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Zusammenfassung

Zur Beurteilung der Transportsicherheit bei Unfallbelastungen von Stoffen
mit geringer spezifischer Aktivitdt (LSA) entsprechend den IAEO-
Empfehlungen zum sicheren Transport radioaktiver Stoffe steht eine gute
experimentelle Basis zur Verfiigung, siehe u.a. Lange et al. (2007). Eine
vergleichbare Uberprifung der Transportsicherheit far
oberflachenkontaminierte Gegenstdande (SCO), gegebenenfalls verbunden
mit einer Weiterentwicklung des einschlagigen Regelwerks, erfordert
experimentelle Untersuchungen zur luftgetragenen Freisetzung von SCO-
Gegenstanden unter Transport-Unfallbedingungen (Resuspension von
kontaminierten Oberflachen bei mechanischer Beaufschlagung) und

Berechnungen zur daraus resultierenden Strahlenexposition.

In diesem Vorhaben wurde ein experimentell gestitzter Zusammenhang
zwischen den unfallbedingt auftretenden Schwingungen kontaminierter
Oberflachen und der durch die dabei auftretenden Beschleunigungen
bedingte  Freisetzung der Kontamination im  lungengangigen
PartikelgroBenbereich  abgeleitet.  Aus einer Literaturstudie  zur
mechanischen Belastung von Transportbehaltern unter Unfallszenarien
ergeben sich Maximalbeschleunigungen im Bereich von einigen hundert bis
einigen tausend g. In einem Laboraufbau konnte das reale Spektrum der
Oberflachenbeschleunigung experimentell an kleinen Proben nachgestellt

werden.

Ein im Vorhaben realisiertes Kontaminationsverfahren der Probenoberflache
durch nasse Deposition von zerstdubten, wassrigen Losungen der
Kontamination (NaCl bzw. CsCl) tragt der Tatsache Rechnung, dass
oberflachenkontaminierte Gegenstande vor ihrem Transport in der Regel
einer Dekontamination unterzogen werden und die verbliebene
Oberflachenkontamination eine erhdhten Adhasion (im Vergleich zu frisch

abgelagerter Kontamination) aufweisen.
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Mittels eines empfindlichen Aerosolmessverfahrens wurden resuspendierte
Anteile der Oberflachenkontamination von >107 in Abhangigkeit von den
bestimmenden Parametern quantifiziert. Die Daten wurden unter anderem
zur Kalibrierung eines theoretischen Resuspensionsmodells herangezogen,
wodurch die Wertebasis des Resuspensionsanteils auf experimentell nicht

realisierte Prozessparameterbereiche erweitert werden konnte.

Aus den Messungen und Modellansatzen lassen sich flr eine maximale
Oberflachenbeschleunigung von 2000g, die fur schwerwiegende
Transportunfalle als abdeckend angesehen wird, Werte fur die
lungengangigen, resuspendierten Anteile von 4-10* fur festhaftende

Kontamination und 1-102 fUr nicht festhaftende Kontamination ableiten.

FUr eine Abschatzung mdéglicher radiologischer Konsequenzen wurde eine
hohe Unfallbelastung einer IP2-Verpackung mit einer groBflachigen
Beladung mit hochkontaminierten SCO-Il Gegenstanden unterstellt: Far
dinnwandige Bleche im Behalter mit einer kontaminierten Flache von 100
m2 wird eine Kontamination am jeweils zuldssigen Limit der nicht
festhaftenden und der festhaftenden Kontamination unterstellt. Dabei
besteht die angenommene Kontamination in einem Fall aus Beta-/Gamma-
strahlenden Radionukliden, im anderen Fall aus Alpha-strahlenden
Radionukliden. Mit diesen Annahmen ergeben sich fir die gesamte Aktivitat
auf den SCO-Il Flachen im Behalter, ausgedrlckt in der Einheit A,, 40 A, fur
Beta-/Gamma-Strahler, bzw. 890 A, fir Alpha-Strahler. Dies verdeutlicht die
unrealistisch hohen Annahmen zur Kontamination der SCO-Il Gegenstande.
Die IAEA Transportvorschriften SSR-6 begrenzen die Gesamtaktivitat eines
IP-2 Versandstlcks mit SCO-Il Gegenstanden Uber die Aktivitatsbegrenzung
flr das Fahrzeug auf 100 A..

Eine konservative Berechnung der inhalativen Aktivitatsaufnahme einer sich

in Unfallnahe befindenden Person ergibt unter Zugrundelegung des obigen



Freisetzungsanteils fur festhaftende Beta/Gamma-Kontamination einen
Wert von 5.3:10° A, bzw. 1.2-107 A, fur Alpha-Kontamination der
Oberflachen. Bei Begrenzung der Gesamtaktivitat fir Alpha-strahlende
Radionuklide auf 100 A; ergibt sich eine effektive Dosis von 2-10® A,. Der
Richtwert der Transportvorschriften von 10° A, entspricht einer effektiven
Dosis von 50 mSv und wird somit in jedem Fall sehr deutlich unterschritten.
Dieses Ergebnis auf Basis der durchgeflhrten experimentellen
Untersuchungen verdeutlicht die hohen Sicherheitsreserven  der
Anforderungen  der IAEA  Transportvorschriften  bei  schweren

Transportunfallen von SCO-Il Gegenstanden.



Summary

There is a sufficient data base for the safety assessment of low specific
activity (LSA) material transports under accident conditions (see for example
Lange at al., 2007). There is a need to extend the transport safety
assessment towards surface contaminated objects (SCO), which may affect
the IAEA Transport Regulations. This requires experimentally supported
investigations on the resuspension of surface contamination caused by
mechanical forces (surface vibrations) and and a review of potential

radiation exposures from accidents of packages containing SCO objects.

In this study an experimentally supported relationship was established
between surface vibration initiated under accident conditions and the
respirable release fraction of the surface contamination caused by the
associated acceleration. From a literature study on the mechanical impact
of transport casks under accident conditions, peak accelerations in the
regime between several hundred and several thousand g were obtained.
This regime could be simulated in a laboratory set-up using small scale

surfaces.

The contamination process of these surfaces by wet deposition of sprayed
aqueous solutions of the contamination (NaCl, CsCl) lead to elevated
adhesion of the contamination compared to dry deposition of particles. This
was done in order to approach realistic conditions established by common
handling procedures and decontamination measures applied to the real
surfaces of contaminated objects prior to transportation leaving behind a
contamination with stronger adherence (compared to the fresh

contamination).

A very sensitive aerosol measurement procedure was employed allowing for
the quantification of the resuspended fraction in a regime above 107. The

experimental data generated in this study were used to calibrate a



resuspension model. This model was subsequently used to extend the data
base for the resuspended fraction into regimes of the controlling parameter

space that were not covered by the experiments.

The values for the resuspended fractions of the respirable airborne
contamination were determined from resuspension measurements and
modelling. For an acceleration of 2000 g which represents an upper limit
value for contaminated surfaces under severe accident conditions a
resuspension fraction of 4-10* is derived for fixed contamination, and 1-10°

2 for non-fixed contamination.

The radiological consequences were assessed assuming an IP-2 package
containing SCO-Il objects with large and highly contaminated surface areas:
Thin metal sheets with a total area of 100 m?2 are assumed to be
contaminated up to the allowed limits of non-fixed and of fixed
contamination. In one case the assumed contamination consists of
beta/gamma emitters, in the other case of alpha emitting radionuclides.
With these assumptions the total activity on 100 m? of contaminated
surfaces, expressed by A; value, sums up to 40 A, for beta/gamma emitters
and to 890 A, for alpha emitters. This emphasizes the unrealistically high
assumptions regarding the contamination of the SCO-II objects. The IAEA
Transport Regulations limit the total activity of an IP-2 package with SCO-II
objects via the conveyance activity limits to 100 A,.

The inhalation uptake for a bystander near the accident location calculated
under conservative assumptions and taking into account the above release
fractions, revealed a value 5.3-10° A, for fixed beta/gamma contamination,
and a value of 1.2-107 A, for surface contamination with alpha emitters.
Limiting the total alpha activity in an IP-2 package to 100 A, according to
the conveyance activity limit would result in a maximum uptake of 2-10% A,
via inhalation of a person close to the accident location. The reference value
of 10° A; is equivalent to an effective dose of 50 mSv. Accordingly, based

on the current experimental investigations the potential exposure of a



person from a severe accident would remain very much lower and
emphasizes the high safety level associated with the requirements of the

IAEA Transport Regulations for shipments of SCO-II objects.
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Einleitung und libergeordnete Zielsetzung

Zur Beurteilung der Transportsicherheit bei Unfallbelastungen von Stoffen
mit geringer spezifischer Aktivitat (LSA) entsprechend den IAEO-Empfehlun-
gen zum sicheren Transport radioaktiver Stoffe steht eine gute experimen-
telle Basis zur Verfiigung, siehe u.a. BMUB/BfS-Vorhaben 3609R03320.
Eine vergleichbare Uberprifung der Transportsicherheit fir oberflachen-
kontaminierte Gegenstande (SCO), gegebenenfalls verbunden mit einer
Weiterentwicklung des einschlagigen Regelwerks, erfordert experimentelle
Untersuchungen zur luftgetragenen Freisetzung von SCO-Gegenstanden
unter Transport-Unfallbedingungen (Resuspension von kontaminierten
Oberflachen bei mechanischer Beaufschlagung) und Berechnungen zur da-

raus resultierenden Strahlenexposition.

In den BFS-Vorhaben 360957005, 3611560012 sowie 3613R01651 wurden
Untersuchungen zur Resuspension von lungengdngigen Partikeln von durch
radiologische Freisetzungsereignisse hervorgerufenen Oberflachenkontami-
nationen durchgefihrt. Hier stand die sog. Windresuspension im Zentrum
des Interesses. Es wurden Verfahren zur definierten Kontamination von
Oberflachen entwickelt. Mit Hilfe einer kleinskaligen Resuspensionsappara-
tur wurden Hohe und zeitliches Verhalten der Partikelresuspension einge-
hend untersucht und die Abhangigkeiten von den kontrollierenden Para-
metern herausgearbeitet. Auf der Basis unginstiger Annahmen zu Konta-
minationsereignissen wurden daraus die zu erwartende Inhalationsbe-
lastung von Personen der allgemeinen Bevélkerung und von Einsatzpersonal

abgeschatzt und magliche SchutzmaBnahmen abgeleitet.

Bei Transportunfallen gewinnen mechanische Krafte durch auftretende Be-
schleunigungsspitzen fir eine Resuspension von Oberflachenkontamination
an Bedeutung. In der Literatur wird von Schockbeschleunigungen im Be-
reich von bis zu 1000 g beim Behalteraufprall aus einer Fallhéhe von 9 m

auf ein unnachgiebiges Hindernis berichtet. Schon einige hundert g kbnnen
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ausreichen, um die van der Waals-Haftkrafte von an realistischen
Oberflachen angelagerter Mikropartikel zu Gberwinden und Partikel
abzulésen. In  realen Unfallsituationen ist jedoch von geringeren
Beschleunigungsspitzen bei gleichzeitig erhéhten Haftkraften auszugehen,
letzteres auf Grund der Tatsache, dass sog. nicht festhaftende
Oberflachenkontamination einen groBen Bereich von wirksamen
Haftkraften umfasst und gangige Vorbehandlungen von SCO-
Gegenstanden vor der Beférderung schon eine Verringerung locker
haftender Partikel bewirken. Daten zur Bewertung der Freisetzungs-
vorgange von kontaminierten Oberflachen bei Unfallbelastungen unter Be-

rlcksichtigung realistischer Parameter sind kaum vorhanden.

Das Ubergeordnete Ziel des Vorhabens ist die Generierung von Erkenntnis-
sen und Daten, mit denen die unfallbedingte Inhalationsdosis von Personen
nach luftgetragener Freisetzung lungengangiger Partikel von oberflachen-
kontaminierten Gegenstanden abgeschatzt und mit den Kriterien der IAEO-

Transportvorschriften verglichen werden soll.

Aus den Erkenntnissen sollen Hinweise fir eine mogliche Weiterentwick-
lung des IAEO Regelwerks zum Transport von SCO-Gegenstanden formu-

liert werden.

Die Ziele waren im Einzelnen

e die Erarbeitung sinnvoller Parameter fir die Oberflachenkontamination
und deren mechanischer Belastungen beim Transportunfall;

e die Ubertragung der Parameter auf kontrollierte Modellexperimente;

e die Quantifizierung der Aerosolfreisetzung Uber das Beaufschlagungs-
und Belastungsspektrum;

e die Analyse und Einordnung der Daten im Hinblick auf radiologische

Konsequenzen und die einschlagigem Transportregularien.
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2 Stand von Wissenschaft und Technik

2.1

Belastungen

Belastungsszenarien  unter normalen  Transportbedingungen  und
Transportunfallbedingungen spiegeln sich in den Testvorschriften fir die
unterschiedlichen Versandstlcktypen wider. Regulatorisch festgeschrieben
sind beispielsweise fur Typ B Versandsticke, sog. unfallsichere
Verpackungen, Falltests aus 9 m Hohe auf ein unnachgiebiges Hindernis
zur Abbildung eines schwerwiegenden, hypothetischen Unfallszenarios mit
mechanischer Belastung. Zu den sonstigen Verpackungen fir Transporte
zahlen Typ A Versandstlcke und fur Transporte von LSA-Il oder LSA-III
Stoffen und von SCO-Il Gegenstanden sog. Industrieverpackungen vom Typ
IP-2 und IP-3. Hier soll der sichere Transport entweder durch die
Kombination ~ von Begrenzung des Aktivitdtsinhaltes (Typ A) und
Verpackungseigenschaften oder die Kombination von stofflichen
Eigenschaften, in denen die radioaktiven Stoffe vorliegen (IP-2 und IP-3),
und der Schutzfunktion der Verpackung bei transportbedingten
Belastungen erreicht werden. Im Fall von LSA-Stoffen zahlt die spezifische
Aktivitat [A)/g] zu den stofflichen Eigenschaften im Fall von SCO-
Gegenstanden das Kontaminationsniveau in [Bg/cm?[. Die Tests fir IP-2 und
IP-3 Verpackungen sehen einen vom Gewicht abhangigen Freifalltest von
1.2 m bis herunter zu 0.3 m und einen Stapeltest vor. Details zu den
Testbedingungen sind im IAEA-Dokument SSR-6 (IAEA, 2012) beschrieben.

Von diversen Institutionen wurden Fallexperimente mit unterschiedlichen
Behaltern durchgefiihrt. Uberwiegend handelt sich dabei um Tests zur
Qualifizierung von Typ B Behaltern. Eine ganze Reihe von Falltests mit
Fallhéhen von 9 m und darunter sind auch mit Typ IP-2 und IP-3 Behaltern
durchgeftihrt worden, um ihre Sicherheitsreserven in Verbindung mit
Eigenschaften des radioaktiven Inhalts bei Befoérderung, Zwischen- oder

Endlagerung zu ermitteln. Im vorliegenden Zusammenhang sind
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Informationen Uber die beim Aufprall auftretenden Beschleunigungen und
Uber ihren zeitlichen Verlauf von Interesse. In von der BAM durchgefihrten
realskaligen Experimenten wurde der 9 m Fall auf ein unnachgiebiges
Fundament eines realskaligen Prototyps des CONSTOR V/TC Behalters fur
abgebrannte Brennelemente analysiert (Mussolf et al., 2007). Der 110 t
schwere Behalter prallte dabei in Transportkonfiguration mit simuliertem
Inhalt und mit StoBdédmpfern versehen bei einer Gesamtmasse von 181 t
mit horizontaler Ausrichtung auf das Fundament (siehe Abb. Abb. 2-1).
Dabei wurden Beschleunigungen von maximal 120 g gemessen (Abb. 2-2).
Diese (moderaten) Werte sowie der Zeitverlauf sind im Wesentlichen auf die
dampfende Wirkung der stirnseitig angebrachten  StoBdampfer

(Schockabsorber) zurtickzufthren.

Bei einem Behalterabsturz mit 30° Orientierung ergeben sich abhdangig vom
Behaltertyp ahnliche Werte der Maximalbeschleunigungen von bis zu 90 g,
wie in Sanders et al. (1992) berichtet wird. Die mdglichen, beim Aufprall
auftretenden  Beschleunigungen werden entscheidend von den
Eigenschaften bei der Befoérderung eingesetzter Stossdampfer bestimmt.
McConnel und Sorensen (1995) berichten Uber Fallexperimente mit einem
GNS-Behalter vom Typ MOSAIK (duktiles Eisen, m=5402 kg) ohne
StoBdampfer.  Die an  der  Behalteroberfliche =~ gemessenen
Maximalbeschleunigungen  liegen im  Bereich von  600-950 g
(Mittelwert=765 g) bei einer Fallhéhe von h=9 m und bei 1150 g fir 18.4 m
Fallhéhe. Die Untersuchungen von McConnel dienten zur Demonstration
von Analysemethoden zur Vorhersage der mechanischen Stabilitat des

Behalters unter den angenommenen Belastungsbedingungen.
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bottom shock absorber

primary lid

secondary lid

id shock absorber

Abb. 2-1: Schematische Darstellung des von der BAM getesteten CONSTOR V/TC Typ B Behalters
flr abgebrannte Brennelemente in Transportkonfiguration mit simuliertem Inhalt und
versehen mit Schockabsorbern.
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Abb. 2-2: An der Behélteroberflache auftretende Bremsbeschleunigungen beim Absturz eines

horizontal orientierten CONSTOR V/TC Prototyp Transportbehalters aus 9 m Hohe auf ein
unnachgiebiges Hindernis. Wegen einer geringen Neigung des Behalters gegenlber der
Horizontalen erfolgt vor der zeitlich versetzten Abbremsung zunachst eine
Beschleunigung der Bodenplatte.

In Falltests von Lo Frano et al. (2014) durchgefihrt mit [P-2
Transportbehaltern (gefullt mit Beton, Abwurfhéhe 1 m) werden transiente

Maximalbeschleunigungen von bis zu 4000 g gemessen.

Den Response auf Belastungen eines axial auf eine unnachgiebige

Oberflache impaktierenden Behaltermodels (Hohlzylinder mit Blei gefulltem

14



Abb. 2-3:

Hohlmantel aus Stahl, ohne Dampfer) untersuchen Rajendran et al. (2005).
Sie entwickeln ein einfaches, analytisch darstellbares, mechanisches Modell,
das die maximalen Beschleunigungen, ao, an der Behalteroberflache auf die
Fallhdhe, h, und Materialparameter (Eigenfrequenz, avo) des Modellbehalters

zurtckfihrt:

- y2h Gl 1

max 0r
D

wobei D = 1.77 der dynamische Belastungsfaktor und g =9.81 m/s? die
Erdbeschleunigung sind. Die auftretenden Beschleunigungen nehmen also
mit der Wurzel aus der Fallhéhe (entspricht der Fallgeschwindigkeit) zu.
Diese Skalierung sollte prinzipiell Allgemeingultigkeit haben. Der zeitliche
Verlauf der Beschleunigung ist derjenige einer gedampften Schwingung mit
der Frequenz wo (Abb. 2-3). Die Dauer der Anfangsimpulsbelastung betragt

ca. 1 ms, die darauffolgenden Schwingungen erfolgen mit ca. 2-3 kHz.

Acceleration (g)

: [——

2000 — T T " T T T T 1
0 5000 10000 15000 20000 25000
Time ( micro second)

Beschleunigungsverlauf am oberen Messpunkt A1 des aus 3-m Héhe auf eine
Metallplatte fallenden Behéltermodells.

Ein weiteres Beispiel fur auftretende Beschleunigungen beim 8-m-Falltest

eines groBen kubischen Lagerbehélters aus 5 cm dickem C-Stahl
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Abb. 2-4:

Abb. 2-5:

(Yoyushindo-Lagerbehalter fir radioaktive Abfalle, Japan) zeigt Abb. 2-4
(Quercetti et al., 2010). Das Gesamtgewicht des mit simuliertem Abfall

gefillten Behalters betrug ca. 28 t.
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Beschleunigungsverlauf an der AuBenflache eines 28-Tonnenbehélters beim Absturz aus
8m Hohe auf ein Betonfundament.

Der Aufprall erfolgte auf einer Ecke des Behaélters. Die Beschleunigungen

wurde auf der unteren Deckelseite gemessen (Abb. 2-5).

Aufnahme kurz nach Aufprall des Behalters auf die Betonunterlage.

Den Beschleunigungen aus Oberflachenschwingungen mit anfanglich 3 kHz
und Amplituden von bis zu 150 g ist eine langwellige Komponente

Uberlagert, die aus dem Einsinken des Behalters in die Betonmatrix und dem
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Abrollen resultiert. Flir die Resuspension von Oberflachenkomponenten
sind eher die transienten, hdherfrequenten Beschleunigungsvorgange

mafBgebend.

Ein Behalteraufprall auf wesentlich hartere Unterlagen fihrt zu héheren
Werten der Beschleunigung. Falltests mit einem Klasse Il Transportbehalter,
DCI Container Typ VI (duktiles Gusseisen) fur die Einlagerung von nicht
warmeentwickelnden schwach- und mittelaktiven Materialien im geplanten
Endlager Konrad resultieren beim Aufprall der Behélterflache auf die
Unterlage in Beschleunigungen im Bereich 1000-2000 g verbunden mit
Schwingungen im 800 Hz-Bereich. Ein Absturz auf eine Behélterecke fuhrt
zu einem tieferen Eindringen in die Unterlage und mithin zu geringeren

Beschleunigungswerten (Droste, 1992).

Niveau und zeitlicher Verlauf der Oberflachenbeschleunigungen in den
aufgefihrten Beispielen unterscheiden sich in qualitativer und quantitativer
Hinsicht. Dies ist auf die unterschiedlichen strukturmechanischen
Randbedingungen der Behdlter und die Aufprallbedingungen

zurtckzufthren.

Neben den transienten Anregungen gibt es auch kontinuierliche
Vibrationsanregungen der Behalter- bzw. Inventaroberflachen beim
straBen- und schienengebundenen Transport. Diese sind vergleichsweise
gering, wie einer Zusammenfassung der existierenden Daten fir den
Transport von schweren Behaltern (<40 t) von Maheras et al. (2013) zu
entnehmen ist. Dauervibrationen verursachen Beschleunigungen von
weniger als 1 g, wahrend transiente Ereignisse wie beispielsweise das
Zusammenkoppeln der Waggons durch Beschleunigungsspitzen von bis zu

40 g gekennzeichnet sein kénnen.
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2.1.1

Kontamination

Bei der Oberflachenkontamination wird zwischen festhaftender und
nichtfesthaftender unterschieden. Festhaftende Kontamination ist definiert
als diejenige Kontamination, die beispielsweise nach Anwendung eines
Dekontaminationsverfahrens auf der Oberflache verbleibt oder in diese
eingebettet ist. Durch Alterungsvorgange und Witterungseinflisse kann
eine festhaftende Kontamination in eine nichtfesthaftende Kontamination

Ubergehen.

Die Messung der nichtfesthaftenden Radioaktivitat erfolgt durch
standardisierte Wischtests, bei denen eine definierte Oberflache (100-300
cm?) mit einem trockenen oder nassen Tuch abgewischt wird. Nach
Ausfihrung dieser Aktion ist die verbleibende Kontamination eine obere
Abschatzung der festhaftenden Oberflachenkonzentration, wobei
Ublicherweise ein Entnahmefaktor von 10% far die Wischprobe
angenommen wird. Der nicht vom Wischtest erfasste Anteil hangt stark von
der Oberflachenstruktur ab. An inneren Oberflachen von Poren haftende
Partikel sind i.d.R. nicht abwischbar. Die Ublicherweise vorliegende groB3e
Bandbreite der Adsortionshaftkrafte zwischen Partikel und Oberflache
machen jedoch eine eindeutige Einstufung dieser Kontamination als

festhaftend problematisch.

Die Charakterisierung der Resuspension fir eine durch Wischtest
behandelte Oberflache sollte daher eine konservative Bewertung der
potentiellen Freisetzung festhaftender Radioaktivitdt von SCO-Objekten

erlauben.
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2.1.2 Partikelresuspension

Grundsatzlich kann man zwischen der Partikelresuspension Uber die
kontinuierliche Einwirkung von Kraften, wie dies bei der Windresuspension
der Fall ist, und den transienten Krafteinwirkungen unterscheiden. Die
Partikelresupension bedingt durch hydrodynamische Krafte ist in der
Literatur sehr umfangreich beschrieben. Dies umfasst sowohl
experimentelle Untersuchungen als auch den theoretischen Kenntnisstand.
Ergdnzend hierzu wurde im Rahmen der BMU/BfS-Vorhaben 3609570005
und 3611560012 ein Datensatz geschaffen, der hinsichtlich der
Untersuchungsparameter auf die Erfordernisse der Bewertung
radiologischer Notfallsituationen zugeschnitten war. SchwerpunktmaBig
wurden Resuspensionsraten von (radioaktiv) kontaminierten, realen
Oberflachen untersucht. Insbesondere wurden das (Lang-)Zeitverhalten und
Abhadngigkeiten von der Hohe der Windgeschwindigkeit sowie der
Oberflachenart quantifiziert. Transiente Krafteinwirkungen in Form von
Impulsbeaufschlagung kontaminierter Oberflachen wurden in den o.g.
Vorhaben unter Verwendung einer Fallhammervorrichtung ebenfalls
adressiert. Mangels geeigneter diagnostischer Werkzeuge konnte eine
direkte Zuordnung des bei der Beaufschlagung resuspendierten Anteils der
Kontamination auf die unmittelbar auf die Partikeln wirkenden
Beschleunigungskrafte nicht erfolgen. Generell gibt es im Zusammenhang
mit der Luftbelastung durch resuspendierte Partikel fUr vibrationsbedingte
Resuspension nur sehr wenig Information in der Literatur. Bei der Abldsung
durch auf Partikel einwirkende Tragheitskrafte steht in der Literatur
vornehmlich die Messung der Haftkrafte im Vordergrund (Hubbard et al.
2012, Wanka et al. 2012).

Ein wesentlicher Faktor fur die Partikelablésung von Oberflachen ist die

Haftkraft bzw. die als lognormalverteilt angenommene Haftkraftverteilung.

In der Regel sind es van der Waals-Krafte, die die Adhasion von Partikeln
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vermitteln. Fir eine Kugel mit Durchmesser, dp, auf einer perfekt glatten
Oberflache qilt fur die Adhasionskraft fh:

3
frs :Znydp Gl. 2

wobei y die materialabhangige Grenzflachenenergie zwischen Partikel und
Oberflache ist. Die Realitat weicht erheblich von dieser Idealsituation ab. Es
ist immer von einer mikroskaligen, durch Oberflachenspitzen
gekennzeichneten Rauhigkeit auszugehen, wodurch die Adhdsionskrafte
erheblich geringer sind und sich Uber einen weiten Wertebereich verteilen.
Zur Beschreibung dieses Befundes fihrt man eine partikelgroBen-
unabhangige lognormalverteilte Haftkraftreduktion, f;,, ein so dass sich die
reale Haftkraft, f;, ergibt zu (Reeks und Hall, 2001):

, 3
fh:fh'znydp- Gl. 3

Die Verteilungsfunktion, ¢@(f,), der normierten Haftkraft, f,, wird
beschrieben durch Medianwert, fil, und geometrische

Standardabweichung, ay,:

1

0 = 7= () 3 (— S (/) /imad)) Gl. 4

Die Verteilungen sind sehr breit (g5 < 10) und die Haftkraftreduktion
aufgrund der Oberflichenrauhigkeit ist erheblich (f; « 1).

Resuspension erfolgt, wenn die Beschleunigungskrafte gréBer sind als die

Haftkrafte:

; 3
%ppdg "9 2 fr=fimyd, Gl.5

fa<zpy-di-gly Gl. 6
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Idealerweise werden alle Partikel, die mit geringerer (normierter) Kraft
haften, bei der Beschleunigungseinwirkung resuspendiert. Durch
Integration der Verteilungsfunktion, charakterisiert durch £ und oy, bis zu

dieser Grenze ergibt sich dann fur den resuspendierten Anteil, #:

Nres = %[1 + erf {ln (2 P;;/dp g)/(\/_ ln(ah))}] Gl. 7

Diese GroBe ist als Funktion der Beschleunigung, G, in Einheiten der
Erdbeschleunigung, g in Abb. 2-6 flr unterschiedliche PartikelgréBen
dargestellt. Es ist eine ndherungsweise quadratische Abhangigkeit des
resuspendierten Anteils von der Beschleunigung und eine Abhangigkeit mit
der dritten Potenz der PartikelgréBe zu verzeichnen. Die quadratische
Abhangigkeit des resuspendierten Anteils ergibt sich auch fir das inverse
Produkt der Haftkraftparameter y - f;. Eine unmittelbare theoretische
Vorhersage von n.s mit obiger Formel erfordert eine genaue Kenntnis der
bestimmenden  Parameter, wovon insbesondere  bezlglich  der
Adhasionskrafte nicht auszugehen ist. Die Gleichung kann aber zum
Verstandnis und zur Einordnung experimentell erhobener Trends und

Abhangigkeiten dienen.

Die Adhésionskrafte werden stark von den duBeren Bedingungen
beeinflusst. Fir hydrophile Partikeln ist naheliegenderweise die relative
Feuchte, die bei Uberschreiten eines bestimmten kritischen Wertes zu
Kapillarkondensation von Wasser im Kontaktbereich des Teilchens mit der
Oberflache fuhrt. Hierbei kann es zu einer Reduktion der Resuspension um
bis zu drei GréBenordnungen kommen, was in einer Arbeit von Kim et al.
(2016) am Beispiel der Windresuspension von Glaspartikeln gezeigt wurde.
Ergebnisse sind in Abb. 2-7 gezeigt. Die Grenzfeuchte bis zu der kein
Einfluss auf die Resuspensionsrate gemessen wurde betrdgt ca. 60%. Am

starksten wirkt sich danach der Feuchteeffekt auf die Kombination Glas auf
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Abb. 2-6:

Glas aus. Ein qualitativ vergleichbarer Effekt ist fir die vibrationsbedingte

Resuspension auch zu erwarten.

Weitere Adhasionskrafte werden durch elektrostatische Effekte vermittelt.
Zum einen sind dies immer anziehende Bildkrafte, die auf geladene Partikel
auf einer leitenden Oberflache wirken oder es sind Coulombkréfte zwischen
den Oberflachenladungen und den Partikelladungen, die sich je nach
relativer Polaritat verstarkend oder abschwachend auswirken (Kohli und
Mittal, 2017).

1.0E-03

1.0E-04

1.0E-05

1.0E-06

TII’ES

1.0E-07

1.0E-08

1.0E-09

Resuspendierter Anteil als Funktion der Beschleunigung (in Einheiten von g). Parameter:
Oberflachenenergie, y= 0.6 J/m; Reduktionsfaktor, f;,=0.07; geom. Standardabw, a},=4.
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Abb. 2-7:
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Resuspensionsrate von 13 pm-Glaspartikeln als Funktion der relativen Feuchte und der
Depositionsoberflache. (CARC hydrophobe chemisch resistente Beschichtung)

3 Material und Methoden

3.1 Generelles Vorgehen

Gegenstand der Untersuchungen ist die Messung der Freisetzung
lungengangiger Partikel mit einem aerodynamischen Durchmesser kleiner
als 10 um bei transienter mechanischer Beaufschlagung von kontaminierten
Oberflachen. Die zu ermittelnde GréBe ist der resuspendierte Anteil der
Flachenkontamination infolge der mit der transienten Krafteinwirkung
einhergehenden Beschleunigungen der Oberflache. Zur Partikelablésung
kommt es, wenn die beschleunigungsproportionalen Tragheitskrafte die

Haftkrafte Ubersteigen.

Die Kontamination wird sowohl in Form von abgelagerten, diskreten
Partikeln als auch als kontinuierliche, kristalline Schicht einer
Kontaminationssubstanz erzeugt. Entsprechend kann der lungengangige

Freisetzungsanteil nio wie folgt definiert werden:

Mmig
Mjo
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bzw.

1710 :% Gl 9

wobei mio  die von der kontaminierten Oberflache freigesetzte
lungengdngige Aerosolmasse und Mio die Oberflachenkontamination mit
lungengangigen Teilchen bzw. M die Oberflachenkontamination bedeuten.
In den im Vorhaben realisierten kleinskaligen Untersuchungen wird die
Freisetzung ausgehend von der gesamten, kontaminierten Oberfldche

erfasst.

3.2 Testkanal

Der verwendete Testaufbau zur Messung der Resuspension basiert auf der
kleinskaligen  Resuspensionsapparatur, die im BMUI/BfS-Vorhaben
360957005 entwickelt wurde (Abb. 3-1). Hierbei handelt es sich um einen
vertikalen Kanal (Querschnittsdimensionen 1x10 cm?, in den runde,
oberflachenkontaminierte Probenplatten eingefliigt werden. Bei den

Testoberflachen handelt es sich um runde Platten mit Durchmesser 9 cm.

Die Plattenoberflache wird durch einen Fallhammer in Vibration versetzt.
Der Fallhammer trifft nicht direkt auf die Plattenoberflache, sondern der
Impuls wird durch einen StéBel Ubertragen. Durch Einflgung eines

Dampfungselements kann das Impulsprofil beeinflusst werden.
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.. Partikelcharak-
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Abb. 3-1: Experimenteller Aufbau zur Messung der vibrationsinduzierten Partikelresuspension.

Aufnahme der
Testoberflache

SignalUbertragung
Beschleunigungssensor

StoRel

Fallkérper

Abb. 3-2: Details der Apparatur.

Die resuspendierten Partikel werden nach Absaugung am unteren Ende des

Kanals gemessen. Der Absaugvolumenstrom betragt je nach verwendeter
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Partikeldiagnostik einige Liter pro Minute. Dem Kanal wird gefilterte,
partikelfreie Luft zugefdhrt. Durch die vertikale Anordnung der
Probentrdger, fallen abgeldste Partikel nicht mehr auf die Oberflache

zurlick, sondern werden der Messung zugefihrt.

3.3 Schwingungsanalyse

Abb. 3-3:

Die Oberflachenschwingungen werden dber einen dynamischen
Beschleunigungssensor erfasst. Dieser ist (reversibel) fest mit der Testflache
verbunden und kann auf beiden Seiten der Probenplatte montiert werden.
Als Sensor wurde ein nur 0.6 g schwerer ladungssensitiver Sensor vom Typ
PCB-357A09/NC der Fa. PCB Synotech GmbH, Hickelhoven verwendet. Die
Messfrequenz betragt 13 kHz und der Messbereich erstreckt sich von -2000
bis +2000 g. Fir die Signalerfassung, -digitalisierung und -speicherung wird
das Messdatenerfassungsystem MGCplus der Fa. Hottinger Baldwien

Messtechnik, Darmstadt eingesetzt (Erfassungsfrequenz 20kHz).

Aufnahme fur den Sensor

Beschleunigungssensor

Signaltbertragung

Beschleunigungssensor und Montage auf einer Probenplatte.

Fur die Schwingungsanalyse kann der Sensor in unterschiedlichen

Abstanden vom Plattenzentrum montiert werden.
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3.4 On-line Partikeldiagnostik

Die Analyse der resuspendierten Partikel erfolgte fur Vorversuche zur
Optimierung des experimentellen Vorgehens mittels eines optischen
Partikelzahlers (Met one HHPC-6, Beckmann-Coulter, Krefeld) und in den
eigentlichen  Resuspensionsversuchen Uber einen aerodynamischen
Partikelzéhler (APS, TSI-Deutschland GmbH, Aachen). Der optische
Partikelzéhler klassiert in 6 Klassen des optischen Aquivalentdurchmessers:
0.5-0.7; 0.7-1.0; 1.0-2.0; 2.0-5.0; > 5 ym wadhrend der aerodynamische
Partikelzéhler die Partikelverteilung in insgesamt 50 GroBenintervalle
zwischen 0.54 und 20 pm AED auflést und von daher fur die Untersuchung
der lungengangigen Freisetzung sehr gut geeignet ist. Bei der Berechnung
der Partikelmasse, mp, der nach dem aerodynamischen Durchmesser, dae,
klassierten Partikel (Materialdichte pp) wird von spharischer Partikelform

ausgegangen:

3
mp(dy,) =ppg<j%) | Gl. 10

Aus der gemessenen Anzahlverteilung n(dae) kann dann die Gesamtmasse,

m1o, kleiner 10 pm berechnet werden:
10
m10 = fO ddae mp(dae). Gl 11

Da alle von der Probenplatte resuspendierten Partikel erfasst werden, kann
der Freisetzungsanteil durch Normierung auf die Gesamtkontamination der
Platte berechnet werden. Letztere ergibt sich entweder unmittelbar aus dem
Kontaminationsverfahren (siehe 3.6.1) oder wird nach dem
Resuspensionsexperiment chemisch analytisch bestimmt. Dabei wird davon
ausgegangen, dass die Verarmung der Plattenkontamination infolge des

Resuspensionsvorgangs zu vernachlassigen ist.
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3.5 Chemisches Analyseverfahren

Falls erforderlich wird die Belegungsdichte der Testoberflache und die
resuspendierte Partikelmenge Uber eine chemische Inhaltsstoffmessung
bestimmt. Dies wird durch die spezifische Analyse eines chemischen
Elements der Kontamination mittels ICP-MS (X-Series Il Thermo Fisher
Scientific; Dreieich) quantifiziert. Die Probenaufbereitung erfolgt in
Abhangigkeit der chemischen Verbindung, in der das spezifische Element

vorliegt.

3.6 Oberflaichenkontamination

3.6.1 Kontamination aus wasserl6slicher Substanzen durch Verneblung

Die Kontamination der Testoberflachen erfolgt durch Beaufschlagung mit
einem  Nebel einer wassrigen  Elektrolytlésung  (Natriumchlorid,
Casiumchlorid,...). Der Nebel wird von einem Membranvernebler erzeugt,
der eine vorgegebene, pipettierte Menge an FlUssigkeit in Tropfen mit
mittlerem Durchmesser von ca. 5 ym in einen Sedimentationszylinder hinein
zerstdubt (Abb. 3-4). Die Nebeltropfen werden vollstandig auf der
Probenoberflache abgeschieden, sodass sich die Oberflachenkontamination
aus der Substanzkonzentration und der Menge der vernebelten Flussigkeit
ableiten lasst. Die beaufschlagten Proben werden dann anschlieBend unter
definierten Temperaturbedingungen konditioniert. Dazu wird die Probe auf

eine Heizplatte gelegt und bei 125 °C ca. 15 Minuten getrocknet.
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Abb. 3-4:

Membranvernebler Probenoberflache nach Kontamination

1}

NaCl CsCl

: . a
Probenplatte F i
b it

Vorrichtung zur Kontamination der Probenoberflachen. Der Abstand der roten Linien
entspricht 10 ym.

Das Photo in Abb. 3-4 zeigt die Kontamination nach Verneblung von 50
einer 10%igen NaCl-Lésung bzw. CsCl-Lésung. Die so generierten Partikel
bilden eine Submonolage und haben einen Durchmesser um und kleiner als
10 um. Die Gesamtmassenbelegung betrdgt jeweils 5 mg. Die PartikelgroBe
ergibt sich aus dem Wasserverdampfungsprozess bei der Konditionierung
der auf der Probenoberflache abgeschiedenen Nebeltropfen. Die dabei
entstehenden Partikelmorphologien von NaCl und CsCl unterscheiden sich

deutlich.

3.6.2 Wischbehandlung der Oberflachenkontamination

Zur Simulation , festhaftender” Kontamination wird die Oberflache einer
Wischbehandlung unterzogen. Dazu wird der belegte Probentrager in einen
hohengleichen Rahmen eingebettet und mit einem mit zugehdrigem
Loschpapier Gberzogenen Tafelléscher ein- oder mehrmals abgewischt. Die

Beschwerung erfolgt mit unterschiedlichen Gewichten (siehe Abb. 3-5)
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Abb. 3-5:

Vorrichtung zur Realisierung reproduzierbarer Abwischbehandlungen kontaminierter
Oberflachen.

4 Ergebnisse

4.1 Oberflachenanregungen

Tab. 4-1

Die Analyse der Oberflachenschwingungen nach Impaktion mit dem
Fallhammer erfolgte systematisch in Abhdngigkeit von der Fallhéhe und der
raumliche Position auf der Platte (Entfernung vom Mittelpunkt). Mit der
Apparatur wurden unter Verwendung eines Aluminiumfallhammers (Mg=

54.2q) die in Tab. 4-1 aufgefihrten Impaktparameter realisiert.

Impaktparameter fir die kleinskalige Apparatur

Fallhohe: Position L1 L2 L3 L4 L5 L6

Fallhéhe [cm] 3.8 14.6 30.9 50.0 69.1 85.4
Fallenergie [mJ] 20.2 77.6 164.3 265.9 367.4 4541
Impaktgeschw. [m/s] 0.86 1.69 2.46 3.13 3.68 4.09
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Abb. 4-1:

Zur Charakterisierung der raumlichen Varianz der Plattenanregungen
wurden zwei identische Beschleunigungssensoren eingesetzt, von denen
einer immer im Plattenzentrum, der zweite in unterschiedlichen Abstanden
(Positionen 1-4) von der Mitte an der Plattenoberflache fixiert waren (Abb.
4-1). Wie erwartet, wird die Beschleunigung durch den Energieeintrag beim
Aufprall bestimmt, wie die Spektren beispielhaft in Abb. 4-2 zeigen. Sie
stellen eine gedampfte Schwingung dar mit Eigenfrequenz von ca. 4 kHz
und einer Abklingzeit von 2 ms. Die Maximalbeschleunigung ist
naherungsweise proportional zur Wurzel aus der Fallhéhe, d.h. proportional
zur Auftreffgeschwindigkeit (Abb. 4-3). Aus Abb. 4-4 geht hervor, dass die
die Plattenoberflache gleichmaBig angeregt wird. Fur feste Fallhdhen muss
von einer individuellen Streuung der erzielten Maximalbeschleunigung von

20% ausgegangen werden.

Sensorpositionen fir die Charakterisierung der Plattenanregung in Abhangigkeit von
Fallhéhe und Position. Grin: fix, orange: variabel.
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Abb. 4-2: Beschleunigungsspektrum in der Plattenmitte bei 50 cm (blau) und 3.8 cm Fallhdhe
(orange).
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Abb. 4-3: Variation der maximalen Beschleunigung mit der Fallhéhe; vier Messserien; Regression fir
die Mittelwerte (schwarze Punkte).
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Abb. 4-4:
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Beschleunigungsspektrum im Plattenzentrum (orange) und an der Plattenperipherie, Pos.
4 (blau) bei niedriger Fallhéhe. Aluminiumplatte.

4.2 Resuspensionsuntersuchungen

4.2.1 Voruntersuchungen

Ausgehend von Erfahrungswerten aus friheren Vorhaben war fur die
Erreichung der Projektziele die Messung von Resuspensionsanteilen fir
unbehandelte Oberflachen (nicht festhaftende Kontamination) kleiner als
10* erforderlich. Zum Nachweis der Partikelresuspension nach Wischtest
bzw. nach Anwendung von FixierungsmaBnahmen sollte die
Nachweisgrenze  des  Verfahrens  mindestens zwei bis  drei
GroBenordnungen darunter liegen d.h. bei Werten zwischen 107 und 10,
Fir eine Massenbeleqgung von 5 mg entsprechen diese Werte
resuspendierten Partikelmassen zwischen 0.5 und 5 ng Tracermaterial. Da
die Bestimmungsgrenze fur den chemisch-analytischen Nachweis der
Markiersubstanz bei einigen Nanogramm liegt, war es erforderlich, die
Anlage fur die Resuspensionsbestimmung zusatzlich Uber eine chemisch
unspezifische, partikelgréBenaufgeldste Partikelzahlung zu qualifizieren.
Das bedeutet im Wesentlichen die Vermeidung von Verschmutzungen der
inneren Kanaloberflachen sowie der Probentrager. Hierfir wurde eine

Feuchtreinigungsprozedur des unteren Teils des Kanals angewandt und
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Tab. 4-2

anschlieBend der Kanal fur ca. 1 h mit einer Strdmungsgeschwindigkeit von
6 m/s getrocknet. Restpartikel wurden wahrend dieser Prozedur entfernt.
Probentrager wurden vor der Belegung im Ultraschallbad behandelt. Das
Ergebnis der Praparationsprozedur ist in Tab. 4-2 zusammengefasst. Trotz
der relativ groBen begrenzenden Oberflachen werden nur sehr wenige
Partikel gemessen. Der resuspendierte Massenanteil errechnet sich unter
Verwendung der gemessenen Durchmesser der resuspendierten Partikeln

(die in der Tabelle nur grob klassiert sind).

Anzahl N der resuspendierten Hintergrundpartikel bei einer Leermessung nach
Durchfiihrung der Reinigungsprozedur. Die aus der Partikelzahlung errechneten Werte
des resuspendierten Anteils (RF) beziehen sich auf eine Belegung von 5 mg.

Egllﬂ?éhne: L1 L2 13 L4 L5 L6
Fallhahe [cm] 38 14.6 30.9 50.0 69.1 85.4
N < 0.5 pym 0 0 0 5 0 0

N bis 5 pm 0 0 0 0 5 5

N >5 pm 0 0 0 0 0 0
Gesamtanzahl 0 0 0 5 5 5

RF 0.0E+00 | 0.0E+00 | 0.0E+00 | 4.6E-11 | 4.4E-09 | 2.0E-08

Im Zuge der Voruntersuchungen wurde erwartungsgemal3 ein groBer
Einfluss der Umgebungsfeuchte auf die Partikelresuspension festgestellt.
Dies wird in Abb. 4-5 anhand der Rohdaten der Partikelzahlung deutlich.
Die belegte Platte wurde in zwei Durchgangen aus den Fallhéhen 3.8 bis
85.4 cm beaufschlagt. Die Messungen bei 95% r.F. wurde vor den
Messungen bei 45% r.F. durchgefihrt. Bei feuchteunabhéngigen
Haftkraften ware eine Abnahme der resuspendierten Partikelzahl zu

erwarten.
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Abb. 4-5:
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Zahl der pro Schlag emittierten Partikel nach Probenlagerung bei 95% und 45 % relativer
Feuchte.

Fir die meisten der weiteren Messungen wurden daher eine feste
Probenpraparationsprozedur und ein fester Messablauf eingehalten. Dieser
bestand in einer Temperierung der gesamten Platte bei 125° und der
unmittelbar darauffolgenden Vermessung im Kanal bei
Probenoberflachentemperaturen, die  noch  deutlich  Uber der
Raumtemperatur liegen, d.h bei geringer rel. Feuchte an der Oberfléache
selbst unter Laborraumbedingungen. Da der Kanal bei der Messung von
trockener Druckluft durchstréomt wird, ist daher kein Einfluss der relativen

Aussenfeuchte auf den Resuspensionsprozess zu erwarten.

Den Grad der Reproduzierbarkeit der Resuspensionsmessungen mit Proben,

die nach dem so beschriebenen Standardverfahren mit NaCl belegt wurden,

zeigt Abb. 4-6. Funf Platten wurden jeweils in gleicher Weise behandelt und
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Abb. 4-6:

vermessen. Der Schlag erfolgt stets aus einer Fallhéhe von 85.4 cm und
wurde flr jede Probe sechsmal hintereinander ausgefihrt. Die relative
Standardabweichung fir die einzelnen Schlage liegt zwischen 35 und 93%
(siehe auch Abb. 4-7).
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Reproduzierbarkeit der Messung des resuspendierten Massenanteils der Belegung.
Fallhéhe 85 cm.

Im Mittel nimmt der resuspendierte Anteil mit der Schlagzahl ab. Eine
Kurvenanpassung unter Einschluss des ersten Schlags ergibt als besten Fit
ein Potenzgesetz (Abb. 4-7). Es ist bekannt, dass mit dem ersten Schlag ein
Resuspensionsburst verbunden ist und hier die gréf3te relative Abnahme
erfolgt. Ab dem zweiten Schlag kénnte man im Mittel auch von einem

kleineren Exponenten von 1.47 ausgehen.
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Abb. 4-7:
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Abnahme des resuspendierten Anteils mit der Zahl, x, der Beaufschlagungen. Fallhéhe
85 cm.

Eine Erhohung der Fallenergie fihrt zu einer Zunahme des
Resuspensionsanteils. Dies ist in Abb. 4-8 dargestellt. Die Daten zeigen den
gemessenen Resuspensionsanteil sowie die absolute Anzahl der emittierten
Partikel als Funktion der Maximalbeschleunigung der Plattenoberflache
beim Fallhammeraufprall. Anzahl- und Massenfreisetzung korrelieren gut,
weil sich die GroBenverteilungen der freigesetzten Aerosole nicht
signifikant unterscheiden (Abb. 4-9). Der Wert der Maximalbeschleunigung
wurde aus der Fallhéhe unter Verwendung der Abb. 4-3 bestimmt. Die
durchgezogene Linie ergibt sich aus Gl. 7 fur NaCl-Partikel von 5 um
Durchmesser, was ungefahr dem Medianwert der PartikelgroBenverteilung
entspricht, und folgenden Werten der Haftkraftparameter: y= 0.5 J/m2,
fi = 0.06, gy, = 4. Die unterbrochenen Linien sind eine Extrapolation auf
10 um bzw. 2.5 pm Partikel basierend auf den fur 5 pm angepassten
Parametern der Haftkraftverteilung. Die Variablengruppe dﬁ/(f,{ "y)
bestimmt die Lage der Haftkraftverteilung und o, deren Breite. Letztere hat
einen signifikanten Einfluss sowohl auf die Steilheit der Kurven in der Abb.
4-8 als auch auf deren Lage als Funktion der Beschleunigung. Die

tatsachlichen Werte der Verteilungsparameter liegen nicht vor, sodass der
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Abb. 4-8:

Kurvenverlauf nur einen groben, qualitativen Vergleich mit den Messdaten
ermoglicht. Die Kurvenanpassung wurde fir den PartikelgroBenbereich
vorgenommen, der fir die NaCl-Kontamination relevant ist (Abb. 4-9).
Waren Partikeln mit aerodynamischem Durchmesser gréBer als 10 pm
vorhanden, wurden sie sich auch in der Verteilung des resuspendierten
Anteils zeigen. Die Wahl von 5 pym fir die Kurvenanpassung an die Daten
in Abb. 4-8 scheint daher gerechtfertigt. Das ermdglicht andererseits
naherungsweise eine Extrapolation der zu erwartenden
Resuspensionanteile auf andere PartikelgroBen. Fir Partikeln  mit
aerodynamischem Durchmesser von 10 um betragt danach der
resuspendierte Anteil 2-10° bei einer die realistischen Verhaltnisse

abdeckenden Maximalbeschleunigung von 2000g.
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Zunahme des resuspendierten Anteils und der Anzahl emittierter Partikel mit der
Maximalbeschleunigung wahrend des Fallhammeraufpralls und qualitativer Vergleich mit
dem Modell (Gl. 7). Konditionierung bei 125°C. Die Quadrate markieren die Werte des
Freisetzungsanteils, 7rs; die Dreiecke die Werte der Anzahl emittierter Partikel.
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Abb. 4-9:
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Anzahlverteilungssumme der bei unterschiedlichen Maximalbeschleunigungen
freigesetzten Aerosole. Zunahme der Verteilungsunstetigkeiten mit Abnahme der
Resuspension aufgrund der Statistik der geringen Zahl detektierter Partikel.

Die Prozedur des trockenen Abwischens fihrt zu einer erheblichen
Zunahme der Resuspension, wie die Abb. 4-10 zeigt. In diesen
Experimenten wurde der 10-%igen NaCl_Lésung CsCl (0.1%) als Tracer far
die analytische Bestimmung der Belegung nach der Wischprozedur
zugesetzt. Sowohl die unbehandelte als auch die abgewischten Proben
wurden vor ihrer Vermessung der Konditionierungsprozedur bei 125°C
unterzogen. Allerdings wurden sie nach der Konditionierung fir einen
Zeitraum von ca. 15 Minuten zwecks Abkihlung der Luft ausgesetzt. Dies
fahrt ganz offensichtlich zu einer im Vergleich gegentber den Verhaltnissen
von Abb. 4-8 geringeren Resuspension im unbehandelten Zustand. Der
Grund liegt in der alterungsbedingten Erhéhung der Haftkrafte. Wahrend
der Lagerungszeit kann es zur Kapillarkondensation von Wasser an den
Kontaktstellen und damit einhergehend zu einer Erhéhung der Haftkrafte
kommen. Bei Verwendung von reinem CsCl als Kontamination in
Vorversuchen wurden dhnliche Ergebnisse erzielt. Gleiches gilt fir NaCl als

Kontamination.
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Abb. 4-10:

1.E-03 >

L d,=5 pum
4 G,=5
o .o "
1.E-04 + e o
A O zweimal wischen
O I
’,’ ® A einmal wischen
¢ 1E-05 o U
= e ° O einmal wischen (CsCl)
70
. 0 =m
I’ .
1.E-06 - / 2 A u
. A
”I .
/! A
1.E-07 +* T
100 1000 10000
G
1E-02 —
O -
. d,=5um
o .~°W o =
- h~—
1E-03 - A
ID""
/” A
1.E-04 + L Ozweimal wischen
:E /" A einmal wischen
1.E-05 +
A
06 - ]
1.E-06 ‘ A
|
1.E-07 | T
100 1000 10000
G

Resuspendierter Anteil nach der Wischprobe. (Schwarz: Referenz vor Wischprobe, hell:
nach Wischprobe). Alle Proben wurden vor der Messung bei 125°C konditioniert und
sofort in den Kanal Gberfthrt. Obere Grafik: polierte Oberflache und NaCl/CsCl-
Kontamination; untere Grafik: sandgestrahlte Oberflache, NaCl Kontamination.

Die Referenzmessungen vor der Wischprozedur zeigen keinen eindeutigen

Zusammenhang  zwischen  dem  Resuspensionsanteil —und  der
Krafteinwirkung, zumal die Werte auch schon nahe an der Verfahrens-

nachweisgrenze liegen.

Mit dem Wischen umfasst die Haftkraftverteilung im Vergleich zur

Ausgangsverteilung deutlich kleinere Werte, was zu einer im Vergleich zur
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Referenz erhdhten Resuspension flhrt. Es besteht ein deutlicher
Unterschied zwischen den Verhaltnissen an einer polierten Oberflache und
denjenigen an einer sandgestrahlten Oberflache. Im letzteren Fall betragt
die Zunahme des Resuspensionsanteils nahezu drei GréBenordnungen. Bei
einer Maximalbeschleunigung von 1000g wird die unbehandelte
Kontamination zu einem Anteil von 10° freigesetzt, wahrend nach
einmaligem und auch zweimaligem Wischen sich dieser Anteil auf 102
erhdht. Bei der polierten Oberflache belduft sich die Erhéhung des
Resuspensionsanteils auf knapp zwei GréBenordnungen. Eine Anpassung
des Resuspensionsmodells Gber den in Gl. 7 abgeleiteten Zusammenhang
erfolgte in beiden Fallen fir die typischen PartikelgréBen von 5 pm (siehe
auch Abb. 4-11 und Abb. 4-12) mit unterschiedlichen Werten der
geometrischen Breite, on, der Haftkraftverteilung unter Konstanthaltung
der anderen Parameter. In der Reihenfolge glatte Oberflache und
unbehandelte ~ Kontamination,  glatte  Oberflache Laktivierte”
Kontamination und raue Oberflache ,aktivierte” Kontamination ist ein
qualitativer Trend der Verbreiterung der zugrunde liegenden
Haftkraftverteilung zu verzeichnen und zwar von on=4 fur die
Resuspension von der unbehandelten Oberflache (Abb. 4-8) nach o, =5
und on=7 fir die beiden behandelten Oberflachen. Dieser intuitiv
verstandliche Fakt steht letztendlich auch fur die Zunahme der

Resuspension.

Die AnzahlgroBenverteilungen der freigesetzten Aerosole verschieben sich
mit zunehmender Krafteinwirkung (Maximalbeschleunigung) zu kleineren
Partikeln hin (Abb. 4-11 und Abb. 4-12). Fir die Konfiguration mit den
hochsten Resuspensionsanteilen (sandgestrahlte Oberflache) ist dieser

Effekt am deutlichsten.
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Abb. 4-11: Anzahlverteilungssumme resuspendierter Partikeln nach Applikation von einer (oben)

bzw. zwei (Mitte) Abwischprozeduren auf die kontaminierte, polierte Oberfldche. Zum
Vergleich die Messergebnisse der Referenzprobe (unten). NaCl/CsCl Kontamination.
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Abb. 4-12:
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Anzahlverteilungssumme resuspendierter Partikeln nach Applikation von einer (oben)
bzw. zwei (Mitte) Abwischprozeduren auf die kontaminierte, sandgestrahlte Oberflache.
Zum Vergleich die Messergebnisse der Referenzprobe (unten). NaCl Kontamination.

Der Einfluss der Alterung der Kontamination (und damit verbunden die
Haftkrafterhdhung) auf die Resuspension wird auch in Abb. 4-13 deutlich.
Belegte Proben wurden abwechselnd standardmaBig bei 125 °C
konditioniert ~ und  anschlieBend  sofort im  Kanal  unter

Druckluftbedingungen vermessen bzw. nach der Konditionierung noch
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Abb. 4-13:

15 Min der Druckluft ausgesetzt, bevor die Resuspension gemessen wurde.
Ein  Unterschied zwischen den beiden Messbedingungen ist die
Oberflachentemperatur des Priuflings, die allerdings nicht genau
quantifiziert wurde. Die Alterung fuhrt zu einer signifikanten Reduktion des
resuspendierten Anteils der Oberflachenkontamination, in diesem Fall bis
an die Nachweisgrenze des Verfahrens. Der Vorgang der
Haftkraftmodifikation ist offensichtlich reversibel. Wahrend in Abb. 4-13
und Abb. 4-14 immer dieselbe Probe analysiert wurde, ist in Abb. 4-15 der
Effekt der Alterung, so wie er mit jeweils separaten Proben gemessen
wurde, dargestellt. Auch hier ist der Trend der Verringerung des
reuspendierten Anteils der Oberflachenkontamination mit zunehmender

Alterungszeit festzustellen.
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Einfluss der Alterung auf die Resuspension von NaCl/CsCl_Partikel. Es wurde
nacheinander immer dieselbe Probe konditioniert/gealtert und vermessen.
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Abb. 4-14: Einfluss der Alterung auf die Resuspension von NaCl _Partikel. Es wurde nacheinander

immer dieselbe Probe konditioniert/gealtert und vermessen.

1.0E-05
1.0E-06
. -
o
1.0E-07
1.0E-08 —
30 min 15 min 10 min
2429¢g m330¢g 1466 g 12002 g
Abb. 4-15: Einfluss der Alterung auf die Resuspension von NaCl _Partikel. Die Resuspension wurde

an unterschiedlichen, jeweils neu belegten Proben gemessen.
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5 Diskussion und Zusammenfassung der Resuspensionsdaten

Im Vorhaben wurden Daten zur Resuspension von
Oberflachenkontaminationen unter Unfallbedingungen (Behélterabsturz)
generiert. Grundlage der experimentellen Vorgehensweise ist die Tatsache,
dass die Resuspension der Oberflachenkontamination ein ausschlieBlich
lokales Phanomen ist, und dass daher die Erzeugung der relevanten
Oberflachenbeschleunigungen in kleinskaligen Proben mit kontaminierter
Oberflache die Verhaltnisse fir den Resuspensionsprozess hinreichend
realistisch abbilden. Eine Beschleunigung von ca. 2000 g wurde als
abdeckend angenommen. Dieser Wert (und  kleinere)  der
Oberflachenbeschleunigung und das zugehdrige Frequenzspektrum
konnten in einer kleinskaligen Versuchsapparatur an kreisrunden
Probenoberflachen (Durchmesser 9 cm) reproduzierbar realisiert werden.
Ein entscheidender Vorteil des kleinskaligen Ansatzes liegt im Erreichen
einer auBerst niedrigen Nachweisgrenze von 107 fir den resuspendierten
Anteil der Oberflachenkontamination. Dies wurde durch die Verwendung
eines zdhlenden, groéBenselektierenden Partikelmessverfahrens fir die
direkte Analyse aller von der Probenoberflache resuspendierten Partikeln in
Kombination mit einer effizienten Reinigung des Kanals und dessen

kontaminationsfreien Betriebs erreicht.

Die Art der Kontamination sollte so erfolgen, dass sie einer maglichst guten
Haftung unterliegt, ohne dass das Kriterium , festhaftend” erfullt ist. Dies
wird dadurch realisiert, dass salzhaltige wassrige Tropfen auf der
Probenoberflache abgeschieden werden und anschlieBend das Wasser in
einem Konditionierprozess verdampft wird. Von einer kovalenten Bindung
der Partikel an die Oberflache ist nicht auszugehen. Nicht auszuschlieBen
sind Uber die van-der-Waals-Krdfte hinausgehende Adhasionskrafte
beispielsweise durch noch vorhandene Wasserbriicken an den

Kontaktstellen zur Oberflache. Die unter den Konditionierbedingungen
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gemessenen Resuspensionsanteile stellen auf alle Falle eine obere Grenze

flr die Resuspension der sogenannten festhaftenden Kontamination dar.

Die typische PartikelgréBe der Kontamination lag bei allen Versuchen bei
ca. 5 pm. Die bei der hochsten Beschleunigung gemessenen maximalen
Werte des resuspendierten Anteils lag bei einem Wert von 8:10° (Abb. 4-8)
flr einen Beschleunigungswert von 2000 g. Alterungsvorgange fihren zu
einer erheblichen Verringerung der Resuspension. Demgegeniber bewirkt
eine  Wischprozedur eine deutliche Erhéhung um bis zu 2
GroBenordnungen. Daraus ist zu schlieBen, dass die Kontamination der
unbehandelten Oberflache nicht in die Kategorie festhaftend eingeordnet
werden kann und der gemessenene Resuspensionswert von n = 8:10° als
abdeckend fir festhaftende Kontamination mit einer PartikelgréBe von 5
um angesehen werden kann. Ein einfaches, an die Daten der Abb. 4-8
angepasstes Resuspensionsmodell erlaubt eine Extrapolation auf gréBere
Partikel, was fir 10 ym bei 2000 g zu einem Wert von 1 = 2-107 fuhrt. Fur
einen immer noch vergleichsweise hohen Wert der
Oberflachenbeschleunigung von 1000 g betragen die entsprechenden
Werte fir 5 pm 6-10° und fir 10 pm Partikel 4-10*. Diese geringen Werte
basieren auf nur wenigen, detektierten Zahlereignissen (< 10 fir einen
Resuspensionsanteil von n=10°, weshalb die massenbezogenen
Resuspensionswerte mit entsprechend hohen Unsicherheiten (bis zu 100%)

verbunden sind.

Die  Abhdngigkeiten  der  experimentellen Daten von den
Resuspensionsparametern wurden mit Vorhersagen eines einfachen
Resuspensionsmodells verglichen. Grundlage dieses Modells ist der
Vergleich der Haftkraft mit der durch die Beschleunigung auf die Partikel
wirkenden Tragheitskraft. Berechnungen unter der Annahme der Adhasion
einer perfekt glatten Kugel auf einer perfekt glatten Oberflache wirden
allerdings keine Resuspension von 5 pm-Partikel zulassen, da selbst bei der

betrachteten Beschleunigung von 2000 g unter diesen Bedingungen die
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Abb. 5-1:

Haftkrafte die Trdgheitskrafte deutlich Ubersteigen. Die in der Realitat
immer vorhanden Oberflachenrauigkeiten fihren jedoch zu einer Reduktion
der Haftkrafte und zu einer breiten Verteilung ihrer Werte. Basierend auf
Experimenten mit trocken deponierten Teilchen wird in der Literatur von
eine  lognormalen  Haftkraftverteilung  ausgegangen  mit  einer
geometrischen Standardabweichung von bis zu 10 (Reeks und Hall, 2001).
Diese Vorstellung wurde hier Ubernommen und der frei wahlbare
Modellparameter Verteilungsbreite wurde an die eigenen experimentellen
Daten angepasst. Das erlaubt dann eine Extrapolation auf andere als im
Experiment realisierte PartikelgréBen und die Vorhersage des Einflusses der
Beschleunigung auf die Resuspension. Relativierend muss an dieser Stelle
bemerkt werden, dass das Resuspensionsmodell sehr sensitiv auf die
Verteilungsbreite der lognormal verteilten Adhasionskrafte reagiert (Abb.

5-1) und eine unabhangige Messung dieses Parameters nicht vorliegt.
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Ergebnisse der Modellrechnungen zur Abhangigkeit des resuspendierten Anteils von der
geometrischen Standardabweichung der Haufigkeitsverteilung der Haftkrafte fur eine
PartikelgréBe von 5 pm.

Die in diesem Vorhaben gemessenen Daten zur Resuspension sind mit

friher gemessenen Werten vergleichbar. In der Studie BfS/BMU-
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Abb. 5-2:

3609570005 (Koch et al., 2012) werden fir die kumulierten
lungengangigen  Freisetzungsanteile  fir nass  deponierte  CsCl-
Kontaminationen bei einer Fallenergie 0.3 J (entspricht einer
Maximalbeschleunigung von 2000 g) je nach verwendeter Oberflache die
in Abb. 5-2 dargestellten Werte gemessen. Die griinen Balken sind die
Rechenwerte des Uber Abb. 4-8 angepassten Modells. Hier wurden fur die
Berechnung in Gl. 7 fur die Partikeldurchmesser, dp, die Werte 3.9 und
7.1 ym gewahlt. Diese ergeben sich als geometrischer Mittelwert der
jeweiligen  Klassengrenzen der in  der Abbildung gewahlten

GroBenintervalle.
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Resuspensionsanteile nass deponierter Oberflachenkontamination bei einer Fallbelastung
mit 0.3 J. Die Werte fir die glatte und grobe Fliese wurden im BMU/BfS-Vorhaben
3609570005 gemessen.

Die Ubereinstimmung ist recht gut. Bei einer angenommenen
Gleichverteilung der Oberflachenkontamination im PartikelgréBenintervall
von 3 bis 10 pym ergibt sich aus den grinen Balken eine kumulierte
Freisetzung von 4.3-10*. Unter diesen Annahmen ist dieser Wert dann als

eine konservative Angabe des resuspendierten Anteils festhaftender
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Kontamination unter den Bedingungen realistischer Unfallbelastungen der

Transportbehalter anzusehen.

FUr trocken deponierte Silber- und Ceroxidpartikel liegt der resuspendierte
lungengangige Anteil der Kontamination um eine GréBenordnung dardber:
5.2-107 bis 1.3-10.

6 Anwendung der experimentellen Resuspensionsdaten zur Beurteilung der

Transportsicherheit bei Unfdllen mit SCO-Il Gegenstinden

Im Zusammenhang mit der Ermittlung und Beurteilung von potenziellen
Unfallfolgen bei der Beftérderung von SCO-Il Gegenstédnden stehen die
folgenden Ausfihrungen, welche die hier berichteten experimentellen
Ergebnisse zur Resuspension bei mechanischen Unfallbelastungen und

darauf basierte Unfallfolgenanalysen verbinden.

6.1 Anforderungen der IAEA Transportvorschriften an die Beférderung von
radioaktiven Stoffen

Zentrales Ziel der IAEA Transportvorschriften ist die Gewahrleistung eines
hohen Sicherheitsstandards bei der Beférderung radioaktiver Stoffe. Dazu
werden Anforderungen an die Aktivitdtsinhalte, materiellen Eigenschaften
der radioaktiven Stoffe und die verwendeten Verpackungen gestellt. Ein
wesentlicher Teil dieser Anforderungen resultiert aus Unfallbetrachtungen
bei der Handhabung und Beférderung von Versandsticken. Dazu gehéren
insbesondere Analysen zu Unfallen, die zu einer Freisetzung radioaktiver
Stoffe in die Umgebung des Unfallortes fihren kénnen. Eine potenzielle
Strahlenexposition einer Person, die sich im Nahbereich des Unfallortes
befindet, infolge einer luftgetragenen Freisetzung radioaktiver Stoffe sollte
unterhalb einer effektiven Dosis von 50 mSv bleiben. Hierbei geht es primar

um freigesetzte radioaktive Stoffe mit PartikelgréBen im lungengangigen
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GroBenbereich < 10 pm aerodynamischer Durchmesser, die Gber Inhalation
zu einer Strahlenexposition fidhren. In diesem Zusammenhang zu
unterstellende Unfalle sollen schwerwiegend jedoch nicht extrem sein. In
Bezug auf schwere Unfalle mit mechanischer Belastung von Versandstiicken
werden oft - aber keineswegs obligatorisch - einwirkende Krafte unterstellt,
die einem Absturz eines Behalters aus 9 m Hohe auf ein hartes Hindernis

entsprechen.

Die IAEA Transportvorschriften unterliegen regelméaBig einer Uberprifung,
die auch die Angemessenheit und Rechtfertigung der aktuellen
Anforderungen betrachtet. Solche Uberpriifungen beziehen Erfahrungen
aus bisherigen Transporten, Entwicklungen in Bezug auf materielle
Eigenschaften radioaktiver Stoffe, die zu beférdern sind, als auch
wissenschaftliche Fortschritte mit ein, z.B. bezlglich des Verhaltens von
Transportbehaltern und deren radioaktive Inhalte bei Unfallbelastungen
und der Methoden und Daten zur Ermittlung und Beurteilung von

radiologischen Unfallfolgen.

6.2 Anforderungen der IAEA Transportvorschriften an Transporte von SCO-II
Gegenstanden

Fur die Beférderung von oberflachenkontaminierten Gegenstanden der

Kategorie SCO-Il gelten insbesondere folgende Anforderungen:

e Die radioaktiven Stoffe missen als Oberflachenkontamination auf SCO-
Il Gegenstanden vorliegen.

e Die Gegenstdnde dirfen nicht selbst radioaktiv sein, z.B. durch
Aktivierung.

e Die Verpackung muss den Anforderungen fur Industrieverpackungen
IP-2 genlgen.

e Wie fUr Typ A Versandstiicke und Versandstticke mit LSA Il und LSA lI
Stoffen ist die Dosisleistung des unabgeschirmten Materials begrenzt.

e Es besteht eine Aktivitatsbegrenzung fir das Transportmittel.

51



Tab. 6-1

In Bezug auf die kontaminierten Oberflachen im Versandstick wird
zwischen zuganglichen (accessible) und nicht zuganglichen (inaccessible)
Oberflachen unterschieden, und bei der Kontaminationsbegrenzung wird

zwischen ,festhaftender” (fixed) und ,nicht festhaftender” (non-fixed)

Kontamination differenziert.

Dabei ist die Unterscheidung zwischen als festhaftend und als nicht festhaftend
eingestufter Kontamination von zentraler Bedeutung, weil die wirksamen
Haftkrafte auf einer Oberflache fur die Ablésung von Partikeln infolge

auBerer Einwirkungen mafBgeblich sind.

Zur Vereinfachung werden in der folgenden in Englisch gehaltenen Tab.
6-1 die Kontaminationsbegrenzungen der IAEA Transportvorschriften fir
zugangliche Oberflachen (accessible surfaces) fir non-fixed (nicht
festhaftende) und fixed (festhaftende) Kontamination aufgefihrt. Dabei
beziehen sich die Begrenzungen auf Beta-/Gamma Strahler und Alpha-
Strahler niedriger Toxizitdt (z.B. Uranisotope) und auf die sonstigen Alpha-

Strahler:

Kontaminationsbegrenzungen fur zugangliche Oberflachen von SCO-Il Gegenstanden

Contamination beta/gamma + low toxicity alpha
alpha
non-fixed 400 Bg/cm? 40 Bg/cm?
fixed 8 -10° Bg/cm? 8 -10* Bg/cm?

Man erkennt, dass zwischen den Kontaminationsbegrenzungen fir nicht
festhaftende und festhaftende Kontamination ein hoher Faktor 2000
besteht. Und es ist unmittelbar ersichtlich, dass schon aufgrund der
beobachteten sehr groBen Bandbreite bei den wirksamen Haftkraften und
deren ausgepragten Abhdngigkeit von der PartikelgréBe eine
messtechnische Unterscheidung zwischen festhaftender und nicht

festhaftender Kontamination Probleme aufwirft.
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Hierzu werden Ausfihrungen zur Unterscheidung zwischen festhaftender
und nicht festhaftender Kontamination in Abschnitt 508.2 im aktuellen
Advisory Material der IAEA Transportvorschriften (IAEA, 2014) im

Originaltext widergegeben:

508.2 In most cases, the level of non-fixed contamination is measured
indirectly by wiping a known area with a filter paper or a wad of dry cotton
wool or other material of a similar nature. It is common practice to assume
that the activity on the wipe represents only 10% of the total non-fixed
contamination present on the surface. The fraction on the wipe will include
the activity most readily available for resuspension. The remaining activity

on the surface represents contamination that is less easily resuspended.”

Im Ergebnis laufen diese Erlduterungen darauf hinaus, dass nicht
festhaftende Kontamination im Prinzip durch die eher schwachen
einwirkenden Krafte bei der Entnahme einer trockenen Wischprobe erfasst
wird. Bei einer Kontrollmessung auf Einhaltung der Begrenzungen fir nicht
festhaftende Kontamination wird darGber hinaus aus konservativen
Gesichtspunkten angenommen, dass bei der Wischprobe nur 10 % der

nicht festhaftenden Kontamination erfasst und gemessen wird.

Diese simple Definition zur Unterscheidung zwischen nicht festhaftender
und festhaftender Kontamination tragt der tatsachlichen grol3en Bandbreite
der auf Partikel an Oberflachen wirkenden Haftkrafte nicht Rechnung. Die
Starke der wirksamen Haftkrafte ist jedoch maBgeblich bezluglich einer
Ablésung von Partikeln durch einwirkende Luftstromungen und durch

infolge StoBbelastung induzierte Oberflachenschwingungen.

Hinzu kommt, dass fir eine Exposition von Personen durch Inhalation von
Oberflachen resuspendierter Partikel der lungengangige

PartikelgréBenbereich < 10 um aerodynamischer Durchmesser maBgeblich
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ist. Eine Wischprobe erfasst jedoch alle PartikelgroBen und dabei
vornehmlich gréBere Partikel, da diese durch viel geringere Haftkrafte an

die Oberflache gebunden sind.

Das flhrt dazu, dass auch Kontaminationen, die im Sinne der
Transportvorschriften als nicht festhaftend eingestuft werden, in der
Realitdt bei Unfallbelastungen in betrdachtlichem MaBe niedrige
lungengadngige Freisetzungsanteile aufweisen und entsprechend aus
radiologischer Sicht nur zu geringen bis sehr geringen Expositionen von

Personen fuhren wirden.

Bleibt es bei diesen Definitionen von festhaftend und nicht festhaftend,
kann der experimentelle Nachweis helfen, dass flr nach dieser Definition
nicht festhaftende Kontamination dennoch in der Regel Haftbedingungen
vorliegen, die mit geringen Freisetzungsanteilen lungengangiger Partikel
verbunden sind. In der vorliegenden Studie wurden Kontaminationen
prapariert, die zwar im Sinne eines Wischtests als nicht festhaftend
einzustufen waren, die sich aber beziiglich einer Resuspension deutlich in
Richtung festerhaftend verhalten. Solche Bedingungen wurden durch nasse
Deposition von NaCl oder CsCl Partikeln im GroéBenbereich 5 pm mit einer

anschlieBenden Trocknung/Alterung erreicht.

Bei den Resuspensionsmessungen dieser Studie und einer vorausgehenden
(Koch et al.,, 2012) sind zwei Arten von Oberflachenkontamination

prapariert worden:

e Auf der Oberfladche trocken deponierte Silber- oder Ceroxidpartikel,
wobei die Kontamination vor der Schlagbelastung einer
geringflgigen Einwirkung durch eine einstlindige Luftstromung mit
z.B. 6 m/s ausgesetzt wurde. Damit wurde derjenige Anteil der frisch
deponierten Partikel entfernt, der nur sehr locker haftete und von

dem man erwarten kann, dass er im Zuge von gangigen
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Behandlungen oder Alterungseffekten vor einer Beférderung
entweder entfernt oder in Richtung etwas starker haftend
transformiert  wird. Die damit gemessenen Werte der
Resuspensionsanteile bei einer hohen Impaktbelastung, die zu
Amplituden der induzierten Vibrationsbeschleunigungen um 2000 g
fihren, werden bei der Ermittlung von radiologischen Folgen als

obere Werte fur nicht festhaftende Kontamination verwendet.

e Auf der Oberfliche wurde eine Kontamination durch nass
deponierte wassrige NaCl oder CsCl Tropfchen im GréBenbereich
um 5 um erzeugt, die anschlieBend unter definierten
Temperaturbedingungen (125 °C) konditioniert wurde. GroéBere
Anteile einer so praparierten Kontamination sind zwar mit einer
Wischprobe entfernbar, sie weist jedoch deutlich geringere
Resuspensionsanteile bei Einwirkung von Luftstrdmung und
Schlagbelastung auf. Die damit gemessenen Werte der
Resuspensionsanteile bei einer Impaktbelastung, die zu Amplituden
der induzierten Vibrationsbeschleunigungen um 2000 g fdhren,
werden bei der Ermittlung von radiologischen Folgen als obere

Werte fiir festhaftende Kontamination verwendet.

6.3 Analyse eines schweren Transportunfalls eines IP-2 Versandstiickes mit
sehr hoher Kontamination von SCO-Il Gegenstanden

Es wird ein schwerer Transportunfall im Hinblick auf die potenzielle
Exposition einer Person im Nahbereich des Unfallortes analysiert, bei dem
eine IP-2 Verpackung mit hoch kontaminierten SCO-Il Gegenstanden durch
Aufprall auf ein hartes Hindernis stark beaufschlagt wird. Fir den
radioaktiven Inhalt wird angenommen, dass es sich bei den SCO-II
Gegenstanden um dunnes Blech handelt, welches sowohl bei nicht
festhaftender als auch festhaftender Kontamination die Grenzwerte der
Transportvorschriften fir zugangliche Oberflachen ausschopft. Fir die so
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kontaminierte Flache wird unterstellt, dass diese sich zu 100 m2 summiert.

Als Dicke des Bleches wird 1 mm angenommen.

Unterstellt man eine einseitige Kontamination der Bleche auf einer Flache
von 100 m?, so ergabe sich im Falle von Stahlblech von 1 mm Dicke eine
Gesamtmasse von ca. 780 kg im Behalter und im Fall von Aluminium von
ca. 270 kag.

Die Kontamination dieser 100 m2 entspricht damit den maximal zulassigen
Werten der Tab. 6-1, wobei ein Fall betrachtet wird, bei dem die
Kontamination durch Beta-/Gammastrahler und Alpha-Strahler niedriger
Toxizitat und im zweiten Fall durch sonstige Alpha-Strahler verursacht ist.

Zur Vereinfachung der Analyse radiologischer Konsequenzen kénnen die in
der Einheit Bg/cm? in Tab. 6-1 aufgefihrten maximal zuldssigen
Kontaminationswerte mit konservativen Annahmen in
Kontaminationswerte in der Einheit A)/cm? ausgedrickt werden. Die
Begrindung daflr ist, dass das radiologische 50 mSv effektive Dosis
Kriterium fur die durch Transportunfalle verursachte Exposition von
Personen auch durch eine Aktivitdtsaufnahme Uber Inhalation von 10° A,
ausgedriickt werden kann. Die nuklidspezifischen A,-Werte finden sich in
Tabelle 2 (Basic radionuclide values) der IAEA Transportvorschriften (IAEA,
2014) und werden in mehreren Zusammenhangen fur
Aktivitatsbegrenzungen, z.B. bei Typ A Versandstlcken, verwendet. Die
Umrechnung wird dadurch moglich, indem man die dort in Tabelle 3 (Basic
radionuclide values for unknown radionuclides or mixtures) aufgefihrten

konservativen A,-Werte heranzieht:

e Beta-/Gamma strahlende Radionuklide: A; = 2:10'° Bq
e Alpha strahlende Radionuklide: A, = 9-10” Bq

Auf diese Weise lassen sich die Kontaminationswerte der Tab. 6-1 in den

Einheiten Bg/cm? als Vielfache der A,-Werte pro cm? ausdricken Tab. 6-2:
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Tab. 6-2

Umgerechnete Kontaminationsbegrenzungen auf zuganglichen Oberflachen von SCO-II
Gegenstanden als Vielfache von A2/cm?

Contamination beta/gamma + low toxicity alpha
alpha
non-fixed 2-10® A/cm? 4.4-107 Ay/cm?
fixed 4-10” A,/cm? 8.9-10* A,/cm?

Diese Umwandlung der zuldssigen Kontaminationswerte mit der Einheit
Bg/cm? in die Einheit A)cm? ist mit einer teilweise sehr deutlichen
Konservativitat verbunden. Fur viele wichtige Beta-/Gamma Strahler aus
industriellen Anwendungen, Forschung und Brennstoffkreislauf wie z.B. Co
60, Sr 90, Cs 137 sind die zugehorigen A,-Werte um mehr als einen Faktor
10 héher. Fir gangige Alpha-Strahler wie z.B. Ra 226, Pu 239 oder Am 241

sind die Unterschiede geringer.

6.4 Freisetzung lungengangiger Partikel aus einem durch Unfall beschadigten

IP-2 Transportbehdlter mit SCO-Il Gegenstanden

FUr den betrachteten IP-2 Behalter mit hochkontaminierten Blechen wird
ein Unfall unterstellt, der zu einer Aufprallbelastung vergleichbar mit einem
Absturz aus ca. 9 m Hohe auf ein hartes Hindernis fihrt, z.B. ein
Betonfundament. Damit Kontamination von den SCO-Il Gegenstanden im
Behalter zunachst ins Behalterinnere und anschlieBend infolge von
Beschadigungen des Behalters luftgetragen in die Umgebung gelangt, muss
ein Anteil der Kontamination durch die Unfalleinwirkungen abgel6st, im
Innern luftgetragen werden und dann durch Luftstrémung zu durch die
Unfallbelastungen entstandenen Behélteréffnungen beférdert werden.
Dabei sind fur eine Inhalationsbelastung von Personen freigesetzte Partikel

im lungengangigen GréBenbereich malBgeblich.
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Eine Ablésung von Partikeln von kontaminierten Oberflachen im
Behalterinneren kann durch induzierte Luftstrbmungen infolge einer
vorUbergehenden Druckerhéhung bei mechanischen Unfalleinwirkungen
am Behalter, durch induzierte Oberflachenvibration auf den SCO-II
Gegenstanden bei mechanischer Impaktbelastung oder auch durch interne
Relativbewegungen der kontaminierten Gegenstande verursacht werden,
wenn dadurch Oberflachen aneinander schaben. Ein Ausstrémen von Luft
durch entstandene Behalter6ffnungen erfolgt dabei nur fir kurze Zeit, bis
Druckausgleich erreicht ist. Dadurch kénnen im Innern lokal hohe
Stromungspulse auftreten, die dort zu einer Resuspension von Partikeln
fdhren. Im Vergleich dazu werden jedoch durch Schlagbelastung induzierte
Oberflachenvibrationen in wesentlich héherem Mal3e zu resuspendierten
Partikeln von kontaminierten Oberflachen fihren. Das zeigen auch
Messungen in dem Vorhaben (FhG 2012) und in der vorliegenden Studie.
AuBerdem betreffen induzierte Vibrationen alle Oberfldchen der SCO-II
Gegenstande im Behalter, wahrend Luftstromungspulse eher lokal zu

erwarten sind.

Wie schon angesprochen, wird bei dem analysierten Unfallzenario
angenommen, dass alle 100 m2 kontaminierte Oberflachen im Behalter
zumindest soweit zuganglich sind, dass abgeldste Partikel durch intern
induzierte Luftstrdbmungen zu entstandenen Behalter6ffnungen gelangen
kdnnten. Dabei wirde die Freisetzung aus entstandenen Behalteréffnungen
bevorzugt von Oberflachen resultieren, von denen aus die Transportwege
zur Offnung kurz sind. Dieser Freisetzungsweg in die Behalterumgebung
infolge kurzzeitig induzierter Luftstrdmung im Behélterinnern wirde eine
Freisetzung dominieren im Vergleich zu nachfolgender langsamer Diffusion,
bei der eine deutliche Abnahme durch Redepositionsvorgange an inneren

Oberflachen erfolgen wirde.

Im Vergleich zur stoBinduzierten Resuspension von allen zugénglichen

Oberflachen der SCO-Il Gegenstande ist nicht zu erwarten, dass eventuell
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lokal wirksames Abschaben zwischen einzelnen Gegenstanden beim
Aufprall einen wesentlichen Beitrag zur Freisetzung lungengangiger Partikel

aus Behaltero6ffnungen liefert.

Bei der folgenden Analyse potenzieller radiologischer Konsequenzen wird
angenommen, dass 10 % der insgesamt durch einen Behalteraufprall von
kontaminierten Oberflachen resuspendierten lungengangigen Partikel
durch entstandene Offnungen luftgetragen in die Umgebung freigesetzt
werden. Das entspricht einem Rickhaltefaktor von 0.1. Diese vorsichtige
Annahme wird auch gestitzt durch friihere Experimente zur Freisetzung aus
IP-2 Behaltern mit LSA-Stoffen bei Aufprall auf ein hartes Fundament aus 9
m Hohe (Lange et al., 2007).

6.4.1 Auf den Resuspensionsmessungen basierte Resuspensionsanteile fiir

SCO-Il Oberflachen bei der postulierten Unfallbelastung

MaBgeblich fur die beim Aufprall eines Behalters auf ein hartes Hindernis
induzierte Resuspension von kontaminierten Oberflachen sind die dabei
auftretenden Beschleunigungsamplituden von Oberflachenschwingungen.
Bei Fallversuchen mit einer Vielzahl von unterschiedlichen Transport- und
Lagerbehdltern fir radioaktive Stoffe sind Beschleunigungsverldufe an
AuBenflachen durch Beschleunigungssensoren gemessen worden. Als
Beispiel fur sehr gut dokumentierte Fallversuche wird hier auf die Abb. 2-4
verwiesen. Bei diesen bei der BAM durchgefihrten Fallversuchen mit einem
groBen  kubischen  (1600x1600x1600 mm) japanischen  Behalter
"Yoyushindo-Disposal waste container’ mit Wanddicken aus C-Stahl von
5cm Dicke sind Fallversuche aus 8 m Hohe auf ein Betonfundament
durchgefthrt worden. Bei den Fallversuchen waren die Behalter zur
Simulation des Inhalts mit Stahlplatten von ca. 20 t befillt. Der Deckel des
Behalters ist verschweif3t. Dieser Typ von Behalter ist fir eine Lagerung von
schwach bis mittelaktiven Abfallen vorgesehen und dirfte als IP-2

Verpackung qualifiziert sein.
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Die Behalter waren so orientiert, dass sie aus 8 m Héhe mit einer Ecke auf
das Fundament aufprallten. Ein damit verbundenes lokales Eindringen in die
dicke Betonplatte fuhrte zu einem Krater von ca. 20 cm Tiefe. An der
Behalterwandung gemessene Beschleunigungsamplituden bewegen sich
bei Werten bis zu 150 g. Diese Beschleunigungswerte dirften niedriger sein
aufgrund der Abbremswirkung durch den Eindringvorgang in den Beton.
Sie koénnen jedoch als durchaus realistische Impaktbedingungen bei
schweren Transportunfallen angesehen werden, bei denen Behalter mit
LSA-Stoffen und SCO-Il Gegenstanden betroffen sind. Wie vorne
ausfuhrlicher behandelt, treten bei Fallversuchen mit anderen Behéltern und

harteren Fundamenten auch hdhere Beschleunigungswerte auf.

Bei den Resuspensionsexperimenten sind auf die kontaminierten
Probeplatten Schlagbelastungen durch den Fallhammer systematisch
variiert worden (siehe Abb. 4.3). Die gemessenen Resuspensionsanteile
zeigen eine deutliche Abhangigkeit von gemessenen
Beschleunigungswerten an den kontaminierten Probefldchen. Mit der
Zielsetzung einen abdeckenden Wert fur die einwirkenden Impaktkrafte
und damit verbundene Beschleunigungsamplituden heranzuziehen, wird
hier ein Wert von 2000 g verwendet. In der folgenden Tab. 6-3 werden aus
den Resuspensionsmessungen abgeleitete resuspendierte Anteile bei hohen
Beschleunigungsamplituden von 1000 und 2000 g zusammengestellt fur
nicht festhaftende Kontamination und fur als ,festhaftende

Kontamination” bezeichnete Bedingungen.

Die in Tab. 6-3 aufgeflhrten, resuspendierten Anteile fir als nicht
festhaftend einzustufende Kontamination lassen sich aus Messungen
eines Vorgangervorhabens ableiten (Koch et al., 2012). Die resuspendierten
Anteile fur kontaminierte Oberflachen mit héheren Haftkraften als Ergebnis
einer nassen Deposition mit anschlieBender Trocknung basieren auf den

ausfihrlich diskutierten Messungen in dem vorliegenden
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Forschungsvorhaben. Diese Werte werden hier als obere Abschatzung fur
festhaftende Kontamination herangezogen. Beim Vergleich der in Tab.
ausgefihrten resuspendierten Anteile far schlaginduzierte
Oberflachenvibrationen mit Amplituden von 1000 g bzw. 2000 g ist zu
erkennen, dass sie sich jeweils um rund ein Faktor 5 unterscheiden. Bei den
folgenden radiologischen Konsequenzenanalysen werden die Werte fir

2000 g als abdeckende Werte herangezogen.

Tab. 6-3 Aus den Messungen abgeleitete resuspendierte Anteile fir nicht festhaftende und far
.festhaftende Kontamination” in Abhangigkeit von durch Impakt induzierte
Oberflachenschwingungen von 1000 g und 2000 g.

Rr (<10 pm) far nicht Re (<10 pm) far
Max. Beschleunigung [g] festhaftende festhaftende
Kontamination Kontamination
1000 2:103 810°
2000 1-107 4.10*

6.5 Radiologische Konsequenzen eines schweren Transportunfalls eines IP-2
Behélters mit hochkontaminierten SCO-Il Gegenstinden

Es wird die potenzielle Strahlenexposition einer Person durch Inhalation
abgeschatzt, die sich bei dem postulierten Unfall der IP-2 Verpackung mit
SCO-II Gegenstanden in Ausbreitungsrichtung der vorbeiziehenden
Schadstoffwolke in einigen 10 m Abstand vom Unfallort aufhalt. Far die
dinnwandigen Bleche im Behdlter wird angenommen, dass deren
kontaminierte Oberflache 100 m2 betrdgt. Diese sind am jeweiligen
zuldssigen Limit der nicht festhaftenden und der festhaftenden
Kontamination kontaminiert. Dabei besteht die Kontamination in einem Fall
aus Beta-/Gamma-strahlenden Radionukliden im anderen Fall aus Alpha-
strahlenden Radionukliden. Die maximal zuldssigen Kontaminationen
ausgedriickt in der Einheit A,/cm2 sind in Tab. 6-2 aufgefthrt. Damit l3sst
sich die gesamte Aktivitat jeweils in Einheiten von A, auf den

kontaminierten 100 m2 der dinnen Bleche berechnen:
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Beta-/Gamma-Strahler: 40 A,
Alpha-Strahler: 890 A,

Gesamtaktivitdten, die sich zu 40 A, addieren, kénnten mit den
Anforderungen des para. 517 von SSR-6 (IAEA, 2018) in Konflikt sein, wenn
die Dosisleistung der unabgeschirmten SCO-Il Gegenstande in einer IP-2
Verpackung in 3 m Abstand 10 mSv/h Ubersteigt. Geht man zurlck auf die
eigentliche  Kontaminationsbegrenzung  fur  festhaftende  Beta-
/Gammastrahler von 8-10° Bg/cm? entspricht das einer Gesamtaktivitat auf
den 100 m2von 8-10"" Bqg. Bei harteren Gamma-strahlenden Radionukliden
liegt der A;-Wert in diesem Bereich. Der A;-Wert eines Radionuklids ist

durch eine Dosisleistung im Bereich 10 mSv/h in 3 m Abstand bestimmt.

Eine Kontamination im IP-2 Versandstlck mit Alpha-Strahlern, die sich auf
890 A, summiert, steht nicht in Einklang mit para. 517 von von IAEA No.
SSR-6. Danach gilt eine obere Aktivitatsgrenze von 100 A, fir das
Transportmittel oder einzelne Frachtraume bei Schiffen, wenn es sich nicht
um Binnenschifffahrt handelt, In diesem Fall betrdgt die Begrenzung fir

Frachtraume eines Binnenschiffes 10 A..

Diese Hinweise verdeutlichen auch, dass die hier unterstellte Konfiguration
eines IP-2 Versandstlickes mit SCO-Il Gegenstdnden mit 100 m?2
Gesamtflache, bei der die zuldssigen Kontaminationsgrenzen ausgeschopft
werden, ziemlich extrem und teilweise jenseits realistischer Bedingungen ist.
Dennoch werden im Folgenden potenzielle radiologische Folgen mit diesen

Annahmen analysiert.

Die Ermittlung der potenziellen Exposition einer Person in der naheren

Umgebung des Unfallortes gliedert sich in folgende Schritte:

1. Bestimmung der  Gesamtkontamination, die sich  aus

flachenbezogener Kontamination [A,/cm?] und der kontaminierten
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Flache [cm?] ergibt, mit der Annahme, dass alle kontaminierten

Flachen zuganglich sind.

. Bestimmung der innerhalb des Versandstiickes durch die postulierte
Unfallbelastung resuspendierten Aktivitat lungengangiger Partikel
Uber den resuspendierten Anteil beim Aufprall RA [-]. Hierbei werden
die experimentell bestimmten resuspendierten Anteile bei
induzierter Oberflachenvibration mit Beschleunigungsamplituden

von 2000 g verwendet.

Bestimmung des Anteils der im Innern resuspendierten
lungengangigen Partikel, der Uber beim Aufprall entstandene
Offnungen in der beschadigten UmschlieBung in die umgebende
Atmosphare freigesetzt wird. Basiert auf Freisetzungsexperimenten
mit LSA-Il und LSA-IIl Stoffen in IP-2 Verpackungen (Lange et al.,
2007) kann far Fallhéhen von 9 m auf ein hartes Fundament ein
Ruckhaltefaktor von < 0.1 durch die UmschlieBung angenommen
werden. Das ist auch aus der obigen Beschreibung der
luftgetragenen Transportvorgange von resupendierten Partikeln im
Innern zu entstandenen Offnungen einer beschadigten Verpackung

als vorsichtige Annahme plausibel.

. Bestimmung des Anteils der aus dem Versandstiick freigesetzten
lungengdngigen Partikel, der von einer Person in der naheren
Umgebung bei Aufenthalt in der vorbeiziehenden Schadstoffwolke
durch Inhalation aufgenommen wird. Dieser ist bestimmt durch
einen Ausbreitungsfaktor y [s/m3] und die angenommene Atemrate
[m3/s] (hier einer erwachsenen Person). Unter der Berlcksichtigung
der Kinematik einer kurzzeitigen Staubfreisetzung aus einem
Transportbehdlter bei einem schweren Unfall stellt ein

Ausbreitungsfaktor y = 102 s/m3 eine vorsichtige Annahme zur
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zeitintegrierten Konzentration bei Aufenthalt in der Schadstoffwolke
in einigen 10 m Entfernung dar. Fir die Atemrate AR einer
erwachsenen Person wird AR = 3-10* m3/s verwendet. Der Anteil
von aus dem Behalter freigesetzten lungengangigen Partikeln,
welcher von einer Person Uber Inhalation aufgenommen wird, ist
durch das Produkt von Ausbreitungsfaktor und Atemrate bestimmt
und betragt hier 3-10°,

Damit ist die Aktivitatsaufnahme einer Person Gber Inhalation, ausgedrickt

in Vielfachen von A, gegeben durch:

Aktivitdtsaufnahme [A.] = Kontaminationsniveau [Az/cm?] e kontaminierte
Fldche [cm?] e resuspendierter Anteil [-] e Riickhaltefaktor der UmschlieBung

e inhalierter Anteil der luftgetragenen Freisetzung

In der folgenden Tab. 6-4 sind unter Verwendung der diskutierten
Parameter die nach dieser Beziehung ermittelten Aktivitatsaufnahmen bei
der  betrachteten  schweren  Unfallbelastung eines IP-2  mit

hochkontaminierten SCO-Il Gegenstanden zusammengestellt:
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Tab. 6-4 Zusammenfassung der potenziellen Aktivitdtsaufnahme einer Person in Vielfachen von
A, fur den hypothetischen schweren Unfall eines IP-2 Versandstlckes mit hoher
Beta/Gamma oder Alpha Kontamination.

Kontami- | SCO-Il | Resus- Ruck- Inhalierter Inhalier-
nation Ober- | pen- halte- Bruchteil te Aktivi-
Flache | dierter | faktor Be- | der Frei- tat
A,/cm? cm? Anteil halter setzung Az
2:10%
nicht fest-
haftend 106 10 10" 3.3-10°® 6.6-10™"
beta/gamma
4-10°
festhaftend
beta/gamma 10° 4-10* 107 3.3-10° 5.3-10°
4.4-107
nicht fest-
haftend 10° 102 10" 3.3-10°® 1.5:10°
alpha
8.9-10*
festhaftend
10° 410" 107 3.3-10° 1.2-107
alpha

6.6 Bewertung der ermittelten radiologischen Konsequenzen im Hinblick auf
Anforderungen der IAEA Transportvorschriften fiir SCO-ll Gegenstande

Die in Tab. 6-4 zusammengestellten Ergebnisse zur potenziellen
Strahlenexposition einer Person bei hoher Unfallbelastung einer IP-2
Verpackung mit hochkontaminierten SCO-Il Gegenstanden zeigen, dass
durchgehend Aktivitatsaufnahmen deutlich unterhalb von 10° A, bleiben
wuirden. Nur far den Sonderfall eines Versandstlckes mit einer
kontaminierten Gesamtflache von 100 m?2 an der oberen Grenze von

.festhaftender” Alpha-Aktivitat liegt die berechnete Aktivitatsaufnahme
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einer Person in der ndheren Umgebung mit 1.2-107 A; nur um einen Faktor
von ca. 8 unterhalb von 10 A,. Ansonsten wird dieser Bezugswert um mehr
als einen Faktor 100 unterschritten. Es ist vorne schon darauf hingewiesen
worden, dass die konstruierten Kontaminationsbedingungen mit Alpha-
Aktivitat in diesem Fall zu einer Gesamtaktivitat des Versandsttickes von 890
A, fuhren wirden und folglich eine Begrenzung von 100 A, fur das
Transportmittel weit Uberschreiten. Wird die Begrenzung der maximalen
Alpha-Aktivitat berlcksichtigt, indem man diese im Verhaltnis 100 A, zu
890 A, im betrachteten IP-2 Versandstlck reduziert, so ergibt sich eine
potentielle Aktivitdtsaufnahme von 2-10® A,, statt der in Tab. 6-4
ausgewiesenen 1.2:107 A,. Das entspricht einer effektiven Dosis von 1 mSv

im Vergleich zum Zielwert der IAEA Transportvorschriften von 50 mSv.

Die unter sehr unginstigen Annahmen zum Behalterinventar und zu
Unfallbelastungen auf Basis der experimentell bestimmten resuspendierten
Anteile berechneten Strahlenexpositionen belegen, dass sehr hohe
Sicherheitsreserven bei der Beférderung von SCO-Il Gegenstanden in IP-2
Verpackungen bestehen. Betrachtet man  die aus  den
Resuspensionsexperimenten deutlich konservativ abgeleiteten Werte der
resuspendierten Anteile fr Unfallbelastungen bei einem 9 m Fall auf ein
hartes Hindernis, so erkennt man aus Tab. 6-4, dass sich die Werte von 4
10* fur ,festhaftende” Kontamination und von 107 fUr nicht festhaftende
Kontamination um einen Faktor 25 unterscheiden. Daraus wird ersichtlich,
dass das 10° A, Aktivitatsaufnahme Kriterium bei dem fiktiven
Versandstlck mit Beta-/Gamma Kontamination auch erfullt wére, wenn
man fur festhaftende Aktivitdt statt 4-10* ebenfalls den fir nicht
festhaftende  Kontamination  verwendeten  hdheren  Wert  des
resuspendierten Anteils von 10 verwenden wirde. Das bedeutet, dass die
in einem Vorgangervorhaben (Koch et al., 2012) gemessenen und in diesem
Vorhaben untermauerten resuspendierten Anteile fir eine als nicht
festhaftend eingestufte Kontamination bei hoher Impaktbelastung auch

schon fur als ,festhaftend” eingestufte Kontamination hinreichend niedrig
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sind. Bei Unfallbedingungen mit SCO-II Gegenstanden reicht auch ein
resuspendierter Anteil von 102 statt 4-10% dass fur festhaftende
Kontamination das radiologische Kriterium von 50 mSv effektive Dosis
eingehalten ist. Damit wdre die Notwendigkeit eines Nachweises, dass es
sich bei einer Kontamination um festhaftende im Sinne der

Transportvorschriften handelt deutlich relativiert.

Es sollte hier aber nochmal darauf hingewiesen werden, dass bei den
Resuspensionsexperimenten mit Schlagbelastung eine als nicht festhaftend
eingestufte Kontamination eine sehr begrenzte Vorbehandlung durch eine
einstiindige Einwirkung einer Luftstrdmung von ca. 6 m/s erfahren hat.
Damit sollte bei einer durch trockene Deposition von luftgetragenen
Partikeln frisch kontaminierten Probeflache der sehr locker haftende Anteil
entfernt werden. Es kann aus Sicht der Autoren generell davon
ausgegangen werden, dass bei als SCO-II beférderten Gegenstanden durch
vorherige gangige Handhabung und/oder Alterungseffekte ein eventueller
Anteil sehr locker haftender lungengangiger Partikel entfernt oder in
Richtung starker haftend umgewandelt worden ist. Unter diesen
Voraussetzungen stellt ein resuspendierter Anteil von 102 fur nicht
festhaftende Kontamination auf SCO-lIl Gegenstdnden fir sehr hohe

Aufprallbelastung einen hinreichend vorsichtigen Wert dar.

6.7 Uberlegungen zu weiteren Gesichtspunkten bei Anforderungen der IAEA
Transportvorschriften an SCO-Il Gegenstande und LSA-Il und LSA-III
Stoffe

Die in Tab. 6-4 zusammengefassten Ergebnisse zu potenziellen
radiologischen Konsequenzen bei einem schweren Transportunfall, der zu
einer hohen mechanischen Belastung eines IP-2 Versandstlicks mit eher
extrem kontaminierten SCO-Il Gegenstanden flhrt, zeigen, dass das
radiologische Kriterium einer Aktivitatsaufnahme von 10° A, weit

unterschritten wirrde. Diese Uberprifung basiert auf experimentellen
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Ergebnissen zu stoBBinduzierten Resuspension lungengangiger Partikel von
kontaminierten Oberflachen, die bisher nicht verfigbar waren. Die
Ergebnisse  verdeutlichen, dass mit den derzeit geltenden
Kontaminationsbegrenzungen der IAEA Transportvorschriften ftr SCO-I

Gegenstdnde signifikante Sicherheitsreserven bestehen.

Das fuhrt zu der Frage, ob es gute Grinde gabe, darauf basierend die
aktuellen Kontaminationsbegrenzungen durch héhere Werte fir zuldssige
nicht festhaftende und festhaftende Kontamination zu ersetzen. Diese
Frage bleibt hier offen. Nach unserem gegenwartigen Kenntnisstand spricht
wohl einiges dafur, dass die aktuellen Kontaminationsbegrenzungen fur die

gangige Praxis ausreichend sind.

Die aktuellen Kontaminationsbegrenzungen der IAEA Transportvorschriften
far SCO-Il Gegenstande basieren auf dem radiologischen Ziel, dass bei einer
Freisetzung von lungengangiger Aktivitat durch einen Transportunfall eine
potenzielle Exposition einer Person 50 mSv effektive Dosis nicht tbersteigt.
Zusatzlich besteht die Forderung, dass der kontaminierte Gegenstand nicht
selbst radioaktiv sein darf, z.B. durch Aktivierung. Es ist fraglich, ob diese
Anforderung aus Gesichtspunkten eines maoglichen Beitrages zu einer
Freisetzung radioaktiver Stoffe aus einem durch Unfall beschaddigten
Behalter gut begrindet ist. Es durfte lohnend sein, diese zusatzliche
Anforderung mit quantitativen Daten zu hinterfragen. Viel spricht dafdr,
dass eine auBere Kontamination flr eine Freisetzung lungengangiger

radioaktiver Partikel viel dominierender ist.

Die Transportvorschriften bieten bei Gegenstanden, die selbst radioaktiv
sind, z.B. infolge Aktivierung, den Ausweg, SCO-Il Gegenstande als LSA-I
oder LSA-IIl Stoffe in IP-2 oder IP-3 Verpackungen zu beférdern. Hierzu soll
im Folgenden der in diesem Bericht postulierte und analysierte Behalter mit
SCO-Gegenstanden von 100 m2 zuganglichen Oberflachen, die die

Begrenzungen fir nicht festhaftende und festhaftende Kontamination
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Tab. 6-5

ausschopfen, auf Konformitat mit den Begrenzungen der spezifischen

Aktivitat far LSA-Il oder LSA-IIl Stoffe Uberprift werden.

FUr LSA-II Stoffe ist die auf die Masse des Materials bezogene spezifische
Aktivitat auf 10* A,/g beschrankt und fur LSA-IIl Stoffe auf 2 10° Ax/g. In
Tab. 6-2 sind die umgerechneten Kontaminationsbegrenzungen auf
zuganglichen Oberflachen von SCO-Il Gegenstanden als Vielfache von
A,/cm? zusammengestellt. Diese Umrechnung ist fr harte Gamma-Strahler
deutlich konservativ, nicht so ausgepragt demgegenutber fir Alpha-Strahler.
Die Kontaminationsbegrenzung betragt 4 10° A,/cm?2 fir Beta-/Gamma-
Strahler und Alpha-Strahler niedriger Toxizitdat und fur sonstige Alpha-
Strahler aufgerundet 9 10* Aycm2 In die Umrechnung der
Oberflachenkontamination in eine massenbezogene spezifische Aktivitat
gehen das spezifische Gewicht des kontaminierten Materials und seine
Dicke ein. Beispielsweise fur Eisen (Fe) 7.8 g/cm3 oder fur Aluminium (Al)
2.7 g/cm3. Die Annahme, dass die so kontaminierten Bleche nur eine Dicke
von 0.1 cm haben fihrt nattrlich zu unginstigen Werten der spezifischen
Aktivitat, da die Mittelung nur Uber eine sehr kleine Masse pro cm?

kontaminierte Flache erfolgt.

Unter diesen als sehr unglnstig anzusehenden Bedingungen ergeben sich
die Uber das 0.1 cm dicke Material aus Eisen bzw. Aluminium gemittelten

spezifischen Aktiviten der Tab. 6-5.

Fur die dinnen SCO-II Bleche von 0.1 cm Dicke mit maximal zuldssiger
Oberflachenkontamination berechnete massenbezogene spezifische Aktivitat zum
Vergleich mit LSA-Il oder LSA-IIl Spezifikationen

Kontamination | Spez. Aktivitat Ao/g | Spez. Aktivitat A./g
As/cm?2 Fe-Blech 0.1 cm dick | Al-Blech 0.1 cm dick

Beta/Gamma
4107 5.1-10° 1.5-10*
Alpha
9.10* 1.2:1073 3.3-10°
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Es zeigt sich, dass auch fur den unglnstigen Fall der maximal
kontaminierten SCO-II Bleche von 0.1 cm Dicke, die Begrenzungen der
spezifischen Aktivitdt far LSA-Il oder LSA-Ill Stoffe ndherungsweise
eingehalten waren. Daraus kann man den Schluss ziehen, dass eine
Einstufung von SCO-Il Gegenstanden mit Kontamination am oberen Limit
als LSA-Il oder LSA-IIl aus Gesichtspunkten der Transportsicherheit durchaus
gerechtfertigt ware. Zu dieser Schlussfolgerung tragt insbesondere das hier
auf mogliche radiologische Folgen analysierte IP-2 Versandstlck bei, fir das
in diesem Bericht gezeigt wurde, dass selbst bei hoher Oberflachen-
kontamination unter Unfallbedingungen das radiologische Kriterium von 50

mSv effektive Dosis deutlich eingehalten wird.

7 Literatur

Droste, B., Gogolin, B., Quercetti, T., Ritscher, D. (1992), Drop tests of a
cubic DCl container for radioctive waste, Proceedings of PATRAM

conference 1992

Hubbard, J.A., Brockmann, J.E., Rivera, D., Moore, D.G. (2012) Experimental
study of impulse resuspension with Laser Doppler Vibrometry. Aerosol
Science and Technology, 46:1303-1312.

IAEA Regulations for the Safe Transport of Radioactive Material Specific
safety requirements (2018), IAEA No. SSR-6 (Rev.1)

International Atomic Energy Agency (IAEA): Advisory Material for the IAEA
Regulations for the Safe Transport of Radioactive Material, (2012 Edition),
IAEA Safety Standards Series No. SSG-26, International Atomic Energy
Agency, Vienna 2014

Kim, Y., Wellum, G., Mello, K., Strawhecker, K.E., Thoms, R., Giaya, A., and
70



Wyslouzil, B.E., (2016), Effects of relative humidity and particle and surface
properties on particle resuspension rates. Aerosol Science and Technology,
50: 339-352

Koch, W., Lédding, H., Lange, H. (2012) Experimentelle Bestimmung von
Resuspensionsdaten partikelgebundener radioaktiver Stoffe von relevanten
kontaminierten Oberflachen bei radiologischen Notfallen zur Beurteilung
einer Exposition von Einsatzpersonal und betroffenen Personen durch

Resuspension — Vorhaben 3609570005,
http://nbn-resolving.de/urn:nbn:de:0221-201201167025

Lange, F., Martens, R., Nolte, O., Lédding, H., Koch, W. (2007) Testing of
packages with LSA materials in very severe mechanical impact conditions
with measurment of airborne release. Packaging, Transport, Storage

Security of Radioactive Materials, 18:59-71

Lo Frano, R., Pugliese, G, Nasta, M. (2014) Structural performance of an IP2
package in free drop test conditions: Numerical and experimental

evaluations. Nuclear Engineering and Design 280:634-643

McConnell, P., Sorenson, K.B. (1995) Sandia National Laboratories cask
drop test programme: A demonstration of fracture mechanics principles for
the prevention of brittle fracture. RAMTRANS, 6:158-163

Maheras, S, Lahti. E., Ross, S.B. (2013) Used fuel disposition campaign:
Transportation shock and vibration, Literature Review, FCRD-UFD-2013-
000169, PNNL-22514

Mussolf, A., Mdller, K., Neumann, M., Kadji, A., Droste, B. (2007), Drop test

results of the full-scale CONSTOR V/TC prototype, Proceedings of PATRAM

conference 2007

71


http://nbn-resolving.de/urn:nbn:de:0221-201201167025

Nasr, B., Dhaniyala, S., Ahmadi, G. (2017) Particle resuspension from
surfaces: Overview of theoretical models and experimental results. In Kohli,
R., Mittal, K. L. (edts.) Developments in surface contamination and cleaning:
Types of contamination and contamination resources. Elesvier, Amsterdam,
Vol. 10: 55-85

Quercetti, M., Nakagami, T., Komatsuki, S., Musolff, A., Muller, K., Droste
B., Fujisawa, K. (2010), Disposal container safety assessment — drop tests
with  "Yoyushindo-Disposal’ waste container onto concrete target.
Packaging, Transport, Storage & Security of Radioactive Material, 21:132-
141

Rajendran, R., Prem Sai, K., Joy, S., Krishnamurthy, K.C., Basu, S. (2005)
Vertical impact schock response of a cask model on a rigid unyielding

surface. Intnl. J. Impact Engineering, 31:307-325

Reeks, M.W., Hall, D. (2001) Kinetic model for particle resuspension in

turbulent flows: theory and measurement. J. Aerosol Sci., 28:623-634

Sanders, T.L., Seager, K.D., Rashid, Y.R., Barrett, P.R., Malinausjas, A.P.,
Einziger, R.E., Jordan, H., Duffey, T.A., Sutherland, S.H., Reardon, P.C.
(1992) A method or determining the spent-fuel contributionto transport

cask containment requirements, Sandia Report TTC-1019
Wanka, S., Kappl, M., Markus Wolkenhauer, M., Butt, H.J. (2012)

Measuring Adhesion Forces in Powder Collectives by Inertial Detachment.
Langmuir, 29:16075-16083.

72



8 Anhang

8.1 Bewertung im Vergleich zur Vorhabensbeschreibung

Im Zuge der Literaturstudie und der Ergebnisse erster kleinskaliger
Untersuchungen wurden notwendige Anderungen im Arbeitsplan
erkennbar. Insbesondere wurde die Reduzierung der Nachweisgrenze
erforderlich, um Szenarien in Richtung ,festhaftende” Kontamination zu
untersuchen. Dies machte umfangreiche Arbeiten zur Prdparation des
kleinskaligen Strémungskanals und zur Etablierung einer entsprechend
nachweisstarken Messmethodik erforderlich. Vorab sind allerdings
konstruktive Arbeiten durchgefihrt und ein Zeichnungssatz far die im
Antrag vorgeschlagene Modifikation eines groBskaligen Ansatzes erstellt

worden, die nicht mehr zur Umsetzung kamen.

Wegen der komplexen Abhangigkeiten der Resuspension von den
beeinflussenden Parametern bei Messungen nahe der Nachweisgrenze sind
eine groBe Anzahl von Dateisatzen erzeugt worden. Nur durch
systematischen Ansatz und Versuchswiederholungen konnten Trends
herausgearbeitet werden. Grol3skalige Tests hatten kein Mehr an
Information gebracht, da die Resuspension ein mikroskaliges Phanomen ist
und die Beschleunigungen am Ort der Partikel die Partikelkinetik und somit
die Freisetzung bestimmen. Daher waren die kleinskaligen Experimente
ausreichend und die Entscheidung, diese unter Weglassen der wenigen,
technisch  sehr aufwandigen, groBskaligen Experimente deutlich
auszuweiten, war im Hinblick auf die finalen Aussagen des Vorhabens
zielfUhrend. Durch die groBe Zahl der kleinskaligen Tests wurde im
experimentellen Teil AP 2 und 3 des Vorhabens die Verwendung der Mittel

entsprechend umgewidmet.
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Dartber hinaus wurde aufgrund ihrer Komplexitdat die Messungen
ausschlieBlich von den Ingenieuren durchgefihrt und das im MengengerUst

vorgesehene Kontingent des Laboranten auf die Ingenieure Ubertragen.
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