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Bemerkung

Der vorliegende Bericht wurde erarbeitet im Rahmen des
Projekts "Lagerung und Verfestigung von MAW/LAW in
untertdgigen Hohlrdumen",

(BMFT-Forschungsvorhaben, Fdorderungskennz.: KWA 1839.5)



Zusammenfassung

In dieser Arbeitwurdeuntersucht, unter welchen Bedingungen
‘die behdlterlose Endlagerung flissiger radioaktiver MAW/LAW-
Abfdlle ("in-situ-Projekt") aus dem nuklearen Entsorquns-
zentrum in 82 500 m° - (bzw. 134 000 m3 -) Kavernen (Refe-
renzsysteme A und B) ca. 1000 m unter der Erdoberfliche

- ohne Warmeprobleme mdglich ist.

Das liber eine Fallrohrleitung beim Referenzsystem A in
Schichten einzulagernde Abfallprodukt besteht aus zementier-
tem Granulat (Durchmesser ca. 10 mm) mit MAW/LAW-Konzentrat
und einer mit Tritium-Abwdssern angemachten Zement-Suspension
als Zwickelfiillung. Beim Referenzsystem B ist das MAW/LAW-
Konzentrat in 200/400 1-Einheiten verpackt. Als maximal zu-
ldssige Temperatur fiir das Abfallprodukt wurden aus Griinden
der Produktqualtitit 90°C gewdhlt.

Es sind Berechnungen zur Temperaturentwicklung infolge der
Zerfallswdrme der Radionuklide und der Abbindewdrme der Ze-
mente in den Kavernen durchgefiihrt worden. Neben dem Aus-
hdartungsgrad des vorkonditionierten Granulats sind die Be-
rechnungen fiir Zemente unterschiedlicher Hydratationswdrmen
(Portlandzement 350 F, Hochofenzement), verschiedene Sandzu-
schldage in der Suspension sowie verschiedene Einlagerungsra-
ten durchgefiihrt worden.

Es hat sich gezeigt, daB aus der Sicht der Warmeentwickliung

unter folgenden Voraussetzungen prinzipiell beide Referenz-

systeme zur Einlagerung der hier betrachteten MAW/LAW-Abfal-
le geeignet sind:

- vollstandige Aushdrtung des Granulats vor der Befiillung

- hoher Sandgehalt in der Suspension

- Einlagerung der jdhrlich anfallenden Abfallprodukt-
menge in dinnen Schichten.



Calculations on Heat Generation and Temperature Rise
during Storage and So11d1f1cat1on of MLw/LLw +) in Large
Capacity Caverns =’ ‘ : ‘ '
'(Reference SystemsA and B of the In-Situ-Project)

Abstrggi

In this work Investigations were made on the conditions
under which the containerless final disposal of liquid
radioactive MLW/LLW (in-situ project) from the back-end

3 (and 134 000 m°,
respectively) capacity (reference systems A and B) about

1 000 m below ground level will be feasible without in-

fuel cycle center in caverns of 82 500 m

volving problems of heating.

The waste product to be introduced by layers via a vertical
pipeline in reference system A consists of a cemented
granulated material (diameter about 10 mm) containing the
MLW/LLW concentrate, and a cementitious grout mixed with
tritium effluents, which serves as the filler material.

In reference system B the cemented MLW/LLW concentrate is
packed into 200-400 1 units. The maximum permissible
temperature for the waste product is fixed at 90°C for
reasons of product quality.

Calculations have been performed on the temperature rise

in the product due to the decay heat of radionuclides

and the heat of setting of cements in the caverns. The
calculations were related to the degree of solidification
of the preconditioned granulated material and, in addition,
to cements of different hydratation heats(Portland cement 350 F,
blast-furnace cement), to different sand admixtures in the
grout and to different rates of storing.

It could be shown that under the aspect of heat generation
both reference systems are suited in principle for storing

+) Medium - /Low Level Waste



the MLW/LLW considered here, provided that following
assumptions are made:

- complete setting of the granulated material prior
to filling;

- high sand content in the grout;

- storage by thin layers of the waste product amount
produced every year.
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1. Problemstellung und Ziel der Berechnungen

"Im Rahmen der Sicherheitsbetrachtungen zum Projekt
"Lagerung und Verfestiqung von MAW/LAW in untertdgigen
Hohlrdumen (Kaverneh)" wurden in der 1. Projektphase die
Referenzsysteme 1; 2 und 3 hinsichtlich ihrer Eiagnung als
AEnd]agér ka die aus dem Entsbrgungszentrum anfa]]enden';
schwach- und mittelaktiven Abfdlle untersucht /1/. |
Hierbef wurde liber die Problematik der Wirmeentwicklung in-
folge des radioaktiven Zerfalls der Abfdlle (Zerfallswdrme)
und insbesondere infolge des Abbindens von Zementen (Hydra-
tationswdrme): berichtet. : : : ~

In der 2. Projektphase sollen nun zwei neue Referenzsysteme
A und B (RSA, RSB) im Hinblick auf ihre Eignung als End]agér
bewertet werden. Die beiden Referenzsysteme unterscheiden
sich hauptsdchlich bergTich der Zusammensetzdng'des einzu-
lagernden Abfallprodukts. Wahrend beim RSA das Produkt aus
vorkonditioniertem Granulat (Pellets) zur Aufnahme der be-
trachteten MAW/LAW-Konzentrate und einer mit Tritium-Abwas-
sern angemachten Magerzement-Zwickelfiilluna besteht, dienen
beim RSB unabgeschirmte 200 bzw. 400 1-Fdsser zur Aufnahme
der einzementierten MAVW/LAW-Abfdlle. Als Zwickelfiillung ist
auch hier ein mit Tritium-Abwdssern angemachter Magerzement
vorgesehen. Eine ausfiihrliche Beschreibung beider Referenz-
systeme findet sich in /2/.

Ziel der vorliegenden Arbeit ist, festzustellen, unter welchen
Bedingungen die Lagerung der vorgegebenen MAW/LAW-Abdlle mit
der Zusammensetzung 1.1 /2, 3,4 / (vgl. Tab., 1) und dem. in
Tab., 2 dargestellitem Nuklidinventar in diesen Kavernen ohne
Warmeprobleme moglich ist. Als maximal zuldssige Produkttempe-
ratur wurde aus Grinden der Produktqualitdt 90°¢ vorgegebeh
/1, 2/, d.h. eine Temperatur; die etwas unterhalb des Siede-
punktes des im Zementstein enthaltenen freien VWassers (HTO)
liegt.



Das Ablaufschema fiir die Temperaturberechnungen fiir das
"RSA findet sich in Tab. 3. Neben dem Befiillungsgrad der
Kaverne (65 Vol.-% bzw. 52 Vol.-% Pellets) und dem Aushdr-
tungsgrad des Pellets (vollstdndig bzw. 40% ausgehdrtet)
vor Befiillung der Kaverne und der verwendeten Zementsorte
(Portlandzement PZ 350 F bzw. Hochofenzement HOZ) sind die
- Berechnungen fiir verschiedene Zusammensetzungen der Mager-
zement-Zwickelfiillung (Suspension Wasser/Zement-Verhdltnis
W/Z = 0,4, Sand/Zement-Verhdltnis S/Z = 1 bis 3) durchge-
fihrt worden. Als Zementsorte wurde hier HOZ vorgesehen,

Tabelle 4 zeigt das Ablaufschema flir die Temperaturberech-
nungen fir das RSB. Im Gegensatz zum RSA ist hier das Abfall-
produkt (200 bzw. 400 1-Fdsser) vor Befiillung der Kaverne
vollstdndig ausgehartet. Fiir die Zementsuspension wurden die
gleichen Zusammensetzungen wie fiir das RSA gewdhlt.

2. Modellannahmen

Zur Berechnung der in den Referenzsystemen A und B auftreten-
den Temperaturen wurden folgende Rechenmodelle (vgl. Tab.
1 - 4)zugrunde gelegt,

2.1 Referenzsystem A

- Art der eingelagerten Abfdlle: Granulat (Pellets) zur
Aufnahme der MAW/LAW Abfallkonzentrate, mit Tritium-halti-
gen Abwdssern angemachte Zementsuspension als Zwickel-
fiillung

- Jjahrlich einzulagernde Endabfallmenge (vgl. Tab. 1):

Granulat 9 730 m3/a (= 65 Vol.-%)
Zementsuspension 5 420 m3/a (= 35 Vol.-%)
insgesamt ca. 15 000 m3/a

bzw. |

Granulat 9 730 m3/a (= 52 Vol.-%)
Zementsuspension 9 020 m3/a (= 48 Vol.-%)

insgesamt 18 750 m3/a




- Einlagerungsdauer: 5 a bei 15 000 m3/a bzw. 4 a bei
18 750 m>/a

- Fullgrad der Kaverne: 90 Vol.-%; das Restvolumen von
10% soll mit inaktivem Zement verfiillt werden,

- Kavernenvolumen: 82 500 mS

.- Dimensionierung der Kaverne: D/H = 0,6; daraus ergibt -
sich D = 39,8 m, H = 66,3 m

- Einlagerungsart der Abfdalle: schichtenweise, 3 bis 18 .
Einlagerungskampagnen pro Jahr mit Schichthdohen von
5,02 m bis 0,67 m

- Pelletszusammensetzung: nach Akbar /5/, siehe Tab. 3

- Zusammensetzung der Suspension (HOZ):
siehe Tab. 3, wobei fiir W/Z = 0,4 und

S/L 1: 16,6 Gew.-% Wasser
| 41,7 Gew.-% Zement

41,7 Gew.-% Sand

1]
~n

S/Z 11,8 Gew.-% Wasser
29,4 Gew.-% Zement

58,8 Gew.-% sand
S/

n
w

9,1 Gew.-% Wasser
22,7 Gew.-% Zement
68,2 Gew.-% Sand

2.2 Referenzsystem B

- Art der eingelagerten Abfdlle: unabgeschirmte 200 bzw.
400 1-Fédsser zur Aufnahme der einzementierten MAW/LAW
Abfallkonzentrate (evtl. Granulate), mit Tritium-haltigen
Abwdssern angemachte Zementsuspension als Zwickelfiillung.

- jﬁhr]ifh einzulagernde Endabfallmenge (vgl. Tab. 1):

9 730 m3/a 200 bzw. 400 1-Einheiten (= 40 Vol.-%)
14 595 m3/a Zementsuspension (= 60 Vol.-%)
insgesamt: 24 325 m3/a



Einlagerungsdauer: 5 a

Fiillgrad der Kaverne: 90 Vol.-%; das Restvolumen von
10% soll mit inaktivem Zement verfiillt werden.

Kavernenvolumen: 133 788 m3

Dimensionierung der Kaverne: D/H = 0,6; daraus ergibt
sich D = 46,8 my, H =77,9m

Einlagerungsart der Abfdlle: schichtenweise, 3 bis 18
Einlagerungskampagnen pro Jahr mit SchichthGhen von
4,72 bis 0,79 m

Die Zusammensetzung der Suspension findet sich in
Tab. 4.,

Fir die Berechnungen (RSA und RSB) wurden folgende Material-

werte zugrunde gelegt:

Die aus dem Zerfall der Radionuklide resultierende spezi-
fische Wdarmeleistuna fiir das Nuklidinventar der Abfall-
zusammensetzung 1.1 ist in Tab. 2 angegeben.

Zur Erfassung des Beitrags der Hydratationswdrme zur
Temperaturerhthung in der Kaverne wurde der gleiche Forma-
lismus wie bei radiocaktiven Zerfdllen verwendet. Die
integralen Hydratationswdrmen QE sowie die aus dem zeit-
lichen Verlauf der Hydratationswarme QH(t) sich errech-
nenden "Anfangswdarmeleistungen"

0, = L o%(t-0)

dt

wurden fir die verwendeten Zementsorten dem Zementtaschen-
buch /6/ entnommen. Es ergaben sich folgende Werte:

H

fur PZ 350 F Q" 1. p-1

7,95 kd-kg~

419 kd/kg, éo

fiir HOZ o = 356 ky/kg, Q= 8,79 kd kg 1.n~t




Die "formalen Halbwertszeiten" wurden nach

H
T = 2:_ « 1In 2

1/2

O

0]

berechnet. Daraus ergab sich

fiir PZ 350 F T = 36 h,

1/2
fir HOZ T1/2 = 28 h.

- Wédrmeleitfahigkeit A =1 w.m'l.K"‘l,spez. Warme cp= 0,96 J-g'l.K’l

und Dichte p = 2 g/cm3 entsprechend den Werten fiir Zement-
stein.

Die Temperaturberechnungen wurden mit einem in /7/ beschriebe-
nen eindimensionalen numerischen Rechenprogramm durchgefiihrt.
Bei dieser Rechenmethode werden folgende Annahmen gemacht:

- Keine Beliliftung der Sohle. Eine beliiftete Sohle wiirde
nur einen geringen EinfluB auf die Maximaltemperatur
in der Kaverne ausiiben,

- Keine Beliiftung der Kaverne. Die Warmeabfuhr erfolgt
durch Wdrmeleitung an das umgebende Salz und durch Warme-
libergang an die Luft oberhalb der jeweiligen Schicht
(a=2 Wem 2.1 entsprechend freier Konvektion).

- Bei Temperaturen liber 100%C keine Beriicksichtigung der
Verdampfungswarme des im Zementstein enthaltenen H20.

- Temperatur der Luft in der Kaverne und Temperatur des
umgebenden Salzes konstant 40°c (entsprechend einer
Tiefe von 1000 m).

- Alter der Abfdlle zum Zeitpunkt der Einlagerung: 3 a.

- Totale Absorption der aus den Abfdllen ausgesandten
a-, B-, y-Strahlung im Abfallprodukt.



3. Ergebnisse und Diskussion

Die Temperatur in der Kaverne setzt sich aus verschiedenen
Temperaturbeitragen zusammen. Zur Temperatur des Lagermediums
Salz (TSalz = 40°C) kommen die Temperaturerhdhungen infolge
der Hydratationswdrme sowie der Zerfallswarme der Spaltpro-
"dukte und des Plutoniums. Daraus folgt

T=T + AT + AT + AT

Salz Pu (1)

Hydr. Sp.Prod.
Die Temperaturberechnungen haben gezeigt, daB das Temperatur-
maximum in der Kaverne hauptsdchlich durch den Beitrag der
Hydratationswdrme bestimmt wird. Die Temperaturbeitrdqge in-
folge der Zerfallswdrme der Spaltprodukte und des Plutoniums
(ca. 2°C)sind deutlich niedriger als der Beitrag aus der

Hydratationswdrme (30o - 130°C).

3.1 Referenzsystem A

Fir das RSA wurde die Temperaturentwicklung in der Kaverne
fiir verschiedene Aushdrtungsgrade der Pellets vor Befiil-
lung der Kaverne berechnet. Die mit Tritium-Abwdssern ange-
machte Zwickelfiillung wurde jeweils mit WasseriiberschuB
hergestellt, betrachtet (W/Z = 0,4, S/Z =1 bis 3).

3.1.1 Vollstédndige Aushdrtung der Pellets

Geht man davon aus, daB zur Herstellung der Pellets ein
WasserunterschuB erforderlich ist, so kann die vollstandige
Aushdrtung der Pellets dadurch erreicht werden, daB sie vor
Beflillung der Kaverne einer NaBbehandlung mit anschlieBender
Aushdrtung unterzogen werden. Die Temperaturerhdohung infolge
der Hydratationswdrme in der Kaverne ATHydr. (vgl. G1. 1)
besteht damit nur aus einem Beitrag, der vom Abbindevorgang
der Suspension herriihrt.




Fiir diesen Fall sind die berechneten Maximaltemperaturen

in der Kaverne bei einem Pelletanteil von 65 Vol.-%

"in Abbildung 1 dargestellt. Die angegebene Pelletzusam-
mensetzung wurde aus den Werten von Akbar /5/ umgerechnet

mit der Bedingung fiir vollstdndige Aushdrtunqg (25 Gew.-%
Wasser im Zementstein). Bei einem S/Z-Verhdaltnis in der Sus-
~pension von 1 und 3 Einlagerungskampagnen pro Jahr, wie von
/2/ zundchst vorgesehen, liegt die Maximaltemperatur in der
Kaverne bei 100°C. Sie liegt damit etwas iiber der maximal zu-
lissigen Temperatur fiir die Abfallprodukte von 90°C.

Zur Reduzierung der Kavernentemperatur bieten sich zwei Mdq-
~lichkeiten an:

Durch Erhohung des S/Z-Verhdltnisses und damit des Anteils
an warmeinerten Sandes in der Suspension kann die Maximal-
temperatur in der Kaverne wesentlich gesenkt werden. Den
Zusammenhang zwischen S/Z-Verhdltnis und auftretender Maxi-
maltemperatur zeigt Abb. 1. Man sieht, daB bei S/Z = 2 und

3 Einlagerungskampagnen pro Jahr die Maximaltemperatur mit
85°C‘unter der hochst zulassigen Produkttemperatur von 90°¢
liegt. Durch weitere Erhdhung des Sandanteiles auf S/Z = 3
wird die Maximaltemperatur in der Kaverne noch mehr gesenkt.

Eine andere Moglichkeit zur Erniedrigung der Produkttempera-
tur besteht darin, daB man die Zahl der jdahrlichen Einlage-
rungskampagnen (Einlacerungsrate) erhSht. Bei gleicher jahr-
lich eingelagerter Menge an Endabfallprodukt bewirkt dies
eine Verringerung der einzelnen Schichthohen. Dadurch erhilt
man eine bessere axiale Wdrmeabfuhr aus dem Produkt an die
Luft.

Die Abhdngigkeit der Maximaltemperatur in der Kaverne von

der Anzahl der Einlagerunaskampagnen pro Jahr fiir verschie-
dene S/Z-Werte ist ebenfalls in Abb, 1 dargestellt., Danach
sinkt die Temperatur bei qleichem S/Z-Verhdltnis mit steigen-
der Zahl von Einlagerungskampagnen/a. Man erkennt, daB bei



S/Z = 1 zur Einhaltung der maximal zuldssigen Produktempe-
ratur von 90°C das jdhrliche Einlagerungsvolumen von ca.

15 000 m3 in mindestens 12 Einlagerungskampagnen unterteilt
werden muB3. Dabei wird die Hohe einer Schicht von urspriing-
lich ca. 4 m bei 3 Kamp./a auf 1 m bei 12 Kamp./a reduziert.

Den zeitlichen Verlauf der Temperatur in der Kaverne am Bei-
spiel S/Z = 1 mit 3 bzw., 12 Einlagerungskampagnen/a zeigt |
Abb. 2. Man erkennt, daB das Temperaturmaximum jeweils bei
Beendigung der Einlacerung, nach 5 a, auftritt, (d.h.

9 Tage bei 3 Kamp./a und 4 Taqge bei 12 Kamp./a nach Be-
fiillung der obersten Schicht). Danach fdllt die Temperatur
stark ab. Fiir Zeiten t > 10 a wird die Temperatur in der
Kaverne nicht mehr durch die Hydratations- sondern haupt-
sdchlich durch die Zerfallswdrme der Radionuklide bestimmt.

Den Temperaturverlauf entlang der Kavernenachse fiir S/Z =1
und 12 Einlagerungskampagnen pro Jahr zeigt Abb. 3. Bei Be-
endiqung der Einlagerung nach 5 a ist eine deutliche Tempe-
raturspitze (90°C) in der obersten befiillten Schicht zu er-
kennen. In den benachbarten Schichten liegen die Temperaturen
nur bei ca. 70% des Maximalwertes. Sie fallen zum Boden der
Kaverne hin langsam ab. Nach 15 a (maximale Zerfallswdrmepro-
duktion, T = 54°C) erhdlt man ein zur Kavernenmitte symmetri-
sches'Témperaturprofil.

Damit konnte gezeigt werden, daB im Falle der vollstdandigen
Aushdrtung der Pellets die Kavernenlagerung in dem beschrie-
benen RSA bei einem Befiillungsgrad von 65 Vol.-% Pellets

ohne Warmeprobleme moglich ist. Jedoch muB bei einer Einlage-
rungsrate von 3 Kampagnen/a S/Z 2 2 in der Suspension sein
oder bei S/Z = 1 die Einlagerungsrate 212 Kampagnen/a ge-
wdhlt werden.

Fiir den Befiillungsqgrad der Kaverne von 52 Vol.-% Pellets
sind die berechneten Maximaltemperaturen in Abb. 4 dargestellt.
In diesem Falle ergeben sich durch die ErhOhung des zur




Warmeentwicklung in der Kaverne beitragenden Suspensions-
‘anteils von 35 Vol.-% auf 48 Vol.-% Temperaturen, die

etwa 20% hoher als im vorher diskutierten Falle von 65 Vol.-%
Pellets liegen. Die Einlagerung der radioaktiven Abfdlle ist
jedoch auch hier ohne Warmeprobleme mdqlich, wenn in der Sus-
pension S/Z 2 2 gewdhlt wird. Wihrend fiir Werte S/Z 2 3 keine
Einschrinkung in der Einlagerungsrate gemacht werden muB, ist
fiir S/Z = 2 eine Unterteilung der jahrlich einzulagernden Ab-
falimenge in mindestens 12 Kampagnen/a erforderlich, damit
die maximal zuldssige Kavernentemperatur von 90%¢C nicht
Uberschritten wird.

3.1.2 40%-ige Aushdrtung der Pellets

Fir den Fall, daB die Pellets bei Befiillung der Kaverne nur
teilweise ausgehdrtet sind, besteht die Temperaturerhdhung
infolge der Hydratationswarme ATHydr. (vgl. G1. 1) aus einem
Beitrag der vom Abbinden der Suspension und zusdtzlich einem
Beitrag der vom weiteren Aushdrten der Pellets herriihrt.

Fiir die von Akbar /5/ angegebene Pelletzusammensetzung
(40%-ige Aushdrtung der Pellets vor Befiillung der Kaverne)
sind die berechneten Maximaltemperaturen bei einem Befiillungs-
grad von 65 Vol.-% Pellets in Abb. 5 und 6 dargestellt. Be-
rechnet wurde die Wiarmeentwicklung bei zwei verschiedenen
Pelletzusammensetzungen, die sich durch die verwendete Zement-
sorte (Abb. 5: PZ 350 F, Abb. 6: HOZ) und damit durch ihre
Hydratationswdrme unterscheiden.

Die Abhdngigkeit der Maximaltemperatur in der Kaverne von

der Anzahl der Einlagerungskampagnen fiir den Fall der Pellet-
zusammensetzung mit PZ 350 F zeigt Abb., 5. Bei S/Z = 1 in

der Suspension und 3 Einlagerungskampagnen/a ergibt sich

TMax = 165°C. Die berechnete Maximaltemperatur liegt somit
Uber der vorgegebenen Grenztemperatur von 90%C. Man sieht, daB
im Rahmen dieser Untersuchungen sowohl durch eine Erhdhung des
Anteils an Sand in der Suspension als auch durch die VergrdBe-
rung der Zahl der Einlagerungskampagnen, die Maximaltemperatur
in der Kaverne nicht unter 90°C gesenkt werden kann. Im
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glinstigsten Fall (S/Z = 3, 18 Kamp./a) liegt die Maximal-
-temperatur immer noch bei ca. 110°C. Diese Variante zur
Einlagerung der radioaktiven Abfdlle scheidet somit aus
Temperaturgriinden aus.

Auch im Fall der Pelletzusammensetzung mit HOZ liegt T
in der Kaverne mit 172°C bei den Projektvorgabewerten
(S/Z = 1, 3 Kamp./a) liber der zugelassenen Grenztemperatur
(Abb. 6). Bei S/Z = 3 und 18 Kamp./a ergibt sich eine maxi-
male Kavernentemperatur von 115°¢C.

Damit ist auch diese Pellet- bzw. Suspensionszusammensetzung

Max.

fir eine Einlagerung in das RSA unqgeeignet.

Vergleicht man die Berechnungen fiir Pellets aus PZ 350 F
mit denen fiir Pellets aus HOZ, so stellt man folgendes fest:

Obwohl HOZ mit QY = 356 kd/kg /6/ eine niedrigere integrale
Hydratationswarme als PZ 350 F (Qﬂ = 419 kJ /kg) hat, liegen
die berechneten Maximaltemperaturen in der Kaverne fiir die
Pelletzusammensetzung mit HOZ ca. 4% iiber den Werten fiir

PZ 350 F. Der Grund hierfiir 1liegt in der aus den Daten von
/6/ berechneten kleineren "formalen Halbwertszeit" von 28 h
bei HOZ (T1/2 = 36 h bei PZ 350 F). Damit findet die Wdrme-
freisetzung in kiirzerer Zeit statt, woraus sich etwas hohere
Temperaturen in der Kaverne bei Pellets aus HOZ ergeben. Es
muB jedoch festgestellt werden, daf bédingt durch die Streuung
der Ausgangsdaten /g/ keine eindeutige Unterscheidung zwi-
schen PZ 350 F und HOZ beziiglich der Warmeentwicklung durch
Hydratation gemacht werden kann,

Sowohl der zeitliche (Temperaturmaximum nach 5 a) als auch
der drtliche Verlauf (Temperaturmaximum jeweils in der ober-
sten befiillten Schicht) der Temperaturen in der Kaverne ist
flir die hier diskutierten Fdlle analog Abb. 2 bzw. Abb. 3.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, daB bei einer
40%-igen Aushdrtung der Pellets ilibertage und anschlieBender
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Beflillung der Kaverne, die auftretenden Maximaltemperaturen
fiir die hier betrachteten Fdlle (1 z S/ < 3, 3: Einlage-
rungsrate Zs Kamp./a) immer iiber der vorgegebenen Grenz-
tempertur liegen. Beziiglich der Maximaltemperaturen besteht
kein eindeutiger Unterschied zwischen Pellets aus PZ 350 F
und HOZ., Unter diesen Voraussetzungen ist also eine Einlage-
“rung im RSA nicht moglich. Aus diesem Grunde wurde hier auf
eine Temperaturberechnung fiir einen Befiillungsgrad von

52 Vol.-% Pellets verzichtet, da in diesem Falle die Tempe-
raturen in der Kaverne noch hdoher als bei dem hier untersuch-

ten Befiillungsgrad von 65 Vol.-% liegen wiirden.

3.2 Referenzsystem B

Beim RSB besteht das Abfallprodukt aus 200 bzw. 400 1-Fassern,
die mit Granulat der in Tab. 1 angegebenen Zusammensetzung
beflil1t sind. Beziiglich der Wdrmeentwicklung durch Hydratation
kann dieses Abfallprodukt bei Befiillung der Kaverne als voll-
standig ausgehdrtet betrachtet werden. Einen Beitrag zur
Hydratationswdrme in der Kaverne liefert damit nur noch die
mit Tritium-Abwdssern angemachte Zwickelfiillung (Suspension).
Sie wird wie beim RSA wieder mit Wasseriiberschuf} hergestellt
(W/Z = 0,4, S/Z =1 bis 3) betrachtet.

Im Vergleich zum Kavernenvolumen beim RSA (V = 82 500 m3)
ist beim RSB das Volumen der 5-Jahreskaverne auf ca.

134 000 m> erhdht worden. Dies erqibt sich daraus, dapB der
erreichbare Fiillgrad mit den FaBeinheiten im RSB mit ca.
40 Vol.-% (abgeschdtzter Wert) wesentlich niedriger liegt
als mit dem Granulat beim RSA (65 Vol.-% bzw. 52 Vol.-%).

Die berechneten Maximaltemperaturen in der Kaverne fiir das

RSB zeigt Abb. 7. Bei den urspriinglichen Vorgabewerten

S/Z =1 in der Suspension und 3 Einlagerungskampagnen/a er-
hdalt man eine Maximaltemperatur von 132°C. Somit liegt die

Temperatur in der Kaverne iiber der zugelassenen Grenztempe-
ratur (90°C).



Wie beim RSA aezeigt wurde, kann eine Erniedriqunqg der Ka-
vernentemperatur durch Erhohung des S/Z-Wertes in der Sus-
‘pension bzw. durch VergroBerung der Zahl der Einlagerungs-
kampagnen/a erreicht werden.

Mochte man die Zahl der Einlagerungskampagnen/a bei 3 fest-
halten, so muB der S/Z-Wert in der Suspension auf mindestens
'3 erhoht werden (Abb. 7), um die vorgeaebene Grenztemperatur
in der Kaverne zu unterschreiten. Durch eine Erhdhung der
Einlagerunaskampaanen/a kann erst fiir S/Z 22 die Temperatur
unter den Grenzwert 90°C aesenkt werden (Abb., 7). So ist bei
S/Z = 2 eine Einfiillrate von 18 Kampaqgnen/a erforderlich. Bei
S/Z =1 kann die Maximaltemperatur in der Kaverne durch eine
Erhohung der Einfiillrate nicht unter 90°¢ gesenkt werden.
Eine Suspension mit einem Verhdltnis S/Z = 1 ist damit als
Zwickelfiillung fiir die 200 bzw. 400 1-Abfallfdsser im RSB
ungeeignet.

Abbildung 8 zeigt die Zeitabhdngigkeit der auftretenden Tempe-
raturen im RSB am Beispiel S/Z = 2 in der Suspension bei 3
bzw. 18 Einlagerungskampagnen/a. Wie schon beim RSA gezeigt,
tritt das Temperaturmaximum nach 5 a, also bei Beendiqung

der Ein]agerung auf (bei 3 Kamp./a 9 Tage, bei 18 Kamp./a

4 Tage nach Befiillung der obersten Schicht).

Fir den Fall S/Z = 2, 18 Kamp./a ist der Temperaturverlauf
entlang der Kavernenachse (Hohe) in Abb. 9 dargestellt. Das
Temperaturmaximum tritt nach Beendiqung der Einlageruna in
der zuletzt eingelagerten Schicht (Schichthdhe 0,79 m) auf.
Zu diesem Zeitpunkt ist die Hydratationswdrme in den Nachbar-
schichten schon deutlich abgeklungen, was durch den Tempera-
tursprung zu erkennen ist. Nach 15 a stellt sich ein zur Ka-
vernenmitte symmetrisches Temperaturprofil ein, das haupt-
sachlich von der Zerfallswdrme der Padionuklide herriihrt.

Damit wurde gezeigt, daB die Einlagerunqg im RSB mit den hier
beschriebenen Parametern nur fiir die Fille einer Suspensions-
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zusammensetzung mit S/Z = 2 und einer Einlagerungsrate von
mindestens 18 Kamp./a bzw. S/Z 23 und Einlagerungsraten
> . . .

- 3 Kamp./a moglich ist.

4, Fehlerbetrachtung

Ih die Berechnung der Kavernentemperaturen gehen folgende,
fiir die Bedeutung der Aussagen zu beriicksichtigende Fehler
ein:

Aus den Literaturanqgaben /6/ flir den zeitlichen Verlauf

der Hydratationswdrme ergeben sich statistische Fehler fir
die integralen Hydratationswdrmen m,H = I 159 und fir die
aus dem Differential (vgl. S. 4 ) sich ergebenden "Anfangs-
warmeleistungen" on = ¥ 20%. Diese relativ groBen Fehler
beruhen auf dem unterschiedlichen Abbindeverhalten verschie-
dener Chargen bei ein und derselben Zementsorte. Nach Anwen-
dung des GauB'schen Fehlerfortpflanzungsgesetzes /8/ erhdlt
man den mittleren statistischen Fehler fiir die “"formale

Halbwertszeit" (vgl. S.5 )

+ {(Qﬂ N AL L N } 1/2
m = n2-.mg, + (—m - m
T1/2 & Q 2, Q.
+
"2+
Daraus ergibt sich my = ——t—— = - 25%,
1/2 T1/2

Diese Fehler setzen sich fort in den berechneten Temperatur-
erhdhungen ATHydr. infolge der Hydratationswdrme der Zemente.
Je nach Charge kann damit ATHydr. um bis zu 30% variieren,
womit die tatsdchlichen Kavernentemperaturen T (G1. 1)

10 - 20% hdoher oder niedriger als die hier berechneten Werte
liegen konnen.

Der Abbindevorgang der Suspension in der Kaverne findet bei
erhohten Temperaturen statt. Bei diesen hoheren Temperaturen
bindet der Zement, entgegen den Werten aus /6/, in kiirzerer
Zeit ab (kein isothermer Vorgang!). Sollte dieser schnellere
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Abbindevorgang nicht durch einen Verzdogerer kompensiert
‘werden, so muB ein daraus resultierender systematischer
Fehler in den Kavernentemperaturen T, der experimentell zu
bestimmen ist, beriicksichtigt werden.

Eine Oberpriifung des hier verwendeten Rechenmodells durch
~experimentell ermittelte Werte konnte wegen fehlender Daten
bisher nicht vorgenommen werden. Da das Rechenmodell /7/
insbesondere fiir diinne Einlagerungsschichten (hauptsdchlich
axialer Wdrmetransport), wie sie hier vorliegen, gemacht ist,
ist dieser Fehler gegeniiber den oben diskutierten Fehlern zu
vernachléassigen.

5. SchluBfolgerungen

Die hier durchgefiihrten Untersuchungen haben gezeigt, daB vom
Standpunkt der Wdrmeentwicklung her gesehen, prinzipiell beide
Referenzsysteme A und B zur Einlanerung der betrachteten radio-
aktiven Abfdlle geeignet sind. Damit eine vorgegebene Grenz-
temperatur von 90%C in der Kaverne nicht iiberschritten wird,
missen jedoch folgende Einschrdnkungen gegeniiber den Vorgabe-
werten / 2 / gemacht werden:

Fir das Referenzsystem A:

- Das Abfallgranulat (Pellets) muB vor Befilillung der Kaverne
vollstdndig ausgehdrtet sein. Hierzu sind die Pellets nach
der Herstellung gegehenenfalls einer Nachbehandlung, z.B.
mit Wasserdampf, zu unterziehen.

- Bei einem Befiillungsgrad von 65 Vol.-% Granulat und
35 Vol.-% Zwickelfullung ist die jdhrlich einzulagernde
Endproduktmenge von ca. 15 000 m3 (Einlagerungsdauer: 5 a)
bei einem Sand/Zement-Verhdltnis S/Z = 1 (W/Z = 0,4) in
der Suspension in mindestens 12 Einlaaerungskampagnen/a
zu unterteilen. Filir Werte S/Z 2 2 ist auch die Einlaageruna
mit 3 Kamp./a (und mehr) méglich.
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- Bei einem Befiillungsgrad von 52 Vol.-% Granulat und
48 Vol.-% Zwickelfiillung wird die Kaverne mit 82 500 m
Volumen .infolge der grdReren Endproduktmenge von
18 750 m3/a bereits in 4 a befiillt sein, d.h. in diesem
Falle wird die insgesamt eingelagerte Abfalimenge klei-

-

ner als bei einem Befiillungsgrad von 65 Vol.-% sein.
Hierbei muB in der Suspension S/Z 2 2 (W/Z = 0,4) ge-
wahlt werden, wobei fiir S/Z = 2 die Einlagerungsrate
212 Kamp./a sein muB. Fiir S/Z 2 3 ist auch die Einlage-
rung mit 3 Kamp./a (und mehr) moglich.

Fir das Referenzsystem B:

Durch den im Vergleich zum RSA erreichbaren niedrigeren
Fillgrad von 40 Vol.-% Fdssern und 60 Vol.-% Suspension,
erhdoht sich bei glieichem Abfallvolumen die jahrlich ein-
zulagernde Endproduktmenge auf ca. 24 000 m3. Fliir eine
5-Jahres-Kaverne erhdoht sich damit das erforderliche Hohl-

raumvolumen auf ca. 134 000 m3 (10 Vol.-% Restvolumen).

- Die jahrlich einzulagernde Endproduktmenge (Fdsser +
Zwickelfiillung) kann nur mit einer Suspension der Zusam-
mensetzung S/Z"Z 2“(W/Z = 0,4) eingelagert werden. Wdahrend
bei S/Z = 2 eine Einfillrate von mindestens 18 Kamp./a
erforderlich ist, kdonnen fiir S/Z = 3 die Abfdlle schon mit

3 Kamp./a (und mehr) in die Kaverne eingelagert werden.

Die Untersuchungen haben gezeigt, daB vom Standpunkt der
Warmeentwicklung her gesehen, infolge der Streuung der
Literaturdaten /g/, keine eindeutige Aussage iiber die zu
verwendende Zementsorte gemacht werden kann.

Vergleicht man die beiden Referenzsysteme, in denen bei den
diskutierten Bedingungen eine Einlagerung ohne Wiarmeprobleme
moglich ist, so stellt man fest, daB im RSA wegen dem hdhe-
ren Fiillgrad, der mit dem Granulat zu erzielen ist, bei glei-
chem Abfallvolumen weniger Lagerraum benStigt wird. Unter
diesem Gesichtspunkt diirfte deshalb das RSA kostethnstiger
sein und sollte bevorzugt werden.
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Erkldrung der verwendeten Abkiirzungen

RSA
RSB
W/Z
S/
HOZ
PZ 350 F

Qﬂ = QH(t+w)

Referenzsystem A

Referenzsystem B

Wasser/Zement Gewichtsverhdltnis
Sand/Zement Gewichtsverhdltnis
Hochofenzement

Portlandzement 350 F

integrale Hydratationswdrme

QH(t=o) Hydratationswarme zum Zeitpunkt t=o
60= 4 QH(t=o)"Anfangsw§rme1eistung" (Hydratation)
dt
Qe '
T1/2 = 2 In 2 "formale Halbwertszeit" (Hydratation)
Q

o




Tabelle 1:

- 19 -

Menge der fixierten radioaktiven Abfdlle unter Beriick=-=. -
Is1cht1gung der Abfa]] Parameter (Zementf1x1erung)

ca.

10 Gew.-% Sa]z im Endprodukt, Wz = 0 4

(Abfa]]zusammensetzunq 1, 1 nach /2/)

Beflillungsgrad der Kaverne:

RSA: 65 Vol.-% bzw. 52 Vol.-¥
' 35 Vol.-% bzw. 48 Vol.-%
RSB: 40 Vol,-% 200 bzw.
.60 Vol

400 1- Fasser mit LAW/MAW

=% Zementsuspens1on als Zw1cke1fu11ung

*) Granulat mit MAW/LAW
*) Zementsuspension als Zwickel-

fullung

zementiertes
Endabfallprodukt

‘jdhrliches Endproduktvolumen (m3/a)

‘Referenzsystem A

Referenzsystém'B i
(200/400 1-Fdssen)) -

(Granulat)

LAW wdssrig 2 716 -2 716

MAW wissrig 5 307 5 307

Aschen - 140 140

Kugelharze - 750 750

Pulverharze und

Verd.-Konzentr. 817 817
el L L L L L T TS r_ ---------------------------------- -

Mit Tritium-haltigen

Abwdssern angemachte

Zementsuspension - - 5 425(9 020)) - 14 595
| Summe- ‘15 155(18 750)1 - 24 325

*) Werte in ( ).



Tabelle 2:

Nuklidinventar der Abfallzusammensetzung 1.1

(15 155 m~ Endprodukt pro Jahr) und berechnete spezifi-

3
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sche Aktivitdt und Warmeleistung des Abfallproduktes

(umgerechnete Werte aus /3/ ).

Spez.Aktivitdt Spez.Warmeleist. Warmeleistung

Nuklid (Ci/lprod.) (w/lProd.) auf 1 normiert
Co-60 6,0 E-05 9,0 E-07 2,7 E-o03
Ru-106 1,2 E-o02 8,5 E-o07 2,4 E-o03
Rh-106 1,2 E-02 8,81 E-05 - 2,61 E-ol
Sb-125 3,53 E-o03 1,03 E-05 3,04 E-02
Te-125m 1,47 E-o03 2,4 E-o8 7,0 E-05
Cs-134 4,5 E-03 4,67 E-05 1,38 E-ol
Cs-137 1,6 E-o02 1,75 E-05 5,17 E-02
Ba-137m 1,5 E-02 5,06 E-05 1,5 E-ol
Ce-144 5,03 E-03 3,33 E-06 9,9 E-03
Pr-144 5,03 E-o03 3,83 E-05 1,13 E-ol
Sr-9o l,0 E-02 1,11 E-o05 3,28 E-02
Y-%0 1,0 E-02 4,68 E-05 1,39 E-ol
Eu-154 2,0 E-o05 8,4 E-o07 2,5 E-o03
Eu-155 l,0 E-o04 6,2 E-07 1,8 E-o03
Zr-~95 l,0 E-o04 1,04 E-07 3,0 E-o04
Nb-95 l,0 E-03 4,7 E-o7 1,4 E-o03
H-3 4,0 E-02 1,4 E-o06 4,1 E-o03
Pu-238 3,35 E-04 1,09 E-05 3,22 E-02
Pu-239 3,31 E-o05 1,01 E-06 3,0 E-03
Pu-24o0 5,67 E-05 1,73 E-o06 5,2 E-o03
Pu-241 1,53 E-02 6,3 E-07 1,9 E-03
Am-241 1,08 E-04 3,5 E-o06 1,04 E-02
aAm-243 2,48 E-o06 8,0 E-o08 2,0 E-o4
Cm-242 7,77 E-o08 3,0 E-09 9,0 E-06
Cm-244 6,54 E-05 2,24 E-06 6,6 E-o03
Summe 1,52 E-ol 3,38 E-o04 1,0




Tabelle 3:

Ablaufschema zur Berechnung der aus der deratations—szw. Zenfa]lswérme der Abfall-

produkte auftretenden Temperaturen.fﬁrﬁdie Bewertung von Referenzsystem A.

Referenzsystem A

Kavernenvolumen:
Einlagerungsrate: 15 000wm3/a«bei 65 Vol.-% Granulat
bzw. 18 750 m3/a bei 52 Vol.-% Granulat
Einlagerungsdauer:

5 a bzw.

82 500 m

3

Pellets vor Befiillung der Ka-
verne vollstandig ausgehdrtet

Zusammensetzung:

63,3 Gew
21,1 Gew
8,2 Gew
7,4 Gew

.-% PZ 350F oder HOZ
.-% Wasser
.~% Salz

.-% Bentonit

Pellets yorfBer]]ung der Ka-
verne 40%fqusgeh3rtet

Zusammensetzung:

74 ,4 Gew
10,0 Gew
8,2 Gew
7.4 Gew

.-% PZ 350F
.~% -Wasser

.~% Salz |
.-% Bentonit

Pellets vor Befiillung der Ka-

verne 40% ausgehdrtet

Zusammensetzung:

74,4 Gew
10,0 Gew
8,2 Gew
7,4 Gew

Suspension

HOZ
W/2=0,4
S/1=1

Suspension

HOZ
W/Z=0,4
S/1=2 -

Suspension

HOZ
W/Z=0,4

| s/z=3

.=% HOZ

.-% Wasser
.-% Salz

.-% Bentonit

Suspension

"HOZ
W/Z=0,4
S/Z=1

Suspehsion
HOZ

'W/2=0,4
S/1=2

Suspension
HOZ

W/Z=0,4

S/1=3

Suspension

HOZ
W/Z=0,4
S/Z=1

Suspension
HOZ

W/Z=0,4

S/1=2

Suspension
HOZ

'W/Z=0,4
S/Z=3

..z'[Z'-



Tabelle 4:

Ablaufschema zur Berechnung der aus der Hydratations- bzw. Zerfallswirme der Abfall-
produkte auftretenden Temperaturen fiir die Bewertung von Referenzsystem B.

Referenzsystem B

Kavernenvolumen: 133 788 m3

Einlagerungsrate: 24 325 m3/a bei 40 Vol.-% Fdassern
Einlagerungsdauer: 5 a

Abfallprodukt (200 bzw.

400 1-Fdsser) vor Befiillung
der Kaverne vollstdndig aus-
gehdrtet

Suspensiof Suspension Suspension
HOZ HOZ HOZ
W/Z=0,4 W/Z2=0,4 W/Z=0,4
S/Z=1 S/1=2 1S/Z=3

_ZZ_
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i N Referenzsystem A
i AbfallprodUkt:;Pellets ]
1601 . HOZ - -
| CemenisUSPeNsION: \7.04,5/Z = 1bzw.2bzw.3 |
Kavernenvolumen: 82 500m3 . |
E_;-}MO— Einlagerungsart: schichtenweise o I 1
5| Einlagerungsrate: 15000 m®/a
"'8‘120- o L ]
5 Einlagerungsdauer: 5a
o K ‘ : 4
o g/z- Temperaturmaximum nach 5a
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Anzahl der Einlagerungskampagnen pro Jahr
Abb. ‘1:

Abhdngigkeit der Maxima]temperatur von der Aniaﬁ]Ider Ein]age—
rungskampagnen pro Jahr bei der Lagerung von vollstdndig ausge-
hdirtetem Abfallprodukt (Pellets) und Zementsuspension im
Referenzsystem A (65 Vol.-% Pellets).



100F I,

Maximaltemperatur Tmax. [°C]

- 24 -

110 T T T T T T T TTTT] — T T TTTT

Referenzsystem A

—

90 12 Kamp./a

80
| Abfallprodukt: Pellets

70 L Zementsuspension:HOZ, W/Z=0.4
SI1Z=1

Kavernenvolumen: 82500m3

60
Einlagerungsart: schichtenweise,

- - 3 bzw. 12 Kamp./a
sgl.  Einlagerungsrate: 15 000m%a

. Einlagerungsdauer: 5a

3 Kamp./a A

LO}
1 Lo gl \ L1l l L1
10" 2 5 100 2 5 10" 2 5
Lagerzeit t [a]
Abb. 2:

Zeitlicher Verlauf der Maximaltemperatur bei der Légerung
von vollstédndig ausgehdrtetem Abfallprodukt (Pellets) und
Zementsuspension im Referenzsystem A (65 Vol.-% Pellets).
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Abb, 3:

Temperaturver1adfrent1ang der Kavernenachse (Hohe) bei der
Lagerung von vollstandig ausgehdrtetem Abfallprodukt (Pellets)
und Zementsuspension im Reférenzsystem A (65 Vol.-% Pellets).

Zementsuspension: HOZ,W/Z = 0,4, S/Z =1
Kavernenvolumen : 82 500 m3

"Einlagerungsart : | Schichtenweise, 12 Schichten/a
| Hohe einer Schicht: 1 m o o |
Einlagerungsrate: 15 000 m3/a

Einlagerungsdauer: 5 a

Temperaturmaximum nach 5 a
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, | Referenzsystem A
I Abfallprodukt: Pellets i
160 [ Zementsuspension: HOZ,W/Z =0,4 ,S/Z =1bzw. 2bzw.3 -
N Kavernenvolumen: 82 500 m3 i
Einlagerungsart: schichtenweise -
140 | Einlagerungsrate: 18750 m3%/ a .
i Einlagerungsdauer: 4 a |
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Anzahl der Einlagerungskapagnen pro Jahr
Abb. 4:

Abhdngigkeit der Maximaltemperatur von der Anzahl der Einlagerungs-
kampagnen pro Jahr bei der Lagerung von vollstdndig ausgehdrtetem
Abfallprodukt (Pellets) und Zementsuspension im Referenzsystem A
(52 Vol.-% Pellets).
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Abfallprodukt: Pellets (PZ 350F) ,

- Zementsuspension: HOZ - ]
W/Z= 0.4,S/Z=1bzw.2bzw.3 |

Kavernenvolumen: 82500 m3 '

- Einlagerungsart: schichtenweise ]

. Einlagerungsrate: 15000 m*/a | ‘ - 4
Einlagerungsdauer: 5a | |

[ Temperaturmaximum nach 5a
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Anzahi der Einlagerungskampagnen pro Jahr
Abb. 5:

Abhdngigkeit der Maximaltemperatur von der Anzahl der Ein-
lTagerungskampagnen pro Jahr bej der Lagerung von 40% ausge-
hartetem Abfallprodukt (Pellets aus PZ 350F) und Zement-
suspension im Refrenzsystem A (65 Vol.-% Pellets).
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Einlagerungsrate: 15000 m3/a
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Anzahl der Einlagerungskampagnen pro Jahr
Abb. 6:

Abhdngigkeit der Maximaltemperatur von der Anzahl der Einlagerungs-
kampagnen pro Jahr bei der Lagerung von 40% ausgehértetem Ab -
fallprodukt (Pellets aus HOZ) und Zementsuspension im Refe-
renzsystem A (65 Vol.-%Pellets).
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A»Abb. 7:

Abhdngigkeit der Maximaltemperatur vdn der Anzah]rder Ein-
lagerungskampagnen pro Jahr beim Lagern von vollstandig ausge-
hartetem Abfallprodukt (200 bzw. 400 1-Fésser) und Zementsus-
pension im Referenzsystem B.
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Abb. 8:

Zeitlicher Verlauf der Maximaltemperatur bei der Lagerung von
vollstdndig ausgehdrtetem Abfallprodukt (200 bzw. 400 1-Fasser)
und Zementsuspension im Referenzsystem B.
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Abb. 9:

Temperaturverlauf entlang der Kavernenachse (Hohe) bei der Lage-
rung von vollstandig ausgehdrtetem Abfallprodukt (200 bzw. 400 1-
Fdsser) und Zementsuspension im Referenzsystem B.

Zementsuspension: HOZ, W/Z = 0,4, S/Z = 2
Kavernenvolumen : 133 788 m3

Einlagerungsart : Schichtenweise, 18 Schichten/a
Hohe einer Schicht: 0,79 m

Einlagerungsrate: 24 325 m3/a

Einlagerungsdauer : 5 a

Temperaturmaximum nach 5 a





