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1 Langzeitsicherheitsbezogene Anforderungen an endzula-
gernde Abfalle

Ziel der Endlagerung radioaktiver Abfélle in tiefen geologischen Formationen ist es, die
Radionuklide so lange zu isolieren und von der Biosphare fernzuhalten, bis aufgrund
des radioaktiven Zerfalls die potenzielle Gefahrdung des Menschen und der Biosphare
auf ein toleriertes Mafl3 zuriickgegangen ist. Die Hauptkomponenten eines Abfallgebin-
des, die Abfallmatrix und der Behalter, stellen eine Barriere zum Einschluss der Radio-
nuklide dar, die insbesondere am Anfang der Nachbetriebsphase des Endlagers zur

Isolation der Schadstoffe beitragt.

Es gibt in Deutschland weder regulatorische Bestimmungen noch sonstige Vorgaben
fur Anforderungen an das Langzeitverhalten der Behdlter und der Matrix warmeent-
wickelnder Abfélle. Die langzeitsicherheitsbezogenen Anforderungen ergeben sich
vielmehr aus dem der Endlagerung zugrunde liegenden Sicherheitskonzept. Darin wird
festgelegt, welche Sicherheitsfunktion von welcher Komponente des Endlagersystems
in welchem Zeitraum der Nachbetriebsphase erfillt wird oder erfillt werden kann. Eine
moglichst lang andauernde Riickhaltung der Radionuklide in der Abfallmatrix und im
Abfallbehalter ist sicherheitstechnisch giinstig und daher im Sicherheitskonzept prinzi-
piell anzustreben. Dabei sind jedoch der Sicherheitsgewinn der darauf abzielenden
MaRnahmen gegen ihre eventuellen negativen indirekten Auswirkungen oder die Kos-

ten abzuwégen.

Bei einem Endlagerkonzept, bei dem der Einschluss der Radionuklide hauptsachlich
durch den einschlusswirksamen Gebirgsbereich erreicht wird, kann geringeres Gewicht
auf die Standzeit der Abfallbehélter gelegt werden. Die langzeitsicherheitsbezogenen
Anforderungen an die Abfalle hdngen somit auch vom gewéhlten Wirtsgesteinstyp ab.
Die tatsachlichen Anforderungen an die Abfallgebinde kénnen somit nur tGber langzeit-
sicherheitsanalytische Modellrechnungen spezifiziert werden, in denen der Einfluss der
einzelnen Komponenten des Endlagers auf die Gesamtsicherheit des Endlagersystems
(z. B. durch eine Sensitivitatsanalyse) untersucht wird. Als Beispiel fir die unterschied-
lichen Anforderungen an die Abfallbehalter fir Brennelemente in unterschiedlichen
Wirtsgesteinen sind in Tab. 1 die Behdlterstandzeiten aufgelistet, die in verschiedenen

internationalen langzeitsicherheitsanalytischen Studien zugrunde gelegt wurden.
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Tab. 1 Zugrunde gelegte Standzeiten von Brennelementbehéltern in unter-

schiedlichen Studien

Studie Land Formation Standzeit [a]
SAM /BUH 91/ D Steinsalz 500
Entsorgungsnachweis /INAG 02/ CH Tonstein 10.000
SAFIR 2 /OND 01/ B Tonstein 2.000
Dossier 2005 Argile /AND 05/ F Tonstein 30.000
TILA-99 /VIE 99/ SF Granit 100.000

Im Rahmen eines Sicherheitsnachweises wird die erwartete Entwicklung des Endla-
gers in erster Linie auf der Grundlage von Langzeitsicherheitsanalysen bewertet. Die in
diesen Langzeitsicherheitsanalysen zugrunde gelegten Daten zur Langzeitstabilitat der
Abfélle und Abfallbehalter legen somit Anforderungen fest, die spater im Endlagerbe-
trieb eingehalten werden missen, damit die prognostizierte zukiinftige Entwicklung des

Endlagersystems tatsachlich eintrifft.

Das Verhalten des Behdlters unter Endlagerbedingungen wahrend langer Zeitrdume
wird in Kapitel 2, das Verhalten der Abfallmatrix in Kapitel 3 beschrieben. In diesem
Zusammenhang werden die Beitrage der Abfallmatrix und des Behélters zur Rickhal-
tung der Radionuklide dargestellt. Im Kapitel 4 wird abschlieRend auf die zeitliche Ent-

wicklung des Aktivitatsinventars und der Warmeproduktion eingegangen.
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2 Gebinde und Behalterstandzeiten

Im Endlager ist ein Abfallbehalter in erster Linie zwei Arten von Beanspruchungen aus-

gesetzt:
— einer Belastung durch den Gebirgsdruck

— der Korrosion in Gegenwart von Wasser oder Salzlésungen.

Bei der Endlagerung warmeentwickelnder Abfélle im Steinsalz ist ein Kontakt der Ab-
fallgebinde mit der Lésung und somit eine Mobilisierung der Schadstoffe nur bei einem
unterstellten Losungszutrittsszenario moglich. Das Sicherheitskonzept sieht vor, dass
fur diesen Fall ein derartiger Kontakt so lange wie mdglich verhindert wird. In den Si-
cherheitskonzepten fir Endlager in den Ubrigen Wirtsgesteinen muss dagegen berick-
sichtigt werden, dass die Abfélle auch bei ungestérter Entwicklung in Kontakt mit der

natirlichen Gebirgsfeuchte kommen.

Die GroRRe der Druckbelastung héngt von der Art des Wirtsgesteins und dem zugrunde
liegenden Endlagerkonzept (und weiteren Parametern) ab. Bei konvergierenden Hohl-
raumen in plastischen Wirtsgesteinen wie Steinsalz muss der Behalter dem Gebirgs-
druck in der Endlagerteufe standhalten. In spréden Festgesteinen ist die Druckbelas-
tung der Abfalle wegen der permanenten Stitzwirkung des Gebirges im Allgemeinen
geringer als in plastischen Gesteinen. Bei Verwendung von quellfahigem Bentonit als
technische Barriere im Festgestein wird der Belastungsdruck auf die Behdlter durch

den Quelldruck des Bentonits bestimmt.

Bei Kontakt des Endlagerbehélters mit Wasser oder Losung kommt es zu einer Korro-
sion des Behdlters, bei der sich Wasser und Eisen zu Wasserstoff und Eisenhydroxid
umsetzen. Die Bruttoreaktion zwischen Wasser und Eisen lauft nach folgender Reak-

tionsgleichung ab:
Fe+2H,0 <> Fe(OH),+H, T 1)
Das gebildete Eisenhydroxid kann sich bei h6heren Temperaturen in das thermodyna-

misch stabilere Endprodukt Magnetit umsetzen, wobei wiederum gasformiger Wasser-

stoff entsteht:
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3(FeOH), <> Fe,0, +2H,0+H, T )

Die gasbildenden Korrosionsreaktionen kommen erst bei sehr hohen Wasserstoff-Par-
tialdriicken zum Stillstand, welche die in einem Endlager moglichen Driicke weit Gber-
steigen (ca. 14 MPa fir die Bildung von Eisenhydroxid und 80 MPa fir Magnetit
/PLA 94/).

Durch die Wahl des Behéltermaterials kdnnen die Korrosionsgeschwindigkeit und so-
mit die Standzeit des Behélters beeinflusst werden. Dabei muss die chemische Zu-
sammensetzung der anstehenden Losung berlcksichtigt werden. Je nachdem, wel-
ches Gewicht im Sicherheitskonzept auf die Barrierenwirkung des Endlagerbehalters
gelegt wird, kdnnen mehr oder weniger korrosionsbestandige Materialien gewéhlt wer-
den, wobei sich die Verwendung korrosionsbestandiger Behéltermaterialien im Allge-

meinen kostensteigernd auswirkt.

Bei der anaeroben Korrosion von Endlagerbehéltern aus Stahl oder Eisen wird Wasser
verbraucht. Wegen des begrenzten Wasserangebots in trockenen, dichten Wirtsge-
steinen wird der Behalter daher nicht zwangslaufig immer vollstandig durchkorrodieren.
In diesem Fall der begrenzten Wasserverfligbarkeit ist die Korrosionsgeschwindigkeit

fur die Lebensdauer der Behalter nicht relevant.

Pro Kilogramm Eisen werden zur Umwandlung in Magnetit (Fes0,4) 2,33 kg Wasser
bendtigt. In Steinsalz ist die maximale Wassermenge, die in ein Bohrloch zutreten
kann, unter ungestdrten Bedingungen zu gering, um den Behalter vollstandig zu korro-
dieren /RUB 04a/. Daher ist ein Ausfall der Behalter nur dann moglich, wenn zusétzlich

noch Wasser aus z. B. Losungseinschliissen zutritt.

In den Konzepten flr die Endlagerung in Steinsalz ist die Hauptanforderung an die Be-
halter, dass deren Standzeit die Zeitspanne Uberbrickt, bis der Versatz in den Hohl-
raumen aufgrund der konvergenzbedingten Kompaktion die zur Isolation der Schad-
stoffe notwendige niedrige Permeabilitat erreicht hat. Danach wird der Zutritt von Was-

ser an die Behalter und somit deren Korrosion verhindert.

Fur die Behéalter werden auf internationaler Ebene zurzeit drei unterschiedliche Materi-

alarten in Betracht gezogen. Diese sind

1. korrodierende Behaltermaterialien wie unlegierter Stahl (z.B. TStE355),
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2. korrosionsarme legierte Stahle, wie z.B. Hastelloy C4 und Ti99.8-Pd,

3. kupferbasierte Legierungen, wie sie z. B. fir Endlagerkonzepte mit Granit und Ton-

stein als Wirtsgestein diskutiert werden /WER 98/.

Da kupferbasierte Behéltermaterialien in Deutschland derzeit nicht in Betracht gezogen

werden, wird auf diese im Weiteren nicht eingegangen.

Die Geschwindigkeit der Korrosion ist aul3er vom Material und weiteren Parametern
vor allem von der Lésungszusammensetzung und somit von der Art des Wirtsgesteins
abhangig. Im Folgenden werden einige Ergebnisse von Korrosionsexperimenten fir ei-
ne Endlagerung in Steinsalz kurz dargestellt und daraus Behélterstandzeiten unter

Endlagerbedingungen abgeleitet.

Fur die Endlagerung in Steinsalz wurden Korrosionsversuche sowohl in situ in der
Schachtanlage Asse als auch in verschiedenen Labors durchgefiihrt /SMA 95/,
/ISCO 98/. In den Experimenten in /SMA 95/ wurden der integrale Materialabtrag am
unlegierten Stahl TStE355 und am legierten Stahl Ti99.8-Pd gravimetrisch bestimmt.
Die angegebenen Korrosionsraten (in um/a) sind insofern Mittelwerte Gber den jeweili-
gen Versuchszeitraum. Beide Stahlsorten zeigen unabhéngig von der Losungszusam-
mensetzung keinen Lochfral3, sondern eine gleichmafige Korrosion auf der gesamten
Oberflache.

Die Korrosionsraten bei 90 °C wurden fur den Stahl TStE355 zu 5 um/a in NaCl-
L6sung und zu 70 um/a in MgCl,-L6sung bestimmt. Die Korrosionsraten nehmen mit
der Temperatur deutlich zu und erreichen bei 170°C Werte von 46 um/a bzw. 224 pm/a
ISMA 99/. Die Korrosionsrate zeigt bei beiden Losungsarten keine Abh&angigkeit vom
pH-Wert. Die Korrosionsrate erhéht sich bei Anwesenheit verschiedener chemischer
Spezies, wie B(OH)y, Fe®*', H,0, oder CIO". Sowohl H,0, als auch CIO werden radio-
lytisch erzeugt, wodurch sich eine Abhangigkeit der Korrosionsrate von der Energiedo-
sisleistung ergeben kann. Bei einer Energiedosisleistung von 50 Gy/h wurde in einer
MgCl,-Lésung bei 150 °C eine Erhdéhung der Korrosionsrate um 50 % festgestellt, wah-

rend in einer NaCl-Losung die Korrosionsrate unveréndert blieb.

Bei einer Wandstéarke eines Behélters von beispielsweise 5 cm ergeben die gemesse-
nen Korrosionsraten fir den Stahl TStE355 im gunstigsten Fall eine vollstandige Kor-

rosion der Behélterwand nach 10* a, im ungiinstigsten Fall nach ca. 220 a.
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Fur den Stahl Ti99.8-Pd wurde unabhangig vom Typ der Salzlésung eine Korrosions-
rate von 0,5 + 0,3 um/a bestimmt. Eine Untersuchung der Abhangigkeit von der H,O,-
Konzentration zeigt keine Veranderung der Rate fiir Konzentrationen unter 5-10* mol/l.
Bei der gemessenen Korrosionsrate ergibt sich fir einen Behélter mit einer Wand-
stérke von 5 cm eine maximale Behalterlebensdauer von 10° Jahren. Ti99.8-Pd ist so-
mit ein geeignetes Material fir ein Konzept mit korrosionsbestandigen Behaltern
ISMA 99/. Zusatzliche Fragen und Forschungsbedarf ergeben sich jedoch bei der
Konstruktion der Behalter aus einer Kombination von Ti99.8-Pd- und TStE355-Stahl zu
dem dann durch galvanische Effekte mitgepragten Korrosionsverhalten an den Kon-

taktflachen beider Materialien.

In den Sicherheitsanalysen stellt Verwendung konstanter Mittelwerte fir Korrosionsra-
ten, die experimentell in zeitlich begrenzten Messungen ermittelt wurden, eine konser-
vative Naherung dar. Die Experimente mit Messung der zeitabhangigen Bildungsraten
von Korrosionswasserstoff /SCO 95/ haben gezeigt, dass die Korrosion in der Realitat
anfanglich mit relativ hoher Geschwindigkeit ablauft und dann durch Deckschichtenbil-
dung auf den Metalloberflachen und weitere Effekte verlangsamt wird (siehe Abb.1).
Da in den Mittelwerten dieser Anfangspeak immer enthalten ist, sind diese im Allge-
meinen héher als die Korrosionsgeschwindigkeiten, die fur spatere Zeiten der Nachbe-

triebsphase reprasentativ sind.
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Abb. 1 Gemessene Wasserstoffbildungsraten und daraus abgeleitete Korrosi-

onsraten fur den unlegierten Baustahl 1.0038 in gesattigter Steinsalzl6-

sung bei unterschiedlichen Temperaturen (aus /SCO 98 /)
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Eine genaue Vorhersage der Lebensdauer eines Endlagerbehalters, die tber die ein-
fache Abschéatzung auf Grundlage der Korrosionsrate oder des Wasserangebots hin-
ausgeht, erfordert eine detaillierte Modellierung des Korrosionsprozesses. Diese steht
zurzeit noch nicht zur Verfiigung. Fir die langzeitsicherheitsanalytische Betrachtung in
der Studie ,Systemanalyse Mischkonzept® wurde daher als konservativer Schatzwert
fur einen Pollux-Behalter eine mittlere Lebensdauer von 500 Jahren angenommen
/BUH 91/.



Anhang Behalterstandzeiten

3 Langzeitstabilitat der Abfallmatrix

Bei den hochradioaktiven Abféllen besteht der Beitrag der Abfallmatrix zur Isolation der
Radionuklide darin, die Freisetzung der Radionuklide aus der Abfallmatrix zu begren-
zen. Eine Freisetzung aus der Abfallmatrix setzt einen Zutritt von Wasser an die Ab-
fallmatrix voraus. Somit kann eine Freisetzung aus der Abfallmatrix erst dann begin-

nen, wenn der Abfallbehdlter bereits ausgefallen ist.

Die verglasten Wiederaufarbeitungsabfélle und die abgebrannten Brennelemente ma-
chen den grofiten Teil der in Deutschland vorkommenden warmeentwickelnden Abfalle
aus. Die chemischen, physikalischen und mechanischen Eigenschaften der Abfallma-
trix dieser beiden Abfallarten stehen zum gegenwartigen Zeitpunkt schon fest, da die
Abfélle bereits vorliegen oder eine weitere Behandlung der zukiinftig autkommenden
Abfalle derzeit nicht vorgesehen ist. Daraus folgt, dass die Langzeitstabilitat der Ab-
fallmatrix nicht mehr beeinflusst werden kann und im Sicherheitskonzept fiir das End-
lager als feste Vorgabe berlicksichtigt werden muss. In den folgenden beiden Ab-
schnitten werden Untersuchungen und deren Ergebnisse zum Langzeitverhalten von
verglasten hochradioaktiven Wiederaufarbeitungsabfallen (HLW) und abgebrannten

Brennelementen unter Endlagerbedingungen beschrieben.

3.1 Verglaster HLW

Bei der Verglasung der bei der Wiederaufarbeitung bestrahlter Brennelemente extra-
hierten radioaktiven Stoffe werden diese mit einer Glassubstanz zu HLW-Glas ver-
schmolzen. Fir die Glasmatrix werden Borsilikat- und Phosphatglaser in Betracht ge-
zogen. Bei dem Glas der deutschen Abfalle, dem sogenannten Cogema-Glas, handelt
es sich um ein Borsilikatglas mit einem Siliziumoxidanteil von etwa 50 %. Die Glasma-
trix ist relativ homogen und enthalt nur wenige Phasenausscheidungen. Diese Pha-

senausscheidungen enthalten vor allem Edelmetalle.

Bei einem Kontakt von wassrigen Losungen mit der Glasmatrix setzt eine Korrosion
ein. Experimente zur Korrosion der Glasmatrix wurden sowohl mit entionisiertem Was-
ser /GRA 01/, mit gesattigter NaCl-Losung, als auch mit Losungen durchgefihrt, wie

sie in einem Endlager in einer Salzformation in Betracht kommen /LOI 99/.

10
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Im Verlauf der Korrosion werden die Glasmatrix aufgelost und neue Feststoffe durch
Ausféllung gebildet. Dieser Vorgang wird als inkongruente Glasauflosung bezeichnet.
Das Glas wird somit in ein neues Gemisch fester Substanzen umgewandelt. Die
durchgefuhrten Untersuchungen zeigen, dass die Freisetzung der Radionuklide aus
der Glasmatrix zu Beginn des Korrosionsvorgangs am grof3ten ist. Die Korrosion fuhrt
zu einer Zunahme der Siliziumkonzentration in der Losung. Nach Erreichen der Satti-
gungskonzentration fur Silizium fallt die Korrosionsrate deutlich auf einen Wert ab, der
als ,Langzeitrate” bezeichnet wird. Experimentelle Befunde zeigen, dass auch diese
Langzeitrate mit der Zeit noch abnimmt. Die Zeitspanne der Experimente ist jedoch
begrenzt und eine Extrapolation der Daten fur gro3e ZeitrAume nicht moglich. Daher
kann als zeitlich konstante Langzeitrate der Glaskorrosion in siliziumgesattigten Lo-
sungen als konservative Annahme nur der niedrigste bisher gemessene Wert herange-

zogen werden.

Die anfangliche Rate der Glaskorrosion bis zum Erreichen der Siliziumséattigung ist vor
allem von der Ldsungszusammensetzung, der Temperatur, der Losungsmenge und
der Beschaffenheit der Glasoberflache abhangig. Eine VergréRerung der Ldsungs-
menge und der Glasoberflache, z. B. durch Risse in der Matrix, flhrt zu einer Erhéhung
der Korrosionsgeschwindigkeit. Die Losungszusammensetzung und die Temperatur
verandern die Sattigungskonzentration von Silizium und somit die insgesamt bis zum
Erreichen der Sattigung aufgeloste Glasmenge. Die Sattigungskonzentration wurde fur
unterschiedliche Ldsungstypen und unterschiedliche Temperaturen bestimmt
/GRA 97a/. In entionisiertem Wasser nimmt die Menge des aufgeldsten Glases von
300 g Glas pro Kubikmeter Lésung bei 90 °C auf 700 g Glas pro Kubikmeter Lésung
bei 150 °C zu.

Fur die Langzeitrate der Korrosion wird ein Wert angenommen, dessen Gré3e von der
Temperatur abhangig ist. Die Temperaturabhangigkeit der Langzeit-Korrosionsrate j

l[asst sich mit einem Arrhenius-Gesetz beschreiben:

L Q
=], eXp| ——= 3
J=1o IO( RT 3
mit
jo  Vorfaktor 206.809 kg/(m'a)
Q  Aktivierungsenergie 61,5 kJ/mol

11
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R allgemeine Gaskonstante 8,315 m2 kg/s? K mol

T Temperatur K

Aufgrund der Zeitabhéngigkeit der Temperatur ist auch die Langzeitrate der Korrosion
zeitabhangig. Bei einer Temperatur von 100°C betrégt der Massenverlust somit etwa
0,5 g/(a m’) und bei 200°C etwa 33,5 g/(a m’).

Wahrend der Herstellung der Glasmatrix fuhrt die Abkihlung der Glasschmelze zu
thermischen Spannungen, die wiederum zur Rissbildung fihren und letztlich die Ober-
flache der Glasmatrix erhéhen. Der OberflachenvergréRerung wird durch die Betrach-
tung einer ,effektiven“ Oberflache Rechnung getragen, die etwa einen Faktor 10 Gber
der geometrischen Gr6R3e der Oberflache liegt /FRE 85/.

Fir eine Kokille mit einer Glasmasse von 412 kg und einer effektiven Oberflache von
17 m? ergibt sich mit dem oben angefiihrten Wert fiir den Massenverlust bei 200 °C ei-

ne Dauer von etwas mehr als 700 Jahren bis zur vollstdndigen Auflésung.

3.2 Abgebrannte Brennelemente

Abgebrannte Brennelemente unterscheiden sich hinsichtlich ihrer Langzeitstabilitat un-
ter Endlagerbedingungen deutlich von der Glasmatrix von verglastem HLW. Bei den
Brennelementen missen mehrere Bereiche unterschieden werden. Ein Teil der Spalt-
produkte sammelt sich bevorzugt im Spaltgas-Sammelraum der Brennstabe (dem
.Gasplenum®) oder direkt an der Oberflache der Brennstoffmatrix an. Diese Radionu-
klide konnen im Endlager relativ schnell freigesetzt werden. Dieser Anteil der Radio-
nuklide wird auch als ,instant release fraction“ bezeichnet. Einen tberdurchschnittlich
hohen Anteil an der ,instant release fraction“ haben Radioisotope von Cs und I. Fur Cs
wurde dieser Anteil zu 2 bis 4 Gew.% bestimmt /GRA 97b/.

Ein weiterer Teil der Radionuklide befindet sich in den Metallteilen wie Hulsen und
Strukturteilen des Brennelements. Diese Radionuklide sind im Allgemeinen Aktivie-
rungsprodukte, die wahrend des Betriebs im Reaktor durch Neutroneneinfang entste-
hen. Die Radionuklide konnen im Endlager mit konstanter Rate durch die Metallkorro-
sion aus den Metallteilen freigesetzt werden. Die Korrosionsrate der Zircaloy- und Zir-

konbestandteile der Strukturteile in gesattigter NaCl-Losung wurde zu 0,1 - 0,4 um/a

12
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bestimmt. Die Korrosionsraten liegen damit im gleichen Bereich wie die fir die kor-

rosionsarmen Behdltermaterialien, die im Kapitel 2 beschrieben sind.

Der ubrige Teil der Radionuklide ist in der Brennstoffmatrix fixiert und wird erst bei de-
ren Auflésung freigesetzt. Bei den Brennelementen besteht die Abfallmatrix aus Uran-
oxid. Die Ldslichkeit des Urans bestimmt somit auch einen Teil des Freisetzungspro-
zesses. Sie ist stark abhangig von den geochemischen Bedingungen und daher auch
von der Art des Wirtsgesteins. Es gibt zwei verschiedene Arten der Auflésung von
Uran: unter oxidierenden Bedingungen ist UO, thermodynamisch instabil und es bilden
sich in kurzer Zeit geléste U(VI)-Phasen sowie sekundare feste U(VI)-Phasen. Unter
reduzierenden Bedingungen bilden sich geldste U(IV)-Phasen. Wenn keine festen
U(IV)-Phasen gebildet werden, wird das UO, thermodynamisch stabil, sobald die L&s-

lichkeitsgrenze erreicht wird.

Die Auflosung der Brennstoffmatrix wurde experimentell untersucht, wobei als Maf3 fir
den Aufldsungsprozess die Konzentration von Strontium-90 oder von anderen Radio-
nukliden in der Flussigphase als Indikator verwendet wurde. Die Aufldsungsexperi-
mente wurden mit NaCl-Lésung, Q-Losung und Losungen aus dem Salzstock Gorle-
ben durchgefiihrt. Die Raten zeigen eine relativ groRe Bandbreite von 107 - 10® /d. Mit
Losungen aus dem Salzstock Gorleben gemessene Korrosionsraten liegen bei
2-10°® /d. Aus diesem Wert berechnet sich eine Zeitspanne bis zur vollstandigen Auflo-

sung der Brennstoffmatrix von etwa 1370 Jahren.

13
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4 Zeitlicher Verlauf des Aktivitatsinventars und der Warme-
produktion

Der radioaktive Zerfall fuhrt zu einer Abnahme der Aktivitat des endgelagerten Abfalls
mit der Zeit und ist damit ein bestimmender Prozess bei der Ausbreitung von Radio-
nukliden. Der zeitliche Riickgang der Aktivitat von hochradioaktiven Abféllen hangt nur
von der Abfallzusammensetzung ab, d. h. von dem Mengenverhéltnis der einzelnen
Radionuklide. Das Mengenverhéltnis kann durch den Abbrand im Reaktor und durch
die Wiederaufarbeitung beeinflusst werden. Begrenzungen der spezifischen Aktivitat
des Abfalls gibt es fur die Einlagerung in ein Endlager fur hochradioaktiven Abfall der-
zeit nicht. Aufgrund der sicherheitsanalytischen Rechnungen und des Genehmi-
gungsverfahrens wird in den Endlagerkonzepten ublicherweise eine Obergrenze fir die

Gesamtaktivitét des eingelagerten Inventars festgelegt.
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Abb. 2 Abnahme des Aktivitdtsinventars in Deutschland vorkommender Abféalle.

Die Zeitverlaufe der auf die Anfangsaktivitat normierten relativen Aktivitat sind fur die
Inventare verschiedener Standorte in Deutschland und typische deutsche Abfélle in
Abb. 2 dargestellt /RUB 04/. Die Kurve fur die HLW-Kokille bezieht sich auf einen Ab-
brand von 40 GWd/tsy direkt nach der Wiederaufarbeitung, sieben Jahre nach der Ent-
nahme aus dem Reaktor und die Kurve flr die abgebrannten Leichtwasserreaktor
(LWR)-Brennelemente auf einen Abbrand von 45 GWd/tsy, direkt nach der Enthahme

aus dem Reaktor.

Die Kurven fir die einzelnen Abfalle bzw. -inventare zeigen einen ahnlichen Verlauf.

Typischerweise geht die Aktivitat radioaktiver Abfélle innerhalb von tausend Jahren auf
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1 % und innerhalb von einer Million Jahren auf 0,1 %0 bis 1 %0 der Anfangsaktivitat zu-
riick. Dieses gilt unabhangig von der Abfallart sowohl fur die in Deutschland anfallen-

den schwachradioaktiven als auch die hochradioaktiven Abfélle.

Die Tatsache, dass sich die Verlaufe wenig voneinander unterscheiden, ist insofern
bemerkenswert, als es sich um sehr unterschiedliche Abfallarten handelt. So reicht der
Aktivitatsbereich der dargestellten Abfélle von den schwachradioaktiven Abfallen im
ERA Morsleben mit einer spezifischen Aktivitat von ca. 4.220 Bg-g™ bis hin zu hochra-
dioaktiven Abfallen wie der HLW-Kokille mit 3,7-10" Bq-g™. Dieses &hnliche Verhalten
ist darin begrindet, dass alle hier dargestellten Abfalle vergleichbare Anteile an den
langlebigen Radionukliden Ni-59 (Halbwertszeit 75.000 Jahre) oder Tc-99 (Halbwerts-
zeit 215.000 Jahre) haben.

Mit der Aktivitat der Abfalle geht auch deren Warmeleistung zurtick. Die Warmepro-
duktion der Abfalle fihrt nach deren Einlagerung zu einer Aufheizung des Verfillmate-
rials um die Behalter und des umgebenden Wirtsgesteins. Je nach Endlagerkonzept
und Wirtsgestein werden maximale Temperaturen festgelegt, die nicht Uberschritten
werden durfen. Die Grenztemperatur ergibt sich aus den mineralogischen Eigenschaf-
ten des Wirtsgesteins bzw. des Verfillmaterials derart, dass bei deren Uberschreiten
eine Schadigung des Wirtsgesteins oder der Verflllung auftreten wirde. Im Allgemei-
nen kann kein fester Schwellenwert angegeben werden, ab dem solche schadlichen
Prozesse einsetzen. Ublicherweise wird die Forderung gestellt, dass im Steinsalz die
Temperatur im Wirtsgestein im Kontaktbereich zu den Abfallen die Temperatur von
200 °C und in Tonstein 100 °C nicht Uberschreiten darf.

Neben der Aufheizung des Wirtsgesteins verursacht die Temperaturerhhung weitere
Effekte, die bei der Auslegung des Endlagers und in der Langzeitsicherheitsanalyse
bertcksichtigt werden mussen. So erhoht sich die Geschwindigkeit temperaturabhén-
giger Prozesse, wie z. B. der Diffusion, der Versatzkompaktion oder der Rissaushei-
lung; es kénnen ferner konvektive Transportphanomene auftreten und es vergréf3ert

sich die Konvergenzrate von Hohlrdumen im Salzgestein.

Die im Wirtsgestein auftretende maximale Temperatur kann durch drei Parameter be-
einflusst werden: die Zwischenlagerzeit, den Behélterabstand in den Strecken bzw.
Bohrléchern und durch den Abstand der Strecken und Bohrlocher. Aus den Anforde-
rungen fur die Maximaltemperatur ergibt sich somit zum einen eine Anforderung an die

maximale Warmeproduktion des Abfalls, die durch eine langere Zwischenlagerung ver-
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ringert werden kann. Zum anderen ergeben sich Anforderungen an die Konzeption der
Einlagerungsbereiche im Endlagerbergwerk. Diese Anforderungen missen standort-
spezifisch mit Hilfe von Temperaturberechnungen tberpriuft werden. Neben der War-
meleistung des Abfalls werden fiir diese Berechnungen standortspezifische Daten zur
Warmeleitfahigkeit des Wirtsgesteins und der Verfillmaterialien sowie fir den geo-

thermischen Gradienten am Standort bendtigt.

Abb. 3 stellt den zeitlichen Verlauf der Warmeleistung von verglastem HLW aus der
Wiederaufarbeitung von Brennelementen mit einem Abbrand von 40 GWd/tsy und den
Verlauf fur abgebrannte Druckwasser-Brennelemente mit einem Abbrand von
45 GWd/tsy, bezogen auf 1 tsy, einander gegenuber /KFK 89/. Entsprechend der ge-
ringfugig schnelleren Abnahme der Aktivitéat des verglasten HLW nimmt auch dessen

Warmeleistung schneller ab als die Warmeleistung der Brennelemente.
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Abb. 3 Zeitliche Entwicklung der Warmeleistung verschiedener Endlager-

behélter (Daten aus /KFK 89/)

Der zeitliche Verlauf der Temperaturerh6hung in der Wirtsgesteinsformation aufgrund
des Warmeeintrags in ein Bohrloch durch die dort eingelagerten Abfalle ist beispielhaft
in Abb. 4 fur ein Endlager im Salz dargestellt. Die Temperaturkurven sind fir vier ver-
schiedene Positionen innerhalb des Bohrlochs aufgetragen. Die Berechnungen zeigen,
dass die Temperatur des Wirtsgesteins an der heiResten Stelle (Nr. 2) in den ersten

100 Jahren auf fast 200 °C ansteigt und dann in den folgenden 1 000 Jahren wieder
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auf einen Wert von etwa 20 °C oberhalb der urspriinglichen Gebirgstemperatur zu-
rickgeht /STO 88/.
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Abb. 4 Zeitliche Entwicklung der Temperatur an unterschiedlichen Stellen eines

verschlossenen Bohrlochs in einem HLW-Einlagerungsfeld /STO 88/.
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