinie zur nicht

mit Rb benetzten Probenhdlfte zu erkennen. Auch die Querschliffe,
die nach den Zugversuchen aus beiden Probenbereichen ange-
fertigt und metallografisch dokumentiert wurden, zeigten weder
einen Unterschied noch eine erkennbare Korrosionszone. Ohne Er-
folg wurden einige Proben mittels EDAX auf eindiffundiertes Rb

untersucht. Trotzdem ist auch hier, wie die Schwermetallanalyse

*Bezeichnung und Definition nach DIN 50 905, Bl. 2
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(Cr, Ni, Fe) des verwendeten Rb ergab, die Oberfldche gering-
figig angeqgriffen worden. Allerdings sind die Effekte aus sicher-
heitstechnischer Sicht vernachldssigbar. So war ein EinfluB auf
die Festigkeitskennwerte bzw. das Bruchverhalten der Proben

nicht feststellbar.

Tab. 6 zeigt neben den fiir diesen Werkstoff allgemein garan-
tierten Mindestwerten die aus den Zugversuchen fiir die Rb- und
fiir die Vergleichsproben gewonnenen Kennwerte der Streckgrenze
(RpO,Z)’ der Zugfestigkeit (Rm) und der Bruchdehnung (A).
Tabelle 6: Mindest-Festigkeitskennwerte des Werkstoffs 1.4306
(Gewdhrleistungswerte) sowie die mit den Proben
B6 x 30 DIN 50125 ermittelten Festigkeitskennwerte
(Vergleichs- und Rb-Proben)

R 0,2 Rm ﬁ Bruchlage Bruch
N.mm 2 s g > % R A
Gewdhrlei-
stungswerte 180 450-700 50 /. /.
Vergleichs-
probe 285 560 64,9 3 verlegt
(200°C, Ar) 244 545 68,2 4
Rb-Proben 285 561 67,4 4
(200°C, Rb) 228 545 67,9 3 verlegt
328 562 62,9 5

Bei einigen Proben trat der Bruch nicht in der Mitte der Ver-
suchsldnge auf. In diesen F&dllen wurde eine Bruchverlegung
durchgefiihrt, so daB nach DIN 50145 ein vergleichbarer Wert
der Bruchdehnung A bestimmt werden konnte. Flir die Angabe der
Bruchlage wurde eine Zehnerteilung nach DIN 50145 vorgenommen,

hierbei bedeuten:

N 5 Bruch in der Mitte der Versuchsldnge,

N 1 Bruch am Ende der Versuchslé&nge.
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Alle Zugproben zeigten den filir duktile Werkstoffe charakteri-
stischen Verformungs- oder Einschniirungsbruch. Dabei verl&uft
der Bruch in einer inneren Zone senkrecht zur Richtung der
Hauptspannung (normalfl&chiger Bruch) und in einer kegel-

formigen Randzone anndhernd unter 45° in zur Hauptspannung

liegenden Ebenen maximaler Schubspannungen (scherfldchiger
Bruch, Abb. 15).

a) Probe in Rb b) Probe in Ar

Abb. 15: Einschniirbereich und Bruchfldche (makroskopisch) einer
Zugprobenhdlfte (x 15)
SEM - U = 25 kV, Kippwinkel OO, Sekundarelektronen -

Mikroskopisch sind die Bruchfldchen durch Gribchen gekennzeichnet,
deren Randfldchen hochgezogen sind (griibchenfldchiger Bruch).

Die Griibchen entstehen durch Poren, Risse und Einschliisse. Beim
Bruchvorgang werden die zwischen ihnen liegenden Briicken durch
plastische Verformung nahezu hundertprozentig eingeschniirt

(Abb. 16).




b) Probe in Ar

Abb. 16: Bruchfldche mikroskopisch (x 1000)
SEM - U = 25 kV, Kippwinkel OO, Sekunddrelektronen —

3.2.3.2 Werkstoff 1.4541

Nach 1000- bzw. 3500-stiindiger Standzeit bei 200°C zeigen sich
nach dem Atzen der polierten Oberfldche mehr oder weniger
starke Korrosionseffekte an einzelnen K&rnern. Auch hier bleibt
die Tiefenwirkung des Angriffs gering und diirfte in der Band-
breite des Werkstoffs 1.4306 liegen.

Bei dem Versuch mit verschdrften Bedingungen (500°¢C) zeigte sich
dann allerdings, daB hier die Korrosionseffekte am stdrksten
auftraten. So zeigt die polierte Oberfldche eine groBe Anzahl
von lokalen Angriffen (Abb. 17 a,b), und auch die Tiefe der

Korrosionseffekte ist grdBer.

Anhand der Querschliffe (Abb. 18) 1ldB8t sich eine Bandbreite der

Korrosionszone von 8 - 9 um angeben.

Auch hier miissen die Werte wegen der Atzeffekte nach unten
korrigiert werden, so daB sich eine Bandbreite von 0,8 - 1,8 um
ergibt. Der fl&chenbezogene Massenverlust ist mit Am_ = 3-10_4 g cm-2
groBer als die des Werkstoffs 1.4306. Als mittlere Korrosions-

schichtdicke wdre danach ein Wert von ca. 0,4 um anzusetzen.



ungedtzt

Abb. 17: Oberfldche der Werkstoffproben 1.4541 (poliert) nach
1000 h in Rb bei 500°C (x 500)
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a) Oberfldche poliert b) Oberfldche geschliffen

Abb. 18: Querschliffe der Werkstoffproben 1.4541 nach 1000 h
in Rb bei 500°C (x 1250)
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Die Bestimmung der Rb-Eindringtiefe mittels SIMS wurde auch hier
durchgefiihrt. Danach lieB sich Rb auch in gr&Beren Tiefen

® 0,3 um nachweisen. Die Fotos der Verteilungsbilder (Abb. 19)
lassen erkennen, daB es sich in grdBeren Tiefen um Rb-Zusammen-
ballungen handelt. Hierbei ist aber keine deutliche Zuordnung
der Rb-Spots zu denen anderer Elemente zu erkennen, obwohl die
SEM- bzw. EDAX-Untersuchungen auch hier wieder eine Cr- bhzw.

Ni-Verarmung in der Korrosionsschicht zeigten.

Die Zugversuche ergaben auch bei diesem Werkstoff keinen Hin-
weis darauf, daB aufgetretene Korrosionseffekte einen die

Festigkeit mindernden EinfluB haben (Tab. 7).

Tabelle 7: Mindest-Festigkeitskennwerte des Werkstoffs 1.4541
(Gewdhrleistungswerte) sowie die mit den Proben
B6x30 DIN 50125 ermittelten Festigkeitskennwerte
(Vergleichs- und Rb-Proben)

RpO,Z Rm A Bruchlage
-2 -2 o von N Bruch

N .mm N . mm E
Gewdhrlei-
stungswerte 210 500-700 40 °/. .
Vergleichs-
proben 718 886 20,8 1 auBerhalb
(200°C, Ar) 328 683 54,4 4
Rb-Proben 722 877 15,9 1 auBerhalb
(200°C, Rb) 722 880 14,4 1 auBerhalb

319 687 52,2 5

Die mit "auBerhalb" gekennzeichneten Proben rissen aufgrund
fertigungstechnischer Md&ngel in der N&he der Gewindek&pfe.
Dadurch konnte sich die Brucheinschniirung nicht ungehindert aus-
bilden, so daB sich hier zu kleine Bruchdehnungen ergaben.
Weiter werden dadurch auch die Festigkeitskennwerte verfdlscht,
weil die Spannung (Nennspannung) o in jedem Augenblick des Zug-
versuches durch die auf den Anfangsquerschnitt SO bezogene

Zugkraft ermittelt wird. Der maBgebliche Querschnitt S war




a) BeschuBbeginn b) nach 780 s

c) nach 4200 s d) nach 5100 s (=0,3 um)

Abb. 19: Rb-Verteilung im Werkstoff 1.4541 nach 1000 h bei
500°C in Abhdngigkeit von der Sputterzeit (SIMS)
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wegen des Ubergangsradius zum Gewindekopf damit grdBer als So’
so daB sich zu hohe Werte fiir die Streckgrenze und Zugfestig-

keit ergeben.

Aufgrund der SEM-Bruchfldchen-Untersuchung konnten auch bei
diesem Werkstoff keine Anomalien im Bruchverhalten festgestellt

werden.

3.2.3.3 Werkstoff 1.4429

Nach 1000-stiindigem Einsatz in Rb bei 200°C konnten an diesem
Werkstoff weder Gefiige- noch Oberfldchenverdnderungen festge-
stellt werden. Nach 3500-stiindigem Einsatz lassen sich anhand
der metallographischen Schliffbilder leichte Korrosionseffekte

nicht mit Sicherheit ausschlieBen.

Unbehandelt zeigen die mit polierter Oberfldche eingesetzten
Proben keine Verdnderungen nach der Versuchsdauer. Nach dem
Atzen (V2A-Beize) der Oberfldche zeigt sich aber, daB einzelne
Korner angegriffen wurden. Auch bei den Proben mit geschliffener
Oberfldche deuten sich Korrosionseffekte an, die bevorzugt ldngs
der Schleifriefen erfolgten. Die Tiefe mdglicher lokaler An-
griffe bei diesem Werkstoff ist jedenfalls sehr gering. Anhand
der Querschliffbilder 148t sich eine Bandbreite der Tiefen-
wirkung von ca. 1 um vermuten, wobei die erkennbaren Effekte
aber ebensogut von der mechanischen Bearbeitung der Oberfldche
vor dem Einsatz bzw. durch die Atzbehandlung bei der Schliff-
prdparation herriihren kénnten. Denn selbst bei den Querschliffen
der Werkstoffproben, die dem Rb 1000 h lang einer Temperatur

von 500°C ausgesetzt waren, 1ld8t sich im Gegensatz zu den bei-
den anderen Werkstoffen keine deutlich in die Tiefe gehende

Korrosionszone erkennen (Abb. 20).

AuBerdem wies dieser Werkstoff in Ubereinstimmung mit dem

metallografischen Befunden den geringsten fldchenbezogenen
4

Massenverlust(Ama * 1.10 g cm-z) auf. Daraus ergibt sich
eine mittlere Korrosionsschichtdicke von ca. 0,13 um. Diese
Angabe hat hierbei, im Gegensatz zu den beiden vorangegangenen

Werkstoffen, wegen des relativ gleichmdBigen Oberfl&chenan-




a) Oberfldche poliert b) Oberfldche geschliffen

1000 h in Rb 1000 in Rb
bei 500°C bei 500°cC

Abb. 20: Querschliffe (500 x) der Proben des Werkstoffs 1.4429

mit unterschiedlicher Oberfldchengiite

griffs am ehesten Bedeutung. So zeigt die polierte Oberfldche
auch ohne Atzbehandlung lokale Korrosion an einzelnen Kdrnern
sowie ldngs der noch vorhandenen Bearbeitungsriefen. Nach dem
Atzen wird ceutlich sichtbar, daB neben einem iiber einzelnen
Kérnern relativ gleichmdBig verteilten lokalen Angriff auch
Kornbereiche mit verstdrkter Korrosion auftreten. Auch die in
geschliffenem Zustand eingesetzten Proben zeigen einen mehr
oder weniger gleichmdBig iliber die Oberfldche verteilten

Korrosionsbelag (Abb. 21 a-c).

Eindiffundiertes Rb konnte auch bis in Tiefen nachgewiesen
werden, die mit denen des Werkstoffs 1.4541 vergleichbar sind.
Die Rb-Verteilungsbilder zeigen aber hier, daB das Rb relativ

homogen im Werkstoff verteilt ist.

Die Zugversuche ergaben auch bei diesem Werkstoff keinen Hin-
weis darauf, daB die aufgetretenen Korrosionseffekte einen
die Festigkeit bzw. des Bruchverhaltens &dndernden EinfluB
haben (Tab. 8).

Das eine geringfligige Korrosion stattgefunden hat, ergab die
Analyse des verwendeten Rb. Leider wurde das bei den ersten
ZOOOC—Standzeitexperimenten verwendete Rb nicht auf Schwer-

metallkontaminationen untersucht. Die Frage, ob im Werkstoff




a) Oberflédche po- b) Oberfl&dche po- c) Oberfldche
liert liert, nach dem geschliffen
(x 500) Einsatz mit (x 200)
V2A-Beize ge-
atzt
(x 500)

Abb. 21: Oberfldchen der Proben des Werkstoffs 1.4429 nach
1000 h in Rb bei 500°C

Tabelle 8: Mindest-Festigkeitskennwerte des Werkstoffs 1.4429
(Gewdhrleistungswerte) sowie die mit den Proben
B6x30 DIN 50125 ermittelten Festigkeitskennwerte
(Vergleichs- und Rb-Proben)

R 0,2 Rm é Bruchlage Bruch

N_mm—z N-mm—z % von N
Gewdhrlei-
stungswerte 300 600-800 40 *L '
Vergleichs-
proben 308 649 49,7 2 verlegt
(200°C, Ar) 307 649 45,3 3 verlegt
Rb-Proben 311 656 43 2 verlegt
(200°C, Rb) 301 644 53,5 5

313 656 49,8 3 verlegt




vorhandene Spannungen einen die Rb-Korrosion f&rdernden Effekt
haben, 1d8t sich damit endgiiltig nicht beantworten. Eine 50 %-
ige Streckgrenzenausnutzung, wie sie im letzten Standzeitex-
periment verwirklicht wurde, diirfte sicherlich keinen wesent-

lichen Beitrag zur Korrosion leisten.

3.2.3.4 Werkstoff 1.4439

Der Werkstoff 1.4439 wurde wegen seiner zu erwartenden Eignung
als Behdlterwerkstoff filir die Versenkung von Kr-85 in das Meer
erst nachtrdglich in die Untersuchungen mit einbezogen. Es
liegen deshalb lediglich Ergebnisse von unter Spannung einge-
setzten Proben vor. Die aus den Zugversuchen ermittelten Festig-
keitskennwerte bzw. die SEM-Bruchflichenuntersuchung lassen

auch fiir diesen Werkstoff keinerlei die Festigkeit bzw. das
Bruchverhalten &dndernder EinfluB durch den Einsatz in Rb er-
kennen (Tab. 9).

Tabelle 9: Mindest-Festigkeitskennwerte des Werkstoffs 1.4439

(Gewdhrleistungswerte) sowie die mit den Proben
B6x30 DIN 50125 ermittelten Festigkeitskennwerte
(Vergleichs- und Rb-Proben)

390,2 Rm ﬁ Bruchlage Bruch
N-mm_2 N-mm_2 % van N
Gewdhrlei-
stungswerte 300 600-800 40 °/. /.
Vergleichs-
proben 441 675 43,5 5
(2000C, Ar) 391 670 51,9 4
Rb-Proben 379 655 50,7 5
(200°C, Rb) 348 650 50,2 5
320 659 54,4 3 verlegt

Die anschlieBende metallografische Untersuchung der Bruchstilicke
zeigte keine in die Tiefe gehenden Korrosionsangriffe, obwohl

aufgrund der Ergebnisse der Rb-Analyse geringfiigige Oberfl&chen-
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korrosion stattgefunden hat.

3.2.3.5 SchweiBnihte

Als SchweiBproben wurden die in Kap. 3.2.2 aufgefiihrten Werkstoff-
paarungen eingesetzt. Die Proben selbst wurden nach dem SchweiBen
mit einer Drahtbiirste gereinigt, mit einem groben Schmirgel-
papier nachbearbeitet und anschliefend gebeizt. Aufgrund der da-
mit vorhandenen groBen Oberflichenrauhigkeit der jeweiligen
Grundwerkstoffe sowie der der SchweiBraupe war ein Vergleich der
Oberfldchen nicht méglich. Aber auch dadurch, daB die Eindring-
tiefe m&glicher Korrosionsangriffe bei den reinen Werkstoffen

bei Temperaturen bei 200°C in den Querschliffen kaum erkennbar
war, ermdglichten die Querschliffe der SchweiBproben keine wei-
teren Aussagen. Die Geflige in der SchweiBzone zeigten sehr
komplexe Bilder mit Einschlissen, Ausscheidungen und Seigerungen,

jedoch keine weitergehenden Korrosionseffekte.

3.2.3.6 Sauerstoff- und Schwermetallgehalt im Rubidium nach
dem 3000 h-Standzeitversuch

Wie schon mehrfach angedeutet, wurde bei diesem Vefsuch neben

den Werkstoffproben auBerdem das dabei verwendete Rb mit Hilfe
der Neutronenaktivierungsanalyse auf Sauerstoff bzw. mittels
Atomabsorptionsspektrometrie (AS) auf Schwermetallkontaminationen

(Cr, Ni, Fe) untersucht.

Die Sauerstoffanalyse einer aus einem Autoklaven stammenden

1,5 g Rb-Probe ergab einen Wert von 28 + 5 ppm O bzw. die aus

3 verschiedenen Autoklaven zusammengemischte (1:1:1) 3 g Rb-Probe
einen Wert von 19 + 4 ppm O. Die Gehalte sind jeweils Mittel-
werte aus 5 Einzelmessungen jeder Rb-Probe. Die Werte k&dnnen als
obere Grenzwerte fiir die Sauerstoffkontamination angesehen wer-
den, da die Probenpridparation weitere Handhabungsschritte und
damit ldngere Verweilzeiten in der Handschuhbox notwendig

machte.
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Inwieweit der daraus resultierende Gehalt an Rubidiumoxid
(Rb20 < 350 ppm) die Korrosion beeinfluBte, kann nicht beur-
teilt werden. Dazu hdtten Versuche mit definiert unterschied-
lichen Sauerstoffgehalten durchgefiihrt werden miissen. Nach /7/
tiben Rb-Oxide einen korrosionsfdrdernden EinfluB aus. Bei Ge;
halten von 770 ppm O (simuliert durch Zugabe von Rb20) wurde
dort an dem Werkstoff 1.4306 ein verstdrkter Krongrenzenan-
griff gefunden, wobei allerdings ﬁbef/die Sauerstoffkontamina-

tion der Vergleichsserie keine Angaben gemacht werden.

Flir die Untersuchung des Rubidiums auf Schwermetalle wurden aus
allen Autoklaven (12) jeweils 1 g Rb-Proben zur Analyse ent-
nommen. In Tabelle 10 sind die mit AS ermittelten Schwermetall-
kontaminationen des Rb aufgelistet. Die Angaben sind Mittelwerte

und Standardabweichungen aus 3 bis 5 Einzelmessungen.

Anhand der Tabelle wird deutlich, daB die Werte z. T. an (Ct,
Fe) bzw. nur wenig (Ni) {iber der Nachweisgrenze der verwendeten
‘Analysemethéde liegen. Weiter sind keine éignifikanten\Uhter+
schiede im Materialabtrag der‘eingésetZten'Werkstoffe‘zu er-
kennen, so daB wohl insgesamt alle untersuchten Werkstoffe bei
Temperaturen, die unter Lagerbedingungen niedriger als die Ver-
sudhstemperatufen sind (max. 1250C), gegeniiber Rb als korro-

sionsbestdndig anzusehen sind.

AuBerdem enthalten die aufgefiihrten Werte auch den Materialab-
trag der mit Rb-benetzten Autoklavenoberfldche, die ca. 40 %

der insgesamt mit Rb—benetzten Fldche (ca. 68 cm2) ausmachte.
Drei Autoklaven (Werkstoff 1.4571) wurde nach Beendiguhg der
Versuche zerteilt und metallografisch untersucht. Auch hier war
ein in die Tiefe gehender Korrosionsangriff nicht erkennbar. Da
die Autoklaven auBerdem genau Wie zu lagernde DGF dem echten A
3-achsigén Spannungszustand ausgesetzt waren, dilirfte auch der

' Werkstoff 1.4571 als DGF-Werkstoff infrage kommen. Dariiberhinaus
betrug die Standzeit der Autoklaven 7500 Stunden.

~
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Tabelle 10: Schwermetallkontamination des Rubidiums nach
einer Standzeit von 3000 h bei 200°C

eingesetzter Nickel Eisen Cr
Werkstoff a -1 -1 , -1
HINi%Rrp HIreIRb “Ier9Rrb
1,140,0 3,5+0,5 0,16+0,02
1.4306 2,9+40,1 5,9+0,8 0,28+0,04
2,4+0,1 7,0+0,8 0,13+0,04
1,440, 1 4,5+0,7 0,33+0,06
1.4541 1,6+0,3 3,840,5 0,12+0,01
1,5+40,2 5,2+0,7 0,19+0,03
0,840 2,9+0,2 0,08+0,01 "
1.4429 2,540, 1 5,2+0,9 0,22+0,02
: 2,340,0 8,4+0,7 0,4 +0,04
1,240,2 3,6+0,5 0,1340,02
1.4439 1,340, 1 6,2+0,9 0,47+0,04
2,040, 1 6,4+1,2 0,2 +0,01.
./.
Rb_
Null- 0,140 2,940,4 0,08+0,02
probe
3.2.4_____Diskussion der Ergebnisse_in Hinblick auf Werkstoff-

Aufgrund def vorliegenden Ergebnisse sind wohl alle unter-
suchten Stdhle als DGF~ und Ventilwerkstoff geeignet. Die bei
200°¢ nachgewiesenen Korrosionseffekte bzw. der damit verbundene
Materialabtrag sind bei allen untersuchten Stihlen vernachldssig-
bar klein. Ein die Sicherheit mindernder EinfluB auf die Festig-
keit bzw. das Bruchverhalten konnte nicht festgestellt werden.



Die Rb-Fiillmengen bei der letzten Versuchsserie betrugen ca.

6 g - 7 g pro Autoklav, so daB damit der nach 3000 Stunden auf-
getretene Materialabtrag (Probe, Halterung und Autoklav) in der
Gr&Benordnung von ca. 30 ug - 80 ug (I Fe, Cr, Ni) bzw. die
daraus resultierende flichenbezogene Massenverlustrate® v_ _
mit ca. 1,5-10_6 g mzh_1 4"IO-6 m-zh-1 anéebbar ist. Exi?g-
poliert,han diese Werte bis auf die notwendige DGF Standzeit
von ca.‘115 Jéhren (1,0-106 h), so ist mit einer Dickenabnahme
der DGF-Wand von ca. 0,2 mm - 0,5 mm zu rechnen. Trotz der
schmalén Basis (kurze Versuchsstandzeiten), flir diese unter An-
nahme einer linearen Abtragungsrate® w abgesch&dtzten Dickenab-
nahme,_sind das vermutlich konservative Werte, denn eine konstant
hohe Temperatur von 200°C ist nicht gegében.

Bei der Einlagerung frisch éefﬁllter DGF liegt die Wandtempera-
tur um rund den Faktor zwei niedriger und bereits nach 4 - 5
Halbwertszeiten nimmt die Wandtemperatur fast Umgebungstempera-
tur an /4/. Dann aber liegt das gebildete Rb in fester Form

vor (Erstarrungspunkt von Rb 38,9OC).

Unter dem Aspekt einer Werkstoffersparnis, d. h. einer Wand-
stdrkenreduzierung, wdren die Molybddn-legierten Stdhle vorzu-
ziehen. Diese weisen bei Berechnungstemperatur (200°C) wesent-
lich hdhere Streckgrenzen auf. Die notwendige Wandstdrke bei
Verwendung der St&hle 1.4429 bzw. 1.4439 kdnnte damit von 23 mm

(1.4306) auf 15 mm reduziert werden.

3.3 Krypton-Adsorption zur Herabsetzung des Gas-

druckes in zu lagernden Druckgasflaschen

Geht man von der bishef betrachteten reinen Druckgaslagerung
aus, so stellt sich bei der vorgesehenen Edelgasfﬁllmenge von
88,6 mol ein Druck von ca. 61 bar in den DGF ein (Einlagerungs-
zeitpunkt). Selbst nach 4 - 5 Halbwertszeiten liegt der Druck
noch bei etwa 42 bar, obwohl die Wdrmeproduktion und damit die

Gas—- und Wandtemperaturen bereits stark erniedrigt sind /4/.

¥Bezeichnung und Definition nach DIN 50905, Bl. 2
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Die Reduzierung der Druckbelastung der DGF-Wandung durch eine
alternative Befiilltechnik bei sonst gleichen Konzeptdaten er-
scheint daher wiinschenswert. Im folgenden wird nun der Aspekt
einer Druckabsenkung durch zusdtzliches Einfiillen eines Ad-

sorptionsmittels (Adsorbens) in die DGF n&her betrachtet.

Da experimentelle Daten zur Kryptonadsorption fir infrage
kommende Adsorbentien in dem hier zu erwartenden Temperatur-
und Druckbereich nicht vorlagen, wurden am Lehrstuhl flir Physi-
kalische Chemie II der Rurhuniversitdt Bochum im Auftrag des
ICT Hochtemperatur-~ und Hochdruck-Adsorptionsexperimente mit

inaktivem Krypton und verschiedenen Adsorbentien durchgefiihrt.

Grund fiir die Auftragsvergabe war das Vorhandensein einer Hoch-
druckapparatur, an der entsprechende Adsorptionsexperimente mit
Argon bzw. Methan an grafitiertem RuB (Graphon) bei Driicken bis
150 bar und Temperaturen bis 50°C bereits durchgefiihrt wurden.
Erste Abschdtzungen anhand der Argon/Graphon-Daten /9/, /10/
lieBen erwarten, daB der Druck in einer DGF durch Adsorption

merklich absinken miifte.

Wdhrend die Experimente mit den Systemen Krypton/Graphon und
Krypton/Aktivkohle gute Ergebnisse lieferten, zeigte sich bei
den Versuchen mit dem System Krypton/Molekularsieb, daB die Re-
produzierbarkeit der MeBwerte nicht zufriedenstellend war. Eine
wahrscheinliche Ursache fiir die Streuung der MeBwerte ist, daB
die Molekularsieb-Proben nach der Vorbehandlung (Ausheizen bei
ca. 400°C und 200 mbar) ca. 15 min der Raumluft ausgesetzt
waren, bevor sie in die MeBapparatur (Mikrowaage Typ 4436, Fa.
Sartorius) eingeschleust wurden. Hierbei nahmen die stark
hygroskopischen Proben eine von den Raumbedingungen abhdngige,
nicht genau quantifizierbare Wassermenge auf. Ein nochmaliges
Ausheizen in der MeBapparatur war nicht m&glich. Des weiteren
scheint die Vorbehandlung der Proben im Hinblick auf eine

optimale Beladung der Proben ein entscheidender Parameter 2zu
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sein., Hierzu wdren systematische Untersuchungen erforderlich ge-

worden.

—————— i ——— . S - . . S S At TR R S SR G G T G A . S S T = e T — T — T —— A — —— — o — ——

Bei hinreichend hohen Driicken durchlaufen die Adsorptionsiso-
thermen ein Maximum. Dieses wird mit zunehmender Temperatur
zu hoheren Driicken hin verschoben und ist dann weniger ausge-
prdgt. Das Auftreten solcher Maxima ist aus der Literatur
/1/, /12/, /13/ bekénnt und wird anschaulich wie folgt ge-
deutet: |

Die auf der Oberfliche eines Adsorbens adsorbierte Gasmenge
wird allgemein als UberschuBmenge gegeniiber einer bei gleichen
Bedingungén (p, T) korrespondierenden Gasphase'definierf. Durch
steigern des Gasdruckes 1l&4Bt sich die Dichte in der Adsorptions-
grenzschicht erhéheﬁ, infolge des Platzbedarfs der Gasatome
aber nicht beliebig weit. Nach Erreichen eines MaximalWertes
bewirkt eine weitere Steigerung des Druckes eine Zunahme der
Dichte der korrespondierenden Gasphase und somit ein Absinken
der UberschuBmenge. Flir den theoretischen Fall einer dichtesten
Kugelpackung (p + «) sind adsorbierte Phase und Gasphase nicht
mehr zu unterscheiden, und die UberschuBmenge wird per Defini-
tion Null.

Es ist liblich, den tberschuB als Uberschquoluﬁen}im Normal-
zustand (NTP) bzw. als MasseniiberschuB pro Masseneinheit des
Adsorbens anzugeben /11/, /12/. Hier wird in Anlehnung an /9/,
/10/, /13/, /14/ die UberschuBmenge dariiber hinaus auf die Ober-
flicheneinheit des Adsorbens bezogen und mit "spezifischer Grenz-

fl&dcheniiberschul" bezeichnet.

3.3.3.1 Krypton/Graphon

Bei Graphon handelt es sich um einen grafitierten RuB der Fa.
Cabot Corp. Mass (USA). Die spezifische Oberfl&che AS wird mit
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85 mz-g—1 und die Dichte p, mit 1,9087 g-cm_3 angegeben. Die
Oberfl&chenbeschaffenheit wird als homogen und glatt beschrie-
ben /10/, /13/.

Die Adsorption von Krypton an Graphon wurde im Druckbereich wvon
2 - 150 bar fiir verschiedene Temperaturen gemessen. In Abb. 22
sind die spezifischen Grenzfl&dcheniiberschu-Isothermen N° als
Funktion des Druckes aufgetragen.

12 T,
A/ \A
pd AN
u/ \4;
| = \
AT AN
v \“ \:
je® —s oI\
— = X
/( y Q— T
- /‘/‘/
/f | __a—=
A e ] ]
] LT _
| P! [ | ——
===
| o«
- a -20 °C
] 0 °C
e 25°C
A 50 °C
s 75°%
e 100 °C
60 80 100 120 140 bar 160

Druck p —= *

Abb. 22 Spezifische GrenzfllcheniliberschuB-Isothermen N’ als

Funktion des Druckes fiir das System Krypton/Graphon

Die Beschreibung der Isothermen mit der Gleichung

2
N° = B:p - K'p (1)
1 - qg'p

ergibt unter Verwendung der in Tabelle 11 angegebenen Parameter
eine gute Ubereinstimmung zwischen gemessenen und berechneten
Werten, wobei die Abweichungen mit zunehmender Temperatur klei-
ner werden und flir Temperaturen © > 25°C im Rahmen der MeBgenauig-
keit liegen.



Tabelle 11:
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Parameter zur Berechnung der spezifischen Grenz-

fldcheniiberschuB-Isothermen fiir das System
Krypton/Graphon /17/

o B K q
o 7 3 7 =7
C umol/ (m“ -bar) umol/ (m” -bar bar
-4 -3
100 0,11592 1,6072 10 9,8589 10
75 0,15907 2,3066 104 12,865 1073
50 0,22579 3,5823 10”2 17,072 1073.
25 0, 33062 5,8314 10”4 23,060 1073
0 0,44764 11,628 102 23,482 1073
- 20 0,51645 22,296 10”4 15,809 1073
Fiir den hier interessierenden Druckbereich sind in Abb. 23 die

entsprechenden spezifischen Grenzfl&dcheniiberschul-Isobaren als

Abb. :

23

12

><r x 60 bar
u mol i © 50 bar
m o A L0 bar
'\ o 30 bar

10 |
\i\ 0 20 bar
X 410 bar
5 ® S bar
°© 2 bar

k:

Spezifischer Grenzflacheniiberschul N%—=

Temperatur 8 —

Spezifische GrenzflidcheniiberschuB-Isobaren als Funktion
der Temperatur fiir das System Krypton/Graphon




Funktion der Temperatur aufgetragen. Diese Darstellung ist fir
eine Abschdtzung der Beladungskapazitdt bzw. der Druckabsenkung
insofern glinstiger, als nicht die Temperatur, sondern der Druck

in einer DGF homogen ist.

3.3.3.2 Krypton/Molekularsieb

Es wurde das Molekularsieb Typ 5A der Fa. Merck, Darmstadt, ver-
wendet, das handelsiiblich in Perlform (§ * 2 mm) angeboten

wird. Die Schiittdichte p_ wird vom Hersteller mit 700 - 750 g-17'
angegeben. Fiir die Versuchsdurchfiihrung wurden die Perlen
allerdings aufgemahlen und nach dem Sieben die Kornfraktion

0,1 mm < dS < 0,125 mm weiterverwendet.

Der mittlere Porendurchmesser des Molekularsiebs liegt bei 1 nm
o

(10 A) . Die spezifische Oberfldche As wurde im Institut fiir

Reaktorwerkstoffe der KFA-Jlilich nach der BET-Einpunkt-Methode

zu (344 + 34) m°+g”' (N,) bestimmt.

Im Druckbereich von 2 - 150 bar wurde der spezifische Grenz-
fldcheniiberschus (25°C) gemessen. Auf eine grafische Darstellung
der Adsorptionsisothermen wird hier verzichtet. Sie ist in

Abb. 26 (Kap. 3.3.4) im Zusammenhang mit einem Vergleich des
spezifischen Adsorptionsvermdgens aller ‘untersuchten Adsorbentien

eingetragen.

Adsorptionsisothermen bei hSheren Temperaturen wurden nicht ge-
messen, weil sich die Prdparation der hygroskopischen Proben

als problematisch erwies und zu Mefiungenauigkeiten fiihrte. Ent-
sprechende Adsorptionsisobaren wie beim System Krypton/Graphon

konnten daher nicht ermittelt werden.

3.3.3.3 Krypton/Aktivkohle

Es wurden die in Tab. 12 ndher spezifizierten Aktivkohlesorten

der Fa. Norit-Adsorptions-GmbH untersucht.
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Tabelle 12: Spezifikationen der verwendeten Aktivkohlesorten
Eigenschaft Norit R 2030 Sorbonorit B4
BET-Ober f14che As/mz-g—1 700 1.100
Schiittdichte ps/g°cm_3 0,520 0,415
Eigendichte p,c/g-cm“3 1,825 2,393
Porenvolumen Vp/cm3-g'—1 0,67 0,93

Mikroporen ( < 1 nm) 0,26 (39 %) 0,42 (45 %)
Mesoporen (1 - 100 nm) 0,06 (9 %) 0,09 (10 %)
Makroporen ( > 100 nm) 0,35 (52 %) 0,42 (45 %)
Kornvolumen VK/cm3-g_1 1,22 1,35
Korndichte pK/g-cm_3 0,82 0,74
Korndurch-
messer d/mm 3 4
Anmerkung: Eigendichte p, aus eigenen Messungen (Helium-Ver-
drdngung) /15/. Ubrige Angaben vom Hersteller, wobei beide
Qualitdten in extrudierter Form mit einer Stdbchenl&nge von
4 - 12 mm lieferbar sind.

Dariiberhinaus erscheint eine weitere Aktivkohlesorte dieses Her-
stellers geeignet zu sein. Neben einer noch gr&8eren spezifischen
Oberflédche (1250 m2

durchmessern (@ 1 mm) und Liangen (2 m - 9 mm) geliefert. Durch

g—1) wird diese Sorte mit kleineren Stibchen-

Mischen mit einer der beiden gr&Beren Fraktionen lieBe sich die
Schiittdichte Py und damit sowohl Aufnahmekapazitdt als auch die

Warmeleitfdhigkeit Ae der Schiittung weiter erhéhen.

Die Beschreibung der Adsorptionsisothermen der beiden unter-
suchten Kohlesorten mit der zugeschnittenen Gr&Bengleichung
o ay°p + a1-p2 + az-p3
N = + C. (2)

1+ a;-p
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ergibt unter Verwendung der in Tab. 13 angegebenen Parameter

eine gute Ubereinstimmung zwischen gemessenen und berechneten

Werten, wobei auch hier wieder die Abweichungen mit zunehmender

Temperatur kleiner werden.

Tabelle 13:

Parameter zur Berechnung der spezifischen Grenz-

fldcheniiberschuB-Isothermen

NORIT R 2030 c, = 1,71-10"
0/°c a a a /10_3 a D
0] 1 2 3 “max
0] 202,871 1,04396 -12,9891 0,43538 80
25 118,147 0,70853 - 7,1963 0,28563 90
50 69,423 0,27564 - 2,3894 0,17768 100
75 42,955 0,11359 - 00,8978 0,11655 140
SORBONORIT B4 C, = 1,085.10"8
0/°C a a a /10_3 a P
0 1 2 3 max
25 103,295 0,61821 - 5,2328 0,18639 100
50 64,496 0,40815 - 3,0950 0,13160 100
75 38,082 0,08558 - 0,6591 0,07348 150
pmax: Grenze des Gliltigkeitsbereichs (MeBbereich)

In Abb. 24 a, b sind filir beide untersuchten Aktivkohlen die

Grenzfl&dcheniiberschuB-Isothermen als Funktion des Druckes darge-

stellt. Fiir den hier interessierenden Druckbereich <

60 bar wur-

den daraus die entsprechenden Grenzflédcheniiberschu3-Isobaren als

Funktion der Temperatur ermittelt (Abb.

25 a,

b).
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Funktion der Temperatur



Die Darstellung des Adsorptionsiiberschusses als Grenzfldchen-
{iberschuB pro Oberfldcheneinheit hat den Vorteil, daB man bei
bekannter spezifischer Oberfldche von Adsorbentien den bei
diesen zu erwartenden AdsorptionsiiberschuB pro Masseneinheit

durch Vergleich mit einem bekannten Referenzsystem abschdtzen
kann,

Aus Abb. 26 wird ersichtlich, daB das spezifische Adsorptions-—

vermdgen des Referenzsystems (Graphon mit homogener Oberflidche),

hier am Beispiel der 2SOC—Adsorptionsisothermen gezeigt, bis

zu Driicken von ca. 40 bar bzw. 60 bar schlechter ist als das

der {ibrigen Adsorbentien (MS, Aktivkohle mit heterogener Ober-
fl&che).

12W
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Abb. 26: Vergleich der Grenzfldcheniliberschuf-Isothermen (ZSOC)

der vier untersuchten Adsorbentien

Bezogen auf die Masseneinheit des jeweiligen Adsorbens bedeutet
das, daB die hochpordsen Adsorbentien deutlich besser adsor-
bieren, als es der Erhdhung der angebotenen Oberfldche ent-

spricht. Flir einen Druck von 20 bar z. B. zeigt Tab. 14 die ex-

perimentellen Daten (Ng, ng, mg) und als Vergleich die mit obiger
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Annahme anhand der Graphon-Daten berechneten Werte (ng, mg) fir

die Ubrigen Adsorbentien. Die Berechnung erfolgte durch:

T _ O .
ny = NepatBg (3)
und
ag g AS
m’ = m°% _ —S (4)
b GRA Al cpa

wobei fiir As jeweils die spezifische Oberfldche des betrachteten

Adsorbens einzusetzen ist.

Tabelle 14: Vergleich der experimentell ermittelten massenspe-

zifischen Adsorptionsiiberschiisse mit den anhand der
Graphon-Daten berechneten Werten fiir die Adsor-
bentien MS5A, R 2030 und Sorbonorit B4

g [e) g ag [o}
Ne Ne Dy, ) Me mb
-2 -1 -1 -1 -1
umol-.m umol.g umol-g mg-g mg-g
Graphon 4,4 374 31,4
MS 5A 6,8 2353 1514 197 ,1 127,1
R 2030 6,6 4627 3080 386,8 285,5
Sorbono-
rit B4 5,3 5775 4840 483,6 406,3

Vergleicht man die experimentell ermittelten mit den abgeschdtzten
Werten, so wird deutlich, daB solche Abschdtzungen konservativ
sind. Weiter wird aus den experimentellen Daten ersichtlich, daB
die Aktivkohle Sorbonorit B4 massenspezifisch am meisten Krypton

adsorbiert, also das effektivste Adsorptionsmittel ist.

Betrachtet man jedoch den pro Volumeneinheit zu erzielenden Ad-

sorptionsiiberschu (Tab. 15), so verschwindet dieser Unterschied
in der Effektivitdt praktisch; bei den gegebenen Parametern

(p = 20 bar, 0 = 25°C) ist die Aktivkohle R 2030 sogar das etwas
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effektivere Adsorbens.

Tabelle 15: Vergleich der massenspezifischen mit der volumen-
spezifischen Effektivitidt der Adsorbentien fiir
p = 20 bar und 0 = 25°C
nG nO’ mO g
e \Y M
-1 -1 -1 -1
uymol-g mol-1 mg+g mg-1l
Graphon 374 31,4
MS 5A 2353 1,65 197,1 138
R 2030 4627 2,41 386,8 201
Sorbono-
rit B4 5775 2,4 483,6 200,7

Dies ist eine Folge der unterschiedlichen Schiittdichte Pgr durch
die jeweils die pro Volumeneinheit einfiillbare Masse bestimmt
der die Effektivitdt wieder zu-

wird. Ein anderer Parameter,

gunsten der Aktivkohle Sorbonorit B4 verschiebt, ist die Eigen-
dichte Py der Adsorbentien. Dies zeigt der Formalismus zur Be-
rechnung eines Druckabsenkungsfaktors bei zusdtzlicher Beladung

einer Flasche mit einem Adsorbens.

—— ————— —— — — i ——

Wird eine DGF zusé&dtzlich mit einem Adsorbens gefiillt, so gelten

folgende Volumenbilanzen:

\" = V, +V

DGF K ZK (5)

und dem Zwischenkornvolumen V,__ .

mit dem Kornvolumen VK 7K
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Das Kornvolumen kann weiter beschrieben werden durch:
\Y = V_, + V (6)

mit dem dem Gas zugdnglichen Porenvolumen VP (offene Porositit)

und dem dem Gas nicht zugdnglichen Totvolumen V_ (Festk&rper-

F
volumen mit innerer Porositdt). Die in das vorgegebene Flaschen-

volumen V einfiillbare Masse an Adsorbens (mA) wird durch die

DGF
Schiittdichte Py bestimmt, und es gilt:

My = Pg " Vper (7)

Mit der damit gegebenen Masse My gilt fiir die Eigendichte Py

des Adsorbens:
- _A (8)

Widhrend nun das Totvolumen V_ das dem Gas zur Verfiigung stehende

F
Volumen reduziert, wird das Gas im Porenvolumen VP infolge des
Adsorptionspotentials gegeniliber dem Zwischenkornvolumen V an-

ZK
gereichert. Die Uberschufmasse im Porenvolumen ergibt sich zu:

MY = Meep T Prr T Vp (9)

mit der Gesamtmasse Krypton (MKr P) im Porenvolumen und der Gas-
14

dichte Pxy im Zwischenkornvolumen VZK'

MaBgebend fir die Effektivitdt eines Adsorbens ist nun das Ver-
hdltnis der pro Masseneinheit des Adsorbens gebundenen {iber-

schufimasse Gas (Mo/m = O) zu seinem Totvolumen V_/m Dieses
A M F

A-
Verhdltnis hat die Dimension einer Dichte:

g \Y o] '
M F - M * (10)

— /=1 = 5 = o

Ma/ Ta Vg
Formal 1&Bt sich das reale System daher durch ein Ersatzsystem
beschreiben, in dem das Kryptongas im Poren- und Zwischenkorn-
volumen die Gasdichte PRy und im Totvolumen die Gasdichte pEr
hat. Der Adsorptionsiberschuf gegeniiber einem System mit reiner



Gasfiillung der Dichte PRy betrdgt dann

AMp . = (p§r - pKr) © Vo (11)

bzw. der AdsorptionsiiberschuB pro Masseneinheit:

pmy, = —== = — - =L =@ - —= (12)

Die UberschuBmasse Amv bzw. UberschuBmenge Anv im Einheits-

volumen gegeniiber der Masse 0 bzw. Menge Nyo im Einheits-

volumen ohne Adsorbens (reine Gasfiillung) betrdgt dann:

Amy, = Amy oo (13)

= 0. v (my - %EE) (13a)

bzw. Anv = AmM Tpg C % (14)
= pg " AnM (14a)

= o, - (00 - pz§§) (14b)

Die Gleichungen machen deutlich, daB fiir die Wirksamkeit eines
Adsorptionsmittels neben der Schiittdichte Pg auch die Eigen-

dichte Pe des Materials von Bedeutung ist.

Anhand der experimentellen Daten lassen sich nun fiir ver-
schiedene Driicke und Temperaturen die UberschuBmengen bzw. Uber-
schuBmassen gegeniiber einer reinen Gasfiillung berechnen. De-

finiert man hierbei einen sogenannten Speicherfaktor

n 4+ An
£, = ——Y = £ _(1,p) (15)

so gibt dieser an, um welchen Betrag sich die im Einheits-
volumen speicherbare Gasmenge durch Zugabe eines Adsorbens

gegeniilber der Gasmenge ohne Adsorbens erh&ht.
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Tab. 16 zeigt im Vergleich die bei T = 348 K (75°C) speicher-
baren Molmengen im Einheitsvolumen ohne und mit Adsorbensfiillung
sowie die sich ergebenden Speicherfaktoren fS = fS (p; 0 = 75°¢)
flir die beiden untersuchten Aktivkohlesorten.

Tabelle 16: Speicherbare Molmengen mit und ohne Adsorbens und
Speicherfaktor £ = f_ (p; 0 = 75°¢)

P “vo Ay Speicherfaktor
bar mol/1 mol/1 fs
ohne Adsor- R 2030 B4 R 2030 B4
bens

20 0,71 1,46 1,45 3,10 3,04
40 1,45 1,63 1,79 2,13 2,23
50 1,85 1,61 1,85 1,87 2,00
60 2,24 1,56 1,87 1,70 1,83
70 2,64 1,49 1,85 1,56 1,70

Danach 1dB8t sich z. B. bei einem Druck von 20 bar die etwa 3-fache
Molmenge an Krypton durch Zugabe einer der beiden Aktivkohle-
sorten speichern. Das entspricht aber in etwa der Molmenge, die
sich normalerweise bei gleicher Temperatur ohne Adsorbens bei
einem Druck von ca. 60 bar speichern lieBe. Bei einer Filillmenge
von ca. 2,24 mol/l wiirde also der Druck von ca. 60 bar auf ca.

20 bar abgesenkt, und der zugehdrige Druckabsenkungsfaktor be-
triige dann fD * 3. Analoge Ergebnisse lassen sich anhand der vor-
liegenden Adsorptionsdaten auch flir andere Temperaturen ermitteln.
Speziell fiir Temperaturen > 75°C miissen die aus den Isothermen-
daten gewonnenen Adsorptionsisobaren auf die zu erwartenden
Temperéturen extrapoliert werden. Da Sorbonorit B4 das etwas
effektivere Adsorbens ist, werden flir die weitere Abschdtzung

die auf hbhere Temperaturen extrapolierten Isobarendaten (Abb. 27)

von Sorbonorit B4 herangezogen.



v 40 bar

mol
T \ o 38 bar
\ + 36 bar

¥ x 34 bar

:\g 30 bar

/

A
AN
X
1 S
NS

molare Uberschulidichte n,0 —=

0 25 50 75 100 125 150 175 °C 200
Temperatur 6 —=

Abb. 27: UberschuB-Isobaren fiir das Adsorbens Sorbonorit B4

in Abhdngigkeit von der Temperatur ©

3.3.5.1 Temperatur in der Adsorbensschiittung

Filr das vorliegende Konzept ist bei den untersten DGF eine
mittlere Wandtemperatur von 6p 1 * 105 ©C und bei den obersten
DGF eine mittlere Wandtemperatur @F,4 z 125°C zu erwarten. Da;
sind Maximalwerte, weil die in die Wdrmeabfuhrberechnung aus

dem Lager eingehende Umgebungslufttemperatur von 38°C als konser-

vativ anzusehen ist.

Zum Zeitpunkt der Einlagerung muB ein Wdrmestrom von Q (t=0) =
Qo = 314 W abgefiihrt werden. Ohne Berilicksichtigung einer un-
gleichmédBigen Wirmequellenverteilung {iber den Radius infolge der
temperaturabhdngigen Adsorption ergibt sich eine spezifische
Wirmeleistung ¢ (t=0) = oy = 6,28 W/1. Mit dieser vereinfachenden
Annahme 148t sich dann die Differentialgleichung des Temperatur-

feldes
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dEQ + lde _ _ fQ (16)
2 r dr A
dr e
y : . - - . 4o =
l6sen. Mit den Randbedingungen O(r—RDGF) = OF,4' ar 0
r=
lautet die Gleichung des Temperaturfeldes
2
¢ *R 2
o(r) = 2-BEF (1 - L ) 4o (17)
4.1 R2 F,4
e DGF
wobei RDGF der Innenradius der DGF,OF’4die aufgepragte Wand-

temperatur und Ae die effektive Wirmeleitfdhigkeit der gasge-
fillten Adsorbensschiittung ist. Weiter 1l&8t sich dann die Zen-

traltemperatur durch

2
6 -R?
0 = 0(r=0) = 0 + DGE (18)
e

O DT
max F,4 4+

berechnen, wenn die effektive Warmeleitfdhigkeit bekannt ist.

Widrmeleitfdhigkeiten von Aktivkohleschiittungen unterschiedlicher
Zusammensetzung und Schittdichte (ps) wurden in /16/ untersucht.
Dort wird darauf hingewiesen, daf mit stranggepreBter zylindrischer
Aktivkohle besonders dichte und gut wérmeleitende Schiittungen
hergestellt werden k&nnen. Dies wurde auch durch die MeBergeb-
nisse bestdtigt. Die Schiittungen mit stranggepreB8ter Aktivkohle
(RBL 4) in Verbindung mit zusdtzlich eingeriittelten Graphit-
kérnern (S 1425) wiesen dabei die h&chsten Wdrmeleitfdhigkeiten

auf (A, = 20-1074 g1
Graphit zur Erhdhung der Schiittdichte g und zur Verbesserung

W em ). Zwar fiihrt das Einriitteln von

der Wiarmeleitfdhigkeit Ae’ aber das Kryptonaufnahmevermdgen
einer sclchen Schiittung wird im Vergleich zu einer reinen Aktiv-
kohleschiittung gleicher Schiittdichte Py schlechter. Die Moglich-
keit, durch Einritteln kleiner Aktivkohlefraktionen die Schiitt-
dichte Py ZU erhShen und damit die Wdrmeleitfdhigkeit Ae Zu ver-

bessern, wurde nur ansatzweise weiterverfolgt.

Bei vergleichbaren Eigenschaften der Aktivkohlesorten RBL 4 und
Sorbonorit B4 /17/, scheint die Widrmeleitfdhigkeit von
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4 1.,-1

K ' auch durch Zugabe kleinerer Aktivkohle-

A % 4010 ° W cm
e

fraktionen erreichbar zu sein.

Legt man diesen Wert zugrunde, so ergibt sich eine Zentraltem-

peratur @max von ca. 188°C bzw. eine Temperaturdifferenz

AQ=0 -0
max F,4
Krypton infolge fallender Temperatur zur Wand hin wird die spe-

von ca. 63°C. Durch die stirkere Adsorption des

zifische Warmeleistung zur Wand hin ansteigen. Dadurch wird das
Temperaturprofil sicher keine quadratische Abh&dngigkeit wvom
Radius zeigen. Vielmehr wird es in Wandndhe steiler und in
Achsenndhe flacher verlaufen /16/, /18/.

3.3.5.2 Druckabsenkungsfaktor

Mit dem eingangs entwickelten Formalismus 1&8t sich bei konstanter
Temperatur in einer gasgeflillten Adsorbensschiittung mit Hilfe der
Adsorptionsisobaren leicht ein Druckabsenkungsfaktor fD angeben.
Wegen der nicht konstanten Temperatur in einer mit radioaktivem
Gas geflillten DGF wird hier die Abschdtzung eines Druckabsenkungs-

faktors fD grafisch-analytisch durchgefiihrt.

In Abb. 28 sind unter Annahme der quadratischen Temperaturab-
hingigkeit vom Radius r die pro Volumeneinheit speicherbaren

Mengen n (molare Dichte) fiir verschiedene Drlicke aufgetragen.

v,r
Hierbei gilt

' = n% + B
nV,r(r) p=const Oy * R-T (19)

Die bei einem bestimmten Druck p in einer DGF speicherbare Gas-
menge 1388t sich dann durch
.FDGF

n =

DGF ny r(r)~dV (20)

'
o

berechnen, wobei der Wert des Integrals mit 88,6 mol vorgegeben

und damit die entsprechende Isobare zu ermitteln ist. Berlick-

sichtigt man, daB dem Gas durch das Totvolumen VF nur ein re-

duziertes Volumen
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Abb. 28: Molare Dichte als Funktion von r fir verschiedene

Driicke bei Annahme eines quadratischen Temperatur-

profils

VP,ZK = VP + VZK = VDGF - VF 41,31 (21)

zur Verfiligung steht, ergibt sich hierbei gegeniiber der reinen
Gasfillung bei 50 1 (nVO = 1,76 mol/l) eine hdhere mittlere
molare Dichte nso = 2,14 mol/l, die fiir den weiteren Vergleich

herangezogen werden muB. Fiir eine DGF gilt dann

?DGF
3% _ 0O nV,r(r).dV
ngo = (22)
v
P,ZK
Bei Kenntnis der Isobarenfunktion nV,r(r)p=const kann das Inte-

gral bestimmt werden. Die in Abb. 28 dargestellten Isobaren

lassen sich mit ausreichender Genauigkeit durch

- n
Ny, w vV,% 2 (23)

ny (r) = 2 r +ny o4
DGF
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analytisch beschreiben und man erhdlt

VP 7K RDGF
n = —1— n (r)-av (24)
DGF =~ Vpy.p o Vir

Die Integration liefert

Nyowt P,z
)

Poer = Vp,zK (25)
mit nV,W als molarer Dichte an der Wand (r = RDGF) und nV,Z als
molarer Dichte im Zentrum (r = 0O), und weiter
"pgr _ & _ Mvow T T,z )
v ~ yo 2 (26)
P,ZK

Gleichung (26) ist bei ca. 36 bar erfiillt, denn aus Abb. 28

entnimmt man fir Ny w * 2,44 mol/1 und fiir ny o = 1,82 mol/1.
14 14

Eingesetzt in die Gleichung ergibt sich filir n¥

VO der Wert von
2,14 mol/1.

Die vorgegebene Gasmenge von 88,6 mol pro DGF 1dBt sich durch zu-
sdtzliche Befilillung mit einem Adsorbens (hier Sorbonorit B4) bei

ca. 36 bar gegeniiber ca. 61 bar bei reiner Gasfiillung einlagern.

Der Druckabsenkungsfaktor fiir die oberste DGF ergibt sich dann

bei der Einlagerung zu

£~ 61 bar

p 36 bar '’

Trotz der getroffenen vereinfachenden Annahmen gibt der abge-
schdtzte Wert die richtige Gr&Benordnung an. Deshalb wurde auf
eine erneute Abschédtzung unter Beriicksichtigung der ungleich-
mdpRigen Wdrmequellenverteilung verzichtet. Die L&sung der
Differentialgleichung des Temperaturfeldes mit einem quadra-
tischen Ansatz der Quellverteilung als Stdrglied, filihrt zwar
sicher zu einer besseren Anpassung an die tatsdchlich vorlie-
genden Verhdltnisse, verdndert aber den Wert nur unwesentlich.

Nimmt man eine Uber den Radius konstante Temperatur von 125°¢
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bzw. 190°C an, so liegt der Druckabsenkungsfaktor zwischen

1,4 < fD $ 2. Zusdtzlich sind natiirlich die Unsicherheiten beziig-
lich der extrapolierten Isobarendaten vorhanden.

Wie schon angedeutet, 188t sich eine weitere Steigerung des
Druckabsenkungsfaktor fD durch Erhthung der Schiittdichte Pg
erreichen. Das bedeutet zwar gleichzeitig eine Erh&hung des

Totvolumens V aber dabei wird das effektivere Porenvolumen

FI
VP und damit die angebotene Oberfldche auf Kosten des Zwischen-

kornvolumens VZK erhoht.

Auf Anfrage stellte die Firma Norit auch Aktivkohlesorten mit
kérniger Struktur zur Verfligung, deren Adsorptionseigenschaften
mit der jeweils gegeniilbergestellten Sorte in extrudierter Form
vergleichbar sind. Neben den Schiittdichten der reinen Fraktionen
wurden die Schiittdichten der Kombinationen bestimmt. Die Schiitt-
dichten der extrudierten Sorten lagen dabei etwas h&her als vom

Hersteller angegeben (Tab. 17).

Tabelle 17: Schiittdichten von Aktivkohleschiittungen

Lieferform Pg Lieferform Py /. o

Stdbchen —=3 Kérner — =3 Kombina- ———§:§
g cm g cm tion g cm

Norit R1 Extra 0,43 AZO 0,29 R1/AZ0 0,5

@ 1 mm @ 50um=-250um

Norit R 2030 0,53 Elorit 0,32 R 2030/ 0,64

¢ 3 mm @ O, Tmm-0,5mm Elorit

Sorbonorit B4 0,44 PK 0,26 B4 /PK 0,55

@ 4 mm @ 0, 25mm- Tmm

Die Bestimmung der Schiittdichten erfolgte nach einer Priifvor-
schrift des Arbeitskreises Kohlenstoff (AKK) der Deutschen Kera-
mischen Gesellschaft /19/.

Die Ergebnisse lassen erkennen, daB8 durch Optimierung der Ad-
sorbenszugabe das Angebot an aktiver Oberfl&dche noch erhdht wer-
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den kann. Uberschldgige Abschdtzungen filhren zu erreichbaren

Druckabsenkungsfaktoren von fD > 2.

3:3:6_____ Vor-_und Nachteile der_ adsorptiven DGF-Lagerung

Die Vorteile liegen auf der Hand. Die Druckbelastung wird vbn
der Befilillung an deutlich verringert. Mit zunehmender Lager-
zeit verbessert sich der adsorptive Effekt aufgrund abnehmender
Temperaturen weiter. Wdhrend der Druck bei der reinen Gasla-
gerung nach 4 - 5 Halbwertszeiten (Zerfallswidrmeleistung ca.

20 W - 10 W) nur um den Faktor 1,5 auf ca. 42 bar abfdllt, wird
der Druck bei adsorptiver Befiillung nach {iberschl&giger Ab-

schétzung unter 10 bar abgefallen sein.

Weiter werden damit mdgliche Leckagen reduziert, denn der aus-
stromende Leckagestrom ist direkt proportional zum anstehenden
Druck. Dariiber hinaus stellt die Adsorbensschiittung einen
Strémungswiderstand fiir das Gas auf dem Weg zur Leckd&ffnung

dar.

Obwohl schon bei- der reinen Druckgaslagerung ein die Sicherheit
mindernder Korrosionsangriff durch Rb kaum zu befilirchten ist,

. wird in diesem Zusammenhang ein zusdtzlicher Vorteil deutlich.

Aufgrund der Kr-Anreicherung im Porenvolumen wird dort auch der
groBte Teil dés Rb gebildet und bleibt, wie Untersuchungen
zeigen /16/, bis zu Temperaturen von etwa 400°%c dort fixiert.
Die Rb-Kontamination der DGF-Wandung wird damit bei einem Ober-
flidchenverhdltnis von Adsorbens/DGF > 1O7 auf ein Minimum re-

duziert.

Als Nachteil der adsorbensgefiillten DGF-Lagerung mufB3 lediglich
die Brennbarkeit der Aktivkohle angesehen werden. Bei Stdr-
fdllen, die zur Zerstdrung der DGF filihren, k&nnte die Aktiv-
kohle liber Rb-Luftsauerstoff-Reaktionen entziindet werden und
groBere Storfallauswirkungen einleiten. Dieser Aspekt wird im

Rahmen der Stdrfallanalysen nd&her betrachtet.
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4. SICHERHEITSUNTERSUCHUNGEN - STORFALLANALYSE

4.1 Methodik

Das Konzept zur langfristigen Lagerung von Kr-85 wurde im
zweiten Kapitel beschrieben, so daB eine Stdrfallanalyse und
damit eine sicherheitstechnische Beurteilung durchgefiihrt wer-

den kann. Die Stdrfallanalyse hat zwei Aussagen zum Ziel:

- Die mbglichst vollstd&ndige Identifizierung der
denkbaren Stdrfallabldufe, wodurch eine Auswahl

der wesentlichen Storfdlle ermdglicht wird.

- Die Erarbeitung von Ablauf- bzw. Folgenanalysen

fiir die wesentlichen Stérfélle.

Die Bearbeitung erfolgt im Rahmen dieser Arbeit in der nach-

stehenden Schrittfolge:

- Ermittlung der Aktivitdtsinventare sowie
Charakterisierung der Barrieren und ihrer Zu-

stdnde.

- Identifizierung von Stdrfdllen mit Hilfe der

Freisetzungsbaummethode.

-~ Ermittlung von Eintrittshdufigkeiten wesent-
licher St8rfdlle mit Hilfe der Fehlerbaumana-

lyse.

- Untersuchung der Schadensauswirkung.

Auf der Basis der flir die Analyse des Lagers wesentlichen Aus-
legungsdaten werden die vorhandenen Aktivit&dtsinventare zusammen-
gestellt und deren EinschluB beschrieben. Die vorgesehene
Sicherheitseinschliisse werden jeweils‘in einem Barrierendiagramm
schematisch dargestellt. Diese Darstellung ermdglicht die Er-
fassung aller Freisetzungspfade, auf denen Aktivitdt in die Um-

gebung gelangen kann.

Davon ausgehend werden dann Freisetzungsbdume konstruiert, die
mit dem unerwiinschten Ereignis "Freisetzung von Kr-85 in die
Atmosphdre" beginnen und systematisch die Ereigniskombinationen
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ermitteln, die das unerwiinschte Ereignis ausl®sen. Dazu werden
die realen Komponenten des Systems in einer logischen Struktur
miteinander verkniipft. Die Freisetzungsbdume werden im allge-
meinen mit dem Zustandekommen des Versagens der primdren
Barrieren abgeschlossen, ohne daB iiber die Ursachen des Ver-
sagens dieser Barrieren schon Einzelheiten ausgefiihrt werden.
Hierdurch wird es méglich, die Freisetzungsmengen der jeweiligen

Freisetzungspfade anzugeben.

Die Freisetzungsbdume werden dann durch sog. Haufigkeitsbdume
(Fehlerbdume) erweitert, um dem Ereignis "Versagen einer
Barriere" eine Ausfallhdufigkeit zuzuordnen. Das Ereignis
("Versagen einer Barriere") wird hierbei soweit analysiert, bis
man auf Basisereignisse st®Bt, filir die Ausfalldaten existieren.
Hiermit wird flir ausgewdhlte F&lle eine Abschdtzung der Ausfall-

hdufigkeit mdglich.

Der von Farmer /20/ in die Kerntechnik eingefiihrte Begriff des
Risikos (R) als Produkt aus H&ufigkeit (H) und Schadensaus-

wirkung (S) eines Stdérfalles
R=H S (27)

148t sich durch Kombination der zu erstellenden Freisetzungs-
und Fehlerb&ume quantifizieren und zur sicherheitstechnischen

Bewertung heranziehen.

Wegen der Schwierigkeiten bei der Beschaffung von belastbaren
Ausfalldaten flir Basisereignisse wird die probabilistische Be-
trachtungsweise, d. h. die Verkniipfung der beiden Methoden zur

Ermittlung von Risikowerten, nicht angewandt.

4.2 Inventare und Barrieren
4.2.1_____Beschreibung der_ zu betrachtenden Radiocaktivitdts-
inventare

Die Menge des radioaktiven Gesamtinventars des Lagers hdngt vom
Beladungszustand ab und wird deshalb fiir Storfallbetrachtungen .
in Einzelinventare unterschiedlicher Gefdhrdungskategorien auf-

geteilt,
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In der Betriebsphase des Lagers (tB < 15a) werden pro Jahr ca.
85 DGF mit einem Inventar von IFO = 7,4-1015 Bg in eine Lager-

zelle eingelagert. Entsprechend dem radiocaktiven Zerfall nimmt

das Inventar einer ' DGF nach Gl. 28

_ Lo-A(t-tg)
IF(t) = IFo e tE <t < tLE (28)
mit A = 0,0644 a~
t in a
tE = Einlagerungszeitpunkt der 0 < tE < tB
jeweiligen DGF
ttg = Ende Lagerzeit trp 2 115 a

ab. Bei Stdrfdllen wdhrend der Handhabung wird wegen tH << T1/2
(tH = Manipulationszeit wdhrend der DGF-Einlagerung) mit einem
15

Inventar von IFO = 7,4-10 Bg gerechnet.

Eine Lagerzelle hat 216 Lagerpositionen, d. h. bei N, = 85 DGF a
ist eine Zelle nach ca. 2,5 a voll belegt. Die zeitliche Ab-

hdngigkeit der Zelleninventare IL (i =1, 2...6) 188t sich

Zi
durch
I.,..(t) = EEE (1-e 2 (& tza3)) ¢ <t <t (29)
LZi A ZAi - - “ZEi
mit I = N_-I_.=6,2-10" Bga
1t ‘ra a "Fo ' g
i = Zellennummer
tZAi = Belegungsanfang der i-ten Zelle
tZEi = Belegungsende der i-ten Zelle

beschreiben; nach vollstdndiger Belegung ist jeweils ein Inven-

tar von I = 1,5-1018 Bg eingelagert. Entsprechend dem ra-

LZO
diocaktiven Zerfall nimmt dann das jeweilige Inventar nach Gl. 30

- 7 - (t-tzgi)
Tpzi(8) = Ipge® Czpi St 2 Y (30)

ab. Nach Belegung der letzten Zelle (ILZG) ist das Inventar der

ersten Zelle bereits auf I = 6,7-101'7 Bq abgeklungen.

LZ1

Wdhrend der Betriebsphase 1l&dBt sich das Gesamtinventar ILB des

Lagers durch Gl. 31 mit

1



I g(t) # = (1-e "7) 0 c<tzt (31)

beschreiben. Am Ende der Betriebsphase ist im Lager ein Gesamt-
. ~ £.1~18
inventar von ILBO 6-10

anschlieenden Lagerphase entéprechend Gl. 32

Bg vorhanden und nimmt dann in der

e~ (t-tg) t, <t <t (32)

Irp(8) = Irgo B

LL

ab.

Um die Zeitabhdngigkeit zu beriicksichtigen, wird bei nicht mit
der Handhabung zusammenh&ngenden St&rfdllen von mittleren In-

ventaren nach Gleichung 33 ausgegangen.

t .
I=_ / 2 I(t)at (33)

ty

Damit lassen sich filir die 15-jdhrige Betriebsphase des Kr-Lagers

folgende Aktivitdtsinventare angeben:

TLB = 3,5-1018 Bqg fiir Freisetzungen, die das gesamte
Lagerinventar betreffen

iLZ = 1,2°1O18 Bqg fir Freisetzungen, die ein Zellen-
inventar betreffen
(Irg = Ipg/Ngr Ny = 3)

iFB = 5,4-1015 Bg flir Freisetzungen, die bereits ein-

gelagerte DGF betreffen

T =— N -L et
(Ip = Ipg/Npgpr Npgp = 648)

Fiir die anschlieBende mindestens 100-jdhrige Lagerphase gilt

dann:

= _ 17 s . .

ILL = 9,3-10 Bqg flir Freisetzungen, die das gesamte
Lagerinventar betreffen

iLZL = 1,6'1017 Bg fiir Freisetzungen, die ein Zellen-
inventar betreffen

iFL = 7,2'1014 Bg fir Freisetzungen, die eine DGF be-

treffen
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4.2.2.1 Barrierenschema

Das Barrierenschema weist die konstruktiv vorgegebenen aktiven
und passiven Barrieren aus und lokalisiert den Ort des Radioak-
tivitdtsinventars. Die grafische Darstellung erméglicht es, die
Freisetzungspfade fiir die unterschiedlichen Kombinationsmdglich-
keiten von Barrierenversagen anschaulich zu verfolgen. Die Kenn-
zeichnung der Barrieren erfolgt durch B N.M.L., mit N, M, L je-

weils 1, 2, 3 ....

N bezeichnet hierbei die einschlieBende Barriere oder

das Riickhaltesystem

M bezeichnet die Aufteilung der Barriere N in mehrere
Bereiche oder Einzelkomponenten mit unterschied-

licher Rilickhaltewirkung

L kennzeichnet unterschiedliche Zustdnde, die eine
Barriere einnehmen kann. Hierbei werden die Zu-

stidnde intakt und defekt unterschieden

Die Barrierenzustdnde werden in der Barrierenbeschreibung fiir

das Lager aufgelistet und erliutert.

Versagenszustdnde von Barrieren mit idealem Barrierencharakter
(vollstdndige UmschlieBung) im Normalzustand (Zellenboden, Ge-
bdudebeton, Behdlter) werden nur aufgefiihrt, sofern ein Ver-

sagen anzunehmen ist. Fiir den Gebiudebeton wird dies nicht an-
genommen, da das Lager gegen Einwirkungen von aufBen ausgelegt

ist.

4.2.2.2 Barrierenbeschreibung

Das folgende Kapitel enthdlt eine Beschreibung der Barrieren
und ihrer Zustdnde. Auf die damit verkniipften Freisetzungsbruch-
teile wird im AnschluB eingegangen. In den Abbildungen 29 bis

30 sind die fiir die St8rfallanalyse wesentlichen Barrieren

schematisch dargestellt.



FO’ EFB oder

TFL'(Kap. 4.2.1). Sie besteht aus den zwei parallel liegenden

Je nach Zeitpunkt umschlieft die DGF das Inventar I

Teilbarrieren Flaschenk&rper (B 1.1) und Flaschenventil (B 1.2).

Der Flaschenk&rper besitzt - ebenso wie das Flaschenventil - ein
kontinuierliches Spektrum von Barrierenzustdnden, das aus Griinden

der Einfachheit auf drei Zustdnde reduziert wird:

Im Normalzustand stellt der Flaschenkdrper eine absolute
Barriere ohne Freisetzung dar, was als Barrierenzustand B 1.1.1

definiert wird.

Der Barrierenzustand B 1.1.2 wird eingenommen bei einer Leckage
aus einer kleinen Schadensdffnung, wobei genligend Zeit verbleibt,

das restliche Inventar in eine intakte Flasche umzufﬁllenﬂ

Der Barrierenzustand B 1.1.3 bedeutet einen RiB8 im Flaschenk&rper
bzw. ein Zerplatzen, was mit einem pldtzlichen Freisetzen des

gesamten Inventars gleichzusetzen ist.

Das Flaschenventil B 1.2 hat im Normalzustand eine maximale Leck-

8

rate von 1,3'10— mbar+-l/s, der entsprechende Barrierenzustand

wird als B 1.2.1 bezeichnet.

Der Barrierenzustand B 1.2.2 tritt ein bei einer erhdhten

Leckage durch das Ventil.

Der Transportbehdlter dient zum innerbetrieblichen Transport
einer DGF von der Fiillstation zum Lagergeb&ude. Er stellt eine
gasdichte UmschlieBung der DGF im Fall eines Lecks dar (zweite

Barriere) und gewdhrleistet die Strahlenabschirmung.

Der Transportbehdlter umschlieBft die Barriere B1 mit dem In-

ventar IF und besteht aus den parallél liegenden Teilbarrieren

Behalterwgnd und -boden (B 2.1) sowie Behdlterdeckel (B 2.2).
Der Behdlter wird nur in intaktem Zustand in die Anlieferungs-
zelle gebracht und kann somit als dicht angesehen werden. Bei
einem Vorfall wdhrend des internen Transports (Transportunfall)
wird der Beh&lter nicht ‘in das Lagergebdude gebracht, sondern

zur Abflillstation zurlicktransportiert. Zu einer Freisetzung kann
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es daher nur beim O8ffnen des Behidlterdeckels kommen.

Im Barrierenzustand B 2.2.1, der das Offnen des Behdlterdeckels
wdhrend des Anlieferungsvorgangs beschreibt, kommt es bei de-
fekter Barriere B1 zur Freisetzung von Krypton in die Anliefe-

rungszelle (B4).

- —— —— —————— ——— - o D -~ —— —————— —— — i — — — —

Durch die gestaffelte Unterdruckhaltung (vgl. Kap. 2.2.3)

wird das Verschleppen von Radioaktivitd@t in Gebdudebereiche
verhindert, die dem Personal zugdnglich sind. Ein Ausfall der
Unterdruckhaltung braucht im Rahmen dieser Analyse nicht betrach-
tet zu werden, da er nicht zu einer Freisetzung von Kr-85 in die

Umgebung fiihrt.

Die aus den 3 Druckzonen abgezogene Luft wird im Normalfall iiber
den Kamin (B 3.2) an die Umgebung abgegeben. Die Funktion der
Abluftklappen (B 3.1) besteht darin, im Fall eines Lecks die Ab-
gabe der aus der Druckzone 3 (Lagerzellen, Umfiillzelle) abge-
zogenen Luft {iber den Kamin zu unterbinden und den Luftstrom in
die Abgasreinigungsanlage (TTA) der Wiederaufarbeitungsanlage

umzuleiten (vgl. Abb. 2).

Der Barrierenzustand B 3.1.1 ist der Zustand, der eingenommen
wird, wenn die Abluftklappen auf Anforderung funktionieren. Der
Barriere wird dann eine Freisetzung entspréchend dem DF der Ab-

gasreinigungsanlage zugeordnet. .

Der Barrierenzustand B 3.1.2 bedeutet das Versagen der Abluft-

klappen auf Anforderung, d. h. Freisetzung liber den Kamin.

Dem Abluftkamin wird im Normalbetrieb der Barrierenzustand
B 3.2.1 mit einer Freisetzung entsprechend den dazugehdrigen

Ausbreitungsparametern zugeordnet.

Der Barrierenzustand B 3.2.2 tritt bei einer Zerstdrung des Ab-
luftkamins (z. B. durch Einwirkung von auBen) ein, was mit einer
anderen Freisetzung entsprechend der geringeren Freisetzungsh&he

verbunden ist.

Die Anlieferungszelle und die Inspektionszelle mit ihren

Offnungen (Zellentor und Deckenstopfen) stellen eine im Normal-



zustand dichte UmschlieBung dar mit dem maximalen Radioaktivi-

tdtsinhalt IFO'
Abluft (B3) {iber den Kamin an die Umgebung abgegeben. Da das

In die Zellen freigesetztes Kr-85 wird mit der

Lagergebidude dariiberhinaus gegen duBere Einwirkungen gesichert
ist, braucht dem Zellenbeton (B 4.1,...) kein Versagen unter-
stellt zu werden. Dem Zellentor (B 4.2) werden 2 Zustdnde zuge-
ordnet, die bei Ausfall der Beliiftung zu einer direkten Abgabe
von Kr-85 an die Umgebung (FreisetzungshShe H = 2 m) filihren

konnen:

Der Barrierenzustand B 4.2.1 bezeichnet den Normalzustand des

geschlossenen Zellentors, bei dem keine Abgabe zu erwarten ist.

Der Barrierenzustand B 4.2.3 beschreibt das Offenstehen des
Tors, wodurch das gesamte freigesetzte Inventar entweichen

kann.

Das unbeabsichtigte Offnen des Deckenstopfens (B 4.3) kann nicht
zu einer direkten Abgabe von Radicaktivitdt in die Umgebung
flihren. Daher werden keine damit zusammenhdngenden Barrieren-

zustédnde untersucht.

Umfiillzelle und Beschickungsraum k&nnen als dichte Umschlieflung

mit dem maximalen Kr-85-Inventar angesehen werden, die gegen

I
FO
Einwirkungen von aufen ausgelegt ist. In die Zelle bzw. den- Raum
freigesetztes Kr-85 wird mit der Abluft (B3) iiber den Kamin an
die Umgebung abgegeben. Ein Versagen des Zellenbetons (B 5.1)

braucht daher nicht betrachtet zu werden.

Die Zellendurchfiihrungen (B 5.2) stellen keine mdgliche Ver-
bindung zur Umgebung dar, ein Defekt kann daher nicht zur direkten
Abgabe von Kr-85 an die Umgebung fiihren. Barrierenzustdnde wer-

den deshalb an dieser Stelle nicht betrachtet.

Die Lagerzellen geh&ren der Druckzone 3 an und dienen der gegen
duBere Einwirkung geschiitzten langfristigen Aufbewahrung und
Kihlung der DGF. Die Wdrmeabfuhr erfolgt durch Wdrmetauscher-
wdnde an die Umgebungsluft. Jede Zelle kann maximal 216 DGF

aufnehmen.




- 71 -

M&glicherweise in die Zelle freigesetztes Kr-85 wird mit der
Abluft (B3) iiber den Kamin oder in die Abgasreinigungsanlage
abgegeben. Da durch eine Undichtigkeit im Zellenbeton (B 6.1)
auBerdem in der Regel keine direkte Verbindung zur Umgebung

hergestellt wird, braucht ein Versagen dieser Barriere nicht

weiter betrachtet zu werden.

Die Wiarmetauschwidnde (B 6.2) stehen demgegenliber in direktem
Kontakt mit der Umgebungsluft. Fiir sie werden 2 Barrierenzu-
stdnde definiert, die beim Versagen von B1 zu einer Abgabe von
Kr-85 lber die Kilihlluftschdchte filihren k&nnen (Freisetzungs-'
héhe H = 20 m).

Im Normalzustand mit funktionierender Unterdruckhaltung stellen
die Warmetauscherwdnde eine absolute Barriere ohne Freisetzung

dar, was als Barrierenzustand B 6.2.1 definiert wird.

Im Barrierenzustand B 6.2.2, der ein Leck in einer Wdrmetauscher-
wand beschreibt, kommt es bei Ausfall der Unterdruckhaltung zu

einer Abgabe von Kr-85 iiber die K#hlluftsché&chte.

Die Deckenstopfen (B 6.3) haben keine unmittelbare Verbindung
zur Umgebung, sondern fiihren in die Druckzone DZ 2. Daher wird

ein Versagen dieser Barriere nicht weiter untersucht.

B7~Geb&dude

Die Zellen und R&dume werden von einer &duBeren Betonschale um-
schlossen, die das Lager vor Einwirkungen von auBen schiitzt.
Da das in das Gebdude freigesetzte Krthon unmittelbar mit der
Abluft in die Umgebung abgegeben wird, werden Leckagen durch
den Gebdudebeton (B 7.1) und durch Gebdudezugdnge nicht weiter
betrachtet.

Den Kiihlluftschichten (B 7.3) werden in diesem Zusammenhang

keine Rilickhalteeigenschaften zugeordnet.

Hiermit sind alle relevanten Barrieren und Ubergdnge filir das
Lager beschrieben. Von der Betriebsweise her wird in eine Be-
triebsphase (15 a) und in eine Lagerphase (> 100 a) unter-
schieden. Wdhrend in der Lagerphase ein einheitliches Barrieren-
system (B1, B3, B6) vorliegt, gilt dies in der Betriebsphase

nur fiir schon in die Lagerzelle eingebrachte Flaschen. Wihrend
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des Einlagerungsvorgangs durchlduft jeweils nur das Inventar I

FO
in B1 verschiedene Barrieren innerhalb des Gebdudes.
Eﬁ@%ﬁ
~
55
?
{841/B§1

Abb. 29: Barrierenschema fir den Vorgang Anlieferung/In-

spektion

B71/8B51

B71
B4

£ Leckluft
RE.

Iz N(i)'IFO
N{t}= 216

a) Transport in den Beschickungs- b) Einbringen in die
raum Lagerzelle

Abb. 30 a,b: Barrierenschema Einlagerungsvorgang
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Abb. 30 c¢: Barrierenschema fiir die stationdre Lagerung

4.2.2.3 Barrierenzustdnde und damit verbundene

Freisetzungsbruchteile

Die Rlickhalteeigenschaften der vorhandenen Barrieren sind je
nach Zustand nicht mehr gegeben. Die im vorherigen Kapitel gqua-
litativ beschriebenen Barrierenzustdnde werden hier bezliglich
der zu erwartenden Freisetzungsmengen bei nicht idealem Zu-
stand quantifiziert. Dazu wird ein sog. Freisetzungsbruchteil
(RF-Release Fraction) definiert, der die Menge des radioaktiven
Materials angibt, die eine Barriere, bezogen auf die urspriling-
lich vor der Barriere vorhandene Menge durchl&Bft. Die RF werden
zusammen mit den Quelltermen (urspriingliches Inventar) jeweils
den entsprechenden Basisereignissen des Freisetzungsbaums zuge-

ordnet.

Die meisten Barrieren des Lagers haben keine Edelgasriickhalte-
eigenschaften und beeinflussen nur die Freisetzungsh&he. Bei
diesen wird nach obiger Definition auch im Normalzustand RF = 1

gesetzt.

Als nahezu ideale Barrijiere (Normalzustand) ist die DGF ein-
schlieBlich Ventil anzusehen. Wie die anschlieBende Abschdtzung
zeigt, kann dafiir RF_, ® O angenommen werden. Beim Zerplatzen

N
oder Aufreifen der DGF sowie Abreifien des Ventils bleibt keine



Zeit flir einen Eingriff, und es wird RF = 1 gesetzt.

Flir die Zustidnde "GroBere Leckage“ (B 1.1.2/B 1.2.2) und "Normal-
zustand” (B 1.1.1/B'1.2.1) werden die damit verbundenen RF ab-

geschdtzt.

RE.p-2e1l_groferer Lecka

Eine grdBere Leckage liegt vor, wenn die Gré&Be des‘Lecks nach
Detektion der erhdhten Radioaktivitdt im Schacht (DﬁrchfluB—
proportionalzdhler /4/) noch geniigend Zeit 148t, die betroffene
DGF zu ermitteln und deren Inhalt umzufiillen. Als Zeitspanne
dafliir werden 8 Stunden angesetzt. Nach Abschidtzung typischer
Leckgrdfien kann dann das wdhrend dieser Zeit ausstrtmende In-

ventar IGL und weiter der RFGL bestimmt werden.

Es werden folgende Annahmen getroffen:

- es liegt eine viskose Str&mung vor,
- es handelt sich um isentropes Ausstrdmen,
- die LeckOffnung wird idealisiert als konvergente

Diise betrachtet.

Mit diesen Annahmen nimmt der Massenstrom m unabhdngig vom Um-
gebungsdruck Py seinen Maximalwert mmax an. Das Gas tritt hier-
bei mit Schallgeschwindigkeit aus (Laval-Zustand). Es gilt dann

/21/

2% . 1

n=1 RT
o

(34)

rhmax - A6 * Yhax Py
A = Strdmungsquerschnitt (Leckdffnung)
¥ = 0,33 DurchfluBfunktion
= 1,667 Isentropenexponent
% 61 bar Druck in der DGF
* 413 K Temperatur in der DGF
* 93,8 J kg“1K_1 Gaskonstante des Gemischs

Die Bedingung fiir viskoses Auss%rémen lautet /22/

a, .
O min .
‘e £ F00 (35)

d@ min > 100 AG (36)
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W
d..
o)

freie Weglidnge
Durchmesser des Lecks

und nach der kinetischen Gastheorie gilt:

A =

;
S (37)
¢« y7Tnd

kT
= — (37a)
L p'di

10

d > d = 3,4'10_ m Atomdurchmesser

A Kr
= 1,3-10_23 JK_1 Boltzmann-Konstante

= Teilchendichte

Als Druck p ist hier der Druck in der Offnung, also der Laval-

druck p. anzusetzen /21/, /22/:

L

2 K
P;, = Pg (m) -1 (38)

Der kleinste Durchmesser bzw. Strdmungsquerschnitt, bei dem als
Transportphdnomen noch viskose Str&mung herrscht, ergibt sich

dann zu

d6 min > 410 m

13 _2

bzw. A 1,3'10- m

4%

6 min

Nach /23/ liegen typische Leck&ffnungen im Bereich von

107% m < dy < 10"% m, so daB Gl. 34 angewendet werden kann.

9

Mit A, + 8-10 m2 kann die in der Zeitspanne von 8 h aus-

6 max
strémende Masse Moax ermittelt werden. Wegenm ~ pund p ~ m

wird m schrittweise durch
max

Ami (39)

=
A
[
g'
=
(-t-
Il
I >~ 0o

mit At = 3600 s



. . 2% 1
m;y < Py A6 max wmax V/X—1 R TO (40)
my=Amy_q
und p, ¥ —/——— * R T (41)
i VDGF (o}

abgeschdtzt. Danach strdmt in 8 Stunden eine Gasmasse von

Mmoax < 4000 g aus. Fiir die Kr-85-Masse ergibt sich
Ngr-85
m _ = Xy *m X = ——— * 0,07
max Kr-85 Kr-85 max Kr-85 nKrge§+nXe
und filir das ausgestrdmte Radiocaktivitdtsinventar
I. =24 - m = 1,4-10"3 Bq g2
GL Kr-85 max Kr-85 AKr—85. ! = 7Kr-85
15
IGL < 4-10 Bg
Der Zustand (B 1.1.2/B 1.2.2) ist damit durch RFGl = IGL/
IFO * 0,5 charakterisiert. Es wird dabei nicht zwischen einem
Leck im Flaschenkdrper und Ventil unterschieden.
RE .bei_spezifizierter Leckrate L, des Ventils
Die Leckrate L ist allgemein definiert durch
- dp
L(t) It v
_ dm
= 3t RT (42)

jie wird hier als konstant angenommen und man kann schreiben

Ly =ty © R T, - (43)

LV = ‘I,3'1O—8 mbar ls_1 hochstzuldssige Leckrate
des Ventils

m = Gasmassenstrom in kg s—1




o 413 K Gastemperatur in der DGF
93,8 J kg~ |

H
t

k™1 Gaskonstante des Gemischs

s
2

Flir den Kr-85 Massenstrom ergibt sich dann

LV
m, T X, ¢ — (44)
Kr-85 Kr-85 R-T
o
. =12 -1
2,3+10 gKr—BSs

bzw. der austretende Radioaktivitdtsstrom zu

1

I... * A 33 Bq s (45)

LN Kr-85 ~ M™kr-85

Pro Jahr bedeutet das eine Routinefreisetzung von Iry = 1-109 Bqg.
Die Freisetzungsbruchteile lassen sich dann in der Betriebsphase

mit
I
RF,, = Téﬁ < 1,4-10""
FO
I
RF, = féﬁ  1,85-1077
FB

angeben. Diese Werte rechtfertigen die obige Annahme RFN T 0.
Routinefreisetzungen werden deshalb im Freisetzungsbaum nicht

berilicksichtigt.

4.3 Freisetzungs- und Fehlerbaumanalyse

Freisetzungs- (RT = Release Tree) bzw.Fehlerbidume (FT = Fault
Tree) werden von oben nach unten aufgebaut, wobei als uner-
wlinschtes Ereignis "Freisetzung von radioaktivem Material" bzw.
"Ausfall einer Komponente (System)" festgelegt wird und die
Spitze (TOP) des Baumes bildet. Freisetzungsbdume werden im
allgemeinen mit dem Versagen von primdren Barrieren (Basiser-
eignisse (BE), die zur Freisetzung fiihren) abgeschlossen. Die

BE werden dann mittels Fehlerbaumanalyse weiter verfolgt, um



die Haufigkeit des Barrierenversagens abzusch&tzen.

Die Darstellung der RT und FT erfolgt dabei jeweils mit nach-

stehender Symbolik.

Ausagang
UND-
Verkniipfung
[wﬁingéngéﬁ]
Ausgang
C: ODER-
Verkniipfung
| Eingdnge |

Das Ausgangsereignis
tritt ein, wenn alle
Eingangsereignisse ein-
treten

Das Ausgangsereignis
tritt ein, wenn mindes-
tens ein Eingangsereig-
nis eintritt

Fir beide Verknipfungen sind beliebig viele Eingdnge zuldssig.

Ereignissymbole
TOP-
Ereignis
T
!
Basiser-
eignis

<:> (BE)

Basiser-
eignis

Zustand,
Ereignis

Eingang
(Log. Verkniipfung)

Das TOP-Ereignis steht
an der Spitze des RT,
FT; es hat keinen Aus-

gang

Die weitere Aufldsung
des BE wird zundchst
ausgesetzt. Im Fall
der Freisetzungsbaum-
methode: Angabe der
versagenden Barriere
und der Versagenszu-
stande

Basisereignis wird nicht
mehr weiter aufgeldst

Beschreibung von 2Zu-
stdnden bzw. Ereignissen
werden in ein Kommentar-
rechteck, das Uber der
Verknlipfung oder dem
Eingang angeordnet ist,
eingetragen




- 79 -

Ubertragungs- Mit tbertragungssymbolen
] ausgang konnen Teile, die mehr-
fach auftreten, iliber-
nommen werden (TRT, TFT)
I
Ubertragungs- Der mit 1 bezeichnete
eingang Teil ist am Ubertra-
gungsausgang detailliert
Ziiﬁ dargestellt und wird am
Ubertragungseingang voll-
stdndig lUbernommen
4.3.2____ _Freisetzungsbaum fiir die Betriebsphase

Abb. 31 zeigt den grundsédtzlichen Aufbau des Freisetzungsbaums

fiir die Betriebsphase des Lagers. Er beginnt mit dem uner-

wilinschten Ereignis "Freisetzung von Kr-85 in die Atmosphire"

und verzweigt sich liber eine ODER-Verkniipfung in 3 mdgliche

Freisetzungspfade.

Freisetzung von
Kr-85 in die
Atmosphére

D

[

Freisetzung aus
Anlieferung und
Inspektion

Freisetzung aus
Umflllung und
Beschickung

Freisetzung aus
Lagerzellen

Abb. 31: Freisetzungsbaum flir die Betriebsphase

Flir die Pfade existieren qualitativ unterschiedliche Frei-

setzungskategorien:



- der Abluftkamin,
~ die Klhlluftschdchte,
- die Zellentore der Anlieferungsrdume.

Diese sind durch verschiedene Freisetzungsh&hen charakterisiert
und fithren iiber den Ausbreitungsmechanismus zu unterschiedlichen
SchadensausWirkungen (Dosisbelastungen). In Abb. 32 - 34 sind
die den Freisetzungspfaden zugeordneten Freisetzungsbdume dar-
gestellt.

In deﬁ Rdumen (Anlieferung, Inspektion, Umfillung und Be-
schickung) wird jeweils nur eine DGF mit dem Inventar IFo ge-
handhabt. Wird wdhrend der Handhabung eine DGF beschddigt, so
erfolgt auch eine Freisetzung in die Atmosphire.

> Bgq (An-

Die maximale Freisetzungsmenge betrdgt dabei 7,4-101
lieferungszustand der DGF). Eine Freisetzung von Kr-85 in den
Beschickungsraum oder in die Umfiillzelle fihrt wegen der Zwangs-

beliftung immer zu einer Freisetzung lber den Abluftkamin.

Die DGF werden mittels Kran aus dem Transportbehdlter in die
Inspektionszelle gehoben. Dabei ist der AbschluBstopfen ge-
6ffnet. Beide R&ume werden deshalb zusammen betrachtet. Ein
Defekt an der angelieferten DGF filhrt entweder zu einer Frei-
setzung liber den Abluftkamin oder im Falle eines Defektes des
Zellentores zur Freisetzung direkt in die Umgebung (bei gleich-
zeitigem Ausfall der Beliiftung). Ist der Hubvorgang beendet und
der AbschluBstopfen wieder eingesetzt, f&dllt die Inspektions-
zelle in die gleiche Kategorie wie die anfangs beschriebenen

Riume und wird daher nicht gesondert betrachtet.

In den Lagerzellen k&nnen eine oder mehrere DGF beschddigt wer-
den. Wird dies erkannt, so kann je nach freigesetzter Menge ent-
schieden werden, ob die kontaminierte Luft der entsprechenden
Zelle zur Tieftemperaturanlage umgeleitet wird oder ob sie kon-
trolliert liber den Abluftkamin abgegeben werden kann. Funktio-
niert die dazu immer notwendige Zwangsbeliiftung der Zellen im
Fall einer Beschiddigung von DGF nicht, und es ist ein Defekt

in einer de;)Wérmetauschwénde vorhanden, so erfolgt eine Frei-
setzung iliber die Kilhlluftschdchte in die Atmosphdére.
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Von der Methode her ist der Fehlerbaum ein geeignetes Mittel,
das Ausfallverhalten von Systemen zu beschreiben. Allgemein wer-
den Fehlerbdume dabei soweit entwickelt, bis man auf Basiser-
eignisse stdBt, flir die Ausfalldaten existieren. Unter Berlick-
sichtigung der logischen Struktur der FT sind dann Eintritts-
hdufigkeiten der TOP-Ereignisse (hier: BE der RT) berechenbar,
wobei die ermittelten Werte allerdings im Zusammenhang mit den
oft unsicheren Eingangsdaten gesehen werden miissen. Denn in der
Literatur werden zwar an vielen Stellen Ausfalldaten angegeben,
aber die Angaben (Bauform der Komponente, Einsatzort- und be-

dingungen etc.) sind oft ungenau und unvollstdndig.

Obwohl das vorliegende System in seiner Barrierenstruktur sehr
einfach ist, bereitet auch hier die Abschdtzung von Versagens-
hdufigkeiten der BE der RT Schwierigkeiten, denn die technische
Detailauslegung (Steuerung und Uberwachung der SchlieB- und
dffnungsfunktionen von Gebiudezugingen, den Hubeinrichtungen
sowie Abluftsystem, Einrichtung der Inspektionszelle, Kontroll-

meBgerdte etc.) liegt noch nicht vor.

Deshalb werden soweit wie m&glich im Ausfallverhalten vergleich-
bare Einrichtungen zur Abschdtzung von Hdufigkeiten herange-
zogen. AuBerdem sind natlirlich fiir diese Art der DGF-Lagerung
keine DGF-Ausfalldaten verfiligbar. Hier wird auf Daten der kon-

ventionellen DGF Handhabung und Lagerung zurilickgegriffen.

Die Ergebnisse der FT-Analyse fiir weiter aufldsbare BE der RT

kénnen daher nur als Anhaltswerte oder nullte Ndherung dienen.

4.3.3.1 Wahrscheinlichkeit und Ausfallrate

Die Abschdtzung von Ausfallwahrscheinlichkeiten erfolgt verein-
facht unter Annahme zeitlich konstanter Ausfallraten. Die Kon-
stanz der Ausfallrate ist die charakteristische Eigenschaft ex-
ponentialverteilter Lebensdauern Die Verteilung beschreibt nur
die sog. Spontan- oder Zufallsausf&lle. Ein Zufallsausfall er-

eignet sich nicht wegen der Anderung der Systemparameter, sondern
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nur deshalb, weil ihfolge des Zufallscharakters der duBeren Be-
anspruchung gelegentlich Grenzlasten iUberschritten werden. Die
Wahrscheinlichkeit P, daB eine Betrachtungseinheit (Komponente,

System) bis zum Zeitpunkt t ausgefallen ist, wird definiert

durch:
- - (© t <O
TL = Lebensdauer
F(t) = Ausfallwahrscheinlichkeitsfunktion

Komplementdr dazu ist die Wahrscheinlichkeit P, daB der Ausfall
nach der Zeit t erfolgt, gegeben durch:

P {TL >t} = 1-F(t) (47)
_ _ 1 t <O
= R(t) = {exp(—xt) t > o’ (47a)
R(t) = Zuverldssigkeitsfunktion

Die Verteilungsdichtefunktion der Lebensdauer TL

£e) = 3o () = - L(ree) (48)

A - exp (-At) (48a)

beschreibt die Wahrscheinlichkeit flir einen Ausfall pro Zeit-

intervall dt. Die Ausfallrate ) selbst ist gegeben durch

|Q.-

L1 £
(Feo) * 5027 = "y (49)

Q

t

und wird nach Voraussetzung als konstant angenommen. Als Erwar-
tungswert E {T} fiir die mittlere Lebensdauer TLergibt sich auf-

grund dieser Eigenschaft

_ ] _ 1
E {T } = (5 tE(t)dt = (50)
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und die Wahfscheinlichkeit, daB eine Komponente, die zur Zeit t
noch intakt war auch zur Zeit t + At noch funktioniert, bestimmt
sich zu

R(t + At)

> t} = ——45— = exp(-AAt) (51)

P {T >t + At | T R(E)

L

Die letzte Gleichung macht deutlich, daB das Ausfallverhalten
zu jeder Zeit gleich ist, d. h. es ist unbedeutend fiir welche

Zeitdauer die Komponente in Betrieb war.

Der Formalismus beschreibt also weder Friihausfdlle noch Alterungs-
ausfdlle. Es muB daher gefordert werden, da8 durch Priifen und
Probel&ufe Frihausfdlle ausgemerzt werden, so daB Gerdte und
Komponenten ohne "Kinderkrankheiten" zum Einsatz kommen bzw.

daB durch rechtzeitiges Austauschen Alterungsausfidlle nicht auf-
treten kdnnen.

Ausfallraten sind zumeist als Ausfdlle pro 10§ Stunden angegeben
und werden hier entsprechend umgerechnet. Bei einem Beobachtungs-
zeitraum von ta = 1 Jahr (t = 8760 h) ist meist At < 0,01 und
exp(-\t) * 1. Die Ausfalldichte kann dann iiber

£(t) = A exp (-it) (52)

a
mit der Ausfallrate gleichgesetzt und als Maf filir das Ausfall-
verhalten (Ausfallhiufigkeit pro Jahr, Hiufigkeitsdichte) ange-

nommen werden.

Dariiber hinaus existieren Angaben Uber das Versagen pro An-
forderung bzw. direkt iiber Haufigkeiten pro Jahr. Die Versagens-

hdufigkeit bei Anforderungen wird mit

H = N, * P, (53)
PA = Versagenswahrscheinlichkeit pro Anforderung
Ny = Anforderungen pro Jahr

abgeschdatzt. Nur in der Betriebsphase werden Inspektionen, Kran-

manipulationen etc. erforderlich. Die Zahl der Anforderungen ist



somit durch die Zahl der j3dhrlich einzulagernden DGF gegeben
und wird iiber eine UND~Verkniipfung im Freisetzungsbaum beriick-

sichtigt.

4.3.3.2 Barrierenzustdnde und Hdufigkeitsdichten

Im folgenden wird den BE (Okl; 1 = 1,2..., k =0,1...) der TRT
jeweils eine Hiufigkeitsdichte zugeordnet. Sofern erforderlich,
werden Teilfehlerbdume (TFT) konstruiert, deren Auswertung die
entsprechende Hdufigkeitsdichte ergibt. Wdhrend der Betriebs-

prhase wird die Hdufigkeitsdichte von Jahr zu Jahr als konstant

angenommen. Die kumulierte Eintrittshdufigkeit H_ filir den ge-

L
samten Betrachtungszeitraum (tB = 15 a) ist dann durch das Pro-

dukt der jeweiligen Ha8ufigkeitsdichten mit der Betriebszeit ge-

geben.
TRT 1: Freisetzung aus Anlieferung und Inspektion

001 Handhabungshdufigkeit in Anlieferung und Inspektion

Es werden 85 DGF pro Jahr angeliefert und gepriift

_ -1
hOo1 = 85 a

002 Kaminzerstdrung

Als mdgliche Ursachen fiir eine Kaminzerst&rung kommen

massive Einwirkungen von auBen (EVA) in Betracht.

- Flugzeugabsturz h, = 1077 a7 /24/
- Erdbeben* h, s 1073 37! /25/
- Explosion einer ziindfdhigen hy = 1,4-10-5 a! /26/

Gaswolke infolge eines Tank-

zugunfalls

¥*Erdbeben, bei dem die Beschleunigung a die des Sicherheits-
erdbebens (ao) ibersteigt



003

004

Es gilt die ODER-Verknilipfung:
" n

h=1-a [1-h,] (54)
. i \
i=1

und es ergibt sich

h < 10-3 a-1

002

Kamin im Normalbetrieb

Komplementdr zu 002

_ _ PP
hm = 1 hooz 2z 9,99 10 a

Zellentor "Anlieferung" unbeabsichtigt getffnet

Das unbeabsichtigte Offnen kann herriihren von mensch-
licher Fehlbedienung, Busfall der Steuerung bzw. des
Antriebs oder von einem Fehler in der Bedienungs- und
Kontrollarmatur. Daten {iber das Versagen von Schleusen-
toren liegen nicht vor. Deshalb wird hier die Ausfall-
rate 1 = 6-10° 0 7! (unbeabsichtigtes Offnen eines motor-

gesteuerten Schiebers) /27/ angenommen.

Zellentor "Anlieferung" beschadigt

Hier kommen nur Einwirkungen von auBen in Betracht. Es

wird wie bei 002

h004 < 10 a

gesetzt.

Beschddigungen durch das DGF-Transportfahrzeug selbst
bleiben unberiicksichtigt, denn es stehen zwei Anlieferungs-

zellen zur Verfiigung.
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Gr6Bere Leckage an DGF oder Ventil

Nach Auskunft der Firma Linde AG, Minchen

- sind dort ca. 1,2-106 DGF im Umlauf,

- wird jede DGF im Mittel alle 7 Jahre einer
Wiederholungspriifung unterzogen,

- werden also ca. 1,7-105 DGF pro Jahr ge-
prift,

- werden davon im Mittel 262 DGF pro Jahr
wegen festgestellter Mdngel ausgesondert.

= 282 571 = q,5.190”
1,7-10

3 -1
a
Diese Haufigkeitsdichte wird als Schdtzwert fir

Leckagen am Flaschenk®6rper angenommen, obwohl

- das Aussondern nicht gleichzusetzen ist mit
DGF Leckagen,

~ darin sicher auch Ventilsch&dden enthalten
sind

- und die untersuchten DGF meist einem rauheren

Betrieb ausgesetzt sind.

In /27/ wird fir ein faltenbalggedichtetes Ventil
(Natriumbetrieb) ein A = 5.1070 7!
Dampfabsperrventil (11 bar < p < 80 bar,

182°C < 6 < 292°C) ein A =~ 8.107° b~ angegeben.

Das filir die Kr-85-Lagerung entwickelte Ventil ist

und fir ein

faltenbalggedichtet und mit redundanten Dichtsitzen
versehen. Beide Barrieren werden beriicksichtigt
und man erh&lt:
-2 -1 . .
7-10 a 1. Ventil undicht
2 _-1
a

a

hg

h, = 4,4-10

6 2. Ventil undicht

Da das DGF-Ventil im Gegensatz zu den zum Vergleich

_herangezogenen Ventilen nach dem Abfiillen nicht mehr

betdtigt wird, diirften das obere Grenzwerte sein.



Sowohl Priifvorschriften als auch -gerdte flir die
Dichtigkeitskontrolle sind noch nicht spezifi-

ziert. Menschliches Versagen ist allerdings rela-
tiv unabhédngig von Priifmethoden und -geridten und

wird dugch

3

- falsches Ablesen Paq * 8-10 /28/
- falsches Betdtigen PA2 = 2°1O-3 /29/
- Nichtbeachten von Priifvor- -

schriften Py3 © 6,5-10 /28/
- Armaturen nicht richtig -3

bedient ‘ ’ PA4 T 2-10 o /28/
- mech. Verbindung nicht -2

richtig hergestellt ‘ PA5 T 2+10 _ /28/

beriicksichtigt.

Alle Ereignisse werden durch ein ODER verknilipft

und es ist

P 10 menschliches Versagen

pro Anforderung

Dariiber hinaus kann ein Gerdt aufgrund von Defekten
falsche MeBwerte liefern. Fiir das Nichtentdecken die-

ser Fehler wird

~ -1 -1
h7 1Q a

gesetzt /30/.

Gerdtetechnisch sollten neben der direkten Anzeige der
Mefidaten auch Schreibef zﬁr Datenerfassdng und -kon-
trolle eingesetzt werden. Flir einen Schreiber mit
mehreren Eingdngen wird die Ausfallrate in /27/ mit

A s 114-10"% p77 angegeben. Fiir die Dichtigkeitskon-
trolle ist ein Lecksuchgerit erforderlich. Anstelle
eines normalerweise massenspektrometrisch arbeitenden
Gerites isf hier prinzipiell ein B-Detektor'einsetz—

bar. Es wird daher die Ausfallrate fiir einen Strahlungs-
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6 -1

detektor mit » * 9,5-10 ° h ' /27/ angenommen. Diese

Ausfallrate ist nicht n&her spezifiziert und kann so-

wohl Fehler im MeBwertgeber als auch in der Anzeige

enthalten. Sie wird hier nur auf den MeBwertgeber

(g-Detektor) bezogen. Fir eine falschg Anzeige wird
-1

eine Ausfallh&ufigkeit von hg = 3-10°“ a~ ' /20/ an-

genommen.
Ferner k&nnen die Verbindungen und Verdrahtungen
(Steckkontakte, Klemmverbindungen etc.) Fehler auf-

6 -1

weisen. Daflir wird in /31/ ein A von ca. 1-10 ° h

angegeben. Damit:

h8 = 8.10_2 a_l Fehler im Leckdetektor

h9 = 3’1? _? Fehler in der Anzeige
h10 = 10 _g » Fehler im Schreiber

h = 9.10 a FPehler in der Verdrahtung

11

Eine grOBere Leckage kann aber nicht nur dann auf-
treten, wenn dies bei der Kontrolle {ibersehen wird,
sondern auch durch mechanische Einwirkung bei der

Handhabung.

Die DGF soll davor durch das Transportgestell ge-
schiitzt werden. Dieses ist filir eine Fallhdhe von

9 m ausgelegt} Durch die baulichen Gegebenheiten
sind die Hubh&Shen in Anlieferung und Inspektion auf
h ®* 6 m begrenzt. Ein Versagen durch nicht erkannte
Material-, Montage- oder SchweiBfehler ist auch bei
geringeren Fallhdhen nicht auszuschlieBen. Im Fall
des Absturzes vom Kranhaken wird hier pessimistisch
in 1/3 aller Fille (P,, = 3,3-10_1) ein teilweises
Versagen der Schutzfunktion des Transportgestells
angenommen. Die Haufigkeit von Kranversagen wird in
/32/ fir den kerntechnischen Bereich (KTA-Auslegung)
mit h,, * 5.1074 a7 angegeben. Neben der DGF-Hand-
habung wird der Kran auch flir andere Hubvorgdnge be-
nutzt werden. Als Gesamtbetriebszeit werden 100 h
im Jahr und fiir die DGF-Manipulation eine Zeit von

ca. 0,5 h angenommen. Die Wahrscheinlichkeit filir das



Manipulieren der DGF errechnet sich zu

0,5 h _ 33

Py = 700 n 5-10

und die Absturzhéufigkeit zu

h = h,, P
13 12 ™M
-6 _-1
= 2,510 a
Groflere Leckage
(B1.1.2/B1.2.2)
leo, RF=05
I I | ]
Absturz vom Transportgestel Leckage nach dem Detekt an einer 1. Ventilsitz 2. Ventilsitz
. Abtiillen nicht . .
Kran versagt teilweise entdeckt DGF undicht undicht

)

T

1

Menschliches
Versagen

Geratefehler

Fehler wird
nicht entdeckt

N

@

©O)

-

L

]

Febler im
MeBwertgeber

Fehler in der
Anzeige

Fehler im Schreiber

Fehier in der
 Verdrahtung

©

Abb. 35:

hdufigkeit h005

(O]

Teilfehlerbaum zur Ermittlung der Leckage-
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Abb. 35 zeigt den TFT, mit dem sich dem BE OO5/TRT 1

eine HAufigkeitsdichte zuordnen 1l&8t.

Die Auswertung des Teilfehlerbaums ergibt:

Zerplatzen oder Aufreifien einer DGF

Als ausl8sendes Ereignis wird der Absturz vom Kran ange-
sehen. Fallversuche mit AVR~BE-Edelstahlbehdltern zeigten,
daB diese bei Fallhthen bis zu 9 m nach dem Aufprall auf
starre Unterlagen zwar stark plastisch verformt wurden
aber nicht aufrissen /33/. Obwohl die Behidlter von der
Geometrie her anders gestaltet (H = 1000 mm, D = 596 mm,

s = 6 mm) und nicht mit Druck beaufschlagt sind, diirften
die Versuche aufzeigen, daB auch ungeschiitzte DGF-Ab-

stirze aus 9 m HVhe iiberleben k&nnen.

Fir vom Transportgestell geschiitzte DGF gilt das umso mehr.
Ein katastrophales Versagen des Transportgestells bei
entsprechender Auslegung ist sicher &duBerst unwahrschein-
lich. Es erscheint daher ausreichend konservativ in 1 %
der Absturzfdlle ein Zerplatzen oder Aufreifien einer DGF

anzunehmen.
h006 = 10 -h13 T 3-10

TRT 2: Freisetzung aus Umfiillung und Beschickung

GroBere Leckage an DGF oder Ventil

Wegen einer weiteren Inspektion nach der Anlieferung
wird die H&ufigkeit, daB ein DGF mit Leckage im Be-
schickungsraum manipuliert wird, noch einmal um eine
GrdBenordnung reduziert (2. Inspektion als weiterer
Eingang in gas ?ND-Gatter von TFT) und liegt damit bei

h15 = 5-10 a
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Beim Anfahren der vorgesehenen Lagerposition sind
Leckagen infolge eines Absturzes vom Beschickungs-
kran wegen der geringen HubhShe (das Transportgestell
muB lediglich freigehoben'sein) wohl auszuschlieflien,
nicht aber wenn die Lagerposition erreicht ist. Hier
betrdgt die m6gliche Fallh&he béi leerem Schacht maxi-
mal 9 m. Das Absenken in den Schacht sollte mit sehr
geringer Geschwindigkeit erfolgen. In /34/ wird- fir
Feinheben ein Richtwert von 0,3 m min—1 angegeben.
Als Verweilzeit ergibt sich dann ein Wert von ca.

0,5 Stunden. Die Versagenshdufigkeit infolge eines
Absturzes kann damit entsprechend den Uberlegungen

zum Ereignis 005 durch

angenommen werden. Unberilicksichtigt bleibt dabei,
daB sich die Fallhdhe stédndig verringert und damit
ein Versagen immer unwahrscheinlicher wird, bzw.

die Fallhdhe wegen schon eingelagerter DGF von vorne

"herein geringer ist und dann auch die Verweilzeit

kiirzer ist.

=2
?

his + hyg
5.107° &~

007

1]

Mittlere DGF-Anzahl im Lager, die prinzipiell

von einer Leckage betroffen sein k&nnen

=1, _ A
NyGr 648

GréBere Leckage im Lagerbereich

Bei stationdrer Lagerung gibt e§ keinen Gruna eiﬁe
spontane, réin zufal;ige‘Leckage an einer DGF anzu-
nehmen, auBer daB Materialfehler (Haarrisse, SchweiB-
fehler an der VerbindungsschweiBe DGF-Véntil) iber-
sehen wurden und diese l&ngerfristig durch die Druck-

und Temperaturbelastung aufgeweitet werden oder me-
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chanische Einwirkungen dazu filhren. Material- und
Schweiffehler werden reprédsentativ mit jeweils

h,, * 1072 a2~ /32/ angenommen, wihrend mechanische
Einwirkungen (Absturz in einen Lagerschacht) bereits

berilicksichtigt sind.

Weiterhin sind damit Leckagen im Lagerbereich wegen
der vorgesehenen Rilickholung und Umfillung von der
Freisetzung her dem Bereich Beschickung und Umfiillung
zugeordnet und werden deshalb in TRT 3 nicht mehr

aufgefiihrt.

TRT 3: Freisetzung aus Lagerzellen

Zerplatzen oder Aufreifien einer DGF

Nach Auskunft der Fa, Linde ist ein spontanes Zer-
platzen ohne Einwirkung von auBen nur bei Wasser-
stoff~-DGF beobachtet worden (Wasserstoffversprdédung).
Ehnliche Effekte (LME)¥* sind wegen des sich bilden-
den Rubidiums prinzipiell nicht auszuschlieBen /35/,
/36/, /37/, /38/, allerdings nach ldngeren Stand-
zeiten ldberhaupt erst méglich. In Ermangelung ent-
sprechender Untersuchungsergebnisse, die den LME-
Mechanismus bestdtigen, wird hier auf die Wasser-

stoffdaten zuriickgegriffen.

Bei einer Gesamtzahl von ca. 2,85-105 umlaufenden
Wasserstoff-DGF versagten innerhalb von 20 Jahren

120 durch Verspr&dung.

. 120 .

h 5
2,85-10°-20a

18

Absturz in einen Schacht oder die Blockage der Luft-

zufuhr mit nachfolgendem Temperatur- und Druckan-

*Liquid Metal Embrittlement
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stieg'machen ebenfalls ein Zerplatzen ﬁéglich. Ent-
sprechend den Erl&uterungen zu Ereignis 006 wird’
die Versagenshiufigkeit beim Absturz mit

-1

- .10~ 8
h19 310 " a

angenommen.

Am Luftaustritt eines jeden Schachts befindet sich
eine TemperaturmeBSstelle, die in regelmdBigen Ab-
stdnden abgefragt wird. Beim ersten Einlagerungsvor-
gang kann der Deckel, mit dem nicht belegte Schdchte

- zur Vermeidung von Falschluftstrdmungen versehen sind,
versehentlich wieder aufgelegt werden und dadurch die
Luftkonvektion durch den Schacht blockiert sein. Auch
wenn der Temperaturanstieg im Schacht nicht bemerkt
wird, ist bei nur einer DGF ein Versagen infolge des
damit verbundenen Dfuckanstiegé auézuschlieﬁen. Ver-
suche mit einem abgeschlossenen Schachtelement zeigten,
daB sich bei Heizleistungen bis 350 W stationdre Wand-
temperaturen von max. 60°C tiber Umgebungsluft-
temperatur einstellen /4/. Nimmt man den Maximal-
wert der Lufttemperatur (ca. 75°C bei voller Be-
legung der Lagerzelle), so .bleibt die DGF-Wandtem-
peratur im Falle der Blockage mit ca. 135°C noch
deutlich unter der Auslegungstemperatur von ZOOOC.

Beim Zerplatzen infolge eines Absturzes widre das

Inventar IFO und infolge Versprddung eher das In-

ventar IFB als Fréisetzungsmenge heranzuziehen.

Der Unterschied ist nicht gravierend. Weiter ist

h18 i h

par I

197 so dafB als Inventar das mittlere Inven~

pp angenommen wird. Die Hdufigkeit, daB dieses

freigesetzt werden kann, ergibt sich dann

> NL . = . -2 -1
hs10 Noer P 1,3:10 % a
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Zerplatzen oder Aufreifien von vier DGF

Ursachen fiir das nahezu gleichzeitige Bersten von

vier in einen Schacht eingelagerten DGF sind

- mégliche Materialversprétdung,

- Folgereaktionen durch Splitterwirkung nach
dem Bersten einer ersten DGF,

- Blockage der Kiihlluftzufuhr,

- Folgeschdden durch Rubidium- oder Rubidium/
Aktivkohlebrand nach dem Bersten einer ersten
DGF.

Zerplatzen durch Verspr&dung kann als seltenes Er-
eignis angesehen werden, denn der Nd&herungswert

fiir die Hiufigkeitsdichte ist mit = 2:107° 2~

klein gegen 1 a~'. Um die Eintrittswahrscheinlich-
keit fiir das Zerplatzen von mehr als einer DGF zu
ermitteln, wird deshalb die Poisson-Verteilung
herangezogen. Wesentlich fiir ihre Anwendung ist,
daB das Versagen ein ZufallsprozeB ist und daf das
Versagen der einzelnen DGF unabhdngig ist von der
Zahl der bereits geborstenen DGF. Diese Voraus-
setzung wurde bei den bisherigen Betrachtungen als

erfiillt angenommen (s. Kap. 4.3.3.1).

Durch die diskrete Wahrscheinlichkeitsfunktion

X -u
P(x) = E§$—— (55) x =1, 2, 3... Anzahl
der betrachteten
Einheiten
p > O

ist die Poisson-Verteilung definiert und wird durch
den Parameter u (Erwartungswert) vollstdndiqg charak-
terisiert. Dieser beschreibt die Dichte von Zufalls--
punkten innerhalb eines gegebenen Zeitintervalls
(hier: 1 Jahr). Als Ndherungswert fir u gilt /39/,
/40/:
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i > N-P (56)
Fir N ist hier die mittlere DGF-Anzahl (NL. ) und fir
. 3
P ist der Zahlenwert von h18 einzusetzen. Ohne Hin-

weis auf die Poisson-Verteilung wurde diese Beziehung

im Vorangegangenen schon hdufiger benutzt.

Als Schidtzwert fir das Bersten einer DGF durch Ver-

sprédung ergibt sich

3 1,3-1072
Die Wahrscheinlichkeit, daB'genau vier DGF gléich—

zeitig versagen, 1l&Bt sich nun durch Gl. 55 mit
P(4) = 1-107°
berechnen und als Schétzwert fiir die Versagenshiufig-
keit von 4 DGF verwenden.

h20 3 1-10 a

Beim Bersten irgenaeiner DGF kann prinzipiell die>.4'
jeweils bénachbarte‘DGF im Schacht durch wegfliégen-
de Bruchstiicke (Schalenstlicke, Schutzkappé, Ventil)
in Mitleidenschaft gezogen werden. Inwieweit aller-
dings Bruchstiicke in der Lage sind, die Wandung der
benachbarten DGF zu durchschlagen und damit weitere
Reaktionen einleiten, hingt von der Gr&Be, Form und
Auftreffgeschwindigkeit der Stilicke ab und ist vom

Mechanismus her nur schwer abschéadtzbar.

Die Auswertung von Berichten iliber aufgetretene

Schdden an COz—Flaschen ergab in 4 von 49 Schadens-
fdllen ein Bersten in mehrere Bruchstilicke und in

einem Fall ein Ventilabris /41/, /42/. In der Mehr-
zahl der Fdlle sind L&ngsrisse mit Mantelaufweitung
dokumentiert. Bei Berstversuchen (7) mit zylindrischen
Probenbehdltern aus Chrom- und Chrom-Nickel-St&hlen

traten in allen Fillen Lingsrisse auf /43/, /44/.

Als Schatzwert filir die Bildung von mehrerén Bruch-

stlicken wird gesetzt




Die Wahrscheinlichkeit, daB die benachbarte DGF durch
Bruchstiicke beschddigt wird und zerplatzt, wird will-
kiirlich mit

angenommen.
Dann ergibt sich weiter

p3 . p3 = 1.107% 5”1

h o1o0 * Pm z

21 = B

als Eintrittshdufigkeit flir das Bersten von vier DGF

infolge des Berstens irgendeiner DGF.

Die folgenden Absch&dtzungen sollen zeigen, daB auch
bei voll belegtem Schacht und einer Blockage der Kihl-
luftzufuhr die zuldssigen Betriebstemperaturen nicht

erreicht werden und ein Bersten durch Aufheizung somit
ausgeschlossen werden kann. Es werden folgende An-~

nahmen getroffen:

- Vernachldssigung der Wdrmekapazitdten von
Transportgestell und Lagerschacht.
Dies fihrt zu einer kleineren Zeitkonstante
t des Aufheizvorgangs, d. h. real dauert die

Aufheizung lé&nger.

~ Die dem Lagerschacht zugefiihrte Leistung
wird nur durch Strahlungsaustausch empfangen
bzw. an die Umgebung (iibrige Lagerschdchte)
weitergegeben.
Bei Vernachldssigung von Wadrmeleitung und

Konvektion ergeben sich zu hohe Temperaturen.

- Die Umgebung wird als ideale Wirmesenke auf-
gefaBt, d. h. eine geringfiigige Temperaturer-
hohung durch Wdrmeeinstrahlung vernachldssigt.
Am Strahlungsaustausch mit dem sich aufheizenden

Schacht sind viele umliegende Schdchte be-
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- teiligt (: 16), so daB die Annahme gerecht-

fertigt erscheint.

- Das Emissionsvermdgen der Oberflichen von DGF,
Transportgestell und Schacht wird mit ¢ = 0,6

angenommen /4/.

- Es wird der ungiinstigste Schachtabschnitt (oberes
Viertel mit h&chster Temperatur) als reprdsenta-

tiv angenommen.

-~ Die Ldngenabschnitte der am Strahlungsaustausch
beteiligten konzentrischen Ringfldchen werden

konservativ mit L = 1 m angenommen.

Die Differentialgleichung lautet dann:

- @F,4(t) - 05 4 dog 4(t)
QO R ‘—*m, - c, —L= (57)
. Str F Fdt o
Qo = 314 W Wdrmestrom {Inventar IFO)
mp = Masse der DGF in kg -
Cp = spez. Wdrmekapazitadt in J kg—1 °c
RStr = ﬁbergangswiderstand der Strahlung
in °c W_1
@F 4(t) = Températur der obersten DGF in °C
, .
als Funktion der Zeit
0. 4 = 115°C /4/ stationdre Temperatur
Dy -
der umliegenden Sché&chte
Die allgemeine L&sung ergibt:
v
OF,4(t) = K-e t + QO-RStr + 68,4 (58)
T = mg-cp R, Zeitkonstante in s

K Konstante in OC

wobei die Konstante K durch Randbediﬁgungen bestimmt

werden kann., Es wird allerdings sofort der einge-
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schwungene Zustand, also der Grenzwert der maximal
erreichbaren Temperatur betrachtet.
#* o] = o .

OF,4(t+ ) Qo RStr + OS,4 (59)
Ohne den {ibergangswiderstand der Strahlung explizit
zu bestimmen, 1ldB8t sich das Problem als der durch 2
Strahlungsschilde [Transportgestell (TG) und Lager-
schacht (LS)] behinderte Strahlungsaustausch der

Quelle QO mit der Umgebung (U) im aufgeheizten sta-

tiondren Fall 1l&sen.

Dafir gilt
4 4
T#* T
y o= . s.4) _7.S.,4 ]
QB = CurBw [(106 ) (155 ) (60)
4 4
T* p#*
= . .._T_..4. — Sl4 ]
- CW2 AW?. [(10(,) ) (100 ) (60a)
4 4
. T* T*
= . F _(T,4 ]
= Cu3fys [(100) (106 ) (60b)
mit den Stréhlungsaustauschfaktoren
Cs
CW‘I = 11 Aw1 : E'CS wegen AU >> AW1
E+(E—1)——A ‘
U
Cs
C =
w2 1.1 . Pw2
Lol 22
| e e Ay
Cs
C =
W3
l+(l_1)iﬂé
E €
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4

der Strahlungskonstante C = 5,775 WK m=2 /45/ des

schwarzen Strahlers und den Ringfl&chen

AW1 = 7 DS-L Lagerschacht

= @ DL Transportgestell
P2 T P
AW3 = 1w D L Druckgasflasche

iber die Bestimmung von T; 4 und T; 4 kann letztlich die
’ 7
*

maximal zu erwartende DGF-Wandtemperatur T; 4(OF 4
’ 14

net werden. Diese liegt mit ca. 182°C unterhalb der zu-

) berech-

ldssigen Betriebstemperatur von 200°C und bestdtigt die

eingangs aufgestellte Behauptung.

Zerplatzt eine DGF, so reagiert das durch den Kr-85-Zerfall
entstandene Rubidium mit dem Luftsauerstoff unter Bildung
von Rb20. Die spez. Reaktionswdrme betrdgt g = 288 kJ mol_1.
Entscheidend fiir die dem Schacht zugefilhrte Reaktionswdrme
ist die bei Ereigniseintritt zur Verfligung stehende Rb-

Menge.

Die DGF in einem Schacht haben fast dasselbe Alter. Bei
einer Beladungszeit der Zellen von ca. 2,5 Jahren betrdgt
das Inventar der zuerst eingelagerten DGF noch ca. 80 %

des Inventars der zuletzt eingelagerten DGF, so da$
ndherungsweise alle DGF als gleich alt angesehen werden

k6nnen.

Es wird angenommen, daf eine DGF nach einer Halbwertszeit
zerplatzt. Dann ist einerseits das radioaktive Inventar
und damit die Wadrmeproduktion auf die H&lfte abgeklungen,
so daB die DGF-Wandtemperaturen deutlich reduziert sind.
Andererseits wird dann eine relativ groBe Rb-Menge von
ca. 3 mol freigesetzt. Unter Annahme einer vollstdndigen
Reaktion mit dem Luftsauerstoff wird eine Wdrmemenge von
Q = 864 kJ erzeugt. Nimmt man ferner an, daB diese Warme-
menge zum Aufheizen einer benachbarten DGF verbraucht
wird, so liegt die Temperaturerhthung bei ca. 11°C. pie-
ser Wert ist unkritisch und dariiber hinaus duBerst kon-

servativ.




- 103 -

Das Rubidium wird beim Zerplatzen sicher fein verteilt
auf den umliegenden Stahlfldchen niedergeschlagen werden

und dann abreagieren.

Lokale Uberhitzungen einer DGF sind dabei nicht zu be-
fiirchten. Versuche mit kleinen Rb-Mengen (< 1,5 g) er-
gaben, dag die Reaktion trotz Anblasens mit reinem Sauer-
stoff bei Aufgabe des Rb auf einen guten Wirmeleiter
(V2A-Stahltiegel) wegen der guten Wdrmeableitung wider
Erwarten sehr langsam ablief und keine deutlich sicht-

baren Spuren auf der Tiegeloberfldche hinterlieSB.

Ein Versagen benachbarter DGF durch Rb-Spriihen bzw. Rb-

Reaktionen wird damit ausgeschlossen.

Auch fir den Fall, daB zusdtzlich Aktivkohle in die. DGF
eingefiillt war, sind Rilickwirkungen auf benachbarte DGF

kaum zu erwarten.

Das Rb wird, wie bereits beschrieben, grdftenteils im
Porenvolumen der Aktivkohle fixiert sein. Bei Luftsauer-
stoffzutritt wird die entstehende Reaktionswidrme eine Auf-
heizung der Aktivkohle bewirken. Da der Zutritt von Luft-
sauerstoff wegen des ebenfalls noch im Porenvolumen vor-
handene Krypton behindert, die Rb-Sauerstoff-Reaktion al-
so iiber Desorptions-Adsorptions-Austauschvorginge weiter
verlangsamt wird, ist es fraglich, ob die Ziindtemperatur
der Aktivkohle erreicht werden kann und sekunddr durch

Aktivkohlebrand eine Warmezufuhr erfolgt.

Versuche, die Aktivkohlesorten R 2030 bzw. Sorbonorit B4
durch Zugabe einer brennbaren Substanz bzw. mit einem Bunsen-
brenner in Brand zu setzen, blieben ohne Erfolg. Jeweils
150 g Aktivkohle wurden dabei als lose Schiittung in eine
Schale gegeben, mit Methanol (bis zu 200 g) durchtrédnkt

und dann entziindet bzw. 5 min der Bunsenbrennerflamme aus-
gesetzt. Die Temperaturen in der Schiittung stiegen dabei
auf ca. 140°C bzw. 260°C. Bis auf oberflichliche Gliih-
effekte mit der Folge leichter Ascherlickstdnde an einzelnen
K6rnern wurde keine selbsterhaltende Verbrennung eingelei-
tet.
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Bei einem letzten Versuch wurde die Schiittung mit dem
Bunsenbrenner bis zum Glihen (mittlere Temperatur in der
Schiittung * SOOOC) aufgeheizt und dann sich selbst {liber-
lassen. Auch dabei entwickelte sich keine selbsterhaltende

Verbrennung.

Selbst wenn man pessimistisch annimmt, daB die Aktivkohle
in Brand gerdt, wird keine DGF mit dem Brandherd direk£ in
Beriihrung stehen. Beim Bersten einer DGF f&dllt die Aktiv-
kohle gr&Btenteils nach unten auf den Boden des Raumesvun—

terhalb des Lagergestells durch.

Die Wdrme wird dann zum Teil durch Wdrmeleitung in den
Boden abgefiihrt und zum Teil durch Luftkonvektion und
Strahlung zur Erwdrmung dariberliegender Séhéchte fihren.
Der Temperaturanstieg wird wegen der groBen vorhandenen
Warmekapazitdten (mehrere DGF, Transportgestelle und
Schachtrohre) und der gleichzeitigen Wdrmeabgabe an um-

liegende Schdchte mit Sicherheit unkritisch bleiben.

Ein Versagen benachbarter DGF durch einen Aktivkohlebrand
wird daher ebenfalls ausgeschlossen. Von den eiﬁgangs auf-
gefiihrten méglichen Ursachen filir das Bersten von vier DGF
werden daher nur die beiden erstgenannten weiter betrachtet.

Als H&aufigkeitsdichte ergibt sich dann

Unterdruckhaltung ausgefallen

Die technische Auslegung des Liftungssystems (Abluftan-
lage, Klappen, Unterdruckregelung etc.) liegt nicht vor,
allerdings werden sich die Komponenten nicht wesentlich
von sonst lblichen liftungstechnischen Einrichtungen un-
terscheiden. Es werden daher wiederum: Ausfalldaten ver-
gleichbarer Systeme angenommen, wobei das zu installieren-

de System sicher nicht vollstédndig erfaBt wird.
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Als Gesamtfehlerrate filir das Versagen eines Klappensystems

(Abluftklappen mit Steuerkette, Differenzdruckmessung,

6

Regelung) wird in /46/ ein A von = 40-10 h—1 angegeben.

Flir den Ausfall eines Gebldses (Abluftgebldse) wird nach

/27/ ein A von *® 4-10_6 h_1 und flir den Ausfall der Strom-

1

versorgung ein A von 1 a ' /47/ angenommen. {Uber ein ODER-

Gatter ergibt sich

-1

h * 1,4 a

012

Hierbei ist der Ausfall der Stromversorgung dominierend.

Redundanzen (Notstromversorgung) sind nicht berlicksichtigt.

013 Warmetauschwand defekt

In Anlehnung an die Betrachtungen zu 002 wird hier gesetzt:

h < 1073 a7

013

014 Keine Einleitung der Zellenluft in die TTA

Dieses Ereignis wird nicht weiter aufgeldst.

- —— —— — —— . — - —— — B o —— T ——————— . —— o B, o e Ln om o —

In der Lagerphase sind die Lagerzellen belegt. Einlagerungs-
oder Umflillvorgdnge finden nicht mehr statt, und es ist nur noch
die Freisetzung aus den Lagerzellen m&glich. Fiir diesen Frei-

setzungspfad bleiben die Freisetzungskategorien

- Abluftkamin
- und Kiilhlluftschidchte

bestehen.

Der Freisetzungsbaum (Abb. 36) beginnt mit "Freisetzung von
Kr-85 in die Atmosph&dre". Das TOP-Ereignis tritt ein, wenn

Kr-85 in eine Lagerzelle freigesetzt wird. Eine Einleitung der
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kontaminierten Luft der betroffenen Zelle in die TTA fdllt aus,
weil diese nicht mehr betrieben wird. Die Freisetzung erfolgt
entweder iiber den Abluftkamin oder - bei einem Defekt in den
Wdrmetauschwdnden und Ausfall der Unterdruckhaltung - iber die
Kiihlluftschdchte. Eine Freisetzung in eine Lagerzelle erfolgt
durch das Versagen von primdren Barrieren (DGF, B1), die nach
Anzahl der versagenden Barrieréen und den Versagenszustdnden un-—
terschieden werden und die Freisetzungsmengen bestimmen. Diese
Basisereignisse finden i(iber ein ODER-Gatter Eingang in das

Ereignis "Krypton in Lagerzelle freigesetzt".

Auf eine ausfiihrliche Darlequng wird hier verzichtet. Viele Aus-
fallursachen bleiben auch bei stationdrer Lagerung bestehen.
Lediglich Handhabungsst&rfdlle kommen als Ursache nicht mehr in
Betracht. Nicht von Handhabungsstdrfdllen beeinfluBte H3ufig-
keitsdichten werden direkt aus Kapitel 4.3.3.2 in den TRT 4
Ubernommen. Das Lager ist in dieser Phase voll belegt, d. h. das
die Haufigkeitsdichten fiir DGF-Versagen mit der gesamten DGF-An-
zahl (NébF = 1296) modifiziert werden. Dariiber hinaus wird bei-
spielhaft (015) gezeigt, daB es mit den zugrundeliegenden An-
nahmen zuldssig ist, filir einen Betrachtungszeitraum von 100

Jahren konstante Hdufigkeitsdichten anzunehmen.

015 GroBere Leckage an DGF oder Ventil

= L . x .
Bo1s = Npgr T Poog T 310
Danach ist bei einer 100-jihrigen Lagerzeit mit dem Auf-

treten von drei Leckagen zu rechnen.

Setzt man die Exponentialverteilung der Ausfallwahr-
scheinlichkeit (F(t)) an, so gilt fiir die kumulierte

Leckagehdufigkeit H. (Anzahl der leckwerdenden DGF)

L
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— L __~ra(trLg-tB)
HL = NDGF (1-e ) (61)
A = 2.107° a” |
a .
tLE—tB = 100 a

Die Auswertung ergibt einen Erwartungswert flir Leckagen
von HL * 2,6; d. h. auch hier ist mit dem Leckwerden von
2 - 3 DGF zu rechnen.

016 Zerplatzen oder Aufreifen einer DGF

g L - = -
Bo16 Nper * Mg 3:10

Sofern die Verspr&dung des DGF-Werkstoffs durch Rubidium

experimentell bestdtigt wird, wdre mit dem Zerplatzen von

2 - 3 DGF zu rechnen.

017 Zerplatzen oder Aufreifen vdﬁ vier DGF

~ oL . .3 .53 w5 4.q1a—6 -1
Bo17 Npgr * P1s P Py 2,4-10
4.4 Auswahl angenommener Stdrfdlle und damit ver-

bundene Freisetzungsmengen

Wihrend der gesamten Betriebszeit (Betriebs- und Lagerphase) des
Lagers stellen nur die DGF selbst ideale umschlieBende Barrieren
dar. In der Betriebsphase sind die Lagerzellen als zweite ideale
Barriere anzusehen, weil in dieser Phase die Mdglichkeit bésteht,
in die Lagerzelle freigesetztes Kr-85 zu TTA zuriickzuleiten und
so eine Freisetzung in die Atmosphdre zu verhindern. Die iibrigen
Gebdudebarrieren fiihren je nach Zustand lediglich zu unter-

schiedlichen Freisetzungshdhen.
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- Anlieferung und Inspektion

In diesen Rdumen wird jeweils nur eine DGF (IFO = 7,4°1O15 Bq)

gehandhabt. Versagt eine DGF (grdBere Leckage, hy,c ° 5.107% a”t,

Zerplatzen, h = 3-10_8 a—1), erfolgt die Freisetzung des In-

006

ot Iro’ Iro
jeweilige Inventar iUber den Abluftkamin (H = 60 m) in die

Atmosphire freigesetzt. Ist beim Stdrfalleintritt allerdings

ventars (RF ) in diese R&ume. Im Normalfall wird das

gleichzeitig die 2. Barriere (Zellentor, Deckenstopfen) auBer
Funktion (beschddigt, h004 < 10_3 a_1; unbeabsichtigt ge&ffnet,
2 -1

hOo3 * 5.10 “ a '), erfolgt die Freisetzung direkt in die Um-

gebung (H = 2 m).

- Umfdllung und Beschickung

Hier wird ebenfalls nur eine DGF manipuliert. Es liegt entweder
schon eine Leckage vor (Umfiillvorgang) oder wihrend der Ein-
lagerung tritt eine Leckage ein. In beiden F&llen erfolgt der
Austrag des freigesetzten Inventars (TFB'RFGL) iber den Abluft-
kamin. Die Auswirkungen werden mit der oben beschriebenen Stor-

fallmdglichkeit abgedeckt.

- Lagerzellen

Zu unterscheiden ist zwischen Betriebs- (ﬁgGF = 108,

- _ 15 VA _ = _ L1ntd

Ipg = 5,4-10 Bg) und Lagerphase (NDGF = 216, Top = 7,2 1Q . Bg).

Betriebsphase: Als m&glicher St&rfall wird das Zerplatzen einer
DGF (Versprddung, hy,q ° 1,310 2
(Umherfliegen von Bruchstlicken) auf benachbarte DGF sind beim
Zerplatzen einer DGF nicht auszuschlieBen. Als Folge eines pl&tz-
lichen Flaschenversagens ist daher auch das Zerplatzen von vier

DGF (Folgereaktion, h21 = 1-10_6

Die erhbthte Radioaktivitdt in der betroffenen Lagerzelle wird

in jedem Fall detektiert. Je nach freigesetzter Menge Q

(TFB < Q< 4-fFB) kann dann entschieden werden, ob diese {iber
den Abluftkamin (H = 60 m) abgegeben oder zur TTA zuriickgeleitet

-1 .
a ) angenommenh., Auswirkungen

a_1) in Betracht zu ziehen.

wird.

Tritt einer der mdglichen Storfdlle ein und werden gleichzeitig

infolge &duBerer Einwirkungen die Wdrmetauschwédnde beschddigt
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3

(h < 1077 a™1) sowie die Zwangsbeliiftung in der Funktion be-

013
eintrdchtigt (h012 = 1,4 a 1), so wlirde der Austrag der freige-
setzten Radioaktivitdt {iber die Abluftschichte (H = 20 m) er-

folgen und zu gré6Beren Dosiswerten fiihren.

Lagerphase: Beide fiir die Betriebsphase beschriebenen Stérfall-

m&glichkeiten bleiben bestehen. Eine Einleitung der in eine

Zelle freigesetzten Radioaktivitdtsmenge Q (TF <0 5v4_f
31072 a™" 5> n > 2,4.107°

mehr moglich. Der Austrag erfolgt entweder {iber den Abluftkamin

21 L FL'
a ) in die TTA ist allerdings nicht

oder im Falle der beschddigten Wirmetauschwand und dem gleich-
zeitigen Ausfall der Unterdruckhaltung iliber die Abluftschéchte.

Dariiber hinaus k&nnen hypothetische Stérfdlle definiert werden
wie z. B. das Versagen aller DGF in einer Zelle (216) bzw. im
Lager (1296) als Folge eines Temperaturanstiegs (z. B. Blockage:
der Kiihlluftschdchte), wodurch ein Druckanstieg in den DGF bis
ilber die Festigkeitsgrenzen des Werkstoffs hinaus bewirkt wer-
den kénnte. Ausldsende Ereignisse konnten groBe natiirliche oder
zivilisatorische Katastrophen sein., Sowohl deren Eintritts-
hdufigkeit als auch der Einwirkungsmechanismus auf das Lagerge-

bdude entziehen sich einer quantifizierbaren Aussage.

Die radiologischen Auswirkungen des katastrophalen Versagens
von 216 bzw. 1296 DGF wurden abgeschdtzt und fiihren natiirlich
zu Dosiswerten, die iliber den Stérfalldosisgrénzwerten liegen.
Sie steilen damit obere Grenzwerte flir eine m6gliche Gefdhrdung

dar.

4.5 Atmosphédrische Ausbreitung und Dosisbelastung

Die Abschdtzung der Dosiswerte aufgrund der angenommenen Stdr-
fallfreisetzungen wurde mit Hilfe des GauBschen Ausbreitungs-
modells durchgefiihrt. Hierbei wird von einer analytischen L&sung
der Diffusionsgleichung ausgegangen /48/. Fiir Emissionsh&hen

> 10 m (Kamin) und l&ngere Expositionszeiten > 20 min filhrt das
zu einer realistischen Absch&tzung mit einem Fehler < 40 %.

Fiir kleinere Emissionshdhen und Expositionszeiten sind z. Zt.

keine experimentell verifizierten Modelle bekannt /49/.
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Die maximale individuelle Strahlenexposition als Folge einer
Kr-85-Freisetzung (B-Submersionsdosis) berechnet sich nach /48/

zu
D = v . R
g T QX9 (61)
mit DB = Stdrfalldosis durch g-Submersion in Sv
Q = Freisetzungsmenge von Kr-85 in Bqg
X = Kurzzeit-Ausbreitungsfaktor fiir Einzel-
emission bei konstanten meteorologischen
. . 3
Bedingungen in s/m
gB = Dosisfaktor filir B-Submersion durch Kr-85

in Sv-m3/(Bq-s)

In Abb. 37 sind die Dosiswerte DB in Abh&ngigkeit von der Quell-
distanz x und den Diffusionskategorien flir bodennahe Emissionen
(H = 2 m), Abluftschachtemission (H * 20 m) und Kaminemission

(H = 60 m) bei einer Freisetiung von Q = 7,4-1015 Bg graphisch
dargestellt. Dosis und Freisetzuﬁgsmenge sind linear miteinan-
der verknilipft, so daB filir die angenommenen gr&f8eren Storfall-
freisetzungen die Dosiswerte um einen entsprechenden Faktor

steigen.

In Tabelle 18 sind die angenommenen St&rfdlle, die damit ver-
bundenen Freisetzungsmengen von Kr-85 und die maximalen Dosis-

werte filir die Diffusionskategorien C und F zusammengefaBt.
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Tabelle 18: Angenommene Stdrfdlle und daraus resultierende maxi-

male B-Submersionsbelastungen im unglinstigsten Auf-

punkt fiir die Diffusionskategorien C und F

Stérfall Quellstdrke Emissions- Diffusions-Kategorie C Diffusions-Kategorie F
Q in Bg Kr-85 h&he Quelldist.| max. Dosis Ouelldist. max. Dosis’
H inm x inm DB in Sv X inm DB in Sv
Flaschenversagen bei 7,4 - 1015 2 g e 1,9 149w 0,8
der Anlieferung 3 3 3
(IFO) 60 280 4,0 - 10 2,4 - 10 6,7 « 10
Flaschenversagen in
einer Lagerzelle
Betriebsphase:
15 20 90 2,1 - 1072 445 5,1 - 10-3
1! Druckgasflasche 5,4 - 10
{Ipg) : 60 . 280 2,9 - 1073 | 2,4 - 103 | 4,9 - 1074
16 20 90 8,6 + 1072 443 2,1 - 1072
4 Druckgasflaschen 2,2 - 10
(4-Ipg) 60 - 280 1,2 - 1072 | 2,4 103 | 2,0+ 1073
Lagerphase:
-3 -4
14 20 90 2,8 - 10 445 6,3 - 10
1 Druckgasflasche 7,2 - 10
(Tpy) 60 280 3,9 - 107% 2,4 -103 | 5,5 . 1073
's 20 90 1,1 . 1072 445 2,7 - 1073
4 Druckgasflaschen 2,9 - 10
t-Ipy) . 60 280 1,6 - 1073 [2,4 - 103 2,6 - 1079
Hypothetisches
Flaschenversagen
Betriebsphase:
18 20 90 4,7 445 1,1
108 Druckgasflaschen 1,2 - 10 -
(I.;) 60 280 6,5 + 1071} 2,4 - 103 1,1 - 107}
18 20 90 13,7 445 3,3
648 Druckgasflaschen 3,5 - 10 -
(Ipp) 60 280 1,9 2.4 - 103 | 3,2 - 107"
18 20 90 23,5 445 5,7
1296 Druckgasflaschen 6 - 10
Irpo! 60 280 3,2 2,4 - 103 | 5,4 - 107"
Lagerphase:
17 20 90 6,3 - 1071 445 1,5 - 1071
216 pruckgasflaschen 1,6 « 10
Trar) 60 280 8,6 - 102 [2,4.1037] 4,5 - 1072
17 20 90 3.6 445 | 8.8 - 107}
1296 Druckgasflaschen 9,3 - 10
pp! 60 280 5,0 - 107" | 2,4 - 103 |38,4 - 1072
**innerhalb des Betriebsgelindes der WAA
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5. KONZEPT DER VERSENKUNG VON KRYPTON-85 IN DAS
MEER

5.1‘ Basisdaten zur Konzeptauslegung

Die in Kapitel 2.1 beschriebene Ausgangssituation bildet auch
hier die Grundlage, d. h. die nochmalige Darlegung der Basis-

daten eriibrigt sich.

5.2 Konzeptbeschreibung

Im folgenden werden die Verfahrensabl&ufe in ihrer zeitlichen

Abfolge kurz beschrieben.

- Fillen der Druckgasflascheh

Die Fiilltechnik selbst ist unabhdngig von der spétér zu wdhlen-
den Sicherstellungsmethode. Bei einer wiederum zugrundeliegen-
den Gasgemischfiillmenge VOn ca. 88,6 mol besteht auch hinsicht-
lich des radioaktiven Inventars IFO einer DGF und der Anzahl der
pro Jahr zu beseitigenden DGF kein Unterschied zum vorher be-

schriebenen Konzept.

- .Zwischenlagerung

Nach dem Flillen mit anschlieBender Dichtigkeitskontrolle werden
jeweils vier DGF in Transportbehdlter eingesetzt. Diese werden
dann in einem gegen Einwirkung von auBen geschiitztes Sammellager
zwischengelagert (Abb. 38). Es ist vorgesehen, einmal im Jahr
eine Versenkungsaktion durchzufiihren. Das Sammellager muf also

mindestens 22 Transportbehdlter aufnehmen kdnnen.

Konzipiert wurde es fir die Aufnahme von 25 Transportbehdltern.

- Transport zum Verladehafen

Die im Laufe eines Jahres beladenen Transportbehdlter werden
entweder als Sammeltransport per Bahn oder als Einzeltransporte
per Gliterkraftfahrzeug (GUKfz) zum Verladehafen befdrdert. Dazu
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Abb. 38: Sammellager fiir mit jeweils vier DGF beladenen
Transportbehdlter

werden diese auf Transportpaletten verspannt, die ihrerseits
auf Ladefldchen der Waggons oder GuUKfZ befestigt werden (Abb. 39).

- Schiffstransport zum Versenkungsort

Im Verladehafen werden die Transporteinheiten direkt in das fiir
die Versenkungsaktion vorgesehene Frachtschiff verladen und dort

sicher verankert.

- Versenkung der Druckgasflaschen

Nach Erreichen des festgelegten Versenkungsgebiets auf hoher

See werden die DGF einzeln aus den Transportbehidltern in eine
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Abb. 39: Transporteinheit fiir den ﬁberlandtranéport per Bahn

oder per GiliKfz

am Ladegeschirr des Schiffes hdngende Abschirmbﬁchse,gezogen,
die dann auBenbords geschwenkt und entladen wird. Sowohl das
Einziehen als auch das Entladen einer DGF erfolgt dabei iliber
einen durch Seilzug betdtigten Schieber im Boden der Abschirm-
blichse. Bei einer mittleren Dichte der DGF von etwa 2,5 g cm_3
ist das Absinken nach dem Eintauchen ins Wasser gewdhrleistet.

Die vorgeschriebene Versenkungstiefe liegt bei > 5000 m.
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5.2.2.1 Druckgasflasche und Ventil

Als Kryptonbehdlter wurde ebenfalls ein zylindrischer DGF gewdhlt,

deren Auslegungsmerkmale aus Tabelle 19 zu ersehen sind.

Tabelle 19: Auslegungsmerkmale der DGF

Druckgasflasche
Nennvolumen o 30 1
Liange (ohne Ventil) 1070 mm
AuBendurchmesser - 230 mm
Wandstadrke » 15 mm*
Gewicht (ohne Ventil) 810 N
Werkstoff . | austenitischer oder
| ferritischer Cr-Ni-Stahl
zul. Betriebsdruck 133 bar (bei 200°C)
zul. Betriebstemperatur 200 °c
zul. Fiillmenge
Kr-85 " 6,06 mol
Krges ) 79,75 mol} 88,62 mol
Xe 8,87 mol
Wiarmeleistung 314 W (bei zul. Fill-
‘menge)
*Wandstdrke unter Zugrundelegung -der RpO 2—Grenze
4

des Werkstoffs 1.4439

Als moglicher DGF- und Ventilwerkstoff kommen nur flir den Meer-
wassereinsatz entwickelte Stahlsorten in Betracht. Dies sind
einige austenitische oder ferritische Chrom-Nickel-(Molybdd&n) -

Stdhle, die in Kapitel 6.3.1 ndher spezifiziert werden.

Das speziell fiir die Versenkung entwickelte Ventil ist mit einer
Druckausgleichsvorrichtung versehen (Abb. 40). Bei einer Wasser-

tiefe von ca. 150 m dringt Wasser iiber das federvorgespannte
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Kegelsitzventil (5) in das Ventilgehduse ein.
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Abb. 40: Druckausgleichsventil (Patent angemeldet /50/}

Ab einer Tiefe von etwa 1100 m ist der Wasserdruck im Geh&use
und damit auf dem Ventilkegel (2) grdBer als die Federvor-
spannung und der Gasdruck, so daB Wasser in die DGF einstrdmt
und der Druckausgleichsvorgang beginnt. Die gegeniiber innerem
Uberdruck wesentlich kritischere Belastung der DGF durch &uBeren
tiberdruck wird liber die Vorspannung der beiden Federn auf zu-
lissige Werte begrenzt. Die DGF braucht also nicht fiir einen
duBeren tberdruck von > 500 bar ausgelegt zu werden.
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5.2.2.,2 Transportbehdlter

Der fiir den Transport der Druckgasflaschen vorgesehene Behdlter
entspricht den in den "Requlations for the Safe Transport of
Radioactive Materials" /51/ gestellten Anforderungen an einen
Typ B(M)-Behdlter und bedarf damit der multilateralen Genehmi-
gung durch die vom Transport berilihrten Staaten.

Er nimmt als Sammelbehilter 4 Flaschen mit einer Gesamtradio-

16 Bg entsprechend einer Zerfallswdrme-

aktivitit von 2,96-10
leistung von 1,26 kW auf und wiegt mit seinem Durchmesser von

1,3 m und seiner Hdhe von 1,6 m ca. 8,8 t (Abb. 41).
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Die DGF werden durch eingeschweiBte Rohre seitlich gefiihrt und
iiber eine Zentrier- und Spannvorrichtung gegen den Behdlterboden

gedrilickt und axial fixiert.

Das die Rohre im unteren Teil des Behdlters umgebende Wasser
dient als Wiarmelibertragungsmedium fiir die Abfuhr der Zerfalls-
wdrme und besitzt eine genligend grofe Warmekapazitdt, um-die
wahrend der Erhitzungspriifung in den Beh&dlter eindringende Wadrme
aufzunehmen. Der dabei entstehende Wasserdampf entweicht iiber
das zur Behdlteroberseite fiihrende Rohr, an dessen Ende eine

beim {iberdruck von 2 bar &ffnende Berstscheibe angebracht ist.

Der obere Teil des Behdlterinnenraums dient als Puffervolumen
zur Aufnahme des gesamten Gasinhaltes einer wdhrend des Trans-
ports eventuell undicht gewordenen DGF. Puffervolumen und Wasser-
bad sind durch den eingeschweiBten Zwischenboden und die die DGF

umgebenden Rohre gasdicht getrennt.

In die Behdlteroberseite sind zwei Ventile éingelassen, die den
AnschluB einer Schniliffelleitung zur Dichtheitskontrolle wdhrend
der Zwischenlagerung sowie eine Druckentlastung und Spiilung des

Puffervolumens vor der Versenkung der DGF erm&glichen.

Zum Schutz des Behdlters gegen Zerstbrung durch die bei Unfdllen
eventuell auftretenden mechanischen Beanspruchungen werden fiir
den Transport auf seine Ober- und Unterseite Ringe aus ge-

schichtetem Buchenholz aufgeschraubt.

5.2.2.3 Abschirmbiichse

Die Abschirmbilichse (Abb. 42) hat ein Gesamtgewicht von ca. 1,5 t
und gewdhrleistet sowohl die erforderliche Strahlenabschirmung
und den Schutz gegen &duBere Beschddigung der DGF als auch die
leichte Entladung der Transportbeh&dlter auf hoher See. Diese
bleiben namlich wihrend der Eﬁtladung im Frachtraum des Schiffes
oder auf dem Ladedeck fest verankert. Nach Entfernen des je-
weiligen Blindflansches wird die Abschirmbﬁchse auf den Transport-
behdlter aufgesetzt, der Schieber getffnet und die mit der
Zentrier- und Spannvorrichtung {iber einen Verriegelungsbolzen

verbundene DGF in die Abschirmblichse gezogen. Danach wird der




- 121 -

Schieber geschlossen und die DGF von der Spannvorrichtung ent-
koppelt, so daB die DGF frei in der Abschirmbiichse steht. Nach
dem Ausschwenken der Abschirmblichse wird der Schieber i{iber einen

Seilzug wieder ge&ffnet, und die DGF fdllt ins Wasser.
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Abb. 42: Abschirmblichse mit eingezogener DGF

6. SICHERHEITSTECHNISCHE PROBLEME BEI DER VERSENKUNG

6.1 Anforderung an den Flaschen- und Ventilwerkstoff

Der Flaschen- und Ventilwerkstoff wird sehr unterschiedlichen

Beanspruchungen ausgesetzt, so daB er folgende Forderungen er-
fillen soll:
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- Ausreichende'Kérbschlagzéhigkeit bei tiefen Tempefa—

turen, sofern die DGF kryogen befiillt werden.

- Ausreichende Festigkeit bei Temperaturen bis zu
200°c.

- Gute SchweiBbarkeit.

-~ Korrosionsbestdndigkeit gegeniiber Rubidium (Zwischen-

lagerung).

- Sehr gute Korrosionsbestidndigkeit in Meerwasser
(Standzeiten von 80 Jahren - 100 Jahren sind

wlinschenswert) .

Die letzte Forderung stellt eine lber das {ibliche hinausgehende
Forderung dar, die auch von den fiir kurze Standzeiten (einige'
Jahre) als bestidndig anzusehenden und im weiteren als geeignet

erscheinenden Stdhlen nicht mit Sicherheit erfiillt werden kann.

Bei einer Zwischenlagerzeit von maximal einem Jahr stellt die
Rb-Korrosion aufgrund der durchgefiijhrten Experimente und der in

Kapitel 3.2.4 diskutierten Ergebnisse kein Problem dar.

6.2 Korrosionsverhalten von hochlegierten austenitischen.

Stdhlen in Meerwasser

Das Korrosionsverhalten dieser chemische bestdndigen Stdhle in
Meerwasser wird weniger durch einen gleichmdfigen Korrosions-
angriff als vielmehr durch lokale Korrosionsarten wie Lochfras-,

Spalt—-, Spannungsrifi— und interkristalline Korrosion bestimmt.

6.3 Korrosionsbeeinflussende Faktoren

Untersuchungen iiber die Mechanismen und EinfluBgréBfen des Ort-
lichen Korrosionsangriffs bei hochlegierten austenitischen
Stdhlen sind in einer Vielzahl vorhanden. Die gefundenen Unter-
suchungsergebnisse ergeben aber kein einheitliches Bild der
Lokalkorrosion und der Abhdngigkeit von den verschiedenen Ein-
fluBgroBen /52/.
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Die in Tabelle 20 zusammengestellten korrosiven Eigenschaften
von Meerwasser werden durch chemische, physikalische und bio-

logische Faktoren bestimmt.

Tabelle 20: Korrosionsfaktoren des Meerwassers /53/

Chemical Physical Biological
Dissolved Gases Velocity Biofouling
Oxygen Air bubbles Hard-shell types
Carbon dioxide Suspended silt Types without hard shells

Mobile and semimobile

types
Chemical Equilibrium Temperature Plant Life
Salinity Oxygen generation
pH Carbon dioxide consumption
Carbonate solubility
Pressure Animal Life

Oxygen consumption

Carbon dioxide generation

Diese sind von Ort zu Ort verschieden, und‘hier liegt sicher
ein Grund, warum ein bestimmter Stahl bei Naturrostversuchen

an verschiedenen Orten ein unterschiedliches Verhalten zeigt
/53/, /54/, /55/. Im folgenden sollen die Einfliisse des Sauer-
stoffs, des Salzgehaltes, der Temperatur, der Strdmungsge-
schwindigkeit, des pH-Wertes sowie der EinfluB von biologischen
Faktoren in ihrer Tendenz auf das Korrosionsverhalten hochle-

gierter austenitischer Edelstdhle beschrieben werden.

12 % sind diese passivierbar, d. h. es bildet sich bei An-
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wesenheit von Sauerstoff eine Passivoxidschicht /56/. Diese
schiitzt dann gegen einen weiteren Korrosionsangriff}:Fehlstellen
und Defekte in der Passivschicht werden bei ausreichendem Sauer-
stoffangebot wieder ausgeheilt, so daB einsetzende Lokalkorro-
sion an diesen Stellen wieder gestoppt wird. Im Atlantischen
Ozean ist der Sauerstoffgehalt relativ hoch. Dieser Schwankt
jahreszeitlich bedingt, nimmt mit zunehmender:Tiefe zu und wird
mit einer GréBenordnung von 6 ml/leo - 11 ml/leo angegeben
/53/, /54/. '

Salzgehalt: Der Salzgehalt liegt bei ca. 3,5 %. Eine typische

Zusammensetzung ist in Tabelle 21 gegeben.

Tabelle 21: Zusammensetzung und Ionengehalt des Meerwassers /53/
Constituent of Water Cations; percent Anions percent
of Salinity
35 o/00
Chloride 19.353 Nat 1.056 cl-  1.898
sod ium 10.76 Mgt 0.127 S0,  0.265
Sulphate 2.712 cat?t 0.040 HCO,- 0.014
Magnesium 1.294 Kt 0.038 Br- 0.0065
Calcium 0.413 srtt 0.001 F- 0.0001
Potassium 0.387
Bicarbonate 0.142 Total 1.262 Total 2.184
Bromide 0.067
Strontium 0.008
Boron 0.004
Fluoride 0.001

Flir einen Korrosionsangriff entscheidend sind die Halogen-Ionen
(c1”, Br , J ), wobei der hohe Cl -Anteil dominierend ist.

Ionen werden an diskreten Stellen der Passivschicht adsorbiert.
Nach einer Inkubationszeit kann die Passivschicht. durchdrungen

und LochfraBkorrosion eingeleitet werden /56/, /57/.
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nimmt mit sinkender Temperatur ab und die Sauerstoffldslichkeit
zu, so daB die niedrigen Temperaturen in groBen Tiefen (> 5000 m)

sich glnstig auf das Korrosionsverhalten auswirken kénnen.

mit einem schnellen Transport von geldstem Sauerstoff verbunden,
der die Aufrechterhaltung der Passivschicht bewirkt. In Tiefen

> 5000 m sind Wasserbewegungen vernachldssigbar klein, so daB
die stagnierenden Bedingungen sich ungiinstig auf das Korrosions-

verhalten auswirken k&nnen /53/.

bei ca. 8. Mit zunehmendem Druck, also zunehmender Tiefe, nimmt
der pH-Wert ab, so daB in groBen Tiefen eine geringere Tendenz
zur Bildung von Karbonatschutzschichten besteht. Insgesamt bleibt
der pH-Wert in grdBeren Tiefen > 7, damit wird ein pH-Wert < 3,
der neben einer Temperatur > 50°C als Voraussetzung flir das Auf-

treten von Spannungsrifkorrosion gegeben sein muB, nicht erreicht

/62/.

enthalten Bakterien und Mikroorganismen, die zum grdften Teil
fakultativ anaerob sind, d. h. ihre Stoffwechselvorgdnge laufen
sowohl mit als auch ohne freien Sauerstoff ab. Es ist daher
wahrscheinlich, daB nicht nur die sulfatreduzierenden Bakterien
Korrosion einleiten k&nnen, sondern auch andere Bakterien /53/,
/58/. Bakterienschleime und Mikroorganismen bilden im allgemeinen
den Erstbewuchs auf glatten Metalloberfldchen und erleichtern

den Bewuchs mit Sekunddrorganismen wie Schalentiere, Schwdmme,
Seepocken etc. Durch Bewuchs entstehen Spalte, in denen Spalt-
korrosion auftreten kann, da hier der Sauerstofftransport zur

Ausheilung von Defektstellen in der Passivschicht behindert wird.

Zum Schutz gegen Ortlichen Korrosionsangriff sind im Zusammen-

hang mit der Versenkung von Druckgasflaschen nur werkstoff-
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seitige und sonstige MaBSnahmen (kathodischer Schutz) sinnvoll.

Medienseitige MaBnahmen scheiden wegen der natiirlichen Gegeben-
heiten am Versenkungsort aus. MaBgeblich fiir die Korrosionsbe-
stdndigkeit der hier betrachteten Edelstdhle sind deren che-
mische Zusammensetzung sowie Geflige- und Oberfléchenbeschaffenf
heit.

und Spaltkorrosion sind vor allem die beiden Legierungselemente
Chrom und Molybddn verantwortlich. Ein zu hoher Molybd&ngehalt
(> 3,5 %) verstdrkt jedoch die Neigung zur Ausscheidung von
intermetallischen Phasen, was speziell beim SchweiBen die Korro-
sionsbestdndigkeit im Schweifnahtbereich herabsetzt. Durch Zu-
legieren von Stickstoff (® 0,15 %) wird eine Ausscheidung ver-
hindert, so daB sich Stickstoff auch glinstig auf die Korrosions-
bestdndigkeit auswirkt /59/. |

Als MaB filir die LochfraBempfindlichkeit und parallel dazu fir
die Spaltkorrosionsempfindlichkeit wird das sog. LochfraB-
potential herangezogen. Aus Abb. 43a, b ist die Abh&ngigkeit des
LochfraBpotentials von der Wirksumme (W = % Cr + 3,3+% Mo) der

beiden Legierungselemente Chrom und Molybdin ersichtlich, wobei

aufgrund unterschiedlicher MeBverfahren die ermittelten Potentiale

geringfligig differieren.

0 <1,0%Si
o 1.0% :35%Si
-1600
o0 4
4 mVEH ) ‘.oo &£ o
| 1200 SRR RN
o
— LochfraNantidllig
=] ]
= 800 °
S 0 Lochfranbestandig
]
a 400 ©o ©0 q |®
o—o—""—.‘- 0:’8%0

9
. ‘9_—-1-——0"
18 2

l
16 . 0 2 2 26 28 30 32 3

Wirksumme W {%(Cr +3,3%Mo) —

Abb. 43a: EinfluB von Chrom- und Molybdidngehalt auf das Poten-
tial von austenitischen Chrom-Nickel-Stihlen mit un-
terschiedlichem Siliziumgehalt bei galvanostatischer
Priifung (30 uA/cmz) im beliifteten kiinstlichen Meer-
wasser bei 20°C /60/ '
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Abb. 43b: EinfluB von Chrom- und Molybdingehalt auf das
potentio-kinetisch ermittelte LochfraBpotential
ferritischer und halbferritischer Stdhle sowie
austenitischer Legierungen in kiinstlichem Meer-
wasser bei 20°c /60/

Neben rein werkstoffseitigen Faktoren h&ngt das LochfraBpotential
auch von angriffsmittelseitigen Faktoren wie Temperatur, pH-Wert
und Cl -Konzentration ab (Abb. 44a-c). Eine ca. 0,55-normale

NaCl-Ldsung hat eine dem Meerwasser entsprechende Cl -Konzentra-
tion von ca. 19.600 ppm. In die Diagramme ist die ungefdhre Lage
des LochfraBpotentials in Meerwasser fiir den zu erwartenden Tem-

peratur- und pH-Bereich eingezeichnet.

NoCl: pH 75 [ |
164439 diff gegliht | —| —

Lochfrafpotential U — g
n
F-]
4
2

60 40 20 10 S5°C 0

-t—— Temperatur

Abb. 44a: Temperaturabhdngigkeit der LochfraBpotentiale UL
von X 3 CrNiMoN 17 13 5, W.Nr. 1.4439, diffusions-
gegliiht, in NaCl-L&sungen /57/
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Abb. 44b: pH-Abhdngigkeit der LochfraBpotentiale UL’ von
X 3 CrNiMoN 17 13 5, W.Nr. 1.4439, diffusionsge-
gliht, in NaCl-L&sungen /57/
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Abb. 44c: LochfraBpotentiale UL von X 3 CrNiMoN 17 13 5,
W.Nr. 1.4439, diffusionsgegliiht, in NaCl-L&sungen
in Abh&dngigkeit von der Chlorionenaktivitdt und
der Temperatur /57/

dungen und Mikroseigerungen fiihren hdufig zu unedleren Loch-
fraBpotentialen. Durch legierungstechnische MaBnahmen und ent-

sprechende Wdrmebehandlung lassen sich Gefligeheterogenitdten
meist beseitigen.




- 129 -

Wie Tabelle 22 zeigt, nimmt die LochfraBanfdlligkeit mit zu-
nehmender Oberfl&dchengiite ab.

Tabelle 22: Abhdngigkeit des LochfraBpotentials von der Ober-

fldchenvorbehandlung in 5 %iger NaCl-L&sung bei-

20°% /52/
Oberfldchenvorbehandlung LochfraBpotential in mVEH
gesandstrahlt/passiviert - 30
geschliffen/passiviert + 310
gebeizt/passiviert ' , + 360
mechanisch poliert/passiviert + 420

Die anfangs vorhandene Oberfl&dchenglite spielt aber bei zu ver-
senkenden Druckgasflaschen eine untergeordnete Rolle, da durch
Ablagerungen, Bewuchs und Inkrusten, also Verschmutzungen, die-
ser Effekt zunichte gemacht wird. Andererseits hat sich gezeigt,
da dadurch ein Angriff durch LochfraB erschwert wird /67/.

6.4 Auswahl eines geeigneten Flaschen- und Ventil-

werkstoffs

Bei guter Bestdndigkeit gegen gleichmdfige Fl&chenkorrosion k&nnen
passive nichtrostende austenitische CrNiMo-Stdhle unter der Vor-
aussetzung einer einwandfreien Gefﬁgebeschaffenheit durch Chlori-
de lokal angegriffen werden. Bestdndigkeit gegen die Lokal-
korrosion (LochfraB- und Spaltkorrosion) ist nur durch einen
hinreichend hohen Molybddngehalt (* 4 % Mo) in Verbindung mit
einem hohen Chromgehalt (* 18 % Cr), d. h. mit einer Wirksumme

W > 30, zu erreichen. Interkristalline sowie Spannungsrifkorrosion
(inter- und transkristallin) k&nnen nach vorliegenden Unter-
suchungen fiir austenitische Stdhle bei Temperaturen, die unter

Raumtemperatur liegen, auégeschlossen werden'/56/, /59-68/.

Auf der Grundlage dieser Uberlegungen ist der bereits in Kapitel
3.2.1 ndher spezifizierte Stahl (Werkstoff-Nr. 1.4439) mit einer
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Wirksumme W > 30 als DGF- und Ventilwerkstoff als geeignet anzu-

sehen,

austenitischen SchweiBzusatzwerkstoff schweiBen, er zeigt keine
Warmrissigkeit und keine Ausscheidungen in der SchweiBzone. Dariiber
hinaus weichen die Festigkeitskennwerte (Gewdhrleistungswerte)

der VerbindungsschweiBe nicht wesentlich von denen des Grundwerk-

stoffes ab /59/.

keit dieses Stahls kann aufgrund elektrochemischer Messungen in
Meerwasser gefolgert werden, daB dieser als bestdndig anzusehen
ist. Der Stahl zeigt in Meerwasser bis zum Potential der Sauer-
stoffbildung bei ca. 1200 mVEH keinen Durchbruch. Da bisher in
Meerwasser gemessene Redoxpotentiale bei ca. 400 mVEH liegen und
eine Anhebung auf iiber 600 mVEH unwahrscheinlich ist, kann das

LochfraBpotential des Stahls von etwa 1100 mVEH nicht erreicht

werden (Abb. 45).

+10°2
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L1074 —

Mo N17135

1

X3Cr N
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Schitfsbaustah]

\. X 18 Cr Ni My 1994

/ //’74
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>

—
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Abb. 45: Stromdichte-Potential-Kurven einiger Stidhle in

Seewasser bei Raumtemperatur /59/

Abbildung 46 zeigt, daB der Potentialabfall im SchweiBnahtbereich
mit ca. 20 mVpy sehr gering gegeniiber dem Grundwerkstoff ist,
so daB im praktischen Einsatz kein Unterschied im Korrosionsver-

halten von SchweiBnaht und Grundwerkstoff zu erwarten ist.

Dies wird auch durch Naturrostversuche in der Nordsee (3a) bzw.
durch Betriebserfahrungen (> 3a) mit diesem Stahl bestdtigt. Bei
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Abb. 46: Potential-Sondenkurve im SchweiBnahtbereich des
Stahles X 3 CrNiMoN 17 13 5, artgleich geschweifBt -

/59/

den Korrosionsexperimentén'in der Nordsee wurden Proben dieses
Stahls in 100 m Tiefe eingesetzt. Neben den eigentlichen Proben
war auch das Probengestell aus diesem Stahl. Weder die Proben
noch die Winkelprofile und SchweiBn&hte des Probengestells
zeigten nach 2,5jdhrigem Einsatz Korrosionsschidden. Die Proben
waren dabei an das Probengestell angeschraubt. Weder unter den
Unterlegscheiben aus Metall und PVC noch unter Basalplatten

von Seepocken war Spaltkorrosion aufgetreten.

Zusdtzlich wurden auch.Drahtseile aus diesem Werkstoff einge-
setzt. Die Drahtseile stellen eine besonders geeignete Proben-
form fir Spaltkorrosionsuntersuchungen dar. Weiterhin wurde da-
bei gleichzeitig der EinfluS hoher Zugspannungen gepriift. Die
Einzeldrdhte der Seile wurden auf rund 1700 N/mm2 Zugspannung
vorgespannt; dabei wurden einigé Seile verknotet und die Knoten
bis zum Auftreten von plastischer Verformung zugezogen. Auch

hierbei war kein Anzeichen fiir einen Korrosionsangriff zu er-
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kennen.

Das Probengestell wurde aufgrund der positiven Ergebnisse bei
der Fortfiihrung der Versuchsserie "Nichrostende Stdhle" zusammen

mit verschiedenen Stahlproben wieder eingesetzt.

1975 wurde an einer Probe des Werkstoffs 1.4439 Hinweise auf
leichte Spaltkorrosion unter Metallscheiben gefunden. Die ein-
gehende Untersuchung der Probe ergab, daB eine leichte Akti-
vierung durch Seigerungen in der Probe stattgefunden haben dilirfte.
Irrtiimlich wurden auch Unterlegscheiben aus nichtwdrmebehandeltem
Stahl (1.4439) verwendet. Dabei war bereits nach einjdhriger Aus-
lagerung ein starker Korrosionsangriff zu verzeichnen, so daf

die Wdrmebehandlung bzw. die Gefligehomogenitdt wvon entscheidendem
EinfluB zu sein scheint /59/, /62/, /63/.

Unter Beachtung dieser Befunde wird dieser Stahl uneingeschrénkt

fiir den Meerwassereinsatz empfohlen /63/.

Neben diesem Stahl, der aufgrund der Ergebnisse als geeignet er-
scheint, wird in /57/ auch der Stahl X 2 CrNiMoN 25 25 (1.4465)
genannt. Weiterhin wurden von schwedischen Firmen speziell flir
den Meerwassereinsatz Stdhle entwickelt. Dabei handelt es sich
um die Stdhle "UHB Stainless 984 LN" (20 Cr 18 Ni 6,1 Mo 0,7 Cu
0,2 N < 0,02 C) und "Monit" (25 Cr 4 Ni 4 Mo Ti) der Firma
Uddeholm AB, Hagfors, und um den Stahl "Sanicro 28" (X 1 NiCrMoCu
31 27 4) der Firma Sandvik, Sandviken /64/, /65/. Es ist zur
Zeit nicht bekannt, ob bereits Ergebnisse von langjdhrigen Na-

turkorrosionsversuchen vorliegen.

Insgesamt ist zur Meerwasserkorrosion zu bemerken, daB fiir
keinen der zur Auswahl stehenden Stdhle (Tab. 23) eine hinreichen-
de Gewdhr gegeben werden kann, Standzeiten von 80a - 100a ohne

Korrosionsangriff zu iiberdauern.

Allerdings kann der einzusetzende Werkstoff durch kathodischen
Schutz, d. h. durch Anbringen einer Opferanode aus unedlerem

Material, sehr lange Zeit geschiitzt werden.

Als méglidhe Opfermaterialien bieten sich unlegierte Stdhle und
Zink an /66/, /67/, /68/. Ergebnisse von Naturrostversuchen
zeigen, daB dann bei sonst nicht bestd@ndigen Cr-Ni-Stahlen

(W < 30) LochfraB- oder Spaltkorrosion nicht mehr auftreten.
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Tabelle 23: Auswahl fiir den Meerwassereinsatz geeigneter

Stadhle
BE- KURZNAME LEGIERUNGSBESTANDTEILE [%]
ZEICHNUNG
c Si | Mn | ce [ mifTi (Mo | N fou

. ' 16,5/12,5| _ [4,0] 0,1 | _
1.4439 (X 3 CNiMoN 17 13 5 |<0,04 | <1,0 |<2,0 | 15°3|{722 25| 522

. 24,0{22,0 _ |2,0] 0,08 _
1.4465  |X 2 CrNiMoN 25 25 |<0,03 | 21,0 | <2,0| 5¢%555%G 23| 378
UHB
Stain- - <0,02 - - | 20 18] -16,1l0,2 p,7
less : -
984 LN

' 24,5| 3,5l0,3/3,8 _

Monit - <0,025 | <0,5 | 0,5 | 53| 23|52 |233] <0023
SanieTO X 1 NiCrMoCu 31 27 4[<0,02 | <1,0| - | 27| 31| - [3,5] - [1,0

So war z. B. der Stahl AISI® 316 (W < 27) nach 16jahriger Aus-
lagerung in Meerwasser durch Anbringen einer Opferanode aus

einfachem C-Stahl nicht errodiert worden, wdhrend eine unge-
schiitzte Probe (Platte 230 x 230 x 60) bereits nach einem Jahr

penetriert war /55/.

Bei den zu versenkenden DGF konnten z. B. die Schutzkappe und
der DGF-FuB (Widerstandsring) aus einfachem C-Stahl gefertigt
werden, die dann die Funktion von Opferanoden hdtten und somit
die DGF und das Ventil langfristig vor einem m&glichen Korro-

sionsangriff schiitzen wiirden.

radioaktiven Zerfall des Kr-85 entstehende Rubidium reagiert mit dem

Wasser in der Flasche zu Rubidiumhydroxid. Auch in der Flasche

*AISI = American Iron and Steel Institute
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vorhandene, durch Sauerstoffverunreinigungen gebildete Rb-Oxide
werden in Wasser hydrolysiert /69/. Durch das entstehende Ru-
bidium wird also die Hydroxid-Konzentration (RbOH), 4. h. die
Basizitédt undvdamit der pH-Wert des Wassers in der Flasche er-
héht. Dies wiederum ist mit einer Anhebung des LochfraBpotentials
verbunden, so daB die Gefahr eines Korrosionsangriffs von innen

vermutlich herabgesetzt wird.

6.5 Lage und Geschwindigkeit der Druckgasflasche

widhrend ihres Sinkens auf dem Meeresboden

Um beim Offnen des Druckausgleichsventils ein Entweichen des
Gases aus der Flasche zu verhindern, muB die Flasche mit dem
Ventil nach unten absinken. An Hand von Stabilitdtsbetrachtungen

soll gezeigt werden, daB dies tatsdchlich der Fall ist.

Die Flasche mit Ventil, Schutzkappe und Widerstandsring hat ein

Gewicht FG * 1080 N und verdridngt ein Wasservolumen VD * 43 1.

Aus der Wasserverdrénguﬁg resultiert eine Auftriebskraft
FA * 430 N. Durch das Ventil und die Schutzkappe wird bei Ver-
nachldssigung der Masse des Widerstandsrings der Massenschwer-

punkt von S_, nach SG verschoben, ebenso der Verdrdngungsschwer-

P
v
Im statischen Fall (FA = FG) ist aus Abb. 48a und b ersichtlich,

punkt von S, nach SG. Abb. 47 zeigt die Lage der Schwerpunkte.

daB die Flasche nur dann im stabilen Gleichgewicht ist, wenn der

Massenschwerpunkt S . unterhalb des Verdringungsschwerpunkes S&

liegt, weil nur dang ein aufrichtendes Moment MA besteht. Zeigt
die schwere Seite (Ventil und Schutzkappe) der Flasche nach oben,
so liegt der Massenschwerpunkt SG iber dem Verdr&ngungsschwer-
punkt S', und die Flasche befindet sich im labilen Gleichgewicht.
Eine kleine Auslenkung ¢ wird durch das Moment ﬁ¢ verstdrkt

(Abb. 48c und d). Die Flasche dreht sich aus der labilen in die

stabile Lage /70/, /71/, /72/.

Betrachtet man nun, da8 die DGF absinkt (FG > FA) und daB infolge-

dessen eine Stromungskraft F_ . (Form- und Reibungswiderstand) indu-

w -
ziert wird, so greift dadurch ein dynamisches Moment (M, , M¢) an.
Die Drehrichtung dieses Moments hidngt von der Lage des Druckpunktes

(Angriffspunkt von FW) ab. Dieser wandert bei der Auslenkung l&ngs
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Abb. 47: Anderung des Massen- und Verdrdngungsschwerpunktes
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Abb. 48: Stabile (a und b) und labile (c und d) Lage der

Druckgasflasche beim Absinken (qualitativ)

der DGF-Kontur.

In Fall a, b (Abb. 48) wirkt das angreifende Monent MA anfangs

entgegengesetzt zu MA’ wechselt dann aber seine Richtung und
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verstdrkt dieses. Im Fall ¢, d (Abb. 48) wirkt das angreifende

Moment M, sofort in Richtung von M Das bedeutet aber, daB sich

nur die in Abb. 48a, b dargestelltz Sinklage einstellen kann.
Nach dem Eintauchen der Flasche ins Wasser stellt sich eine
stationdre Sinkgeschwindigkeit ein, die solange konstant bleibt,
bis der Druckausgleichsvorgang beginnt. Wenn man vernachlédssigt,
daB der Ventilinnenraum schon bei einer Tiefe von 150 m - ent-
sprechend dem Offnungsdruck von ca. 15 bar - mit Wasser gefiillt
wird und die Auftriebskraft FA sich dadurch nur unwesentlich
dndert, so wird ab einer Tiefe von ca. 1000 m mehr und mehr Wasser
einstrtmen. Dies fihrt zu einer stdndigen Reduzierung der Auf-
triebskraft FA und damit zu einer hbheren Sinkgeschwindigkeit v,
wie die folgende Gleichung filir v aus einer Kr&dftebilanz mit z

als Wassertiefe und Pu als der Dichte von Wasser zeigt:

0 = FG - FA(Z) - FW (62)
v2
po= oo ST, (63)
W W 2 P
Cw = Widerstandbeiwert
v = stationdre Sinkgeschwindigkeit
A = Projektionsflidche senkrecht zur

Strdmungsrichtung

(F. - F. (z))-2
v =fG A (64)

CW'Ap-pW

Da der Druckausgleich stoBweise erfolgt, kann zwischen zwei Aus-
gleichsvorgdngen von einer quasistationdren Geschwindigkeit aus-
gegangen werden. Die Tiefendifferenz zwischen zwei Ausgleichs-

vorgdngen wird durch die konstruktive Auslegung des Ventils be-

stimmt und ist theoretisch schwer abschdtzbar.

Um die Geschwindigkeit bei Erreichen des Meeresbodens abzu-
schdtzen, wird angenommen, daB die Versenkungstiefe ca. 5000 m
betrdgt und der letzte Druckausgleich bei ca. 4900 m erfolgt

ist. Dann herrscht in der Flasche ein Druck von ca. 475 bar.
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Das Gas wird dabei auf ein Volumen von ca. 4,3 1 komprimiert,
d. h., es sind ca. 25,7 1 Wasser eingestrtmt. Daraus resultiert

eine Restauftriebskraft FA von ca. 190 N.

Der Widerstandsbeiwert der Flasche wurde durch Strdmungsversuche
mit einem Modell (1 : 1,4) zu S * 0,3 ermittelt. Daraus ergdbe
sich eine Sinkgeschwindigkeit von ca. 15 m/s, die dem freien Fall
der Flasche aus ca. 11 m HBhe entspricht. Damit wdre die Beschddi-

gung der Flasche beim Aufprall auf den Meeresboden je nach dessen

Beschaffenheit nicht auszuschliefien. Zur Herabsetzung der Sink-
geschwindigkeit wurden Strdmungsversuche mit dem Ziel durchge-
fiihrt, durch Anbringen von Widerstandkdrpern am Boden der Flasche

den cw—Wert weiter zu erhohen.

Unter der Bedingung, daB der DGF-Durchmesser vorgegeben und die
maximal m&gliche Verldngerung der DGF durch die H&he im Trans-
portbehdlter begrenzt war, erwies sich im Rahmen der Strdmungs-
versuche eine am Boden der DGF angebrachte kreisfdrmige Platte,
mit auf der Anstrdmseite versehenen Sackbohrungen, als der Wider-

standskdrper mit dem hdchsten cy-Wert (Abb. 49 c).

c) Kreisscheibe
mit Sackbohrungen

a) Kreisscheibe b) 2 Kreisringe

Abb. 49: Widerstandsk®rper zur Herabsetzung der Sinkge-

schwindigkeit einer DGF

Dabei wurde zusidtzlich das Verhdltnis Abstand S der Platte/
Durchmesser D der DGF variiert. Abb. 50 zeigt die gemessenen

cW—Werte.
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Daraus ist ersichtlich, daB bei S/D * 0,2 der hdchste cW—Wert

(* 0,7) erreicht wird. Fir diese gilinstigste Geometrie wurde

dann in Abh&dngigkeit von der Auslenkung ¢ neben dem CW-Wert auch

der Momentenbeiwert cM bestimmt (Abb. 51). Dieser ist direkt

proportional zum angreifenden Moment M. Der Verlauf der Kurve
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Abb. 51: Widerstandsbeiwert w und Momentenbeiwert cM einer

mit kreisfdrmiger Platte versehenen DGF als Funktion

der Auslenkung ¢
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bestitigt die qualitativen Betrachtungen zur Stabilitdt der
Sinklage (Abb. 48).

Die DGF wird somit beim Absinken mit abnehmender Amplitude um

die stabile Lage pendeln, so daB der cW—Wert nicht konstant ist.
Mit dem Minimalwert (cw *~ 0,7) ergibt sich eine Sinkgeschwindig-
keit von etwa 6 m s—1. Das entspricht einer Freifallhdhe von

etwa 1,8 m, Es ist anzunehmen, daB die DGF den daraus resultieren-

den Belastungen beim Aufprall standh&dlt (siehe Kapitel 4.3.3.2).

6.6 Verhalten des Krypton-85 in der Tiefsee

Das normalerweise chemisch inerte und nicht kristallisierbare
Krypton bildet unter bestimmten Druck- und Temperaturverhdlt-
nissen mit Wasser eine kristalline Additionsverbindung, das

Kryptoﬁ—Hydrat. Dieses kristallisiert in einer kubischen Ele-

mentarzelle mit der Gitterkonstanten von etwa 1,2 nm.

Hierbei bilden im Idealfall 48 Wassermolekeln das H20—Gerﬁst
(Eismodifikation) mit 8 Hohlrdumen, in die die Edelgasatome

eingebaut werden.

Bei der experimentellen Darstellung des Hydrats wurden je nach
Versuchsbedingungen Kristalle mit unterschiedlichen Wasserge-
halten gefunden, so daB die in der entsprechenden Literatur
angegebene molare Zusammensetzung des Addukts nicht einheit-

lich ist und Molverhdltnisse wvon
Kr - (5 =% 8)H20

angegeben werden.

Vorliegende Untersuchungen zur Darstellung von Krypton-Hydrat
zeigen, daB das Hydrat bei einer Temperatur von 0°C und einem
Kryptondruck von 14,65 bar aus H,0 auskristallisiert, wenn Eis-
kristalle als Kristallisationskeime vorhanden sind. Diese k&nnen

durch Kiihlung der ReaktionsgefdBwand erzeugt werden /73/, /74/,
/75/, /76/.
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Bei ausreichend hohem Druck bleibt das Hydrat bis zu einer
Temperatur von 12,10C stabil. Oberhalb dieser Temperatur ist
das Hydrat auch bei sehr hohen Drilicken nicht mehr existenzf&hig
und zersetzt sich. In Tabelle 24 sind die experimentell in Ab-
hd&ngigkeit von der Temperatur gemessenen Dissoziationsdriicke

zusammengefaBft /73/.

Tabelle 24: Dissoziationsdriicke von Krypton-Hydrat

8/°C -27,8 o) 6,1 8,1 12,1

p/bar 1,01 14,65 26,06 31,65 46,16

Ob filir die Bildung des Hydrats die Existenz von Kristallisations-
keimen in Form von Eiskristallen notwendig ist oder ob ein ge-
niigend hoher Druck (> 500 bar) und eine tiefe Temperatur (O bis
—20C), wie das in Meerestiefen grbBRer 5000 m der Fall ist /77/,
ausreichen, kann anhand der vorliegenden Untersuchungen nicht

beantwortet werden.

Denkbar wdre, daf andere im Meerwasser gel&ste Stoffe die Funktion

der Kristallisationskeime {ibernehmen.

Nimmt man an, daB sich Hydrat bildet, wdre es bei den Druck- und
Temperaturverhdltnissen in der Tiefsee stabil, vermutlich solange
kein Krypton-85-Atom in das Folgeprodukt Rubidium zerf&llt. Ru-
bidium reagiert heftig unter Zersetzung des Wassers und Bildung
von Rubidiumhydroxid RbOH. Zusdtzlich zu aer dabei entstehenden
lokalen Reaktionswdrme sind die Bindungskrédfte im Rubidiumhydroxid
sehr viel stdrker als die nur auf van der Waals'schen Kr&dften be-

ruhenden Bindungskrifte des Hydrats, so daB dieses zerstdrt wird.

Experimentelle Untersuchungen, die Aufschluf iber die Krypton-
Hydratbildung unter Tiefseebedingungen geben sollen, werden zur
Zeit am Institut flir Chemische Technologie der KFA-Jiilich durch-
gefiihrt /78/.
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Nach der Versenkung (Tiefe > 5000 m) liegt in einer DGF ein

Dreiphasensystem (Krypton-Xenon-Wasser) vor. Vérsagt eine DGF
oder ein Ventil, hdngt die Ausbreitung des dann freigesetzten
Inventars wesentlich von der chemisch-physikalischen Form der

Edelgase ab.

Bildet sich Krypton4 bzw. Xenon-Hydrat, so ist die beim Druck-
ausgleichsvorgang eingedrungene Wassermendge (etwa 1,4 kmol H20)
ausreichend, das Gas in Hydratform zu iberfilhren. Dies trifft
selbst dann zu, wenn beziliglich der zur Hydratbildung notwendi-
gen Wassermenge die unglinstigsten Molverhdltnisse (1 mol Kr/

8 mol H.O; 1 mol Xe/8 mol H,0) anQenommen werden.

2
,B;ldenlsich keine Hydrate, so ist die L&slichkeit der Edelgase
von Bedeutung. Beide Edelgase werden schon bei Normaldruck rela-
tiv gut geldst (Lg. = 0,11 ml Kr/100 ml H,0 (0°C); Ly, = 0,19

ml Xe/100 ml H,0 (0°C) /79/, /80/). Nimmt man an, dag die Lds-
lichkeit proportional zum Druck steigt (Henrysches Gesetz), 'so
gehen etwa 56 mol Kr und etwa 9,5 mol Xe in L&sung. Experimentell
abgesichert ist das Henrysche Gesetz allerdings nur bis zu
Driicken von 50 bar /79/. Unter diesem Vorbehalt wird das vor-
handene Xenon (% 8,8 mol) ganz und das vorhandene Krypton

(* 79,8 mol) nur zum Teil geldst. Berlicksichtigt man, daB durch
den L&sungsvorgang der Druck in der Gasblase herabgesetzt und
damit erneut ein Druckausgleich (Erhdhung des Wasservolumens auf
etwa 29,3 1) eingeleitet wird, so werden etwa 67 mol Krypton ge-
16st.

Die Freisetzung erfolgt also entweder als Hydrat oder gr&B8ten- -
teils (® 84 %) direkt in geldster Form. Das in der Restgasblase
(* 0,7 1) vorhandene Krypton wird dann in Abh&dngigkeit von der
aufsteigenden Blasenkonfiguration sehr échnell geldst. Die
SteighShe der Blasen bis zur vollstidndigen Aufldsung ist dabei

unter anderem abhdngig von den anfangs vorhandenen BlasengrdBen.

Unter der Voraussetzung, daB in Tiefen > 5000 m Strdmungen ver-
nachlédssigbar klein sind, erfolgt die Ausbreitung nach einer
méglichen Freisetzung durch Diffusion des Hydrats oder des ge-

lsten Gases.
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Flir den Diffusionskoeffizienten molekularer Teilchen sind sowohl
die Masse als auch das Volumen von EinfluB. Als Grenzfille

konnen der Rieckesche Ansatz

D = (65)

fiir den MasseneinfluB bzw. der Stockessche Ansatz

C -T
D = S5t = (66)

6 n-n-rT

flir den VolumeneinfluB betrachtet werden /81/, /82/. Hierbei

ist n die dynamische Viskosit&t der Fliissigkeit, M die Masse

des Teilchens, r_ der Radius des Teilchens und CR’ C

T St

Unabhdngig davon, welcher der beiden Einfliisse iiberwiegt, wird

Konstanten.

die Diffusion des Hydrats langsamer ablaufen als die Diffusion
des gelbsten Gases, denn sowohl Masse als auch das Volumen eines
Hydratmolekels sind gr&Ber als die Masse und das Volumen eines

Kryptonatoms.

Aus der Literatur sind verschiedene Ausbreitungsmodelle bekannt,

die alle von der allgemeinen LOsung der Diffusionsgleichung /83/

Q,e-)\(t—to) 2 2 2
: 8+ (m-t) -(Dx'Dy'DZ) 4Dxt 4Dyt 4th

(67)

mit C(t,x,y,2) = augenblickliche orts- und zeitabhdngige
Konzentration

= freigesetzte Kr-85 Menge

XY, 2 = Diffusionskoeffizienten in x,y,z—Richtung

Zeit nach der Freisetzung

= Freisetzungszeitpunkt

> o ¢ O O
Il

= Zerfallskonstante von Krypton

ausgehen. Da experimentelle Daten iiber den Diffusionskoeffizienten

X Yy Z

)
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nicht vorliegen, kann die Radiocaktivitdtskonzentration in dem
den Menschen zugdnglichen Oberfl&chenwasser (Fischfang) nur

iiber weitere Modellannahmen abgeschdtzt werden. Nach /84/ er-
geben sich je nach den getroffenen Modellannahmen ohne Berlick-
sichtigung einer mdglichen Hydratbildung Gleichgewichtskonzen-

3

trationen von 0,2 Bgq m - - 481 Bq m~3 im Oberflichenwasser.

7. SICHERHEITSUNTERSUCHUNGEN - STORFALLANALYSE

7.1 _ Methodik

Ziel der Sicherheitsanalyse ist es, auch hier fiir die Handhabung,
die Zwischenlagerung und den Transport der DruckQasflaschen die
beim Auftreten eines Storfalls méglichen Einwirkungen auf die
Umwelt aufzuzeigen. Die Auswirkungen des StOrfalls werden durch,
die Angabe der resultierenden maximalen Hautdosis (B-Submersions-
dosis) am ungiinstigsten Aufpunkt beschrieben. Auswirkungeh auf
das Betriebspersonal und auf den betrieblichen Ablauf werden
nicht betrachtet. -

Die Unteréuchungen werden prinzipiell unabhdngig von den zu er-
wartenden Eintrittshéufigkeitén angestellt, d. h.,'der Eintritf
eines bestimmten St&rfalls wird unterstellt, und seine Aus-
wirkungen werden analysiert. Um dennoch eine Vorstellung iliber
die Hdufigkeit solcher Stdrfdlle zu vermitteln, werden eben-
falls statistische Daten {iber die Eintrittshdufigkeiten von

Transportunfdllen angegeben.

7.2 Barrierenbeschreibung

Im folgenden werden die wdhrend der'Zwischenlagerung und des

Transports vorhandenen Barrieren beschrieben.

Die DGF umschlieBt das Inventar Ieo = 7,4-1015 Bg. Sie besteht

aus den zwel parallel liegenden Teilbarrieren Flaschenk&drper
B 1.1 und Flaschenventil B 1.2.
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Im Normalfall stellt der FlaschenkOrper eine absolute Barriere
ohne Freisetzung dar. Das Flaschenventil hat im Normalfall eine

maximale Leckrate von 10 ° mbar - 1/s.

15
Fo = 29,6-10°7 Ba.

Er besteht aus den parallel liegenden Teilbarrieren Behdlter-
wand B 2.1, Behdlterdeckeln B 2.2 sowie Ventilen B 2.3.

Der Transportbehdlter umschlieft das Inventar I

Im Normalzustand stellt der Transportbehdlter eine absolute
Barriere ohne Freisetzung dar. Inwieweit die Integritdt dieser
Barrieren beeintrdchtigt werden kann, hdngt davon ab, ob beim
Transport Unfallsituationen auftreten, bei denen die Belastungen
des Behdlters iliber diejenigen hinausgehen, die in /51/ festge-

legt sind.

B3-Abfilillzelle

———— S —

Die Abflillzelle befindet sich in dem gegen Einwirkungen von
auBen geschiitzten Gebdudekomplex der Abgasreinigungsanlage.
Ihre Barrieren und Barrierenzustdnde sind fiir eine Sicherheits~-
analyse der Abgasreinigungsanlage selbst von Bedeutung, die

nicht Gegenstand dieser Untersuchung sind.

——  ——— — — . . s < 2 e

Die Zwischenlagerzelle grenzt an den Gebdudekomplex der Abgas-
reinigungsanlage an und ist ebenfalls gegen Einwirkungen von
auBen geschiitzt. Im Gegensatz zur Abfilillzelle - dort werden
ungeschiitzte Druckgasflaschen gehandhabt - erfolgt die Zwischen-
lagerung in Typ B-Transportbeh&dltern, die ihrerseits eine

sichere UmschlieBung der Druckgasflaschen gewdhrleisten. Durch an-
geschlossene Schniiffelleitungen werden Kr-Leckagen in den Trans-
portbeh&dltern entdeckt, die Entliiftung des Transportbehédlers

kann dann iliber die Abgasreinigungsanlage erfolgen.

Auf eine Beschreibung von Stdrf&dllen in der Zwischenlagerzelle

wird daher an dieser Stelle verzichtet.
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7.3 Unfallhdufigkeiten und -ursachen

tiber Unfallhdufigkeiten liegen im allgemeinen statistische Daten
vor. Allerdings sind Aussagen iiber die Unfallursache nicht ohne
weiteres m&glich, denn bei der Unfalluntersuchung steht die Schuld-
frage und nicht die Kausalverkettung, die zum Unfall fihrte, im
Vordergrund. Die Schadensschwere eines Unfalls wird in der Regel
nach der monetdren Schadenshdhe bemessen. Angaben iliber die Be-
lastungen beim Unfall und ldber den Grad der Beschddigung von
Ladung und Fahrzeug, d. h. den Grad der technischen Unfallschwere,

lassen sich daraus nicht ohne weiteres ableiten.

—— — ———— S —— o — > - ——— — ———

Aus den Unfallh8ufigkeiten, b&zogen auf die Fahrleistung filir
Gliterkraftfahrzeuge (GiiKfzZz) mit einem Gesamtgewicht > 17 t,
‘lassen sich Erwartungswerte filir die Unfallbeteiligung dieser
Transportfahrzeuge ableiten. Besser noch lieBe sich bei fest-
liegendem Standort einer Wiederaufarbeitungsanlage die Unfall-
geféhrdung von Kr-85-Transporten lédngs des Transportweges er-
mitteln, indem man die Anzahl der Unf&dlle und die Unfallur-
sachen erfaft und daraus Erwartungswerte fiir die Unfallbeteili-
gung abschdtzt. Durch eine gezielte Untersuchung der Unfall-
ursachen nach Art und Hdufigkeit kénnten Prioritdten filir die
Beseitigung von Unfallursachen abgeleitet werden, so daf ins-
gesamt der Erwartungswert fiir die gegebene Strecke herabgesetzt

wiirde.

Unabhdngig vom Standort einer zukiinftigen Wiederaufarbeitungs-
anlage sind in Tabelle 25 mittlere Erwartungswerte (Basis 1975)
fliir die Unfallbeteiligung von Transportfahrzeugen angegeben, wo-
bei unterschiedliche Anteile von Ortsdurchfahrten und freier

Strecke angenommen wurden.

Zu -beachten ist dabei, daB zwar die Erwartungswerte innerorts

um den Faktor = 4 groBSer sind als auBerorts, daB aber die Folgen
eines Unfalls auf die Ladung innerorts wegen der niedrigeren
Fahrgeschwindigkeit wahrscheinlich geringer sind als auBerorts.

Nicht unerscheiden 1dBt sich anhand der Erwartungswerte, ob die
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Tabelle 25: Erwartungswerte filir die Unfallbeteiligung (Personen-
oder Sachschaden > 1000 DM) von GliKfz > 17 t pro
Fahrzeug-Kilometer /86/

Fahrzeugtyp und Strecke Unfallhdufigkeiten
pro Fahrzeug-Kilo-
meter

> 17 t im Mittel {iber alles 5,3 - 10—6'

innerorts 10,3 - 10-6
auBerorts 2,7 * 10—6
30 % Ortschaft + 70 % freie Strecke 4,9 - 1070
15 % Ortschaft + 85 % freie Strecke 3,8.10°°

Unfdlle durch die Schwerlastfahrzeuge aktiv verursacht wurden
oder dadurch, daB diese von anderen Verkehrsteilnehmern ange-
fahren wurden. Im letzteren Fall sind die Folgen fiir die Ladung

wahrscheinlich ebenfalls gering.

Wegen des Fehlens deutscher Daten iiber die technische Unfall-
schwere, die Riickschliisse auf die Folgen fiir die Ladung zuliBt,
sollen hier amerikanische Daten herangezogen werden. Da die
mittleren Erwartungswerte filir die Unfallbeteiligung von Schwer-
lastwagen in der gleichen Gr&Benordnung liegen (USA: =~ 1 - 10-6
Unfélle proGFahrzeug—Kilometer; Bundesrepublik Deutschland:
~5,3 - 10

ldssig sein.

Unf&dlle pro Fahrzeug-Kilometer), sollte dies zu-

Besonders kritisch im Hinblick auf Krypton-Transporte ist das
Auftreten von Feuer oder der Aufprall der Ladung auf feststehen-
de Objekte. Nach /87-89/ treten Feuer in 1,6 % und der Aufprall
auf feststehende Objekte in 14 % aller Unfdlle auf. Unterscheidet
man hierbei noch zwischen Feuern, die l&nger oder kiirzer als

eine halbe Stunde dauern, und Aufprallgeschwindigkeiten, die
gréB8er oder kleiner als ca. 50 km/h (2 Endgeschwindigkeit beim
freien Fall aus 9 m HBhe) sind, so lassen sich grob mittlere
Erwartungswerte von ca. 9 - 10 2
und 6 - 107’

Fahrzeugkilometer absch&dtzen.

(Auftreten von Feuer t > 0,5 h)

(Aufprall bei Fahrgeschwindigkeiten > 50 km/h) pro
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——— — ———————— —— T — ————— ———— —— — —

Die Unfallstatistiken der Deutschen Bundesbahn (DB) sind in be-
zug auf die Analyse des Unfallgeschehens detaillierter. So lassen
sich die weniger aussagefdhigen Personenunfdlle von denen der
Sachschdden (Bahnbetriebsunfdlle) trennen, und es werden die Un--
f&lle bzw. die Unfallursachen nach Art und H&ufigkeit aufge-
schliisselt. Tabelle 26 zeigt die Unfallerhartungswerte fiir ver-

schiedene Unfallarten (Basis 1975).

Tabelle 26: Unfallerwartungswerte fiir Bahnbetriebsunf&dlle pro
Zug-Kilometer /86/ -

Unfallart Unfdlle pro Zug-km
. | | -6
Entgleisungen 5,4 = 10
Zusammenst&Be 2,4 - 107
Aufpralle 1,5 - 10°°
Zusammenst&Be an Bahnilibergdngen 0,7 10_6
Sonstige Unfdlle 0,4 - 10-6
Gesamt : _ o 10,4 - 1076

Uber die Folgen eines Unfalls auf die Ladunglgeben die Erwar-
tungswerte keine direkten Anhaltspunkte. Mit Ausnahme von un-
fallbedingten Br&nden sind qualitativ schwere Schdden an der
Ladung wahrscheinlich um so eher zu erwarten, je-hSher die Fahr-
geschwindigkeit zum Zeitpunkt des Unfalls war. Hohe Geschwindig-
keiten (> 50 km/h) werden aber in der Regel nur auf freier
Strecke gefahren, so daB schwere Schdden aufgrund der Geschwin-
digkeit nicht ivaéngierbetrieb und damit nur in 16 % aller Bahn-

betriebsunfdlle zu erwarten sind (Abb. 52).

Weiterhin werden im allgemeinen bei einem Zugungliick nur wenige
Wagen in Mitleidenschaft gezogen. Beriicksichtigt man dies, so

dndert sich nach amerikanischen Untersuchungen der mittlere Un-

fallerwartungswert um etwa eine Gr&éBenordnung (von 6,2 - 10-6

7

Unfdllen pro Zugkilometer auf 8,8 - 10 ' Unfille pro Waggonkilo-
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Unfdlle (pre Mill. Zugkilometer)

5 b~
‘ -
3
2+
11—
0
Entglei - Zusammen-~  Aufprall Bahniiber-  Sonstige Gesamt
sungen stofe gdnge
Zugfahrten & % 5 %o mit 32°% 91% 63 % 16 %
{freie Strecke) Zugbeteiligung
Rangierbetrieb 96 % 95 % 68 % 9% 37% 84 %

Abb. 52: Relative und prozentuale Verteilung der Bahn-
betriebsunfille /86/

meter). Hierbei wurde eine mittlere Zugldnge von 70 Waggons und
eine mittlere Unfallbeteiligung von 10 Waggons pro Zug zugrunde
gelegt /86/, /88/, /89/. Der Riickgriff auf amerikanische Unter-
suchungen scheint gerechtfertigt, wenn man die mittleren Unfall-

erwartungswerte (USA: 6,2 - 1070

Unf&lle pro Zugkilometer;
Bundesrepublik Deutschland: 10,4 - 1070

miteinander vergleicht.

Unfdlle pro Zugkilometer)

Bedenkt man ferner noch, daBf Unf&dlle an Bahnillbergdngen in der
Regel kaum zu ernsten Schdden an Zug und Ladung fiihren, so 1&gt
sich ein Erwartungswert von 2 - 10_7 pro Waggonkilometer fiir

eine schwere Beschddigung der Ladung abschédtzen.

Im Zusammenhang mit Krypton-Bahntransporten stellen Brdnde als
Folge von Unf&dllen ebenfalls eine starke Gefdhrdung dar. Nach
/88/, /89/, /91/ ziehen 1,5 % aller Unf&lle Feuer nach sich, wo-
bei 85 % dieser Brinde kiirzer als eine halbe Stunde, 14 % '
zwischen einer halben Stunde und einer Stunde und 1 % ldnger als
eine Stunde dauern. Berlicksichtigt man alle Br&dnde, die l&nger
als eine halbe Stunde dauern, so ergibt sich ein Erwartungswert

von 3,3 - 10_9 (Feuer t > 0,5 h) pro Waggonkilometer.
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Die meisten Schiffsunfdlle ereignen sich auf den stark befahrenen
kistennahen Seewasserstrafen. Dabei fithren im allgemeinen
Kollisionen &6fter als andere Unfdlle zu schweren Schdden. Uber
die Kollisionshdufigkeiten auf wichtigen europdischen Seewasser-

straBen liegen Angaben nach Tabelle 27 vor.

Tabelle 27: Kollisionshdufigkeiten auf wichtigen kiistennahen
Seewasserstrafen (Basis 1970 - 1973) /86/

Wasserstrafle Unterelbe Unterweser StraBe
von Doyer

Kollisionsh&dufig- -7 -7 -7
keit: pro Schiffs- 8,2 * 10 8,2 * 10 6,8 * 10
tag

Bei 10 % aller Kollisionen (Unterelbe) werden als Folge mittlere
bis schwere Schdden, bei 2 % aller Kollisionen (StraBe von Dover)
Bridnde als Folge angegeben /86/. Inwieweit sich die Schadensan-
gaben auf die Ladung beziehen bzw. welche Schdden an der Ladung
durch die Brdnde verursacht wurden, wird nieht ndher ausgefiihrt.
Nach amerikanischen Untersuchungen /87/ wird in 8 % ein mittlerer
und in 2 % aller Unfdlle ein schwerer Schaden an der Ladung ab-
geschdtzt. Brdnde wurden dabei in 0,7 % aller mittleren und in

7 % aller schweren Unfdlle angenommen. Der Anteil von Kollisionen
an der Gesamtzahl der Unfdlle wird nicht angegeben, so daB eine ‘
Ubertragung auf die europidischen Kiistengewdsser nicht ohne weiteres
méglich ist. Nimmt man aber an, daB die Brandhdufigkeiten (USA:
ca., 2 - 10_3 Bridnde pro Unfall; Europa: ca. 2 ° 10_2 Brdnde pro
Kollision) jeweils typisch und vergleichbar sind, ist aus diesem
Vergleich eine Kollisionshdufigkeit von 10_1 pro Unfall zu er-
warten. Dieser Wert ist wahrscheinlich fiir die stark befahrenen
Seewasserstrafen Europas zu niedrig, d. h. ein mit dieser Rela-
tion und den vorliegenden Kollisionshdufigkeiten (Tabelle 27)

abgeschédtzter Unfallerwartungswert ist konservativ.
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Es wird eine Versenkungsoperation pro Jahr durchgefihrt. Das
Schiff filir den Krypton-Transport wird je nach Ausgangshafen

3 - 4 Tage durch kiistennahes Gewdsser und nochmals 4 - 6 Tage
durch den offenen Atlantik fahren. Nimmt man fiir den gesamten
Schiffsweg eine Kollisionshdufigkeit von 8 - 10_7 pro Schiffs-
tag, so ergibt sich durch obigen Vergleich eine Unfallhdufig-

keit von 8 - 10_6 pro Schiffstag.

Fiir den etwa 10tdgigen Schiffstrénsport 148t sich damit ein Er-
wartungswert filir eine schwere Beschddigung der Ladung von ca.
1,6 - 10-6 pro Transport bzw. Jahr abschdtzen. Die besonderen
Eigenschaften der Typ B-Verpackung sind dabei nicht berlick—
sichtigt.

Die Ergebnisse'fﬁr’daé hier untersuchte Transportkonzept fiir
Kr-85 sind in Tabelle 28 zusammengefaft. Danach liegen die
mittleren Erwartungswerte flir Unfédlle mit einer "schweren Be-

6 Unfédllen pro Jahr.

schddigung"” der Ladung bei 10-3 bis 10~
"Schwere Beschddigung" berlicksichtigt nicht die besonderen mecha-
nischen und thermischen Eigenschaften der Typ B-Verpackung,

sondern bezieht sich auf normale Industrieverpackungen.

Eine Reduzierung ist. durch administrative MaBnahmen wie z. B.

eine besondere Auswahl-des Transportweges méglich.
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Tabelle 28: Mittlere Erwartungswerte fiir schwere Unfdlle beim

Transport des in einer 1400 jato-Wiederaufarbeitungs-
anlage anfallenden Krypton-85 (ohne Berlicksichti-

gung der Typ B-Eigenschaften der Verpackung!)

Transportweg Unfallhdufigkeit in a”’
strage'’
Unfall ohne Feuer 4 - 10_3
(v > 50 km/h)
Unfall mit Feuer , 6 - 107°
(t, > 0,5 h) o
F
Schiene®!
Unfall ohne Feuer 1 - 10-3
(v > 50 km/h)
Unfall mit Feuer 2 . 10—5
F
schiff>!
Unfall mit Feuer ' 2 - 10_6
(tF > 0,5 h)

_1)

300 km; 21 Transporte pro Jahr

2) 300 km; 1 Transport pro Jahr
3) 10tégiger Schiffstransport; 1 Transport pro Jahr
7.4 Unfallszenarien

Bei der Handhabung, dem Transport und der Beseitigung (Ver-

senkung) von Kr-85 in Druckgasflaschen miissen Stérf&dlle in Be-

tracht gezogen werden, wobei hier zum Zweck der Analyse unab-

hdngig von der Eintrittshdufigkeit solcher Stdrfdlle flir alle

Freisetzungsmechanismen ein Versagen der umschliefenden Barrieren

vorausgesetzt wird. Da es sich um ein Edelgas unter Druck
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handelt, bedeutet das Versagen der umschlieBenden Barrieren
(z. B. Druckgasflasche und Transportbehdlter), daB der gesamte
Inhalt pldtzlich freigesetzt wird. Fiir die einzelnen Teil-

systeme werden die folgenden St8rfdlle untersucht:

Die Zwischenlagerung erfolgt in Typ B-Behdltern innerhalb des
gegen Einwirkungen von auBien geschilitzten Gebdudes. Stdrfdlle
widhrend der maximal einjdhrigen Zwischenlagerung werden daher
nicht betrachtet. '

Zum Zweck der Analyse wird angenommen, daf infolge einer starken
mechanischen Belastung ein Leck am Transportbehdlter und an
einer Druckgasflasche (Freisetzung eines Flascheninhalts) ent-
steht oder daB ein Transportbehdlter einem langvandauerﬁden
Feuer ausgesetzt wird, so daB der Inhalt aller vier Druckgas-
flaschen in den Transportbehdlter und in die Umgebung gelangt.
Das fiihrt zu einer Freisetzung von 7,4 - 1015 Bg bzw.

2,96 - 1016 Bg Kr-85 in Bodenndhe.

Als groBter Stdrfall wird zum Zweck der Analyse angenommen, dafB
ein Transportbehdlter und die darin befindlichen Druckgasflaschen
so stark beschddigt werden, daB der gesamte Radicaktivit&dtsin-

halt (2,96 - 1016 Bq) als Folge eines Feuers freigesetzt wird.

Es wird angenommen, daB wdhrend der Versenkungsaktion, bei der
die Druckgasflaschen einzeln aus dem Transportbehdlter in die
Abschirmbiichse gezogen und dann mittels Ladegeséhirr auBenbords
geschwenkt werden, eine Flasche abstiirzt und so schwer beschddigt
wird, daB8 ihr Inhalt (7,4 - 1015 Bg) in die Umgebung freige-

setzt wird.
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Beim Transport selbst kann in aller Regel davon ausgegangen wer-
den, daB die Transportbehdlter bei einem Unfall nicht iiber die
Typ B-Belastungsspezifikationen hinaus beansprucht werden. Das
trifft fliir mechanische Einwirkungen auf die Behilter zu, die
beim Uberschreiten bestimmter Grenzwerte zu einem Bruch der
Halterungen ohne wesentliche Beschddigung der Behdlter selbst
filhren sollten. Das trifft aber auch flir Brdnde zu, deren Aus?
wirkungen auf die Transportbehdlter normalerweise beherrscht
werden kdnnen (die Behdlter ﬁberstehen‘ein mehrstiindiges Feuer

mit nachfolgender Kihlung).

Das Absinken eines Transportbehdlters auf den Meeresboden hat
keine lUber die normale Versenkung hinausgehenden radiologischen
Folgen: In etwa 20 m Tiefe bricht die Berstscheibe, und See-
wasser dringt in den Transportbehdlter ein. In etwa 1000 m
Tiefe beginnt dann der planmdBige Druckausgleich in den Druck-
gasflaschen. Storfallfreisetzungen wdhrend der Fahrt zum Ver-
senkungsort werden daher im Rahmen dieser Analyse nicht be-
trachtet.

Storfdlle nach dem eigentlichen Versenkungsvorgang, die zu
einer Freisetzung von Kr-85 am Meeresboden fiihren (z. B. durch
Beschddigung der Druckgasflasche beim Aufprall oder durch
Korrosion), kOnnen im Rahmen dieser Untersuchung nicht ab-
schlieBend beurteilt werden, da experimentell verifizierte An-
gaben iliber das Verhalten von Kr unter Tiefseebedingungen noch
fehlen.

7.5 Atmosphdrische Ausbreitung und Dosisbelastung

Die Abschdtzung der Dosiswerte erfolgt ebenfalls mit Hilfe des
GauBschen Ausbreitungsmodells, so daB hier auf die in Kapitel
4.5 dargelegten Einschrédnkungen beziliglich der Belastbarkeit der

Daten verwiesen wird.

In Abb. 53a, b sind die Dosiswerte DB in Abh&ngigkeit von der

Quelldistanz x und den Diffusionskategorien fiir bodennahe
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Emissionen (H = 2 m, 10 m) bei einer Freisetzung wvon

Q=717,4 - 1015 Bg graphisch dargestellt. Dosis und Freisetzungs-
menge sind linear miteinander verknlipft, so daB flir die ange-
nommenen grdfBeren Stérfallfreisetzungen die Dosiswerte um einen

entsprechenden Faktor steigen.

In Tabelle 29 sind die angenommenen Stdrfdlle, die damit ver-
bundenen Freisetzungsmengen von Kr-85 und die maximalen Strahlen-
belastungen filir die Difffusionskategorien C und F zusammenge-
faBt. Die angegebenen Strahlenbelastungen stellen die maximale
individuelle Strahlenexposition eines Mitglieds der kritischen
Bevdlkerungsgruppe fir den relevanten Expositionspfad an der un-
glinstigsten Einwirkungsstelle dar.
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8. ZUSAMMENFASSUNG

Auf der Grundlage der in /4/ fiir beide Kr-85 Beseitigungsmethoden
entwickelten und beschriebenen technischen Konzepte, werden in
der vorliegenden Arbeit sicherheitstechnische Probleme und die
zu erwartende Umweltgefdhrdung bei der Realisierung der beiden

Konzepte aufgezeigt.

Lagerung in einem oberirdischen Gebé&dude

Nach dem vorliegenden Konzept werden 50 l-Druckgasflaschen, in
Transportgestellen arretiert, in ein Lagergebidude eingelagert

und ‘dort fiir einen Zeitraum von etwa 115 a sichergestellt.

Das'Lagergebéude schiitzt die Druckgasflaschen gegen Einwirkungen
von auBen und gliedert sich in 6 verschiedene Lagerzellen, in
denen die Druckgasflaschen vierfach iibereinander in rohrfdrmig
ausgébildeten Schidchten stehen. Die Lagerzellen sind durch die
sie umgebenden Wdnde und Decken von der Umwelt abgeschlossen _
und stellen eine zweite Barriere gegen die Freisetzung von Radio-

aktivitdt dar.

Die beim Zerfall des Kr-85 in den Druckgasflaschen erzeugte
Wirme wird durch natlirliche Konvektion der in den Lagerzellen.
zirkulierenden Luft abgefilihrt. Die sich an den Flaschen efwér—
mende Luft steigt dabei in den Lagerschdchten nach obeh und
kiihlt sich beim'anschlieﬁenden Abstieg entlang den als Wiarme-
austauschfléchén ausgebildeten, seitlichen Trennwédnden der -
Lagerzeilen wieder.ab. Die Trennwdnde werden ihrerseits durch

natiirliche Konvektién der Umgebungsluft gekiihlt.

Aus jeder Lagerzelle muB eine Zerfallswdrmeleistung von maxi-
mal 63 kW abgefiihrt werden. Anhand einer Berechnung der Tempera-
tur- und Strdmungsverhdltnisse in der Lagerzelle, die sich auf
experimentell ermittelte Daten zum Warmeﬁbergang im einzelnen
Lagerschacht abstilitzt, wird gezeigt, daB die Zerféllswarme bei
einer Wandtemperatur der Druckgasflaschen von 125°¢ abgefiihrt
werden kann. Die Ubertemperatur des sich selbst erhitzenden
Gases liegt etwa 16°C h&her als die Wandtemperatur der Druck-
gasflaschen. Der Druck betr&dgt dabei etwa 61 bar.
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Als Flaschen- und Ventilwerkstoff wurden verschiedene austeni-
tische Chrom-Nickel-(Molybdin)-Stihle in Betracht gezogen. Zur
Untersuchung der Korrosionsbestdndigkeit der ausgewdhlten Stdhle
gegenﬁber dem Zerfallsprodukt Rubidium wurden Versuche mit Stand-
zeiten bis zu 3500 h und Temperaturen von 200°C und 5009C dufch-
gefiihrt. Dabei waren die Werkstoffproben ohne und mit aufge-

prédgter Spannung eingesetzt.

Die metallografische Auswertung der 200°c-Proben ergab, daB in
Abhdngigkeit von Werkstoff und Einsatzbedingungen mehr oder
weniger deutliche Korrosionseffekte an der Oberfldche der einge-
setzten Proben aufgetreten sind, ohne daB eine Tiefenwirkung
nachweisbar ist. Die zum Vergleich durchgefiihrten Korrosionsver-
suche bei 500°C - einer Temperatur, die wéit oberhalb der fiir
die Lagerung zuldssigen Maximaltemperatur von 200°¢c liegt -
zeigen demgegeniiber eine Tiefenwirkung der Korrosionseffekte in
Form von Korrosionszonen. Die weitere Untersuchung dieser Proben
mit Hilfe der Rasterelektronenmikroskopie (SEM), der energie-
dispersiven R&ntgenanalyse (EDAX) und der Ionenmikrosonde (SIMS)
zeigt, daB es sich'hier'uh Korngrehzenangriffe handelt, die mit
einer Verarmung der Legierungsbestandteile Cr und Ni an der
Oberflédche einhergehen. Gleichzeitig diffundiert Rubidium in
den Werkstoff. Als maximale Eindringtiefen wurden Werte kleiner

1 um nachgewiesen.

Zugversuche mit DIN-Zugproben, die unter Spanhung bei 200°C ein-
gesetzt waren, ergaben Festigkeitskenhwerte, die alle im Rahmen
des Gewdhrleistungsbereichs der jeweiligen Werkstoffe lagen. Es
traten auch keine Anomalien im Bruchverhalten der Zugproben auf.
Die Bruchform und -fl&dche der Proben zeigt makroskopisch bzw.
mikroskopisch den fiir duktile Werkstoffe typischen Einschnlir-

bruch bzw. griibchenfldchigen Bruch.

Insgesamt zeigen die Ergebnisse, daB bei allen untersuchten
Werkstoffen ein die Sicherheit mindernder Korrosionsangriff'
auch bei einer notwendigen Standzeit von gr&Ber 115 Jahren kaum

zu befilirchten ist.

Experimente, durch Adsorption des Gases den Druck in einer Druck-
gasflasche herabzusetzen, ergaben, daB mit Aktivkohle als Ad-

sorbens Druckabsenkungen um den Faktor 2 erreichbar sind. Dariliber
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hinaus bietet die adsorptive Befilillung der Druckgasflaschen
den zusdtzlichen Vorteil, daB bei einem Oberflichenverhiltnis
Adsorbens/Druckgasflasche von gréBSer 1O7 die Kontamination und
damit ein Korrosionsangriff durch Rubidium auf ein Minium re-
duziert wird. Das Rubidium bleibt in den Poren der Aktivkohle
fixiert und wird selbst bei Temperaturen bis 400°C nicht de-

sorbiert.

Versuche, die in extrudierter Form vorliegenden Aktivkohle-
stdbchen zu entziinden, blieben ohne Erfolg, so daB gréBere .
Stérfallauswirkungen durch einen Aktivkohlebrand nach einem

mdglichen Druckgasflaschenversagen ausgeschlossen werden k&nnen.

Die adsorptive Fiillung der Druckgasflaéchen hat‘somit'gegeﬁﬁber
der reinen DrUckgasfﬁllung deutliche Vorteile und ist deshalb
eine geeignete Alternative bei der oberirdischen'Lagerung._

Die sicherheitstechnische Analyse des Lagerkonzepts wurde auf
der Basis von Barrierendiagrammen, Freisetzungsbdumen und an-
satzweise von Fehlerb&dumen durchgefuhrt Danach ist mit elnlgen
Leckagen und sofern Versprodung stattfindet auch mit dem Zer-
platzen von einigen Druckgasflaschen zu rechnen. Die daraus ab—‘
geleitefen Stdrfallfreisetzungsmengen fithren zu Strahlenbe-
lastungen, die weit unter dem Grenzwert von 0,3 Sv nach.§ 28
StrlSchV liegen. Nur fiir die mehr hypothetischen Stdrfidlle
(Freisetzung des gesamten Lagerinventars) ergeben sich iliber dem

Grenzwert liegende Strahlenbelastungen.

Versenkung von Kr-85 in das Meer

Nach dem vorliegenden Konzept werden jeweils'4 30 1-Druckgas-
flaschen in eihen'Wéssergefﬁllten Typ B(M)-Transportbehdlter
eingesetzt, in dem sie bis zum Zeitpunkt ihrer Versenkung ver-
bleiben. Die in der Zeit zwischen den einmal im Jahr durchge-
fiihrten Versenkungsaktionen beladenen Behdlter werden in einem
an die Abfilillzelle angrenzenden Lager zwischengelagert, das

insgesamt 25 Transportbeh&dlter aufnehmen kann.

Die Befdrderung der im Laufe eines Jahres beladenen Behélter
zum Verladehafen erfolgt entweder als StraBentransport oder als
Sammeltransport per Schiene. Zu diesem Zweck werden .die mit

StoBddmpfern versehenen Transportbehdlter auf einer Transport-
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palette befestigt. Im Verladehafen werden die Beh&lter ohne
weitere Zwischenlagerung auf das fir die Versenkungsaktion vor-
gesehene Frachtschiff verladen. Die Versenkung der DruckgasF
flaschen auf hoher See wird unter Verwendung einer im Vergleich

zum Transportbehédlter leichten Abschirmblichse durchgefiihrt.

Die Druckgasflasche ist mit einem Ventil versehen, das den
Druckausgleich in der Flasche wdhrend des Sinkens auf den
Meeresboden erm&glicht, ohne daf8 dabei radiocaktives Krypton-85
austritt. Prinzipiell trifft das fiir jede beliebige'Sinklage

der Druckgasflasche zu.

Stabilitdtsbetrachtungen bzw. Ergebnisse von Strémungsversuchen
zeigen aber, daB die Druckgasflasche auf jeden Fall mit dem

Ventil haéh unten absinkt. Ein Gasaustritt kann mit Siéherheit
ausgeschlossen werden, denn das Wasser tritt‘damit von unten in

die Flasche ein und komprimiert das Gas gegen den Flaschenboden.

Der bei den Stromungsversuchen fir ein bruckgasflaschenmodell
ermittelte Widerstandsbeiwert erlaubt es, die Gr&Be der Aufprall-
géschwindigkeit auf den Meeresboden zu bestimmen. Sie wird beil
etwa 6 m s | liegen. Das entspricht einer Freifallh&he von ca.
1,8 m. Es ist anzunehmen, da8 die Schutzkappe bzw. die Druck-

gasflasche den Aufprall ohne ernste Schiden libersteht.

Auf der Basis einer eingehenden Literaturstudie wird als
Flaschen- und Ventilwerkstoff ein CrNiMo-Stahl (Werkstoff-Nr.
1.4439) vorgeschlagen, der aufgrund seines hohen Lochfrag-
korrosionspotentials in Meerwasser auch l&ngerfristig als loch-
und spaltkorrosionsbestindig angesehen werden kann. Wie Natur-
rostversuche und Betriebserfahrungen zeigen, wurde dieser Stahl
unter der Voraussetzung einer einwandfreien Gefiligehomogenitat
bei Einsatzzeiten in Meerwasser von > 3 Jahren nicht korrédiert.

Schiitzt man diesen Stahl noch kathodisch indem man z. B. die
Schutzkappe und den Widerstandskdrper am Boden der Flasche aus
einfachem C-Stahl fertigt, so daB diese als Opferanoden wirken,
ist fiir einen Zeitraum von 20 - 30 Jahren ein Korrosionsangriff

mit Sicherheit auszuschlieBen.

Das im Rahmen einer Literaturstudie untersuchte Verhalten des .
Krypton-85 in der Tiefsee fiihrt zu dem Ergebnis, daB8 die Bil--

dung von Krypton-Hydrat unter den gegebenen Temperatur- und
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Druckbedingungen als wahrscheinlich angesehen werden kann. Da
die Bildung des Hydrats bei Versagen der Druckgasflasche von Be-
deutung fir die Ausbreitungsgeschwindigkeit des Krypton-85 ist,
miissen experimentelle Untersuchungen zum Nachweis der Hydrat-

bildung noch durchgefiihrt werden.

Als wahrscheinlicher Ausbreitungsmechanismus ist die Diffusion
anzusehen. Die dabei zu erwartenden Radiocaktivitdtskonzentra-
tionen in dem iiber Fischfang dem Menschen zugdnglichen Oberfl&chen-

wdsser sind unkritisch.

Die bei der Sicherheitsanalyse anhand von statistischen Daten
abgeschdtzten Unfallhdufigkeiten ergeben, daf beim Uberland-
transport filir eine "schwere Beschddigung" der Ladung mit Er-
wartungswerten von 10_3 - 10_6 7
griff "schwere Beschédigung" wird in den Statistiken bereits ver-

pro Jahr zu rechnen ist. Der Be-

wendet, wenn der monetdre Schaden an Fahrzeug und Ladung gr&Ber

als 1000 DM ist.

Die Erwartungswerte berilicksichtigen nicht unbedingt die besonderen
mechanischen und thermischen Eigenschaften der Typ B-Verpackung
der Druckgasflaschen und relativieren insofern m&gliche St&r-
fallfreisetzungen, die wegen der bodennahen Ausbreitung zu iber
dem Grenzwert nach StrlSchV liegenden maximalen Stérfalldosis-~

werten filihren.
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9. VERGLEICHENDE BEWERTUNG UNTER DEM ASPEKT VON
SICHERHEIT UND KOSTEN

Anhand der vorliegenden Arbeit konnte gezeigt werden, daB die
mit der Kr-85 Beseitigung verbundene Gefdhrdung der Umwelt so-
wohl bei der oberirdischen Lagerung als auch bei der Tiefsee-

lagerung in vertretbaren Grenzen gehalten werden kann.

Bedenkt man aber, daf die geschatzten Kosten fiir eine ober-
irdische Lagerung mit etwa 365 Millionen DM und die fiir die
Tiefseelagerung mit etwa 40 Millionen DM anzusetzen sind /4/,

so ist der Tiefseelagerung der Vorzug zu geben.

Weitere Griinde, die gegen eine oberirdische Lagerung sprechen,
liegen auf der Hand. So muB8 das Lagergebidude nach der Still-
legung der Wiederaufarbeitungsanlage fiir einen Zeitraum von
etwa 100 Jahren iliberwacht und gesichert werden und danach
bleibt die Frage nach der Beseitigung des bunkerihnlichen Ge-
bdudes bestehen. Der monetdre Nutzen aus der Wiedergewinnung
von Krypton und Xenon diirfte dabei von den AbriBkosten aufge-

zehrt werden.

Bleibt bei den hier zur Auswahl stehenden Konzepten also fest-
zustellen, daB die Tiefseelagerung die bessere Beseitigungs-

methode ist.

Fragen, die beli Realisierung dieses Konzepts noch untersucht

werden miissen, sind:

- die sichere Funktion des Druckausgleichsventils

(Bau und Erprobung),
- das Verhalten des Kryptons unter Tiefseebe-
dingungen,

- Optimierung des kathodischen Schutzes, um auch
fiir Zeitrdume von 80 - 100 Jahren ein durch-

korrodieren der Druckgasflaschen zu verhindern.

Die angesprochenen Fragen sind bis zur Errichtung einer grofien

Wiederaufarbeitungsanlage l&sbar.
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NOMENKLATUR

Verzeichnis der Abkiirzungen

a anno (Jahr)

AISI American Institute for Steel. and Iron

AKK Arbeitskreis Kohlenstoff der Deutschen Keramischen
Gesellschaft

AS Atomabsorptionsspektrometrie

AVR Arbeitsgemeinschaft Versuchsreaktor GmbH

B Barriere

BE Brennelement, Basisereignis

BET nach Brunauer, Emmett, Teller benannte Methode zur
Messung von Oberfl&dchen durch Gasédsorption

DB Deutsche Bundesbahn

DF Dekontaminationsfaktor

DGF Druckgasflasche

DIN Deutsche Industrie Norm

DZ Druckzone

EDAX Energie-Dispersion X-ray Analysis (Energiedispersive
RK8ntgenanalyse)

EVA Einwirkung von aufBen

EG Europdische Gemeinschaft

FT Fault Tree (Fehlerbaum)

GlKfz Gliterkraftfahrzeug

h hour (Stunde)

I Inventar

IAEA International Atomic Energy Agency

ICT Institut Chemische Technologie der KFA

KFA Kernforschungsanlage Julich GmbH

KFK Kernforschungszentrum Karlsruhe

KTA Kerntechnischer Ausschu8




LS
LWR

MS

RF
RSK
RT

SEM

SIMS
SSK

TG
TOP
TTA

WAA
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Lagerschacht

Leichtwasserreaktor
Molekularsieb

Release Fraction (Freisetzungsbruchteil)
Reaktor-Sicherheitskommission

Release Tree (Freisetzungsbaum)

Scanning Elektron Microscopy (Rasterelektronen-
mikroskopie)
Sekunddrionenmassenspektrometrie

Strahlenschutzkommission

Teil- (Fehler- oder Freisetzungsbaum)
Transportgestell
Spitze eines Freisetzungs—- oder Fehlerbaumes

Tieftemperaturrektifikationsanlage
Umgebung

Wirksumme

Wiederaufarbeitungsanlage

Formelzeichen und Symbole

Kr-85

-

W1,3
0,3

poo

W

Cw1,3
1,2

Bruchdehnung in %

spezifische Radioaktivitdt in Bq-g_1
Offnungsquerschnitt eines Lecks in m2
Projektionsflédche in m2

spezifische Oberfldche (BET) in mgg.1
Wdrmetauschflichen in m2

Anpassungsparameter

Anpassungsparameter in umol-m_% bar

-4

L —1 .m_2
Kr IKr

Strahlungsaustauschfaktoren in W*m—Z-K
Umrechnungsfaktoren in gAdsorbens'mOI
Riecksche Konstante
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CS Strahlungskonstante des schwarzen Strahlers
in w.m 2 x4

Cqy Stokessche Konstante

Cp speéifische Warmekapazitdt in J-kg_1'K'._1

c(t,x,vy,2) orts- und zeitabhdngige Radiocaktivit&dtskonzen-

tration in Bg-m

D Diffusionskonstante in mz-s_1
DB 8-Submersionsdosis in Sv
DDGF Durchmesser einer DGF in m
D, Durchmesser eines Transportgestells in m
Dg ' Durchmesser eines Lagerschachtes in m
dA Atomdurchmesser in m
dKr Atomdurchmesser von Kr in m _
d6 Offnungsdurchmesser eines Leck; in‘m
EB off effektive B-Energie des Kr-85-Zerfalls in MeV
EB max maximale B-Energie des Kr-85-Zerfalls in MeV
EY vy-Energie des Kr-85-Zerfalls in Mev
E{TL} Erwartungswert der Lebensdauer TL in h(a)
g Dosisfaktor fiir 8§-Submersion in Sv-m3-Bq_1 s
Fa Auftriebskraft in N
Fo Gewichtskraft in N
FW Widerstandskraft in N
F(t) Ausfallwahrscheinlichkeitsfunktion
fD Druckabsenkungsfaktor '
fS Speicherfaktor
f(t) Ausfallwahrscheinlichkeitsfunktion in h™' (a~ )
H HShe in m
kumulierte H&ufigkeit (Summenh&ufigkeit)
h Hiufigkeitsdichte in a-1
IFa jé&hrlich einzulagerndes Inventér in Bq-a"1
IFO Inventar einer frisch gefiillten DGF in Bg
IFB mittleres Inventar einer DGF (Betrigbsphase) in Bg
IFL mittleres Inventar einer DGF (Lagerphase) in Bg

IF(t) zeitabhdngiges Inventar einer DGF in Bg
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im Stdérfall freigesetztes Inventar (grodBere
Leckage) in Bg

Anfangsinventar des vollbelegten Lagers in Bg
mittleres Inventar des Lagers (Betriebsphase)

in Bqg

mittleres Inventar des Lagers (Lagerphase) in Bg
im Normalbetrieb freigesetztes Inventar (pro Jahr)
in Bg

zeitabhdngiges Inventar des Lagers in Bqg
Anfangsinventar einer vollbelegten Zelle in Bg
mittleres Inventar einer Zelle (Betriebsphase) in Bqg
mittleres Inventar einer Zelle (Lagerphase) in Bq'

zeitabhdngiges Inventar einer Zelle in Bqg

Konstante in OC

Boltzmannkonstante in J-K—1

Anpassungsparameter in umol-m-z b.ar_2

Ldnge in m

zeitabhidngige Leckrate in mbar-1-s |

1
=1
lH_20

Leckrate des Ventils in mbar-1l-s

L6slichkeit der Gase in mIXe,Krfm

Gesamtgasmasse in kg

Molmenge in mol

statisches Aufrichtmoment in Nm

dynamisches Aufrichtmoment in Nm

statisches Auslenkungsmoment in Nm

dynamisches Auslenkungsmoment in Nm
Kryptongesamtmasse im Porenvolumen in g
adsorbierte UberschuBfmasse in g

Adsorbensmasse in g

DGF-Masse in kg

Gasmassenstrom in kg-s-1 ‘
maximaler Gasmassenstrom in kg-s_1

maximal ausgestrdmte Gasmasse in kg
KryptoniberschuBmasse pro Masseneinheit Adsorbens
(berechnet) in mg'g-1

KryptonﬁberschuBmasse pro Masseneinheit Adsorbens

(experimentell) in mg-g_1
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1.

m& massenspezifischer Adsorptionsiiberschuf in mg-g

mg volumenspezifischer Adsorptionsiiberschuf8 in
mg.l_1

N, Anforderungen pro Jahr in a~l

Na Anzahl der pro Jahr einzulagernden DGF in a"1

NDGF Gesamtanzahl der einzulagernden DGF

NDGF mittlere DGF-Anzahl im Lager (Betriebsphase)

N° spezifischer Grenzflicheniiberschu8 in umol-m 2

n Teilchendichte in m >

ng massenspezifische UberschuBmenge in umol-g_‘|
(berechnet) .

ng massenspezifische UberschuBSmenge in umol-g_1
(gemessen)

Ny g5 Kr-85 Menge in einer DGF in mol

Ny, ges Kryptongesamtmenge in fﬁner DGF in mol

nv,o molare Dichte in mol 1 _

nv,r radiusabhdngige molare Dichte in mo].'l“1

nv,w molare Dichte an der DGF-Wand in mol-1l »

nv,z molare Dichte im Zentrum der DGF in mol-1

p Wahrscheinlichkeit

PA Versagenswahrscheinlichkeit pro Anforderung

P Druck (allgemein) in bar

Pg Anfangdruck in einer DGF in bar

Pr, Lavaldruck in bar

Py Druck im i-ten Zeitintervall in bar

0 Emissionsquellstdrke in Bg

o] Wirmestrom in W

q spezifische Reaktionswdrme in kJ-mol_1

R Risiko

R gemittelte Gaskonstante in J-kgﬂ-K—1

RDGF DGF-Radius in m y

Rm : Zugfestigkeit in N mTz

Rpo,2 Streckgrenze in N mm

Réyr Warmeilibergangswiderstand in °c.w™t ®w

R(t) Zuverldssigkeitsfunktion

r Radius (allgemein) in m




Mgr

Am
Am,
i
AmM
Am
v

At,
i
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Teilchenradius in m

Schaden
Querschnitt in mm2
Massenschwerpunkt

Verdrdngungsschwerpunkt

absolute Temperatur in K

Lebensdauver in a

Halbwertszeit in a

Zeit in h (a)

Freisetzungszeitpunkt in a
Betriebszeit in a
Einlagerungszeitpunkt in a
Handhabungszeit in h

Lagerzeitende in a

Belegungsanfang der i-ten Zelle in a

Belegungsende der i-ten Zelle in a

DGF-Volumen in l»

Festkdrpervolumen in 1

Kornvolumen in 1

Porenvolumen in 1

Zwischenkornvolumen in 1

integrale fl&chenbezogene Massenverlustrate

2-h_1

Strémungsgeschwindigkeit in m-s~

in g-m-
1

Kr-85-Anteil

Quelldistanz in m

Adsorptionsiiberschu8 in g
fldchenbezogener Massenverlust in g-cm_2
Gasverlust im i-ten Zeitintervall in g
Adsorptionsiiberschuff pro Masseneinheit in mg-g_1
Adsorptionsiiberschuf pro Volumeneinheit in mg-l-1

Zeitintervall in h

Emissionsverhdltnis




- 169 -

n dynamische Viskositdt Pa-s
. O

0 Temperatur in C
n Isentropenexponent
A Zerfallskonstante, Ausfallrate in a”! (hf1)
Ao effektive Wirmeleitfihigkeit in Wem - K|
AG freie Wegldnge in m
i Mittelwert
T Produkt

. . -3
p Dichte in g-cm
T Zeitkonstante in s

Auslenkungswinkel in °©

Leistungsdichte in w1

X Kurzzeit-Ausbreitungsfaktor in-s-m_3

P DurchfluBfunktion
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