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Kurzfassung

Es wurden Berechnungen zur Radiolysegasbildung und Warmeentwicklung
bei der Einlagerung von radioaktiven spaltprodukthaltigen Bitumen-
und Zementprodukten in unterirdischen Lagerraumen durchgefiihrt.

Die Perechnungen zur Radiolysegasbildung aus Bitumen- und Zement-
produkten (ohne Plutonium) zeigen, daf die Radiolysegasmengen mit
steigendem Fillungsgrad des Lagerraumes und wachsendem Alter der Spalt-
produkte (bei gleicher spezifischer Anfangsaktivitdt der Produkte) zu-
nehmen. Ferner ergab sich, daB die beim Lagern von Zementprodukten auf-
tretenden Radiolysegasmengen in einem Lagerraum etwa um den Faktor 17
niedriger liegen als diejenigeh beim Lagern von Bitumenprodukten. Aus
den berechneten Radiolysegasmengen wurden Werte fiir die spezifische
Anfangsaktivitdt in den Bitumen= und Zementprodukten ermittelt, bei
denen in einem unbeliifteten Lagerraum nach einer angenommenen Betriebs-
dauer von 10 Jahren ein zlindfahiges Radiolysegas/Luft-Gemisch gerade
erreicht wird.

Beziiglich der Warmeentwicklung in zylindrischen Lagerrdumen zeigen

die Berechnungen an Produkten mit und ohne Plutonium, daB die Tempe-
ratur mit wachsendem Alter der Spaltprodukte (bei gleicher spezifischer
Anfangsaktivitdt) zunimmt. Der maximale Temperaturwert wird jeweils

bei einem Durchmesser/Hohe-Verhdltnis (D/H) des Lagerraumes von etwa 1
erreicht. Ferner ergab sich, daB die beim Lagern von Zementprodukten
auftreténden Temperaturen kleiner sind als diejenigen beim Lagern von
Bitumenprodukten. Aus den berechneten Temperaturen wurden fiir einen
zylindrischen Lagerraum (D/H = 0,63) Werte fir die spezifische Anfangs-
aktivitdt in spaltprodukthaltigen Bitumen- und Zementprodukten mit und
ohne Plutonium ermittelt, bei denen die fiir diese Untersuchungen ange-
nommenen maximal zulassigen Temperaturen von 70°C fur Bitumenprodukte
bzw. 90°C fiir Zementprodukte gerade erreicht werden.



Studies on the Formation of Radiolytic Gases and on Heat Generation
during Storage of Radioactiv Bitumen and Concrete Products in Under-
ground Storage Spaces

Abstract

Studies were performed on the formation of radiolytic gases and on the
generation of heat during storage of fission product bearing radioactive
bitumen and concrete products in underground storage spaces.

The investigations relating to the formation of radiolytic gases from bitu-
men and concrete products (without plutonium) show that the amounts of
radiolytic gases increase with the storage space becoming more and more
filled and with the growing age of the fission products (assuming the same
specific initial activity of the products). It was further evident that the
amounts of radiolytic gases formed while storing concrete products are
lower by about the factor 17 in a storage space as compared to that calcu-
lated for bitumen products stored. From the amounts calculated of radiolytic
gases those values of the specific initial activity in the bitumen and
concrete products were determined for which in a non-ventilated storage
space an ignitable mixture of radiolytic gas/air is just attained after an
assumed 10 years period of operation.

As to the heat generation in cylindrical storage spaces, investigations re-
lating to products withand without plutonium content have shown that the
temperature rises with growing age of the fission products (for the same
specific initial activity of the products). The maximum temperature value
is attained for a diameter to height ratio (D/H) approximately unity of

the storage space. It was further found that the temperatures are lower

for concrete products stored than for bitumen products stored. The tempera-
tures calculated are used to determine for a cylindrical storage space

(D/H = 0.63) those values of the specific initial activity in fission
product bearing bitumen and concrete products with and without plutonium
for which the maximum tolerable temperatures of 709C for bitumen products
and 90°C for concrete products assumed in this investigation are just
attained.
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1. Einleitung und Problemstellung

Radioaktive Abfdlle erfordern eine endgiiltige Lagerung, die auch lang-
fristig eine Gefdhrdung der Umwelt des Menschen mit hoher Sicherheits-
garantie ausschlieBt und wirtschaftlich tragbar ist. Eine gute Losung

des Problems fiir die zur Zeit in Bitumen und Zement fixierten schwach-
und mittelaktiven Abfdlle bietet die Einlagerung in Salzformationen an.

Vor der Einlagerung von solchen Abfdllen ist u.a. zu untersuchen, ob
die radiolytische Zersetzung der Fixiermaterialien Bitumen bzw. Zement
und die durch radioaktiven Zerfall freigesetzte Warme zu einer Gefdhr-
dung der Sicherheit filihren konnen.

Die Radiolyse konnte dadurch eine Gefahr fiir die Sicherheit bilden, daB
die gasformigen Radiolyseprodukte wahrend der Lagerzeit mit der Luft des
Lagerraumes ziindfahige Gemische bilden. Die Bildung von solchen Gemischen
muB verhindert werden, da wdhrend des Einlagerungsbetriebes Ziindquellen
nicht auszuschlieBen sind.

Die Zerfallswdrme der fixierten Abfalle konnte zu einer solchen Erwdrmung
der Produkte fiihren, daB im Falle der Bitumenprodukte der Erweichungs-
punkt des Bitumens Uberschritten wird. Dadurch konnte eine geringfiigige
Freisetzung von leicht fliichtigen Bestandteilen und eventuell eine Ent-
mischung der Abfallprodukte erfolgen. Um auf der sicheren Seite zu lie-
gen, wurden fir diese Untersuchungen als maximal zuldssige Temperatur fir
die Bitumenprodukte 70°C angenommen, d.h. 20°C unterhalb des Erweichungs-
punktes der untersuchten Bitumen/NaN03-Gemische. Bei den Zement/Salz-Ge-
mischen existieren keine Untersuchungen bei hohen Temperaturen. Da sich
bei starker Erwdrmung einzelne Produkteigenschaften, wie Druckfestigkeit und
Warmedehnzahl dndern konnen, wurden fiir diese Untersuchungen aus konser-
vativen Griinden als maximal zuldssige Temperatur fir die Zementprodukte
90°%C zugrunde gelegt, d.h. eine Temperatur etwas unterhalb des Siedepunk-
tes des im Zement vorhandenen freien Wassers.



Ziel dieser Arbeit ist es, den EinfluB verschiedener GroBen, wie Ein-
lagerungsart der Produkte, Fiillungsgrad und Dimensionierung des Lager-
raumes sowie Alter der Spaltprodukte +) auf die Radiolysegasbildung und
Warmeentwicklung bei der Einlagerung von radioaktiven spaltprodukt-
haltigen Bitumen- und Zementprodukten zu bestimmen. Die Berechnungen .
beziehen sich nur auf unbeliliftete unterirdische Lagerrdume und auf
Abfdalle aus der Wiederaufarbeitung. Abfdlle aus Reaktoren werden hier
nicht betrachtet. Fiir die Behandlung des Radiolyseproblems werden die
Bildungsraten der Radiolysegase und die kumulierten Radiolysegasmengen
in einem Lagerraum beim Lagern von Abfalliprodukten ohne Plutonium mit
verschiedenen spezifischen Anfangsaktivitdten ++) (0,1 = 1Ci/1) und
verschiedenem Alter der Spaltprodukte (0,5 a, 1 a, 2 a) berechnet. Die
Fiillungsgrade des Lagerraumes werden dabei zu 25 Vol.% und 50 Vol.%
angenommen. Produkte mit Plutonium konnten nicht einbezogen werden, da
es zur Zeit noch keine Angaben iiber die Radiolysegasausbeute aus Bitumen-
und Zementprodukten nach o-Bestrahlung gibt. Fiir die Abfallprodukte wer-
den Werte fiir die spezifische Anfangsaktivitdt berechnet, bei denen in
einem unbelifteten Lagerraum die untere Ziindgrenze des Radiolysegas/
Luft-Gemisches gerade erreicht wird.

Bezliglich des Warmeproblems werden die auftretenden Maximaltemperaturen
in zylindrischen Lagerrdumen in Abhdngigkeit vom Verhdltnis Durchmesser/
Hohe (D/H) bei instantaner Einlagerung von spaltprodukthaltigen Bitumen-
und Zementprodukten mit verschiedenen spezifischen Anfangsaktivitdten
und unterschiedlichem Alter der Spaltprodukte berechnet. Ferner wird am
Beispiel eines zylindrischen Lagerraumes,dessen D/H-Verhdltnis der im
Bau befindlichen Prototyp-Kaverne /1/ entspricht, der EinfluB des Alters
der Spaltprodukte und der Einlagerungsart auf die Temperaturentwicklung
in einem Lagerraum bestimmt. Dariiber hinaus werden fiir diesen Lagerraum
Werte fiir die spezifische Anfangsaktivitdt in Bitumen- und Zementpro-
dukten ermittelt, bei denen angenommene Maximaltemperaturen von 70°C fir
Bitumenprodukte bzw. 90°C fiir Zementprodukte erreicht werden.

Fir die Berechnungen zur Warmeentwicklung werden Abfallprodukte mit und
ohne Plutonium betrachtet.

e

+) Mit Alter der Spaltprodukte wird die Zeit von der Reaktorentnahme bis
zur Einlagerung bezeichnet.

++)Mit spezifischer Anfangsaktivitdt wird die spezifische Aktivitdt der

Produkte zum Zeitpunkt der Einlagerung bezeichnet.



2. Zur Bildung von Radiolysegasen bei der Einlagerung von radio-
aktiven spaltprodukthaltigen Bitumen- und Zementprodukten ohne
Plutonium in unterirdischen Lagerrdumen

2.1 Literaturibersicht

2.1.1 Radiolysegasausbeute aus Bitumenprodukten

Die strahlenchemische Stabilitat von Bitumen und Bitumen/Salz-Gemischen
war Gegenstand zahlreicher Untersuchungen, da das Bitumen zu den wich-
tigsten Fixierungsmaterialien flr radioaktive Abfalle zdhlt. Eine Uber-
sicht lber die bis zum Jahre 1969 durchgefiihrten Bestrahlungsuntersu-
chungen findet sich in /2/. Bei allen bisherigen, meist mit duBeren
y-Quellen, in einigen Fdllen durch Elektronenstrahlen durchgefiihrten
Untersuchungen, wurde nachgewiesen, daf3 bei der Bestrahlung von Bitumen
und Bitumen/NaNO3—Gemischen als gasformiges.Radiolyseprodukt hauptsdch-
Tich Wasserstoff entsteht. Neuere Untersuchungen /3/ zeigen, daB neben
Wasserstoff ca. 15% CH4 und CZHX +) sowie ca. 1% C3HX und C4HX im Ver-
gleich zu den Wasserstoffvolumina als Radiolyseprodukte auftreten. Klu-
ger /4/ berichtet, daB nach der Bestrahlung mit 10 MeV-Elektronen die
Wasserstoffausbeute von Bitumen Mexphalt 5,6-10'3 cm3/Mrad~g und von
Bitumen/NaN03-Gemischen (50 Gew.% Salze) 3'10"3 cm3/Mrad-g betrdgt. Ver-
gleichbare Werte fiir den Wasserstoff wurden auch nach y-Bestrahlung er-
halten. Eine Abhdngigkeit der Wasserstoffausbeute aus Bitumenprodukten
vom Bitumentyp, von der Art der Strahlenquelle, von der Dosisleistung
und von der Bestrahlungsatmosphdre (Luft, Argon) konnte in den bisheri-
gen Bestrahlungen nicht bzw. nicht eindeutig nachgewiesen werden /3, 5,
6, 7, 8/. Kluger /3/ stellte fest, daB bei der Bestrahlung von Bitumen/
NaNO3
Wasserstoffausbeute proportional der absorbierten Dosis ist.

-Gemischen mit y-Strahlen und 10 MeV-Elektronen bis 108rad die

+) CH4 und CZHX liegen in etwa gleichen volumenanteilen vor



2.1.2 Radiolysegasausbeute aus Zementprodukten

Ober die Strahlenbestdndigkeit von Zement und Zementprodukten liegt bis-
her nur eine Arbeit von Kluger /9/ vor. Dort wird berichtet, daB nach
der Bestrahlung von Zement und Zement/Nitrat-Gemischen mit Elektronen
einer Energie von 10 MeV als gasformige Radiolyseprodukte Wasserstoff,
Sauerstoff und Stickstoff nachgewiesen wurden. Fiir Zement/Nitrat-Gemi-
sche wird eine Ausbeute fiir Wasserstoff von 2-10'4
stoff von 6,6+107
angegeben.

cm3/Mrad-g, fiir Sauer-
cm3/Mrad'g und fiir Stickstoff von 6-10"4 cm3/Mrad~g

2.2 Berechnung der H,-Bildungsraten und der kumulierten H,-Mengen

in Lagerrdumen fir verschiedene Fiillungsgrade und verschiedenes
Alter der Spaltprodukte in den Bitumen- und Zementprodukten

MaBgebend fiir die Berechnung der Radiolysegasmengen bei der Lagerung

von Bitumen- und Zementprodukten ist nur der Wasserstoff, da er den
weitaus groRten Anteil der brennbaren Radiolysegase ausmacht. Bei dem

in der Literatur angegebenen Wasserstoff/Z Kohlenwasserstoffe-Verhdltnis
von etwa 6,7:1 in den Radiolysegasen aus Bitumen/NaNO3-Gemischen ist die
hier interessierende untere Ziindgrenze der Radiolysegase praktisch
identisch mit der des Wasserstoffs (4 Vol.% in Luft) /10/. Deshalb wurde
im Falle der Bitumenprodukte fiir die Bestimmung der Radiolysegasmengen
nur die Wasserstoffmenge errechnet und zu ihr der Anteil der brennbaren

Radiolysegase CH; und CoHy addiert. Die Gase CgHy und C,Hy wurden bei

den Berechnungen nicht beriicksichtigt, da sie mit etwa 1% der H2-Vo1umina

in vernachldssigbaren Anteilen vorliegen. Auf eine Berechnung der Sauer-
=he



stoffmengen, die bei der radiolytischen Zersetzung von Zement entstehen,
wurde verzichtet, da der Sauerstoff auf die untere Ziindgrenze des Gasge-
misches keinen EinfluB hat /10/.

Um den EinfluB des Alters der Spaltprodukte und des F iillungsgrades des
Lagerraumes auf die Wasserstoffbildungsrate und die kumulierten Wasser-
stoffmengen zu erfassen, wurden Berechnungen fiir unterschiedliches Alter
der Spaltprodukte (0,5 a, 1 a, 2 a) und verschiedeneF lillungsgrade des
Lagerraumes (25V o0l.%, 50V 01.%) durchgefiihrt.

2.2.1 Modellannahmen

Zur rechnerischen Ermittlung der Radiolysegasmengen im Lagerraum beim
Lagern von Abfallprodukten ist die Kenntnis der Luftaustauschverhdltnisse
zwischen dem Lagerraum und seiner U mgebung von Wichtigkeit. In dieser
Arbeit wurden Berechnungen fiir unbeliiftete Lagerrdume durchgefiihrt.

Es wurden dabei folgende Annahmen gemacht :

- Der Lagerraum ist ein vollig abgeschlossenes System, d.h. es finden
keinerlei Luftaustausch- bzw. V erdiinnungsvorgange zwischen dem Lager-
raum und seiner Umgebung statt.

- Die entstehenden Radiolysegase werden vollstandig aus den Abfallpro-
dukten und ihrenV erpackungen in die Lagerraumatmosphdre freigesetzt.

Beziiglich der Art der Abfallprodukte und des Einlagerungsvorganges
wurden folgende Annahmen gemacht :

a) Art der Abfallprodukte

Die fir die Berechnungen betrachteten Abfallprodukte sowie die zu
Grunde gelegten Daten fiir die H2-Ausbeute, die spezifischen Anfangs-
aktivitaten der Produkte und das Alter der Spaltprodukte sind in Tab. 1
angegeben. Sowohl fiir die Bitumen=- als auch flir die Zementprodukte

wurde angenommen, daB sie kein Plutonium enthalten. Zur Radiolyse tragen



in diesem Fall nur die Spaltprodukte bei.

Die Spaltproduktzusammensetzung wurde entsprechend der in bestrahlten
LWR+) -Brennelementen angenommen. Die Ausgangsdaten fiir den Referenz-
reaktor sind in Tab. 2 angegeben. Tab. 3 und 4 geben die mit Hilfe des
im Anhang beschriebenen Rechenprogramms SPALT berechneten Anteile der
wichtigsten 22 Nuklide an der gesamten Aktivitdt und Wiarmeleistung

90 Tage nach Reaktorentnahme an. Sie liefern etwa 99% der gesamten
Aktivitdat bzw. Warmeleistung des LWR-Spaltproduktgemisches. Die zur
Berechnung der Aktivitdt und der Warmeleistung bendtigten Spaltprodukt-
ausbeuten wurden von Meek und Rider /11, 12/, die g- und y-Energien der
Isotope von Lederer et al. /13/, die Aktivierungsquerschnitte von BNL /14/
und die Halbwertszeiten von Seelmann-Eggebert et al. /15/ entnommen.

Berechnungen mit einer Spaltproduktzusammensetzung, wie sie fir mittel-
aktive Abfalle aus der Wiederaufarbeitung typisch ist, sind zur Zeit noch
nicht sinnvoll, da die wenigen vorliegenden Analysen stark wechselnde
relative Anteile einzelner Nuklide zeigen und somit noch keine reprdsen-
tative Aussage erlauben.

Einlagerungsvorgang

Es wurde angenommen, daB die Einlagerung der Abfalle kontinuierlich er-
folgt, und zwar in der Weise, daB in gleichen Zeitrdumen gleiche Abfall-
mengen mit jeweils dem gleichen Alter der Spaltprodukte eingelagert
werden. Die jahrliche Einlagerungsrate soll 5 Vol.% und die Einlagerungs-
dauer 5 bzw. 10 Jahre betragen. Somit ergibt sich nach Beendigung der
Einlagerung ein Flillungsgrad des Lagerraumes von 25 Vol.% (nach 5 Jahren)
bzw. 50 Vol.% (nach 10 Jahren).

+) LWR = Leichtwasser Reaktor



Tab. 1

Untersuchte Abfallprodukte

Art der Produkte Zusammensetzung Zusammensetzung Dichte der H,-Ausbeute Spezifische Alter der
der Produkte der Spalt- Produkte aus den Pro- Anfangsakti- Spaltpro-
produkte [ke/T] dukgen ;1§3§kg2r dukte
[cm®/Mrad-g] [a]
[Ci/1]
Bitumen/NaNO3- 50 Gew.% Bitu- |
Gemische men Mexphalt 15, 1,5 3:10° 47 | 0,1 bis 1 0,5, 1, 2
50 Gew.% Salze entsprechend
den Abfdllen
aus LWR-
Zement/Nitrat 66 Gew.% Port- Brennelementen
Gemische land Zement 275, | (33.000 MWd/t, 2,0 2.107% 197] 0,1 bis 1 0,5, 1, 2
24,5 Gew.?% HZO’ 30 MW/t)

9,5 Gew.% Salze




Tab. 2

Ausgangsdaten fiir den Referenz Reaktor (LWR)

Spez. Leistung
therm,

30 MW/tSM

Bestrahlungszeit

1100 Tage

Abbrand

33.000 MwWd/tSM

Mittierer Neutronen-
fluB

3,5-1013 n/cmzsec

Anreicherung an

Uran-235 3%

Mittlerer

Konversionsfaktor 0,45
C




Tab. 3

Berechnete Anteile der wichtigsten Nuklide an der gesamten

Aktivitat des LWR-Spaltproduktgemisches 90 Tage nach Reaktor-

entnahme
Anteil an der gesamten
Nuklid Aktivitat
L]
Sr 89 4,60
Sr 90 1,40
90 1,40
91 6,80
Zr 95 9,40
Nb 95 0,20
Nb 95 15,90
Ru 103 3,30
Rh 103 3,30
Ru 106 4,80
Rh 106 4,80
Sb 125 0,14
Cs 134 3,90
Cs 137 1,70
Ba 137 1,60
Ba 140 0,20
La 140 0,20
Ce 141 3,50
Ce 144 15,20
Pr 144 15,20
Pm 147 1,60
Eu 154 0,10

-10-
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Tab. 4 Anteile der wichtigsten Nuklide an der gesamten
Wdrmeleistung des LWR-Spaltproduktgemisches 90 Tage
nach Reaktorentnahme

Anteil an der gesamten

Nuk1id Warmeleistung
%]
Sr 89 3,50
Sr 90 0,36
90 1,74
91 5,49
Ir 95 11,00
Nb 95 m 0,11
Nb 95 17,30
Ru 103 2,46
Rh 103 m 0,20
Ru 106 0,08
Rh 106 14,90
Sb 125 0,11
Cs 134 9,40
Cs 137 0,44
Ba 137 m 1,37
Ba 140 0,12
La 140 0,86
Ce 141 1,34
Ce 144 2,27
Pr 144 25,40
Pm 147 0,30
Eu 154 0,25

=11-
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2.2.2 Ergebnisse

Zur Bestimmung der Hz-Bildungsraten und der kumulierten H2-Mengen im
Lagerraum wurde das Abklingen der spezifischen Aktivitdt der Bitumen-
und Zementprodukte berechnet und in Abb. 1 fiir eine spezifische Anfangs-
aktivitdt der Produkte von 1 Ci/1 und fiir verschiedenes Alter der Spalt-
produkte dargestellt. Man erkennt daraus, daB mit wachsendem Alter der
Spaltprodukte die spezifische Aktivitdt der Produkte mit der Lagerzeit
langsamer abklingt. Dies erkldrt sich dadurch, daB mit zunehmendem Alter
der Spaltprodukte der relative Anteil der langiebigen Nuklide im Spalt-
produktgemisch zunimmt. Infolgedessen nehmen die Hz-Bildungsraten und
die kumulierten HZ—Mengen im Lager mit wachsendem Alter der Spaltprodukte
(bei gleicher spezifischer Anfangsaktivitdt) zu.

Die Zuwachsrate der H2-Konzentration im Lagerraum 13Bt sich aus dem
Verhdltnis H2-Bi1dungsrate/Luftvolumen berechnen. Den EinfluB des Alters
der Spaltprodukte und des Fiillungsgrades des Lagerraumes auf diese Zu-
wachsrate zeigen Abb. 2 und 3 am Beispiel der Lagerung von Bitumen- und
Zementprodukten mit einer spezifischen Anfangsaktivitat von 0,1 Ci/l.
Aus den Abbildungen geht hervor, daB am Ende des Einlagerungsvorganges
(5 a bzw. 10 a), zu dem Zeitpunkt also, an dem die maximale Zuwachsrate
der H,-Konzentration auftritt, sie bei Produkten mit 2 a alten Spaltpro-
dukten etwa um den Faktor 2 hoher liegt als die der Abfallprodukte mit
0,5 a alten Spaltprodukten. Nach Beendigung der Einlagerung nimmt die
Zuwachsrate der H2-Konzentration ab. Nach etwa 300 Jahren ist sie fiir
alle Abfallprodukte trotz unterschiedlichem Spaltproduktalter praktisch
gleich. Ein Vergleich der Abb. 2 und 3 zeigt, daB die Zuwachsraten der
H2-Konzentration der Zementprodukte etwa um den Faktor 15 niedriger lie-
gen als die der Bitumenprodukte .bei gleicher spezifischer Anfangsakti-
vitdt und gleichem Alter der Spaltprodukte.

Abb. 4 und 5 zeigen den EinfluB des Alters der Spaltprodukte und des
FU]]uhgsgrades des Lagerraumes auf die auftretende HZ-Konzentration beim
Lagern von Bitumen- und Zementprodukten mit einer spezifischen Anfangs-
aktivitdat von 0,1 Ci/1.

..]_2...



[Ci/l] —B»

Spez. Anfangsaktivitat

2 Alter der Spaltprodukte: 0,5q,1q,2a
Spez. Anfangsaktivitat der Produkte
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Abb. 1; Abklingen der spezifischen Anfangsaktivitat der spaltprodukt-
haltigen Bitumen- und‘Zementprodukte mit der Lagerzeit flr ver-
schiedenes Alter der Spaltprodukte.
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Abb. 2; EinfluB des Spa]tproduktdlters und des Fillungsgrades auf die
Zuwachsrate der H,-Konzentration im Lagerraum beim Lagern von
spaltprodukthaltigen Bitumenprodukten.
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Abb. 3; EinfluB des Spaltproduktalters und des Fiillungsgrades auf die
Zuwachsrate der H,-Konzentration im Lagerraum beim Lagern von
spaltproduktha]tiéen Zementprodukten
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Abb. 43 EinfluB des Spaltproduktalters und des Fiillungsgrades auf
die H2-Konzentration im Lagerraum beim Lagern von spalt-
produkthaltigen Bitumenprodukten.
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Aus Abb. 4 und 5 kann man entnehmen, daB bereits nach einem Jahr Lager-
zeit die H2—Konzentration beim Lagern von Produkten mit 2a alten Spalt-
produkten etwa um den Faktor 1,7 hoher liegt als die beim Lagern von
Produkten mit 0,5a alten Spaltprodukten gleicher spezifischer Anfangs-
aktivitdt. Mit zunehmender Lagerzeit nimmt das Verhaltnis der H2-Konzen-
tration zu, um nach etwa 100a etwa konstant zu bleiben. Wahrend die Ein-
lagerung von Zementprodukten mit 0,1 Ci/1 keine Radiolyseprobleme verur-
sacht, fihrt die Ein1agerun§ von Bitumenprodukten mit 2a alten Spaltpro-
dukten bereits bei einer spezifischen Anfangsaktivitdt von 0,1 Ci/1 bis
zum totalen Zerfall der Aktivitit zu einer H2-Konzentration im Lagerraum
von etwa 4 Vol.%, d.h. es wird dabei die untere H2-ZUndgrenze erreicht.
Man erkennt daraus, daB beim Lagern von radioaktiven Bitumenprodukten
in unbeliifteten Lagerrdumen relativ kleine spezifische Anfangsaktivitaten
ausreichen, um bis zum totalen Abklingen der Aktivitdt der Produkte
ziindfdhige Radiolysegas/Luft-Gemische zu bilden.

In der Praxis interessiert allerdings fiir die Radiolysebetrachtungen
vornehmlich die Betriebsdauer einer Anlage, da nach der Beendigung des
Betriebs der Lagerraum verfiilit und versiegelt wird und somit ab diesem
Zeitpunkt eine Ziindquelle flr das Radiolysegas/Luft-Gemisch nicht mehr
vorhanden ist. '

Nimmt man fuUr ein praxisnahes Beispiel an, daB die Zeitspanne vom Be-
ginn des Einlagerungsvorganges bis zum Versiegeln ca. 10 Jahre betrdgt,
ergeben sich aus den berechneten Hz-werten (Abb. 4 und 5) und unter Be-
ricksichtigung der Ubrigen Radiolysegase (CH4, CZHX) fiir die Radiolyse-
gaskonzentration beim Lagern von Bitumen- und Zementprodukten mit 0,1 Ci/l
die in Tab. 5 und 6 angegebenen Werte. Man erkennt aus den Tabellen,
daB die auftretenden Radiolysegaskonzentrationen wahrend des Betriebs
weit unterhalb der unteren Ziindgrenze (4 Vol.%) liegen. Die aus der be-
stehenden Proportionalitdt zwischen der spezifischen Anfangsaktivitdt
der Produkte und der kumulierten Radiolysegasmenge in einem Lagerraum
abge]eiteten'werte fiir die spezifische Anfangsaktivﬁtét in Bitumen- und
Zementprodukten, bei denen eine Radiolysegaskonzentration von 4 Vol.%
in einem unbeliifteten Lagerraum nach 10 Jahren Betriebsdauer gerade er-

-17-
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reicht wird, sind in Tab. 7 und 8 angegeben.

Wie Gesprdche mit den Genehmigungsbehorden flr die Prototyp-Kaverne ge-
zeigt haben, ist jedoch damit zu rechnen, daB wahrend des Betriebs

die maximal zuldssige Radiolysegaskonzentration in einem Lagerraum in
Analogie zu dhnlichen Bereichen (z.B. Steinkohlebergbau) bei etwa

1 Vol.% festgelegt wiirde. In diesem Falle wdre die Grenze von 1 Vol.%
Radiolysegase bei Werten der spezifischen Anfangsaktivitdt erreicht,
die um den Faktor 4 niedriger liegen als diejenigen in Tab. 7 und 8.

Tab, 5 Radiolysegaskonzentration in einem unbellifteten Lagerraum
nach 10 Jahren Betriebsdauer beim Lagern von Bitumen/NaNOS-
Gemischen (50 Gew.% Salze) mit einer spezifischen Anfangs-
aktivitdt von 0, 1 Ci/l

Alter der FlilTungsgrad Radiolysegas-
Spaltprodukte Konzentration
[a] [%] | [%]
0,5 0,15
25 0,21
2 , 0,29
0,5 0,37
50 0,55
2 0,71
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Tab. 6 Radiolysegaskonzentration in einem unbeliifteten Lagerraum
nach 10 Jahren Betriebsdauer beim Lagern von Zement/Nitrat-

Gemischen ( =9,5 Gew.% Salze) mit einer spezifischen Anfangs-

“aktivitdat von 0,1 Ci/1l

Alter der - Fiillungsgrad Radiolysegas-
Spaltprodukte . Konzentration
[a] | L%] L%]
0,5 0,008
"1 : 25 0,012
2 . 0,017
0,5 0,021
50 0,032
2 0,041

Tab. 7 Werte der spezifischen Anfangsaktivitdt in Bitumen/NaNO3-

Gemischen entsprechend einer Radiolysegaskonzentration in
einem unbeliifteten Lagerraum von 4 Vol.% nach 10 Jahren

Betriebsdauer
Alter der Fullungsgrad Spezifische
Spaltprodukte Anfangsaktivitat
[a’] C%7] [Ci/17]
0,5 2,65
' 25 1,9
2 1,4
0,5 1,08
50 0,73
2 0,56
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Tab. 8 Werte der spezifischen Anfangsaktivitdat in Zement/Nitrat-
Gemischen entsprechend einer Radiolysegaskonzentration in
einem unbeliifteten Lagerraum von 4 Vol.% nach 10 Jahren

Betriebsdauer
Alter der Fullungsgrad Spezifische
Spaltprodukte Anfangsaktivitat
[a]] [%] [cin]
0,5 50
25 33,3
2 23,5
0,5 19
50 12,5
2 9,75

2.3 Diskussion

Die Untersuchungen zeigen, daB neben dem Fiillungsgrad das Alter der
Spaltprodukte einen starken EinfluB auf die Radiolysegaskonzentration
im Lagerraum hat. Zu ihrer Ermittlung ist daher die Kenntnis des Alters
der Spaltprodukte (zum Zeitpunkt der Einlagerung) erforderlich.

Die berechneten Werte fiir die Radiolysegaskonzentration gelten nur fiir
Bitumen- und Zementprodukte, in denen die Saize als Nitrate vorliegen
und die Spaltproduktzusammensetzung den Abfdllen aus LWR-Brennelementen
entspricht. Bei Vorliegen anderer Salze kdnnen sich andere Werte fiir

die Radiolysegasausbeute und infolgedessen auch fiir die Radiolysegaskon-

zentration im Lagerraum ergeben. -20-
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Der Vergleich der Werte flir die Radiolysegaskonzentration im Lagerraum
beim Lagern von Bitumen- und Zementprodukten zeigt, daB bei gleichem
FU]]ungsgrad'des Lagerraumes, gleicher spezifischer Anfangsaktivitdt der
Produkte und gleichem Alter der Spaltprodukte die Lagerung von Bitumen-
produkten zu einer Radiolysegaskonzentration fiilhrt, die etwa um den
Faktor 17 hoher liegt als diejenige beim Lagern von Zementprodukten.

Als Folge der groPen Radiolysegasausbeute aus den Bitumenprodukten er-
gab sich im Falle der Befiillung eines unbeliifteten Lagerraumes (10 Jahre
Betriebsdauer) zu 50 Vol1.% mit la und 2a alten Bitumenprodukten, daB die
untere Radiolysegasziindgrenze bei spezifischen Anfangsaktivitdtswerten
der Produkte erreicht wird, die unter dem Wert von 1 Ci/1 liegen. Sie
liegen somit unter jenem Wert, der vom Standpunkt der Strahlenbestandig-
keit der Bitumenprodukte her noch zuldssig wdre. Im Gegensatz dazu wiirde
die Beflillung eines Lagerraumes zu 50 Vol.% mit Zementprodukten, die eine
spezifische Anfangsaktivitat bis ca. 10 Ci/1 haben und Spaltprodukte bis
2a alt enthalten, zu keinem zilindfghigen Radiolysegas/Luft-Gemisch wdhrend
der gleichen Betriebsdauer (10 Jahre) fiihren.

Der Vorteil der Zementprodukte hinsichtlich der Bildung von Radiolyse-
gasen gegeniiber den Bitumenprodukten ist jedoch bei den gegenwdrtig aus
der Verfestigung von MAW-Konzentraten aus der Wiederaufarbeitung anfallen-
den Abfallprodukten nicht zu realisieren. Um in den Zementprodukten die
gleiche spezifische Aktivitdt wie in den Bitumenprodukten fixieren zu
kdnnen, muflte auch der gleiche Gehalt an Salzen in ihnen erreicht wer-
den kdnnen. Das bedeutet, daB Zementprodukte mit ca. 40 Gew.% Salze her-
gestellt werden miiBten, d.h. mit einem um den Faktor 4 hoheren Salzge-
halt als die heute Ublichen. Da solche Zementprodukte schlechte mecha-
nische und chemische Eigenschaften aufweisen, ist es jedoch zweifelhaft,
ob sie den heutigen Anforderungen der Endlagerung genligen.

Die berechneten Werte fiir die spezifische Anfangsaktivitdt in Bitumen-
und Zementprodukten, bei denen die untere Radiolysegasziindgrenze

(4 Vol.% Radiolysegase in Luft) in einem unbeliifteten Lagerraum nach
10 Jahren Betriebsdauer erreicht wird, sind konservativ, da angenommen
wurde, daB der Lagerraum ein vdllig abgeschlossenes System ist und die
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entstehenden Radiolysegase vollstandig aus der Fixiermatrix freigesetzt
werden. In der Praxis ist jedoch damit zu rechnen, wie Untersuchungen
des Gasinstituts der Universitdt Karlsruhe am Beispiel der Prototyp-
Kaverne /10/ gezeigt haben, daB allein aufgrund von atmosphdrischen
Druckschwankungen merkliche Luftaustauschvorgdnge zwischen einem Lager-
raum und seiner Umgebung stattfinden werden. Dadurch wiirde eine starke
Verdiinnung der Radiolysegaskonzentration im Lagerraum auftreten. Ferner
wird erwartet, daB ein Teil der entstehenden Radiolysegase in der Fixier-
matrix absorbiert bleibt. Als Folge dieser Vorgdnge wiirden die tatsdch-
lichen Werte fiir die spezifische Anfangsaktivitdt in Bitumen- und Zement-
produkten, bei denen die untere Radiolysegasziindgrenze erreicht wird,
hoher 1iegen als die in diesen Untersuchungen fiir einen abgeschlossenen
Lagerraum berechneten Werte.
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3. Wdrmeentwicklung aus radioaktiven spaltprodukthaltigen
Bitumen- und Zementprodukten mit und ohne Plutonium bei der
Einlagerung in unterirdischen Lagerraumen

\

3.1 Berechnung der auftretenden Maximaltemperaturen in zylindrischen
Lagerraumen

Im Gegensatz zur Radiolysegaskonzentration in einem Lagerraum, die un-
abhdngig von der Geometrie des Lagerraumes ist, hdngt die Temperatur-
entwicklungbeim Lagern von Abfallprodukten auch von der Form und Dimen-
sionierung des Lagerraumes ab. Um den EinfluB der Dimensionierung auf
die auftretende Temperatur im Lagerraum zu bestimmen, wurden Temperatur-
berechnungen flir Lagerrdume gleichen Volumens mit verschiedenen Verhalt-
nissen Durchmesser/Hohe (D/H) durchgefiihrt. Die Form der Lagerrdume
wurde dabei zylindrisch, die Einlagerungsart instantan angenommen. Fer-
ner wurde am Beispiel eines zylindrischen Lagerraumes (D/H = 0,63) im
Falle der Einlagerung von Abfallprodukten ohne Plutonium der EinfluB

des Alters der Spaltprodukte und der Einlagerungsart auf die Temperatur-
entwicklung untersucht. Im Falle der Einlagerung von spaltprodukthalti-
gen Bitumen- und Zementprodukten mit Plutonium wurde nur der EinfluB

der Einlagerungsart untersucht. Auf eine Untersuchung des Einflusses

des Alters der Spaltprodukte und des Plutoniums auf die Temperatur

wurde verzichtet, da in diesem Fall das Temperaturmaximum hauptsdchliich
vom Plutonium bestimmt wird, dessen Alter wiederum bei den hier betrach-
teten Zeiten (0,5a bis 2a) keinen EinfluB auf die Temperaturentwicklung
hat.

3.1.1 Modellannahmen

a) Art der Abfallprodukte

Die fiir die Berechnungen betrachteten Abfallprodukte sowie die zugrunde

=23~
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gelegten Werte fiir die spezifische Anfangsaktivitdt und das Alter der
Spaltprodukte bzw. des Plutoniums sind in Tab. 9 angegeben. Die dabei
angenommenen Werte fiir die spezifische Aktivitdt an Spaltprodukten und
Plutonium in den plutoniumhaltigen Bitumen- und Zementprodukten wurden
aus den zur Zeit im Kernforschungszentrum Karlsruhe aus der Wiederauf-
arbeitung (WAK) anfallenden mittelaktiven Abfdllen ermittelt. Daraus
ergibt sich fir die Bitumen- und Zementprodukte ein Aktivitdtsverhdlt-
nis Spaltprodukte/Plutonium von etwa 17:1. Die Dichte der Produkte
wurde wie fir die Radiolyseberechnungen zu 1,5 kg/1 fir die Bitumen-
produkte und 2,0 kg/1 fiir die Zementprodukte angenommen.

Fir die Untersuchungen wurden aus dem LWR-Spaltproduktgemisch die
wichtigsten 22 Nuklide beriicksichtigt. Sie sind mit ihren Anteilen
an der gesamten Warmeleistung des LWR-Spaltproduktgemisches 90 Tage
nach Reaktorentnahme in Tab. 4 angegeben.

Die nach Literaturangaben /16/ berechnete mittlere Zusammensetzung

der Plutoniumisotope und ihre Halbwertszeitenzeigt Tab. 10. Die aus

der Isotopenzusammensetzung und Ergebnissen von chemischen Analysen

an verschiedenen Verdampferkonzentraten /17/ ermittelten Werte der
Plutoniumkozentration fir Bitumen/NaN03-Gemische (50 Gew.% Salze) und
Zement/Nitrat-Gemische (ca. 9,5 Gew.% Salze) sowie die berechnete
spezifische Aktivitat und spezifische Warmeleistung der einzelnen
Isotope (0,5a alt) gibt Tab., 11 an. In dieser Tabelle sind auBerdem

die berechneten Werte fiir die spezifische Aktivitat und die spezifische
Warmeleistung fiir die Menge von Am-241, die anfdllt, wenn 50% des
Pu-241 zerfallen sind, d.h. nach 14,9 Jahren, aufgefiihrt. Fiir die Be-
rechnungen wurde angenommen, daf diese Menge Am-241 schon zu Beginn
der Einlagerung der Produkte vorhanden ist, da mit den verfiigbaren
Warmeleitungsprogrammen (siehe Anhang) nur der Zerfa11'nicht jedoch der
Aufbau von AKtivitdten beriicksichtigt werden kann.
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Tab. 9

Untersuchte Abfallprodukte

Art der Produkte Zusammensetzung Zusammensetzung | Spezifische Anfangsaktivitat Alter
der Produkte der Spaltpro- .

dukte und des LCin] La]

Plutoniums Spaltprodukte| Plutonium Spaltprodukte | Plutonium
Bitumen/NaN03-
Gemische
spaltprodukthal- 0,1 bis 1 -——- 0,5, 1, 2 ---
tig ohne Pluto-. 50 Gew.%
nium Bitumen Mex-

phalt 15,

Bitumen/NaNO,- 50 Gew.% 1n-3
Gemische 3 Salze ?;8212
spaltprodukt- entsprechend 0,1 P /i759] 0,5 0,5
und plutonium- . u -
haltig den Abfdllen FaB)

aus LWR-Brenn-
Zement/Nitrat- elementen
Gemische (33.000 MwWd/t,
spaltprodukthal- 66 Gew.% 0,1 bis 1 -— C,5, 1, 2 ---
tig ohne Plu- Portlandzement 30 MW/t)
tonium 275,

" Nitrat 24,5 Gew.% H,0,
ement/Nitrat- 9,5 Gew.% Salze 1,5-1073

Spal tprodukt 2 (20,57 g
spaltprodukt- 2,6°10 ool 0
und plutoniun- ’ Pu/175 1- & 0.5
haltig FaB)

_vz_
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Tab. 10 Berechnete mittiere Isotopenzusammensetzung von
LWR-Plutonium nach Angaben von ORNL-4451 /16/
Nuklid Halbwertszeit Anteil des Isotops am
gesamten Plutonium
[a] %]
Pu-238 87,75 1,85
Pu-239 2,44-10" 59,50
Pu-240 6,54.10° 24,00
Pu-241 14,9 10,80
Pu-242 3,9-10° 3,85
Tab. 11 Berechnete Konzentration, spezifische Aktivitdt und
spezifische Warmeleistung der Plutoniumisotope (0,5a alt)
in Bitumen- und Zementprodukten
Konzentration spez.Aktivitdt spez.Warmeleistung
[g/]Prod.] [Ci/]Prod.] ) D'J”Prod.:I
Nuklid {Bitumen- Zement- |Bitumen- | Zement- {Bitumen- Zement~
produkte produkte |produkte | produkte |produkte produkte
Pu-238 (2,7 *107% | 7,0 *107°4,5 -1073 | 1,17-1073|1,49-107% | 3,86°107°
Pu-239 (8,7 +107° | 2,26:1073|5,3 -107* | 1,38-107%|1,65-107° | 4,3 -107®
Pu-240 [3,5 1073 | 9,1 -107%[8,0 -107™* | 2,08-107%|2,41-107% | 6,2 -107®
pu-241 |1,6 -1073 | 4,15.107%|1,85.1071 | 4,8 -1072|7,65-1076 | 1,98:107®
Pu-242 [5,6 +107* | 1,45-107*|2,2 107 | 5,7 1077 |6,44-107 | 1,67-1078
a-241%18,0 -107* | 2,07-107*|2,7 -1073 | 7,0 -107%|9,1 107° | 2,36:107°
+)

aus angenommenem Zerfall von 50% des Pu-241 zu Beginn der Einlagerung
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Die fiir die Temperaturberechnungen zugrunde gelegte Warmeleitfahigkeit A
des Lagerrauminhalts wurde, um auf der sicheren Seite zu liegen, gleich
derjenigen der Bitumen- bzw. Zementprodukte gesetzt, d.h. es wurde der
EinfluB des gut wdarmeleitenden miteingelagerten FafBwerkstoffs auf die
Warmeleitfahigkeit der Fiillung nicht beriicksichtigt. Die spezifische
Warme éb der Bitumen- und Zementprodukte wurde in Ermangelung von Lite-
raturdaten aus den ¢p-Werten flir die reinen Stoffe Bitumen /5/, Zement /19/
und NaNO3 /19/ abgeschdtzt. Die Temperatur des Salzgebirges wurde zu 37°C
entsprechend einer Tiefe von 1000 m gesetzt. Die fiir die Berechnungen
verwendeten A- und c_-Werte fiir die Abfallprodukte und das Lagermedium
Salz sind in Tab. 12 angegeben.

Tab, 12 Stoffwerte fiir die Abfallprodukte und das Lagermedium Salz

Wirmeleitfahig keit Spezifische Warme
A [Wm°c 7] c, [cal/gx]
Bitumen- | Zement- Bitumen- | Zement-
produkte | produkte Salz produkte | produkte Salz
0,31 /5/ | 1,02 0
(bei 907C)|5,0 (bei 0,4 0,23 0,21
/18/ 400C) /21/
/20/

b) Lagerraumgeometrie und Einlagerungsart

Fiir die Berechnung der Abhangigkeit der Maximaltemperatur von der Dimen-
sionierung des Lagerraumes wurde angenommen, daB die zylindrischen Lager-
raume ein Volumen von 15.000 m3 haben. Das Verhaltnis Durchmesser/Hche
(D/H) wurde dabei zwischen 0,1 und 1,5 variiert. Diebei diesen verschie-
denen D/H-Werten sich ergebenden Durchmesser und Hohen fiir die Lagerrdume
sind in Tab. 13 angegeben. Die Einlagerungsart der Abfallprodukte wurde
instantan gewdhlt, d.h. es wurde angenommen, daB die Lagerrdume in ver-

nachldssigbar kurzer Zeit beflillt werden. -
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Der zur Berechnung des Einflusses des Alters der Spaltprodukte und der
Einlagerungsart der Abfallprodukte auf die Temperaturentwicklung gewahlte
zylindrische Lagerraum hatte ebenfalls ein Volumen von 15.000 m3. Seine
Abmessungen (D = 22,8 m, H = 36 m, D/H = 0,63) entsprechen den maximalen
Abmessungen der im Bau befindlichen Prototyp-Kaverne /1/. Die Einlagerungs-
art wurde dabei auf zweierlei Arten idealisiert: Einmal wurde der Fall

der instantanen Einlagerung untersucht; zum anderen wurde eine stufen-
weise Einlagerung in zeitlich und mengenmdBig konstanten Einzelschritten
wahrend eines Zeitraumes von 10 Jahren angenommen.

c) Befiillung

Fir die Befiillung wurde angenommen, daf der Inhalt der Lagerrdume kom-
pakt und homogen ist und an der Lagerraumwand dicht anliegt. Ferner
wurde angenommen, daf die Lagerrdume vollstdandig gefillt sind.

d) Warmefreisetzung

Der iiberwiegende Teil der in den Lagerrdumen aus den Abfallprodukten
freigesetzten Strahlungwird unweit (im Vergleich zu den Lagerraumabmes-
sungen) vom Emissionsort absorbiert und in Wirme umgewandelt. Da aufer-
dem der Inhalt des Lagerraumes als homogen angenommen wurde, konnte die
lokale spezifische Warmeleistung W ndherungsweise gleich der Strahlungs-
leistung pro Volumeneinheit gesetzt werden. Es gilt:

W (F, t) = 2, (¥, t) E;ff ‘

wobei ¥ den Ort im Lagerraum, A den Beitrag des Nuklids i zur Aktivitdt
der Abfallprodukte und E]ff d1e effektive Zerfa]]senerg1e des Nuklids i
bedeuten.
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Tab. 13 Dimensionierung der betrachteten zylindrischen
Lagerrdume (V = 15.000 m3)

Verhdltnis Durchmesser Hohe
D/H D [m7] H [ m]
0,1 12,4 124
0,3 17,9 59,7
0,5 21,2 - 42,4
0,8 24,8 31
1,0 26,7 26,7
1,5 30,6 20,4

3.1.2 Ergebnisse

3.1.2.1 Abhdngigkeit der Maximaltemperatur von der Dimensionierung
des Lagerraumes bei instantaner Einlagerung von spaltprodukt-

Das zur Berechnung der Maximaltemperaturen in einem Lagerraum errech-
nete zeitliche Abklingen der spezifischen Wdrmeleistung der Abfallpro-
dukte ist in Abb. 6 fur verschiedenes Alter der Spaltprodukte fiir die
spezifische Anfangsaktivitdt von 1 Ci/1 dargestellt. Man erkennt daraus,
wie mit wachsendem Alter der Spaltprodukte die spezifische Wdrmeleistung
der Produkte mit der Lagerzeit langsamer abklingt. Infolgedessen nimmt
die Temperaturerhohung (A T) in einem Lagerraum, die proportional mit
der spezifischen Anfangsaktivitdt der Produkte steigt, mit wachsendem

-20-




- 29 -

Alter der Spaltprodukte (bei gleicher spezifischer Anfangsaktivitdt) zu.

Fur die Maximaltemperatur T gilt:

max.

T = AT X.+T

max. ma Salz

Abb. 7 bisl2 zeigen die Abhdngigkeit der Maximaltemperatur vom Verhdlt-
nis Durchmesser/Hohe (D/H) bei instantaner Einlagerung von Bitumen- und
Zementprodukten mit verschiedenen spezifischen Anfangsaktivitdten und
unterschiedlichem Alter der Spaltprodukte. Man erkennt aus den Abbil-
dungen, daB mit wachsendem D/H die Temperatur zundchst zunimmt. Die
hochste Temperatur, und somit der unglinstigste Fall, tritt bei etwa

D/H = 1,0 auf. Bei D/H >1 nimmt die Temperatur‘wieder ab, da dann die
Wermeableitung in axialer Richtung stdrker zum Tragen kommt. Ferner
zeigen Abb. 10 bis 12, daP bei gleicher spezifischer Anfangsaktivitdt
der Produkte sowie gleichem Alter der Spaltprodukte und D/H die Tempera-
turen beim Lagern von Zementprodukten niedriger liegen als diejenigen
beim Lagern von Bitumenprodukten.

3.1.2.2 Abhdngigkeit der Maximaltemperatur von der Dimensionierung des
Lagerraumes bei instantaner Einlagerung von spaltprodukt- und
plutoniumhaltigen Bitumen- und Zementprodukten

Die Maximaltemperatur beim Lagern von:spaltprddukt- und plutoniumhaltigen
Bitumen- und Zementprodukten setzt sich aus den einzelnen Beitrdgen der
Spaltprodukte und des Plutoniums sowie der Salztemperatur zusammen. Es gilt:

Thax. = ATmax (Spaltprod.) + ATmax. (Pu) + TSa]z
Abb. 13 und 14 zeigen die so berechnete Maximaltemperatur in zylindri-
schen Lagerrdumen in Abhdangigkeit vom Verhdltnis D/H bei instantaner Ein-
lagerung der Abfallprodukte. Das Alter der Spaltprodukte betrdgt dabei
0,5 a. Aus dem Vergleich der beiden Abbildungen erkennt man - wie bei den
Produkten ohne Plutonium -, daB die Einlagerung von Zementprodukten zu
niedrigeren Temperaturen fiihrt als die von Bitumenprodukten.
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Alter der Spaltprodukte: 05a,1qa,2a

> Spez. Anfangsaktivitat der Produkte
’ (bei Lagerzeit t=0):1Ci/l
2_
10-5 T T T T T

1 2 3 - 5 0 20 30 50
' Lagerzeit [a] —#

Abb. 6; Abklingen der spezifischen Wirmeleistung der spaltprodukthal-
tigen Bitumen- und Zementprodukte mit der Lagerzeit fiir ver-
schiedenes Alter der Spaltprodukte.
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Abb, 7-9; Maximale Temperatur in zylindrischen Lagerrdumen (15,000 m3) bei instan-
taner Einlagerung von Bitumenprodukten ohne Plutonium in Abhdngigkeit

vom Verhdltnis D/H fiir verschiedenes Alter der Spaltprodukte.
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Abb.10-12; Maximale Temperatur in zylindrischen Lagerrdumen (15.000 m3) bei in-
stantaner Einlagerung von Zementprodukten ohne Plutonium in Abhdngig-
keit vom Verhaltnis D/H fiir verschiedenes Alter der Spaltprodukte
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Abb.13; Maximale Temperatur in zylindrischen Lagerraumen (15.000 m3) bei instan-
taner Einlagerung von spaltprodukt- und plutoniumhaltigen Bitumenproduk-

ten in Abhangigkeit vom Verhdltnis D/H
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Abb.14; Maximale Temperatur in zylindrischen Lagekrﬁumen (15.000 m3) bei instan-
taner Einlagerung von spaltprodukt- und plutoniumhaltigen Zementproduk-
ten in Abhdngigkeit vom Verhdltnis D/H.
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3.1.2.3 EinfluB des Alters der Spaltprodukte und der Einlagerungsart
auf die Maximaltemperatur in einem zylindrischen Lagerraum
beim Lagern von spaltprodukthaltigen Bitumen- und Zemenpro-
dukten ohne Plutonium

Den EinfluB des Alters der Spaltprodukte auf die Temperaturentwicklung
in einem zylindrischen Lagerraum (V = 15.000 m3, D=22,8m, H= 36 m)
bei instantaner und stufenweiser Einlagerung von spaltprodukthaltigen

Bitumenprodukten zeigen Abb. 15 und 16 am Beispiel der Lagerung von

Produkten mit einer spezifischen Anfangsaktivitat von 0,3 Ci/1. Aus
den Abbildungen geht hervor, daB das Temperaturmaximum einige Jahre
nach Beendigung des Einlagerungsvorganges auftritt,und zwar umso spa-
ter, je dlter die Spaltprodukte sind.

Den EinfluB der Einlagerungsart (instantan, stufenweise) auf die Tem-
peraturentwicklung in einem Lagerraum beim Lagern von Bitumenprodukten
mit einer spezifischen Anfangsaktivitat von 0,3 Ci/1 und einem Alter
der Spaltprodukte von 0,5a und 2a zeigt Abb. 17. Es zeigt sich, daB
die Maximaltemperatur im Lagerraum im Falle der stufenweisen Einla-
gerung etwa derjenigen der instantanen entspricht. Somit hat die Ein-
lagerungsart bei Bitumenprodukten nur einen kleinen EinfluB auf die
GroBe der Temperatur.

Ein wesentlicher Unterschied zwischen instantaner und stufenweiser Ein-
lagerung besteht allerdings darin, daB bei der stufenweisen Einlagerung
das Temperaturmaximum viel spater als bei der instantanen auftritt und
auBerdem nicht im Zentrum des Lagerraumes, wie dies der Fall bei der
instantanen ist, sondern nach oben verschoben.

“Analog zu den Abbildungen 15 und 16 zeigen Abb. 18 und 19 den EinfluB
des Alters der Spaltprodukte auf die Temperaturentwicklung in einem
Lagerraum bei instantaner bzw. stufenweiser Einlagerung von Zementpro-
dukten mit einer spezifischen Anfangsaktivitat von 1 Ci/1. Wie bei den
Bitumenprodukten zeigt sich auch hier, daB das Alter der Spaltprodukte
einen starken EinfluB sowohl auf die GroBe als auch auf den Zeitpunkt
des Auftretens der maximalen Temperatur hat.
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Den EinfluB der Einlagerungsart (instantan, stufenweise) auf die
Temperaturentwicklung beim Lagern von Zementprodukten mit einer spezi-
fischen Anfangsaktivitdt von 1 Ci/1 und einem Alter der Spaltprodukte
von 0,5 a und 2 a zeigt Abb. 20, Im Gegensatz zu den Bitumenprodukten
zeigt sich hier, daB die stufenweise Einlagerung von Zementprodukten
zu niedrigeren Temperaturen im Lagerraum flihrt als die instantane

(bei gleicher spezifischer Anfangsaktivitdt und gleichem Alter der
Spaltprodukte.

Aus den Temperaturergebnissen sowie der bei gleichem Alter der
Spaltprodukte bestehenden Proportionalitdt zwischen der Temperaturer-
hohung (AT) in einem Lagerraum und der spezifischen Anfangsaktivitat
der Produkte, 188t sich einfach berechnen, bei welcher spezifischer
Anfangsaktivitdt der Bitumen- und Zementprodukte eine bestimmte Tempe-
ratur in einem Lagerraum und infolgedessen auch in den Produkten er-
reicht wird. Nimmt man z.B. an, daB bei der Einlagerung von Bitumen-
und Zementprodukten in dem hier betrachteten zylindrischen Lagerraum
(D =22,8 m, H=236m) die maximal zuldssige Temperatur flir Bitumen-
produkte 70°C und flir Zementprodukte 90°C betrdgt, dann werden die-
se Temperaturen bei den in Tab. 14 und 15 angegebenen Werten der spezi-
fischen Anfangsaktivitdt erreicht.

Tab. 14 Werte flir die spezifische Anfangsaktivitdt in spaltprodukt-
haltigen Bitumen/NaNO,-Gemischen ohne Plutonium, bei denen

g

wahrend der Lagerung in einem zylindrischen Lagerraum

(D = 22,8 my, H =36 m) eine angenommene Maximaltemperatur
von 70°C erreicht wird

Alter der o Spezifische Anfangsaktivitdt
Ci/l
Spaltprodukte - L ]
[:a'T' instantane stufenweise
L ‘Einlagerung ~ Einlagerung
0,5 0,60 0,70
0,45 0,45
2 0,35 0,3
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o
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Bitumen/NaNO3-Gemische
Spez. Anfangsaktivitat:03Ci/l
40 Dichte der Produkte: 1,5 kg/!
D
Warmeleitfahigkeit : 0,31 W/m©°C
30 T I I | T
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Abb.15; EinfluB des Alters der Spaltprodukte auf die mgximale Temperatur
in einem zylindrischen Lagerraum (V = 15.000 m%, D = 22,8 m,
H = 36 m) bei instantaner Einlagerung von spaltprodukthaltigen
Bitumenprodukten ohne Plutonium
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Abb. 16; EinfluB des Alters der Spaltprodukte auf die m
in einem zylindrischen Lagerraum (V = 15.000 m
'H = 36 m) bei stufenweiser Einlagerung von:spa
Bitumenprodukten ohne Plutonium '

gximale Temperatur
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Abb. 17; EinfluB der Einlagerungsart auf die maximale Temperatur in
~ einem zylindrischen Lagerraum (V = 15.000 m3, D = 22,8 m,
. Hohe = 36 m) beim Lagern von spaltprodukthaltigen Bitumen-
: pro?uktenvohne Plutonium (Alter der Spaltprodukte: 0,5 a,
2 a ‘
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Abb. 18; EinfluB des A]ters der Spaltprodukte auf die maximale Tempe-
ratur in einem zy]indrischen Lagerraum (V= 15.000 m .
D= 22,8 m, H = 36 m) bei instantaner_Einlagerung,von Zement-

produkten ohne Plutonium.
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Abb. 19; EinfluB des Alters der Spaltprodukte auf die maximale Tempe-
ratur in einem zy1indrischen Lagerraum (V = 15.000 m3,
D=22,8m, H= 36 m) bei stufenweiser Ein]agerung von Zement-

produkten ohne Plutonium,
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Abb. 20; EinfluB der Einlagerungsart auf die maximale Temperatur in

3

einem zylindrischen Lagerraum (V = 15.000 m~, D = 22,8 m,
H = 36 m) beim Lagern von Zementprodukten ohne Plutonium.
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Tab. 15 Werte flir die spezifische Anfangsaktivitdt in spaltprodukt-
haltigen Zement/Nitrat-Gemischen ohne Plutonium, bei denen
wdhrend der Lagerung in einem zylindrischen Lagerraum

(D =22,8 m, H=236 m) eine angenommene Maximaltemperatur
von 90°C erreicht wird.

Alter der Spezifische Anfangsaktivitdt
Spaltprodukte [Ci/1]
[a] instantane stufenweise
Einlagerung Einlagerung
0,5 1,28 2,19
0,96 1,5
2 0,81 1,04

3.1.2.4 EinfluB der Einlagerungsart auf die Maximaltemperatur in
einem zylindrischen Lagerraum beim Lagern von spaltprodukt-
und plutoniumhaltigen Bitumen- und Zementprodukten

Die berechneten Beitrdge der Spaltprodukte und des Plutoniums zur
maximalen Temperaturerhohung in einem zylindrischen Lagerraum bei
instantaner bzw. stufenweiser Einlagerung von Bitumenprodukten sind

in Abb. 21 und 22 in Abhangigkeit von der Lagerzeit dargesteilt. In
beiden Abbildungen ist ebenfalls die aus den einzelnen Temperaturbei-
tragen zusammengesetzte maximale Temperaturerhdhung (ATmax) aufgetra-
gen. Aus den Abbildungen geht hervor, daP das Maximum der Temperatur-

erhohung im Lagerraum hauptsdchlich durch den Beitrag des Plutoniums
bestimmt wird. Er liegt je nach Einlagerungsart etwa um den Faktor
5,6 bis 6 hdher als derjenige der Spaltprodukte, obwohl die spezifi-
sche Aktivitdt an Plutonium etwa um den Faktor 17 niedriger liegt als
die an Spaltprodukten. Der hohe Beitrag des Plutoniums zur Temperatur
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im Vergleich zu dem der Spaltprodukte ist auf die hohe Energie und die
langen Halbwertszeiten der Plutoniumisotope zuriickzufiihren. Den groBten
Beitrag dazu liefern das Pu -238 und das aus dem Pu -241 aufgebaute

Am -241, deren Anteile zur gesamten Warmeleistung des Plutoniums etwa
53% bzw. 32% betragen (vgl. Tab. 11). Ferner zeigen die Abbildungen

21 und 22, daB sogar nach 200 Jahren Lagerzeit aufgrund des sehr‘1ang—
samen Abklingens der Warmeleistung des Plutoniums die Temperaturer-
hohung im Lagerraum immer noch etwa 15-16°C betrdgt.

Abb. 23 zeigt den EinfluB der Einlagerungsart (instantan, stufenweise)
auf die Maximaltemperatur Tmax beim Lagern von Bitumenprodukten. Daraus
erkennt man, daB hinsichtlich der GroBe der Maximaltemperatur fast

kein Unterschied zwischen instantaner und stufenweiser Einlagerung be-
steht. Ein EinfluB der Einlagerungsart auf die Temperatur ist somit
nicht festzustellen. ‘

Die Beitrdge der Spa]tprodukte und des Plutoniums zur maximalen Tempe-
raturerhohung in einem zylindrischen Lagerraum sowie die daraus resul-
tierende maximale Temperaturerhthung bei instantaner bzw. stufenweiser
Einlagerung von Zementprodukten sind in Abb. 24 und 25 dakgeste]]t. Wie
bei den Bitumenprodukten wird auch bei den Zementprodukten die maximale
Temperaturerhohung hauptsdchlich durch den Beitrag des Plutoniums be-
stimmt, der je nach Einlagerungsart um den Faktor 2,7 bis 4,5 hoher
liegt als derjenige der Spaltprodukte. Den Einfluf der Einlagerungs-
art auf die Maximaltemperatur Tmax beim Lagern von Zementprodukten
zeigt Abb. 26. Wie bei den Bitumenprodukten, zeigt sich auch im Falle
der Einlagerung von Zementprodukten, daf hinsichtlich der Temperatur-
entwicklung in einem Lagerraum fast kein Unterschied zwischen instan-

taner und stufenweiser Einlagerung besteht.

Der Vergleich der Abb. 23 und 26 zeigt wie bei den Abfallprodukten

ohne Plutonium, daB die bei der Einlagerung von Zementprodukten auf-
tretenden Temperaturen im Lagerraum viel niedriger liegen als diejeni-
gen bei der Einlagerung von Bitumenprodukten. Dies ist teils auf die
hier zugrunde gelegten kleineren spezifischen Anfangsaktivitaten der
Zementprodukte gegeniiber den Bitumenprodukten und teils auf die hohere
Warmeleitfahigkeit der Zementprodukte zurlickzufihren.
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Maximale Temperaturerhohung ATmax.(°C) —

Beitrag des
Plutoniums

Alter der Spaltprodukte und des
Plutoniums: 05a

Spez. Anfangsaktivitaten:
0 Ci/t 3Spcnltprodukte
5,8:10° Ci/l Plutonium

Beitrag der
Spaltprodukte

] 2 5 10 20 50 100

Lagerzeit (a) —f

Abb. 21; Beitrdge der Spaltprodukte und des Plutoniums zur maximalen Temperaturer-

hohung in einem zylindrischen Lagerraum (V = 15.000 m3, D=22,8 m,

Hohe = 36 m) bei instantaner Einlagerung von Bitumenprodukten.
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Abb. 22; Beitrdge der Spaltprodukte und des Plutoniums zur maximalen 3
Temperaturerhtohung in einem zylindrischen Lagerraum (V = 15.000 m”,
D=22,8m, H= 36 m) bei stufenweiser Einlagerung von Bitumen-
produkten T o -
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Abb. 23; Vergleich der Temperaturentwicklung in einem zylindrischen Lagerraum

(V = 15.000 m3, D=22,8m, H=36m) bei instantaner und stufenweiser
Einlagerung von spaltprodukthaltigen Bitumenprodukten mit Plutonium.
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Abb. 24; Beitrdge der Spaltprodukte und des Plutoniums zur maximalen Tempe-

raturerhdhung in einem zylindrischen Lagerraum (V = 15.000 m3, D=22,8m,

H = 36 m) bei instantaner Einlagerung von Zementprodukten.
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Abb.25; Beitrdge der Spaltprodukte und des Plutoniums zur maximalen Temperaturerhdhung
in einem zylindrischen Lagerraum (V = 15.000 m°, D = 22,8 m, H = 36 m) bei
stufenweiser Einlagerung von Zementprodukten
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Maximale Temperatur Tmax.(°C)
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Abb.26; Vergleich der Temperaturentwicklung in einem zylindrischen Lagerraum (V = 15.000 m”,
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3

D=22,8m, H=236m) bei instantaner und stufenweiser Einlagerung von spaltprodukthaltigen
Zementprodukten mit Piutonium.
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Wie bei den Produkten ohne Plutonium wurden auch fir die plutonium-

haltigen Produkte Werte flir die spezifische Anfangsaktivitdt ermit-

telt, bei denen wdhrend der Lagerung in dem hier betrachteten zylin-
drischen Lagerraum (D = 22,8 m, H = 36 m) die angenommene Maximaltem-
peratur von 70°C fiir Bitumenprodukte bzw. 90°¢ fiir Zementprodukte'er—
reicht wird. Diese Werte fiir das in diesen Untersuchungen betrachtete
Aktivitdtsverhditnis Spaltprodukte/Plutonium von 17:1 sind in Tab. 16
und 17 in Abhangigkeit von der Einlagerungsart angegeben. Das Alter

der Spaltprodukte und des Plutoniums betrdagt dabei 0,5 a. Der Vergleich
der Werte der Tabellen 16 und 17 zeigt, daB die spezifischenAnfangs-
aktivitdten in den Zementprodukten etwa um den Faktor 4 hoher liegen
als diejenigen in den Bitumenprodukten.

Tab.16 Werte der spezifischen Anfangsaktivitdt in spaltprodukt- und
plutoniumhaltigen Bitumen/NaN03-Gemischen (0,5a alt, Aktivi-

tatsverhdltnis Spaltprodukte/Plutonium 17:1), bei denen wah-
rend der Lagerung in einem zylindrischen Lagerraum (D = 22,8 m,

H = 36 m) eine angenommene Maximaltemperatur von 70°C er-
reicht wird.

Spezifische Anfangsaktivitdt

[ci/17]

Einlagerungsart

Spaltprodukte Plutonium
. -1 -3
instantan 1,07-10 6,2+10
stufenweise 1,03-1071 6,01073
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Tab. 17 Werte der spezifischen Anfangsaktivitdt in spaltprodukt-
und plutoniumhaltigen Zement/Nitrat-Gemischen (0,5 a alt,

_51_

Aktivitdtsverhdltnis Spaltprodukte/Plutonium 17:1),

denen wahrend der Lagerung in einem zylindrischen Lager-

raum (D = 22,8, H = 36 m) eine angenommene Maximaltempe-

ratur von 90°C erreicht wird.

bei

Spezifische Anfangsaktivitdt

Ci/1
Einlagerungsart _
Spaltprodukte Plutonium
-1 -2
instantan 4,0-10 2,3°10
. 1n-1 -2
stufenweise 4,310 2,5:10

3.2 Diskussion

Die Ergebnisse der Untersuchungen zeigen, daR sowohl die Dimensionierung
eines Lagerraumes als auch das Alter der Spaltprodukte in den Abfallpro-
dukten einen starken EinfluB auf die Temperaturentwicklung in den Abfall-
produkten und damit auch im Lagerraum haben. Stark gestreckte oder flache
Lagerrdume 0 << H oder D >> H) und junge Spaltprodukte fiihren zu gdnst1ge—

ren Temperaturverhdltnissen.

Ein EinfluB der Einlagerungsart (instantan, stufenweise) auf die Tempe-
ratur wurde nur im Falle der Einlagerung von spaltprodukthaltigen Zement-
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produkten ohne Plutonium festgestellt. Hier fiihrte die stufenweise Ein-
lagerung zu viel niedrigeren Temperaturwerten als die instantane. Der
Grund dafiir ist, daB infolge der guten Warmeleitfahigkeit der Zement-
produkte die Warme relativ schnell an das Lagermedium abgefiihrt wird
und somit keine starke Uberlagerung der Temperaturbeitrdge verschie-
dener Schichten auftritt. Dies ist umso deutlicher zu beobachten, je
jiinger die Spaltprodukte sind, d.h. je schneller die Warmeleistung der
Produkte abnimmt. Bei sehr langsamem Abklingen der Wdarmeleistung wie

im Falle der plutoniumhaltigen Zementprodukte ist dieser Effekt nicht
mehr vorhanden.

Im Falle der Einlagerung von spaltprodukthaltigen Bitumenprodukten mit
und ohne Plutonium fiihrte die Verteilung der einzulagernden Abfallmen-
gen in groPBeren Zeitraumen, wie dies der Fall bei der stufenweisen Ein-
lagerung ist, etwa zu gleichen Temperaturen wie die instantane. Hier
kommt es wegen der schlechten Warmeleitfahigkeit der Bitumenprodukte
zu einer starken Spéicherung der Wdrme und somit zu einer stdrkeren
Uberlagerung der Temperaturbeitrdge verschiedener Schichten. Die Maxi-
maltemperatur tritt daher erst relativ spdt nach Beendigung des Ein-
lagerungsvorganges auf. In bestimmten Fallen, in denen die Warmeleis-
tung der Produkte sehr langsam abklingt, (hohes Alter der Spaltpro-
dukte, groBe Mengen an Plutonium) kann die Oberlagerung von lokalen
Temperaturmaxima sogar dazu fiihren, daB die stufenweise Einiagerung

zu hGheren Temperaturen als die instantane fiihrt.

Der Vergleich zwischen Zement- und Bitumenprodukten hinsichtiich der
Temperaturentwicklung in einem Lagerraum zeigt, daB die Zementprodukte
aufgrund ihrer besseren Warmeleitfdhigkeit zu niedrigeren Temperaturen
im Lagerraum fihren als die Bitumenprodukte. Infolgedessen liegen die
Werte fiir die spezifische Anfangsaktivitdt in den Zementprodukten, bei
denen die maximal zulassige Temperatur erreicht wird, wesentlich hoher
als diejenigen fiir Bitumenprodukte. Es muss jedoch bezweifelt werden

- wie bereits im Abschnitt 2.3 "Radiolyse" erwdhnt -, ob Zementprodukte
mit den sich aus der Fixierung von hohen Aktivitdten ergebenden grofen
Salzgehalten den heutigen Anforderungen der Endlagerung geniigen.
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Die aus diesen Untersuchungen gewonnenen Ergebnisse sind aus folgenden
Griinden konservativ:

- Durch die Annahmen, daB die Lagerraume vollstdndig befiillt sind und
der Inhalt der Lagerrdume kompakt ist, ergibt sich eine hOhere Warme-
leistung pro Volumen als sie in der Praxis aufgrund der tatsachlich
kleineren erreichbaren Fiillungsgrade auftreten wird.

- Die effektive Wdarmeleitfahigkeit des Lagerinhalts wird hoher sein
als in den Rechnungen zugrundegelegt wurde, da die Befiillung der
Lagerrdume nur mit Abfallprodukten angenommen wurde, ohne den Ein-
fluB des miteingelagerten gut wdarmeleitenden FaBwerkstoffs auf die
Warmeableitung aus dem Abfall an das umgebende Salz zu beriicksichtigen.

- Hinsichtlich der Zementprodukte wurde die Wirmeleitfihigkeit der Pro-
dukte, die mit steigender Temperatur abnimmt /18/, wiederum dadurch -
unterschatzt, daB an Stelle des Wertes fiir eine realistische mittlere
Temperatur im Lagerraum der Wert fiir die hier angenommene maximal zu-
ldssige Temperatur der Produkte von 90°¢C zugrundegelegt wurde.

Infolge der 0.g9. konservativen Annahmen werden in der Praxis niedrigere
Temperaturen auftreten als sie hier ermittelt wurden.

Nicht berlicksichtigt wurden allerdings bei den Temperaturberechnungen
die Tuftgeflil1ten Hohlrdume zwischen den einzelnen Blechfissern. Die
Beriicksichtigung dieser Hohlrdume wiirde zwar wegen der schlechten Wirme-
leitfdhigkeit der Luft zu einer Erniedrigung der Wirmeabfuhr durch
Leitung aus dem Abfall flihren. Bei einer geeigneten Stapelung der Fisser
wirde jedoch durch die auftretende Konvektion eine Erhthung des Wirme-

transportes erfolgen. [Dadurch wiirde dieV erschlechterung der Wirmeabfuhr
durch Leitung zumindest zum Teil kompensiert.
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4. Zusammenfassung

4.1 Bildung von Radiolysegasen bei der Einlagerung von spaltprodukt-
haltigen Bitumen- und Zementprodukten ohne Plutonium in unterir-
dischen Lagerraumen

Es wurde der EinfluB des Alters der in Bitumen- und Zementprodukten
fixierten Spaltprodukte sowie des Fiillungsgrades eines Lagerraumes auf die
Radiolysegasbildung bei der Einlagerung der Abfallprodukte in unterirdischen
Salzlagerrdumen berechnet. Dariiber hinaus wurden aus den berechneten
Radiolysegasmengen Werte fiir die spezifische Anfangsaktivitdt in spaltpro-
dukthaltigen Bitumen- und Zementprodukten ohne Plutonium ermittelt, bei
denen in einem unbeliifteten Lagerraum die untere Radiolysegasziindgrenze

(4 Vol.% in Luft) nach einer Betriebsdauer von 10 Jahren gerade erreicht
wird.

Es zeigte sich, daB die Radiolysegasmengen in einem Lagerraum mit stei-
gendem Fuillungsgrad des Lagerraumes und wachsendem Alter der Spaltprodukte
(bei gleicher spezifischer Anfangsaktivitdt) zunehmen. Ferner ergab sich
aus den Ergebnissen der Berechnungen, daB die beim Lagern von Zementpro-
dukten auftretenden Radiolysegasmengen in einem Lagerraum etwa um den
Faktor 17 niedriger liegen als diejenigen beim Lagern von Bitumenprodukten
gleicher spezifischer Anfangsaktivitdat und gleichen Alters der Spaltpro-
dukte,

Die aus den berechneten Radiolysegasmengen abgeleiteten Werte fiir die spe-
zifische Anfangsaktivitdat in den Produkten, bei denen in einem unbeliifteten
Lagerraum nach einer Betriebsdauer von 10 Jahren ein ziindfdhiges Radiolyse-
gas/Luft-Gemisch gerade erreicht wird, liegen je nach Alter der Spaltpro-
dukte und Fillungsgrad des Lagerraumes flr Bitumenprodukte zwischen 0,56 Ci/l
und 2,65 Ci/1 und fir Zementprodukte zwischen 9,7 Ci/1 und 50 Ci/1.
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4.2 Warmeentwicklung aus Bitumen- und Zementprodukten bei der Einla-
gerung in unterirdischen Lagerrdumen

Es wurde die Abhangigkeit der auftretenden Maximaltemperatur in zylindri-
schen Lagerrdumen (V = 15.000 m3) von der Dimensionierung des Lagerraumes
beim Lagern von spa]tprodukfha]tigen Bitumen- und Zementprodukten mit und
ohne Plutonium untersucht. Dariiber hinaus wurde am Beispiel eines zylin-
drischen Lagerraumes (D = 22,8 m, H = 36 m) der EinfluB des Alters der
Spaltprodukte und der Einlagerungsart der Produkte (instantan, stufenweise)
auf die Maximaltemperatur im Lagerraum bestimmt. Ferner wurden fiir diesen
betrachteten Lagerraum Werte fiir die spezifische Anfangsaktivitdt in Bitumen-
und Zementprodukten ermittelt, bei denen eine fiir diese Untersuchungen ange-
nommene maximal zuldssige Temperatur von 70°C fiir Bitumenprodukte bzw.

90°C fiir Zementprodukte gerade erreicht wird.

Es zeigte sich, daB die Temperatur in einem Lagerraum mit wachsendem Alter
der Spaltprodukte (bei gleicher spezifischer Anfangsaktivitdt) zunimmt. Der
maximale Temperaturwert wird jeweils bei einem Durchmesser/Hohe-Verhdltnis
(D/H) des Lagerraumes von etwa 1 erreicht. Ein EinfluB der Einlagerungsart
der Abfallprodukte auf die Temperatur wurde nur im Falle der Einlagerung
von spaltprodukthaltigen Zementprodukten ohne Plutonium festgestellt -

hier fiihrte die stufenweise Einlagerung zu niedrigeren Temperaturwerten als
die instantane. Dagegen 1ieB sich im Falle der Einlagerung von spaltpro-
dukthaltigen Zementprodukten mit Plutonium sowie von Bitumenprodukten

mit und ohne Plutonium ein EinfluB der Einlagerungsart der Produkte auf die
Temperatur nicht erkennen.

Aus dem Vergleich zwischen Zement- und Bitumenprodukten geht hervor, daB
die bei der Einlagerung von Zementprodukten auftretenden Temperaturen in
einem Lagerraum deutlich niedriger liegen als diejenigen beim Lagern von
Bitumenprodukten.

Die Werte fiir die spezifische Anfangsaktivitat in spaltprodukthaltigen
Produkten ohne Plutonium bei der Einlagerung in dem hier betrachteten
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Lagerraum (D/H = 0,63) liegen je nach Einlagerungsart und Alter der
Spaltprodukte fiir die Bitumenprodukte zwischen 0,3 Ci/1 und 0,7 Ci/1
und flir die Zementprodukte zwischen 0,8 Ci/1 und 2,2 Ci/1. Die entspre-
chenden Werte der spezifischen Anfangsaktivitdt in spaltprodukthaltigen
Produkten mit Plutonium betragen bei dem hier betrachteten Aktivitdts-
verhaltnis Spaltprodukte/Plutonium von 17:1 und bei einem Alter der
Spaltprodukte und des Plutoniums von 0,5 a je nach Einlagerungsart:

Fiir Bitumenprodukte: 1,03-107} Ci/1 bis 1,07-107 ¢i/1 an Spaltprodukten
und 6,010 Ci/1 bis 6,2:10™> Ci/1 an Plutonium

Flr Zementprodukte : 4,0o10'1 Ci/1 bis 4,3-10'1 Ci/1 an Spaltprodukten
und 2,3-1072 Ci/1 bis 2,5°107% Ci/1 an Plutonium.
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5. SchiuBfolgerungen

Die im vorliegenden Bericht durchgefiihrten Berechnungen zeigen, daB sowohl die
Radiolysegasbildung als auch die Warmefreisetzung obere Grenzen fiir die spezi-
fische Anfangsaktivitdt in Bitumen- und Zementprodukten bei der Einlagerung in
groBrdumigen Lagerrdumen setzen. Dabei ist das Warmeproblem deutlich restrik-
tiver, und zwar um so mehr je schlechter die Warmeleitfdhigkeit eines Produktes

ist und je ndher das Verhdltnis Durchmesser/Hohe (D/H) des Lagerraumes bei 1 Tiegt.

Das D/H-Verhdltnis von zylindrischen Lagerrdumen in geologischen Formationen

wird durch andere, z.B. gebirgsmechanische Gesichtspunkte bestimmt und kann daher
nicht beliebig variiert werden. Daraus folgt, daB unter Beibehaltung der hier an-
genommnenen Temperaturgrenzen eine Erhohung der spezifischen Anfangsaktivitdt der
einzulagernden Produkte iiber die in dieser Arbeit ermittelten Hochstwerte hinaus
nur moglich ist, wenn die Wdrmeleitfahigkeit der Produkte verbessert bzw. die
effektive Warmeleitfahigkeit des Lagerrauminhalts erhoht wird. Letzteres konnte
z.B. durch das Einbringen von Materialien mit hoher Wdrmeleitfahigkeit zusammen
mit dem Abfall erreicht werden. Eine andere Moglichkeit wdre das Einbringen von
gut wdrmeleitenden Zwischenschichten.

Eine Beeinflussung der Standfestigkeit der Lagerrdume durch die Erwdarmung des
umgebenden Salzes kann fiir die hier betrachteten Fdlle ausgeschiossen werden,
da die maximale Temperaturerhohung an der Wand der Lagerrdume nur gering ist.
So betragt z.B. beim Lagern von Bitumenprodukten mit 0,5 a alten Spaitprodukten
3 und D/H = 0,63
die maximale Temperaturerhchung ( AT) des Salzes an der Wand des Lagerraumes

und 1 Ci/1 in einem zylindrischen Lagerraum mit V = 15.000 m

ca. 5°C. Die entsprechende Temperaturerhthung beim Lagern von Zementprodukten
gleicher spezifischer Anfangsaktivitdt und gleichen Alters der Spaltprodukte
liegt bei etwa 9°C.

Zur Vermeidung von kritischen Konzentrationen an Radiolysegasen ktonnen technische
MaBnahmen ergriffen werden, durch die ein Luftaustausch zwischen dem Lagerraum
und seiner Umgebung und dadurch eine Verringerung der Radiolysegas-Konzentration
sichergestellt wird.

Grundsatzlich ist es von Vorteil, wenn die Konzentration des in den Bitumen- und
Zementprodukten vorliegenden Plutoniums wegen seines hohen Beitrages zur Warme-
entwicklung und wahrscheinlich auch zur Radiolysegasbildung moglichst gering ist.

Die Autoren dieser Arbeit danken Herrn Dr. Krause fiir wertvolle Anregungen und

Herrn W. Kluger fiir zahlreiche Informationen.
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Anhang

Rechenverfahren und Rechenprogramme

A.1 Berechnung der H,-Bildungsraten und der kumulierten H,-Mengen
im Lagerraum

A.1.1 Rechenverfahren

Die Berechnung der H2-Bi1dungsraten bzw. der kumulierten H2—Mengen im
Lagerraum bei den im Abschn. 2.2.1 gemachten Modellannahmen geht davon
aus, daB die von den fixierten Abfdllen ausgesandte B + y-Strahlung voll-
standig in den Abfallprodukten absorbiert wird, und daB die H2-Bildungs-
rate proportional zur Dosisleistung in den Abfdallen ist /3/. Damit ergibt
sich ein eindeutiger Zusammenhang zwischen der Hz—Bildungsrate und den

im Lagerraum vorhandenen Aktivitdten und Zerfallenergien.

a) Berechnung der H,-Bildungsrate

Die H2-811dungsrate zu einem Zeitpunkt t+) erhdlt man durch Integration
der Beitrdge der im Zeitraum zwischen t1 (Alter der Spaltprodukte) und
t2-(Einlagerungsdauer + Alter der Spaltprodukte) kontinuierlich eingela-
gerten Abfallprodukte nach der Gleichung:

1

-tl
QZCJCJ B} X'R’§E;q~fAi (t-t+t,)-dt (1)
t

4

wobei wahrend der Einlagerung (t S tz) t" = t und nach Beendigung der
Einlagerung (t > tz) t" = t, gilt.

+) t = 0 entspricht dem Zeitpunkt der Reaktorentnahme
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Dabei bedeuten:

Radiolytische Hz—Ausbeute[§m3/MeY]

X =
R = Einlagerungsrate E§3/§]
A;(t) = Beitrag des Nuklids i zurspezifischen Aktivitdt der Abfall-
produkte zum Zeitpunkt t [Ei/m
i . . o
Ecee = Effektive Zerfallsenergie des Nuklids i [MeV]

Die Berechnung der GroBen Ai(t) und E;ff sowie des Integrals in Glg. (1)
wurde mit Hilfe des im folgenden Abschnitt (A.1.2) beschriebenen Programms
SPALT vorgenommen. Die dazu bendtigten Spaltproduktausbeuten wurden von

Meek und Rider /11, 12/, die B-und y-Energien der Isotope von Lederer et al.

/13/, die Aktivierungsquerchnitte von BNL /14/ und die Halbwertszeiten von
Seelmann-Eggebert et al. /15/ entnommen. :

Fiir die radiolytische H2-Ausbeute wurden folgende Literaturdaten zugrunde-

gelegt:
X = 3 cm®/Mrad-kg = 4,8:10717 cm3/Mev /4/
Bit.Prod. 9 i
= 3 b = -18 3
Xzem.Prod. - 0,2 cm™/Mrad-kg = 3,210 cm™/MeV /9/
b) Berechnung der kumulierteh H,-Mengen im Lagerraum

Die kumu]ierten Hz-Mengen im Lagerraum zum Zeitpunkt t erhdit man durch
Integration der Glg. (1) von t; bis t.
Fir die Zeit wdhrend der Einlagerung (t t,) gilt:

*
i ¢ - t o ¥
Hch>=x“2';5£é«f[ﬁ\; G»«_tgmdfjc& (2)
£, 44 |
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Fir die Zeit nach Beendigung der Einlagerung (t > tz) gilt:

HZC%):X'R';EE:H: J[ A (- &)t 70“:

+jJA (" Jc+£)4f¢f} (3)
t, ¢

A.1.2 Beschreibung des Rechenprogramms SPALT

Das in Fortran IV geschriebene Programm SPALT erlaubt die Berechnung des
Spaltproduktinventars sowie der Aktivitdt, der Zerfallsenergien und der
Warmeleistung von 88 Ketten mit insgesamt 342 Nukliden fiir beliebige
Reaktorleistungen, Bestrahlungs- und Abkiihlzeiten.

a) Berechnung der Aktivitdt

Das Differentia]g]eichungssystem das den Aktivitdtsaufbau in den Brenn-
elementen wahrend des Reaktorbetriebes sowie den Zerfall nach Abschalten
des Reaktors beschreibt, ist samt den zugehorigen allgemeinen Losungen
bekannt. Betrachtet man die Kette

mit den Spaltausbeuten Mys Np evee Ny den Zerfa]]skonstanten Al,

Ap wene Ay und den Einfangsquerschnitten G1s Op «+v20ys dann wird bei einem
FluR ¢ und einer Spaltrate F pro sec die Bildungsrate des allgemeinen
Gliedes

N, =- (2. +G,.¢)N,‘ f Nt F W)
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Die Losung dieser Gleichung hat die allgemeine Form

et .
[\/"Ct):CA-j* ) . . (_”’Ll,Ai-—J—,,,}‘—"'C"’L, +~—-J’.'2‘

; =~ O
. C"”(_’YL?_J‘— 3; ))))—%;4 C'_FJJ;— , ,
,C 2(4 Cﬁ' +“-)))‘[%%‘ 'jq]’sn'ﬂﬂf(s)

q=Y+4 3‘_1
wobe /1‘* = 3‘,1'-(;'...q>
' ~a¥t
wed 5% Z - z
T Cﬂ* 2*) Cﬂa4’3$)“‘C3:‘3;

Bei r = q ist der Term (Xﬁ - Xg) = 1 zu setzen.

In dieser Gleichung wird der Zerfall der Spaltprodukte durch den Neutro-
neneinfang beriicksichtigt; nicht generell betrachtet wird aber dabei der
Einfang von Neutronen als Quelle flr die nachstfolgende Kette. Der Nuklid-
aufbau durch Neutroneneinfang wurde nur fiir die stabilen Elemente wie auch
fir Nuklide mit groBem Einfangsquerschnitt betrachtet.

Die allgemeine Gleichung (5) gilt streng nur fiir eine konstante
Leistungsverteilung der Spaltquelie, z.B. wenn die Reaktorleistung zu 100%
aus der Spaltung von U-235 oder von Pu-239 kommt; natlirlich gilt diese Be-
ziehung auch filir eine konstante Leistungsverteilung von z.B. 70% U-235 und
30% Pu-239. Als Spaltquellie wird nur die Spaltung von U-235 und des durch
die Spaltung von U-238 kontinuierlich aufgebauten Pu-239 beriicksichtigt.

Der entstehende Fehler durch Vernachldssigung der Spaltung von U-238 und
Pu-241 ist bei den bisher betriebenen Leichtwasser Reaktoren kleiner als 1%.

Entsprechend der fiir U-235 und Pu-239 verschiedenen Spaltprodukt-
ausbeuten ist das resultierende Spaltproduktinventar vom
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P {b-23%4~ abhingig. Da sich dieses Verhdltnis

wahrend der Reaktorbetriebszeit stetig dndert, ist es notwendig die Be-
strahlungszeit in kleinere Zeitschritte zu unterteilen und filir jeden
dieser Schritte das Verhdltnis P U;€35 sowie das Spaltproduktinven-
tar zu berechnen. Zur genauen Bestimmung der Plutoniummenge muB der Kon-
versionsfaktor ¢ bekannt sein, der aber keine Konstante sondern eine Funk-
tion der Anreicherung und des vorhandenen Plutoniumgehaltes ist. Fiir unsere
Betrachtungen wurde zur Vereinfachung der Rechnungen mit einem konstanten
mittleren Konversionsfaktor von ¢ = 0,45 gerechnet. Innerhalb der einzel-

nen Zeitschritte wird nach Glg. (4) das Spaltproduktinventar bestimmt.

Leistungsverhaltnis

Das Abklingen der Nuklide nach Ende der Bestrahlungszeit wurde berechnet
nach der allgemein giiltigen Beziehung:

N ey = N 2N [ g TS, (6D
V= q=v

bei S : oI
wWo be, =
]c{ q=Y C.;)Y-:/-)q)’Cq-f+4—;)q)'”'<:),”3q>

Bei r = q ist der Term (X, - Aq) = 1 zu setzen.

r

Die spez. Aktivitat des Nuklids i zum Zeitpunkt t rechnet sich aus

Ai (t) = Ni (t) - Ai; das gesamte Aktivitdtsinventar setzt sich aus den

Beitrdgen der einzelnen Nuklide zusammen. Bei der Berechnung der Aktivi-

taten der n-Teilschritte wurde beriicksichtigt, daB die Spaltnuklide der

ersten n-1 Teilschritte bis zum endgliltigen Abschalten des Reaktors dem

NeutronenfluB ausgesetzt bleiben. Fiir diese Zeit sind in der Formel (6)
. *#

die Ai durch Ai zu ersetzen.
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b) Berechnung der effektiven Zerfallsenergie

Die effektive Zerfallsenergie des Nuklids i (E;ff) wurde berechnet nach

der Formel

’
i

F = 5 (Bt BB "R £y ) CF)

wobei:

P;k = Zahl der pro Zerfall emittierten a-Teilchen der Energie Eak

P;] = Zahl der pro Zerfall emittierten B-Teilchen der mittleren
Energie E;]

P;m = Zahl der pro Zerfall emittierten y-Quanten der Energie E;m

.i

Die mittlere Energie EB

1 wurde berechnet nach der Formel:

033, (4--LE ). (artEpe) (8D

wobei :
Zi = Ordnungszahl des B-Strahlers i
E;ax = maximale Energie des B-Strahlers i
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A.2 Berechnung der Temperaturen in zylindrischen Lagerrdumen

Flir die Berechnung der zu erwartenden Temperaturen in einem zylindrischen
Lagerraum bei den im Abschnitt 3.1.1 gemachten Modellannahmen, wurden ins-
gesamt 3 verschiedene instationdre Wdrmeleitungsprogramme verwendet.

Ein Teil der Rechnungen zur instantanen Einlacerung von Bitumenprodukten
wurde mit einem relativ einfachen Programm ("WARMELEIT") durchgefiihrt, das
auf einer analytischen Formel flir die Warmeausbreitung in einem homogenen
unendlichen Medium beruht. Hierbei wird von einer homogenen Quellverteilung
in einem quaderformigen Gebiet ausgegangen sowie von einem Zeitverhalten
der Quellstdrke in Form einer Summe von 14 Exponentialtermen entsprechend
dem Zerfall der Spaltprodukte. Diese Exponentialterme wurden aus den Ergeb-
nissen abgeleitet, die mit Hilfe des Programms SPALT (Abschn A.1.2) gewonnen
wurden. Es gilt:

K«, —
D7) =2 [{ Sporene[ G )57 5
5 C, Pl O\ o f izl 5@(,‘6 .9
,}24[}vp C%%ﬁié 6) (j[ﬁgf Z_j T?
vo: o - 7
wobei T, = oy

Dabei bedeuten:

W, = Spezifische Warmeleistung zum Zeitpunkt der Reaktorentnahme (t=0)
Pi(0) = Anteil des Nuklids i an der spezifischen Warmeleistung zur Zeit t=o
T; = Halbwertszeit des Nuklids i

X; = Komponenten des Ortsvektors ¥

Lj = Halbe Kantenldngen der Volumenquelle in den 3 Koordinaten-

richtungen
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t1 = Ein]agerungszeitpunkt (% Alter der Spaltprodukte zum Zeitpunkt
der Einlagerung)

pcC = Spezifische Warmekapazitdat des Mediums

a = Temperaturleitfdhigkeit (a = 2c )

~e¢ = Anfangstemperatur (fiir diese Rechnungen 37% angenommen)

Die Integration liber die Zeitvariable t muB auf numerischem Wege vorgenom-
men werden, wobei die obere Integrationsgrenze relativ niedrig gewdhlt wer-
den kann, da der Integrand mit wachsendem t stark abfdllt.

Zur Anwendung dieses Programms auf den zylindrischeh Lagerraum wurde der
kreisformige Zylinderquerschnitt durch ein fldchengleiches Quadrat angenahert.
Ein Nachteil des Programms "WKRMELEIT" ist, daB nur die Temperaturverteilung
im Inneren des Lagerraumes nicht aber im umgebenden Salz berechnet werden
kann. Die Wandtemperatur muB daher als konstant angenommen werden.

Genauere Berechnungen mit einem aufwendigeren Warmeleitungsprogramm

"TEFELD" /22/, das die Diffusionsgleichung in 2-dimensionaler Zylindergeome-
trie auf numerischem Wege 10st und den Temperaturveriauf sowohl im Inneren
des Lagerraumes als auch im umgebenden Salz berechnet, zeigten, daB im Falle
von Bitumenprodukten die Annahme einer konstanten Wandtemperatur akzeptabel
ist. Sie filihrte zu einer Unterschdatzung der Maximaltemperatur im Lagerraum
um etwa 5%. Bei Zementprodukten treten aufgrund der besseren Warmeleitféhig-
keit gegeniiber den Bitumenprodukten groBere Wandtemperaturerhdhungen
(relativ zur Zentraltemperatur)auf, so daB die Annahme der konstanten Wand-
temperatur nicht gerechtfertigt ist. Somit muBten sdmtliche Temperaturrech-
nungen fiir die Zementprodukte mit dem Programm "TEFELD" durchgefiihrt werden.
Allerdings berechnen beide beschriebenen Programme die Témperatur nur fiir
den Fall der instantanen Einlagerung.

Fiir die Behandlung des Temperaturproblems bei der stufenweisen Einlagerung
wurde ein spezielles numerisches Programm erstellt, das die sich &@ndernde
Geometrie und den dabei stattfindenden axialen Warmetransport explizit be-
handelt, wahrend der radiale Warmetransport nd@herungsweise beriicksichtigt
wird,
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Zur Bestimmung der Zentraltemperaturen Ti in den einzelnen Schichten
werden fiir jede Einlagerungsschicht i die Gleichungen

O(,cht _ ’) . ‘ | o
. )_f‘fjp'd”‘ (T CE+ T, (£)-2Ti ()

Wi () g 2 — ]
+ - B-T; Ct) ( 40)
§cp fep
1 =2,3, ceivennn n-1

durch Integration in kleinen Zeitschritten geldst.

Dabei bedeuten:

A = Warmeleitfdahigkeit der Lagerrauminhalts

0 = Dichte des Lagerrauminhalts

Cp = Spezifische Warme des Lagerrauminhalts

d = Dicke der Einlagerungsschichten

wi = Spezifische Warmeleistung in der i-ten Schicht
n = Anzahl der eingelagerten Schichten

Fir die unterste Schicht 1 sowie die jeweils oberste Schicht n gelten
etwas andere Beziehungen, da hier die Warmeableitung in den Lagerraumboden
(konstante Temperatur To = 37°C) bzw. der Wdrmeiibergang durch die Luft
(Warmelibergangszahl o) beriicksichtigt werden missen. Fiir die Warmeiiber-
gangszahl o wurde der Wert 2 W/m°c angenommen. Die Rechnungen zeigten,

daB der Wert von o wenig EinfluPB auf die Temperaturen im Flillstapel hat,
so daB3 eine grobe Schatzung von o ausreichend ist.

Der letzte Term der rechten Seite von Glg. (10) beriicksichtigt den radia-
len WarmeabfiuP. Die GroBe 82 ergibt sich aus dem radialen Temperatur-
profil T (r), welches durch geeignete Hilfsrechnungen mit den bereits be-

schriebenen Programmen abgeschatzt wurde.
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Es gilt dann:

| ’;DY‘L - Y v A A
B - C)

Das radiale Temperaturprofil T (r) hdngt allerdings merklich von der

Zeit ab. Fir die Bestimmung von BZ wurde daher jeweils ein Zeitpunkt
gewahlt, der in etwa dem Auftreten des Temperaturmaximums bei der stufen-
weisen Einlagerung entspricht, mit dem Ziel, eine groPftmogliche Genauig-
keit fiir die speziell interessierende Maximaltemperatur zu erreichen.

Wird bei diesem Programm die Anzahl der Einlagerungsschritte hinreichend
groB gewahlt, so kann damit praktisch der Fall einer kontinuierlichen Ein-
lagerung behandelt werden.





