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Die in diesem Bericht beschriebenen Bestrahlungsexperimente
wurden in den Jahren 1972 bis 1974 im Rahmen des Projekts
Actiniden (PACT) der Gesellschaft flir Kernforschung durch-
gefiihrt. Nachdem inzwischen auch die Nachbestrahlungsunter-
suchuﬁgen abgeschlossen werden konnten, gibt dieser Bericht
eine abschlieBende Zusammenfassung der im Teilprojekt 3112
"Herstellung von Transuranen" des Projekt-Programms ange-
fallenen Ergebnisse.
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Zusammenfassung

Entwicklung einer Bestrahlungstechnologie fiir Am-241 zu dessen
Riickfliihrung in Reaktoren - ein Beitrag zur Reduktion des

Schadenspotentials von a-Strahlern in radioaktiven Abfdllen

In dem vorliegenden Bericht wird eine Bestrahlungstechnologie
flir Am-241 vorgestellt. Es werden die Teilschritte Auslegung,
Herstellung, Transport und Nachuntersuchungen der Bestrahlungs-
stdbe sowie der Ablauf der eigentlichen Bestrahlungen beschrie-
ben. Im theoretischen Teil der Arbeit wird auf die Reduktions-
m8glichkeiten des Schadenspotentials radioaktiver Stoffe durch

Rickfiihrung dieser in Reaktoren eingegangen.

Abstract

Development of an Irradiation Technology for the Recycling of
Am-241 in Nuclear Reactors - a Contribution to the Possibilities
for the Reduction of the Hazard Potential of o-Bearing Wastes

This report gives a detailed description of the irradiation
technology for the recycling of Am-241 in nuclear reactors. The
differént steps i.e., design, manufacture,.transport, and post-
irradiation-examinations for the irradiation pins, as well as
the irradiations themselves are discussed. The theoretical part
of this report shows the poésibilities for reduction of the
hazard potential of radionuclides with respect to their

recycling in nuclear reactors.
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1. Einfﬁhrung und Problemstellung

Sowohl bei der Kernenergieerzeugung als auch beim Betrieb der
zugehSrigen Anlagen des Brennstoffzyklus entstehen zwangsliufig
radioaktive Abfdlle, die aufgrund ihrer mdglichen physikalisch-
biologischen Wechselwirkung eine betrdchtliche potentielle
Gefdhrdung darstellen und daher bei ihrer weiteren Handhabung
erhebliche Sorgfalt, verbunden mit entsprechendem technischen
Aufwand, erfordern. Alle Sicherheitsmafnahmen in Zusammenhang
mit dem Betrieb kerntechnischer Anlagen haben daher zum Ziel,
generell die Abgabe grdBerer Mengen bzw. die unkontrollierte
Abgabe kleiner Mengen radioaktiver Produkte an die Umwelt zu
verhindern und somit akute oder gar bleibende Schdden in den
uns umgebenden Lebensbereichen oder an Personen 2zu vermeiden.
Der Bearbeitung und L8sung all d e r Probleme des Brennstoff-
kreislaufes, bei denen radioaktive Produkte freigesetzt werden
k&nnten, kommt heute eine hohe Dringlichkeit zu, da sonst der
nukleare Brennstoffkreislauf nicht schlieBbar und somit die
Energieversorgung der ndchsten 15 - 30 Jahre, die zu einem
hohen Anteil nuklearer Energie bedarf, nicht sichergestellt
werden kann. Aufgrund dieser Uberlegung tritt insbesondere die
Bearbeitung der technischen Probleme in Zusammenhang mit der
Handhabung und Beseitigung bzw. Lagerung radiocaktiver Abfidlle

in den Vordergrund.

In noch beschrédnktem Umfang entstehen heute radiocaktive Abfille
in Kernkraftwerken, in Wiederaufarbeitungsanlagen fiir abge-
brannte Brennelemente, in den {ibrigen Anlagen der Brennstoff-
kreislauf-Industrie sowie in kerntechnischen Forschungsein-
richtungen und bei Herstellern und Benlitzern radioaktiver
Strahlenquellen. Die weitaus gr&ften Aktivitdtsmengen werden
zuklinftig in den Wiederaufarbeitungsanlagen anfallen. So

erzeugt eine voll ausgelastete 1500 jato Wiederaufarbeitungs-



anlage flir Brennelemente von Leichtwasserreaktoren tdglich mehr
als 3 m3 hochaktive fllissige Abfalldsung mit einer Gesamt-
aktivitdt von tber 107 ci /1/.

Weltweit ist gegenwdrtig das Problem der Behandlung der
radioaktiven Abfdlle Gegenstand umfangreicher Forschungs- und
Entwicklungsarbeiten. Ein langfristig akzeptables Konzept ist -
abgesehen von einigen punktuellen Ans&tzen - bisher noch an
keiner Stelle im technischen MaBstab realisiert worden. Dies
gilt auch fiir die - im Vergleich zu den zukilinftigen Abféllén
der friedlichen Kernenergienutzung mengenmdfig allerdings
geringfiigigen - Abf&dlle aus der milit&drischen Anwendung der
Kernspaltung im Ausland. Im Rahmen der laufenden PForschungs-
vorhaben zeigte sich weltweit immer deutlicher, daB die
anfallenden radioaktiven Abfallmengen, nach Gruppen in B~ und
y-Strahler bzw. nur a-Strahler unterteilt, wunterschiedlichen
Sicherheitsphilosophien unterliegen sollten. Aufgrund ihrer im
allgemeinen hbheren Toxizitdt und ihrer wesentlich gr&Beren
Halbwertszeiten stellen die o-Strahler eine grdBere und l&nger
wirksame potentielle Gefdhrdung der Umwelt dar als die anderen
radioaktiven Schadstoffe. |

Die Techniken zur sicheren Beseitigung bzw. Lagerung von
a-Strahlern miissen gewdhrleisten, daB die eingelagerten
Substanzen liber Jahrmillionen von der Biosphdre abgeschlossen
bleiben. Dennoch bleibt, selbst wenn die entwickelten Techniken
diesen extremen Anspriichen socllten geniligen k&nnen, immer noch
die Unsicherheit, ob die Informationen lber die Ablagerungs-
pldtze lber geologische Zeitspannen dén nachfolgenden Genera-
tionen erhalten werden k®nnen, um somit unbeabsichtigte Frei-

setzung zu verhindern.

Da nach den Grunds&dtzen des Strahlenschutzes auBer der ver-
bindlichen Einhaltung maximal zul&dssiger Grenzwerte, flr die

Umgebungsbelastung die im allgemeinen noch verschdrfende




Bedingung gilt, daB unvermeidbare Belastungen "so gering wie

m8glich (as low as possible)"

sein sollen /2,3/, gehen
Vorsthége aus jlngerer Zeit deshalb in die Richtung, das
Langzeitproblem der a-Strahler dadurch stidrker einzugrenzen,
daB aus den Abfallstrtmen der Wiederaufarbeitungsanlagen die
a=-Strahler von den Spaltprodukten abgetrennt und in die
Reaktoren zuriickgefiihrt (rezykliert) werden /4/. Bei mehrfachem
Rezyklieren wird hierdurch ein erheblicher Teil der o-Strahler
entweder durch Kernspaltungen in Spaltprodukte oder durch
Neutroneneinfdnge in kurzlebigere a-Strahler iibergefiihrt.

Am Beispiel von Am-241 wird dies detailliert in Kapitel 2.3
untersucht._ﬁhnliche Vorschldge gab es schon frilher zur
Transmutation von langlebigen in kurzlebige Spaltprodukte
(Sr-90 und Cs-137) mittels Neutronenbestrahlung /5,6/, die
allerdings mangels geniligend hoher, technisch verifizierbarer,

NeutronenfluBdichten bis heute nicht realisierbar wurden.

Andererseits bestehen gegenwdrtig noch nicht widerlegbare
Zweifel, ob die einer solchen Rezyklierung von o-Strahlern
notwendigerweise Voragsgehende chemische Abtrennpng der
a-Strahler aus den Abfallstr&men der Wiederaufarbeitungsanlagen
mit der notwendigen hohen Ausbeute technisch verifizierbar sein
wird. Aber auch an anderer Stelle im Brennstoffzyklus der
nuklearen Energieerzeugung fallen o-Strahler an; so z.B. Am-241
bei der Herstellung Pu—héltiger Brennelemente. Dieses f&llt,
vermischt mit Resten von Plutonium, als radioaktiver Abfall an,
dessen Beseitigung, d.h. Endlagerung, bereits heute, obwohl
bisher nur geringe Mengen anfallen, erhebliché Schwierigkeiten
bereitet. Eine quantitative Betrachtung des Anfalls von Am-241
bei der Herstellung Pu-haltiger Brennelemente erfolgt in

Kap. 2.1.2.

Eine Entscheidung, ob die Rezyklierung von o-Strahlern aus
gesamtheitlicher Sicht eine sinnvolle Mafnahme darstellt,

kann letztlich nur getroffen werden, wenn die folgenden



" Punkte einer bisher noch nicht erfolgten detaillierten

Untersuchung untérzogen werden '

a) Verbesserung der Ausbeute fiir die Abtrennung von Actiniden
aus Actiniden-/Spaltproduktmischungen

b) Art und Menge sekund&r erzeugter radioaktiver Abfdlle
in bezug auf ihre Konditionierbarkeit

c) Fernbedienbare Herstellung von Brennstdben mit
Actiniden-Zumischung

d) Einsatzf8higkeit solcher Stdbe in kommerziell betriebe-
nen Reaktoren

e) EinfluB solcher Rickfiihrung auf das Gesamtrisiko der
nuklearen Energieerzeugung

Die vorliegende Arbeit soll zu Unterpunkt c)und d) am Beispiel
von Am-241 einen Teilbeitrag zu dem oben skizzierten Gesamt-
problem leisten. Das Ziel der vorliegenden Arbeit war dabei,
die Auslegung und Fertigung von Versuchsstdben mit Am-241,

die anschlieBende Bestrahlung in Reaktoren und die spdtere
zerstbrungsfreie als auch zerstérehde Nachuntersuchung

dieser Versuchsstdbe zu demonstrieren.

Die Auslegung der Stdbe hatte dabei Randbedingungen zu be-
achten, die den spdteren Einsatz solcher St8be in Leistungs-
reaktoren erm&glichen sollten, d.h. die St8be muBten in ihren
AuBendimensionen und verwendeten Hiillwerkstoffen auf heute

iiblicherweise angewandte Brennstabnormen abgestimmt sein.

Die Herstellung der St&dbe sollte sich weitgehend an den aus der
Brennelement-Herstellung bekannten Fertigungstechniken
orientieren, d.h. auf pulvermetallurgische Fertigungsverfahren

zurlickgreifen.

Die Bestrahlungen sollten sich zundchst auf Prototyp-Bestrah-
lungen in Material-Test-Reaktoren, teilweise unter simulierten
Leistungs-Reaktor-Bedingungen, beschrdnken. Bestrahlungen in

Leistungsreaktoren sind gegenwdrtig aus Griinden des hierfir



notwendigen technischen Aufwandes sowie wegen der geltenden
Betriebsgenehmigungen dieser Reaktoren, die solche Bestrahlun-

gen nicht einschlieBen, nicht méglich.

Mit den Nachuntersuchungen sollte der Nachweis der Eignung des
gewdhlten Konzepts erbracht und daraus evtl. Verbesserungs-
vorschldge abgeleitet werden.

In der vorliegenden Arbeit wird zundchst quantifiziert, welche
Mengen an Am-241 in den verschiedenen Bereichen des nuklearen
Brennstoffzyklus in Abhidngigkeit von dem zeitlichen Verlauf
eines angenommenen Szenariums fir die Einfiihrung der nuklearen
Energieerzeugung in der Bundesrepublik Deutschland (Kap. 2.1)

anfallen.

Es werden daran anschlieBend .Uberlegungen und Berechnungen zum
Verlauf des Relativen Schadenspotentials (RSP) radioaktiver
Stoffe unter besonderer Berlicksichtigung der Mdglichkeiten der
Reduktion des RSP von Am-~haltigen Abféllen, die bei der
Verarbeitung von gelagertem Plutonium zu Pu-haltigen Brenn-
elementen entstehen, gebracht (Kap. 2.2 und 2.3).

In Kap. 3 erfolgt die dataillierte Darstellung der Vorbereitung
und Durchfiihrung der Bestrahlungen, die Diskussion und
Berechnung der wesentlichen Parameter fiir die Auslegung und

Fertigung der Bestrahlungsst&be.

Es folgt in Kap. 4 die Darstellung der wesentlichen Ergebnisse
der zerstdrenden sowie der zerstbrungsfreien Nachbestréhlungs—
untersuchungen, sowie in Kap. 5 ein Ausblick auf M&glichkeiten
der Durchfiihrung solcher Bestrahlungsexperimente in Leistungs-

reaktoren,

Die vorliegenden Untersuchungen beschré&nken sich auf einen
Teilaspekt des gesammten Abfallproblems im nuklearen Brenn-

stoffzyklus. Die Ergebnisse zeigen aber beispielhaft, welche



M8glichkeiten zur Rickfiilhrung von o-Strahlern in Reaktoren
technisch realisiert werden konnen und welchen EinfluB die
Rickflihrung auf das Schadenspotential dieser o-Strahler hat.
Die zweifellos parallel hierzu notwendigen Untersuchungen der
Verwendbarkeit der verschiedenen chemischen Separationstech-
niken und der damit erzielbaren Trennfaktoren, der EinfluB
derartiger Bemilhungen auf das Gesamtrisiko sind nicht
Gegenstand dieser Arbeit.




2. Theoretische Voriliberlegungen

2.1. Verfiligbarkeit von Am-241

Da bis heute keine Wiederaufarbeitungsanlage existiert, in der
neben den Produkten Uran und Plutonium auch andere Actiniden-
elemente separierbar wdren, beschrdnken sich heute experi-
mentelle Untersuchungen mit Actiniden, die iiber den Labor-
maBstab hinausgehen, meist auf die Elemente Uran und Plutonium.
Dies liegt daran, daB bei Planung und Bau der heute existie-
renden Wiederaufarbeitungsanlagen nur der Aspekt der Riickge-
winnung von spaltbarem Material zur weiteren Versorgung der
Kernkraftwerke mit Brennstoff im Vordergrund stand. Erst seit
deutlicher wurde, daB sich die Wiederaufarbeitung nicht durch
~Rlickfilhrung der Spaltstoffe Gkonomisch tragen wﬁfde, gewann die
Argumentation an Boden, daB Wiederaufarbeitungsanlagen primér
der nuklearen Entsorgung der Kernkraftwerke, d.h. der verfah-
renstechnisch sicheren und isgesamt risikoarmen Konditionierung
und Endlagerung der abgebrannten Brennelemente dienen miiften
/7-9/. Dieser ProzeB der Umstrukturierung in der Betrachtungs-
weise der Wiederaufarbeitungsanlagen ist noch nicht v6llig ab-
geschlossen /10/; andererseits steht auch die Meinungsbildung
in Hinblick auf eine gesonderte Behandlung der Abfallactiniden
noch zu sehr am Anfang, als daB man in absehbarer Zeit erwarten
kénnte, daB Prototypwiederaufarbeitungsanlagen mit dem Ziel
modifiziert wilirden, andere Elemente als Uran und Plutonium zu
gewinnen /11,12/. Flir experimentelle Untersuchungen mit anderen
Actiniden in einem den LabormafBstab Uberschreitendem Umfang
kann daher gegenwdrtig nur auf Am-241 zurlickgegriffen werden,
das heute bereits auch auBerhalb der Wiederaufarbeitungsanlagen
im Brennstoffkreislauf bei der Herstellung Pu-haltiger
Brennelemente anfdllt (Abb. 2.1), wie im folgenden ausfiihrlich

dargestellt wird.



Am-241 ist ein Nuklid,‘das durch Bg~Zerfall aus Pu-~241 entsteht
(Abb 2.2, S. 9 und Tab. 3.4, S8.67) und somit wegen der relativ
kurzen Halbwertszeit des Mutternuklids von 14.89 Jahren /13/ im
U-Pu-Brennstoffkreislauf dort auftritt, wo mit Pu-haltigen
Kernbrennstoffen umgegangen wird /14/; dies ist der Fall bei
der Wiederaufarbeitung abgebrannter Brennelemente, bei der
(vgl. Tab. 2.5, S.26) Am-241, vermischt mit Am-243 und anderen
Actinidennukliden, in den hochaktiven Abfall gelangt, sowie bei
der Herstellung Pu-haltiger Brennelemente, bei der aus
Strahlenschutzgriinden das sich wdhrend der Lagerzeit des
Plutoniums nachgebildete Am-241 (hier in reiner. Form) kurz vor
Verarbeitung des Plutoniums abgetrennt werden muf. Die
Verfiigbarkeit von Am-241 hingt somit unmittelbar mit den
Massenstrdmen im nuklearen Brennstoffkreislauf zusammen und ist
deshalb - ebenso wie der Kernbrennstoffdurchsatz selbst - eine
Funktion von erzieltem Abbrand, Lagerzeiten der Brennstoffe und

zeitlichem Verlauf der nuklearen Energieerzeugung.

Endlager

B

Brennelement - Wiederauf - Abfall-
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Abb. 2.1: Nuklearer Brennstoffkreislauf (schematisch)
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Abb. 2.2: Aufbaukette der hiheren Actiniden und Bildung
von Am-241 aus Pu-241; Reaktionsquerschnitte und Halb-
wertszeiten gemd Tab. 3.4, S.67

2.1.1. Zeitlicher Verlauf der huklearen Energieerzeugung

Aufgrund verschiedener Literaturangaben /15-19/ lassen sich fiir
die Bundesrepublik Deutschland Absch&tzungen liber die
voraussichtliche installierte Kernkraftwerksleistung durch-
flihren. Bis zum Jahre 1985 ergeben sich auf dieser Basis recht
verl&dpliche Wérte, da hier wvon Kernkraftwerken ausgegangen
werden kann, die bereits im Bau, bestellt oder in Detailplanung
sind; die dariliber hinausgehenden Extrapolationen bis zum Jahr
2000 orientieren sich meist an Schitzungen des voraussicht-
lichen Wachstums des Bruttosozialproduktes (BSP), obwohl in
letzter Zeit Zweifel an der Richtigkeit der st&dndigen
Proportionalitdt zwischen BSP und Energiebedarf immer deutli-
cher wurden. Um der Vielzahl‘bereits existierender Prognosen
nicht noch eine weitere eigene hinzuzufligen, wird filir diese

Arbeit ein Szenarium nach /20/ {ibernommen. Abb. 2.3 zeigt die



danach erwartete installierte Kernkraftwerksleistung. Fiir den
LWR-Anteil an der gesamten installierten nuklearen Leistung
wurde hier angenommen, daf dieser etwa gegen die Jahrhundert-
wende in einen Séttigungsberéich gelangt. Dariberhinaus ggfs.
notwendig werdender Mehrbedarf wird durch fortgeschrittene
Reaktortypen (HTR, SBR) gedeckt, die in der vorliegenden Arbeit
jedoch - da der Unsicherheitsbereich der Prognose bereits
grBer wird, als der hier nur der Vollstdndigkeit wegen
eingezeichnete Anteil von HTR und SBR - fiir die folgende

quantitative Betrachtung unberiicksichtigt bleibt.

Auf der Basis des in Abb. 2.3 dargestellten Szenariums l&BRt
sich der in Abb. 2.4 und 2.5 dargestellte jihrliche bzw.
kumulierte Anfall von Plutonium errechnen. In diese Berechnung
gehen als wesentliche Gr6Ben neben den ausschlieflich reak-
tionsspezifischen Kerndaten (vgl. Tab. 3.4, S.67), kernkraft-
werk—speéifiébhe Betriebsparameter ein, die fiir die heute
iibliche Blockgr&fe Y@n 1300 MWe in Tab. 2.1, S.11 zusammen-
gestellt sind. Das in den entstandenen Pu-Mengen enthaltene
Pu-241 ist die Quélle'fﬁr den Anfall von reinem Am-241.

2.1.2. Am-241-Anfall bei der Herstellung von Pu-haltigen

Brennelementen

Die heute existierenden Wiederaufarbeitungsanlagen fiir
Kernbrennstoffe produzieren wegen ihrer noch geringen Kapazitdt
Plutonium noch in sehr geringen Mengen; dennoch kann bereits
heute dieses Produkt bisher nicht unmittelbar wieder als
Kernbrennstoff den Reaktoren zugefﬁhrt (Rezyklierung) werden,
da sich die Technik der Pu-Rezyklierung noch im Erprobungs-
stadium befindet; das anfallende Plutonium wird vielmehr heute

iberwiegend gelagert. Lagerzeiten flir Plutonium werden sich
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Abb. 2.3: Ausgewdhltes Szenarium der erwarteten Kernenergie-
Installation

Tab.2.1: KKW-Betriebsparameter zur Berechnung der
Pu-Mengen nach Abb. 2.4 /21/

Parameter' Wert
Abbrand , ~36.000 Mdd/t
Standzeit 1.000 d
Anfangsanreicherung 3.5 % U-235
Brennstoffdurchsatz 30.75 t/a
Lastfaktor ’ 0.7
Kiihlzeit 365 d
KKW-BlockgriBe | 1.300 MW
Wirkungsgrad 30 %
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aber auch auf l&ngere Sicht nicht vollstdndig vermeiden lassen.
Als Folge der Lagerzeiten ist bis zur Weitervérarbeitung ein
erheblicher Anteil des im Plutonium enthaltenen Pu=241 in
Am-241 (vgl. Abb. 2.2, S. 9) zérfallen. Da die Brennelementher-
stellung mit Pu-haltigem Brennstoff heute noch weitgehend
manuell erfolgt, stdrt aus Strahlenschutzgrﬁndeﬁ das Am-241
wegen seiner 60 keV-y-Strahlung; daher wird unmittelbar vor
Verarbeitung des Pu das inzwischen gebildete Am-241, meist mit

Ionenaustauschverfahren, abgetrennt /22/.

Flir den in dieser Arbeit vorgesehenen Betrachtungszeitraum, der
bis zur Jahrhundertwende reicht, wird sich an diesem Verfahren
und deshalb auch an der im folgenden durchgefiihrten Mengen-
betrachtung nichts &dndern; selbst wenn - heute nicht vorge-
sehen - ggfs. zu spdterem Zeitpunkt der FertigungsprozefB fir
Pu-haltige Brennelemente auf Fernbedienbarkeit umgestellt
wiirde, muB im hier vorgesehenen Betrachtungszeitraum das
Plutonium mengenmdfig noch weitgehend manuell verarbeitet
werden;‘denn nach bisherigen Erfahrungen bei der Inbetriebnahme
von abgeschirmten Anlagen, erfordert die Erstellung und
Erprobung einer solchen Anlage bis zur Fertigungsréife eine

Zeitspanne von mindestens 10 Jahren.

Wegen der Halbwertszeit des Pu-241 von 14.89 Jahren./13/,
zerfallen jdhriich ~ 5 % des Pu-241 zu Am-241. Es ist daher
unmittelbar einleuchtend, daf in die Berechnung des Anfalls

von Am-241 aus der Verarbeitung von gelagertem Plutonium

zu Pu—haltigen Brennelementen als wesentliche Gr&ge die
voraussichtliche Lagerzeit des Plutoniums eingeht. Wegen der
Kosten der Am-Abtrennung und insbesondere auch wegen der Kosten
der heute auf die Abtrennung folgenden notwendigen Endlagerung
des abgetrennten Americiums, ist es ferner einleuchtend, déB
die Brennelement-Hersteller bestrebt sein werden, die Zwischen-
1agerzeiten fir Plutonium sténdig zu verkiirzen. Es wurde

daher fiir die folgende Berechnung des Am-Anfalls einmal, als
obere Grenze, davon ausgegangen, daB alles anfallende Plutonium

ohne weitere Verwendung gelagert und so der jeweils zeitab-



hdngige Anfall an Am-241 berechnet wird; zum anderen, als untere
Grenze, wurde davon ausgegangen, daf ein bestimmter Anteil

des Plutoniums nicht gelagert, sondern direkt, der restliche
Anteil nach einer mittleren Lagerzeit von 1 Jahr zu Brennele-
menten verarbeitet wird. Nur aus den letzteren Pu-Mengen f&llt
das Am-241 an. Die Grenzkurve (Abb. 2.6) zwischen den beiden
Anteilen folgt in ihrem zeitlichen Veriauf den aus der
Markteinfiihrung von Produkten bekannten Gesetzmifigkeiten /23/,
wobei ahgenommen wird, daB, um den Betrieb der Brennelement-
fertigung vom Betrieb der Wiederaufarbeitung zu entkoppeln,
immer eine Plutoniummenge von 20 % mit einer mittleren

Lagerzeit von 1 Jahr als Puffer gelagert werden muB.

Unter diesen Annahmen ergibt sich der in Abb. 2.7 kumuliert
dargestellte Bereich des Anfalls von Am-241. Hiernach fallen
bis zur Jahrhundertwende kumuliert zwischen 2 und 5 t Am-241
an, jenachdem wie schnell die Rﬁckfﬁhrung von Plutonium in

Reaktoren eingefiihrt. werden kann.

2.1.3. Am-241-Anfall bei der Wiederaufarbeitung

abgebrannter Brennelemente

Wie oben schon ausgefiihrt, existiert heute keine Wiederauf-
arbeitungsanlage in der bereits Americium abgetrennt wiirde.
Nach den heute ﬁblichen FlieBschemata flir Wiederaufarbeitungs-
anlagén gelangt das Americium, im wesentlichen Am-241 und Am-
243, mit den Spaltprodukten in die Abfallstrdme der Wieder-
aufarbeitungsanlagen. Abb. 2,8 zeigt die in einem Leichtwasser-
Reaktor als Funktion des Abbrandes entstehenden Americium-
Mengen normiert auf 1 t Schwermetall im eingesetzten Brenn-
stoff. Legt man das in Abb., 2.3 dargestellte Szenarium fiir die
nukleare Energieerzeugung zugrunde, so ergibt sich der in Abb.
2.9 dargestellte jihrliche Anfall von Am-241 und Am-243, um die
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extremen Annahmen bezliglich der Lagerzeiten des Plutoniums
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Jahrhundertwende immerhin fast 500 kg/a; kumulativ ergeben sich
(Abb. 2.10) bis zum Jahr 2000 ca. 4 t Am-241/243, d.h. das im
Gegensatz hierzu aus der Lagerung von Plutonium zu erwartende
Am=-241 (Abb. 2.7, S.15) liegt mengenmidfig in derselben Grds-
senordnung. Die Berechnung beschrédnkte sich dabei auf den heute
in Wiederaufarbeitungsanlagen iUblicherweise bei Planungsauf-
gaben benutzten Abbrandwert von 36.000 MWd/t flir LWR-Brennstoff.

3.5°s Anfangsanreicherung
Standzeit 1000 d /
Kiihlzeit 365 d .

300 |- 3.2°/ Anreicherung

Am-243

200 /
100
[l
Am =241

’//,,/:::;77 Abb. 2.8: Americium-Gehalt im

. m " 0 w0 abgebrannten LWR-Brennstoff als
Abbrand {103 MWd/t ] Funktion des Abbrandes

Am-Anfall [g/tgyl
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2.2. Uberlegungen und Rechnungen zum

Schadenspotential radioaktiver Stoffe

Um radioaktive Schadstoffe in bezug auf ihre Gefdhrdungsmdg-
lichkeit miteinander vergleichen zu kdnnen, bedarf es einer
gemeinsamen Bezugsbasis, die neben dem qualitativ einfachsten
Vergleichsniveau, den Aktivit&ten, auch die biologischen
Schiddigungsmdglichkeiten jedes einzelnen Nuklids berlicksich-
tigt. Eine solche Basis wurde mit der Erstellung der ICRP-
Normen /24/ geschaffen, die hbchstzuldssige Konzentrationen fiir
die menschlichen Lebensbereiche (Wasser, Luft) ahgebeh und
dabei Akkumulationsvorginge in einzelnen Organen beriicksich-
tigen. Es so0ll hier nicht weiter diskutiert werden, inwieweit
diese so erhaltene Skala zweifelsfrei angewendet werden kann.
Unter Verwendung dieser Skala wurde jedoch in den letzten
Jahren der Begriff des "Schadens potentials™
oder " Gefdhrdungsindex" gepridgt /4/, oder
besser - da absolute Werte technologieabhdngig und mit heute
verfligbaren Methoden nicht bestimmbar sind - der Begriff des
"Relativen Schadenspotentials"
(RSP) /25/. Diesem Kapitel wird deshalb eine kurze Einfiihrung
zum Begriff des Relativen Schadenspotentials mit Diskussion der

M8glichkeiten und Anwendungsgrenzen dieses Begriffes vorangestellt.

2.2.1. Definition des Relativen Schadenspotentials radio-
aktiver Stoffe ‘

Radiocaktive Stoffe unterliegen strengen, interrational
festgelegten Richtlinien zur Einhaltung von hochstzulédssigen
Konzentrationswerten /24/ filir verschiedene Lebensbereiche wie
Luft, Wasser, Oberfldchenkontaminationen von Gegenstédnden ‘sowie

flir Inkorporationen durch Personen.




Folgt man den in /24/ dargelegten Ausfiihrungen, dann besteht
blS zum Errelchen der jewelllgen hdchstzuldssigen Konzen-
tratlonswerte keine Gefahr fiir Leben und Wohlergehen der
Menschen (d.h. kein Auftreten somatischer Schaden) und

auch zusatzllche Mutationen (genetische Sch&dden) treten nur mit
unwesentlich h8herer Wahrscheinlichkeit ein als durch
natiirliche Einwirkungen, so kann das Relative Schadenspotential
(RSP) einer gewissen Menge eines radioaktiven Stoffes als die

Verhﬁltniszahl

Volumen des notwend1gen Verdiinnungsmittels
bis zum Erreichen der zuldssigen ICRP-Konzentration ['m /a7

‘Masse des radioaktiven Stoffes , [a97

RSP =

ausgedriickt werden und gibt damit an, welches Volumen des
Verdiinnungsmittels durch diese radioaktive Substanz theoretisch
ungeniefbar gemacht, d.h. bis zu der oben definierten

Sch&dlichkeitsgrenze kontaminiert, werden kann.
Die Angabe'der spezifischen Aktivitdt (Asp)

p - _Aktivitdt des Radionuklids / Ci 7
- sP Masse des Radionuklids [ g 7

ist insofern nicht ausreichend, als die unterschiedlichen
biologischen Paktoren, wie chemische Toxizitdt und Radiotoxi-
zitdt, biologische Halbwertszeiten, spezifische Organsch&ddi-
gungen g.é. nicht berilicksichtigt werden. Durch die Angabe des
RSP 1l&dBt sich filir jede Mischung.verschiedéner Radionuklide ein
spézifischer Géféhrdungswert unter Einbeziehung der biologi-
schen Wirkungen angeben, soweit diese bei der Definition der

hdchstzuldssigen Konzentrationen berlicksichtigt wurden.

Fiir die nachfolgenden Kalkulationen wurden die in Tab. 2.3
dargestellten zuldssigen Konzentrationswerte fiir die verschie-

denen Actiniden—Nuklide'(éinschliéBlich Actinium) benutzt /26/.
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. ®
Tab. 2.3: Maximal zuldssige Konzentration (MZKH 0) von Actiniden,
. . . e . 2
einschlieBlich Actinium, in Wasser /26/
Nuk1id zu1. Konzentration | Nuklid zul. Konzentration | Nuklid zul. Konzentration
[ciim o7 [ ciimg o7 [citmigT

Ac-225 3.00 x 1078 U -237 3.00 x 107 An-243 | 4.00 x 1075
Ac-227 2.00 x 107¢ y -238 4.00 x 10 An-244 5.00 x 1073
Ac-228 9.00 x 1073 U -239 100 ¢ Am-245 3.00 x 1072
Th-227 3.00 x 107¢ U -240 3.00 x 1072 n-242 2.00 x 1072
Th-228 7.00 x 10 Np-236 3.00 x 10 Cm-243 5.00 x 10
Th-229 3.00 x 1078 Np-237 3.00 x 1078 cm-244 | 7.00 x 107
Th-230 2.00 x 107 Np-238 3.00 x 1073 Cn-245 3.00 x 107
Th-231 3.00 x 1077 Np-239 1.00 x 10 Cm-246 3.00 x 107¢
Th-232 2.00 x 10 Np-240m | 1.00 Cm-247 3.00 x 1075
Th-233 1.00 Np-240 1.00 Cn-248 3.00 x 10
Th-234 2,00 x'1073 Pu-236 3.00 x 1078 Cm-249 100 g
Pa-231 9.00 x 107 Pu-238 5.00 x 107 Cm-250 3.00 x 107/
Pa-232 3.00 x 107 Pu-239 5.00 x 107¢ | Bk-249 3.00 x 1072
Pa-233 1.00 x 10 Pu-240 5.00 x 107, BK~250 3.00 x 1079
Pa-234m | 1.00 Pu-241 2,00 x 10 Cf-249 3.00 x 10
Pa-234 3.00 x 1078 Pu-242 5.00 x 1075 Cf-250 3.00 x 1073

U -232 3.00 x 1077 Pu-243 3.00 x 107, Cf-251 3.00 x 107

U -233 3.00 x 1077 Pu-244 3.00 x 1072 Cf-252 3.00 x 107

U -234 3.00 x 1072 Pu-245 3.00 x 107 Cf-253 3.00 x 107

U -235 3.00 x 10 An-241 4,00 x 10 Cf-254 3.00 x 10
U-236 | 3.00x 1075 An-242m | 4.00 x 1073 Es-253 | 3.00 x 1078

An-242 3.00 x 10

Einen Eindruck von der Gr&fenordnung des Relativen Schadens-
potentials verschiedener radioaktiver Nuklide, normiert auf
1 g, vermittelt Tab. 2.4; diese zeigt zum Vergleich auch

die spezifische Aktivitdt sowie die auf U-238 normierten
Anderungen von RSP bzw. spezifischer Aktivitét.

Flir eine beliebige Mischung von Radionukliden 148t sich aus
Tah. 2.3 das Relative Schadenspotential durch Summation der
Einzelwerte nach folgender Gleichung berechnen

Ay

Y _ 3
RSPy = L w7 £ ™07

]

die Aktivitdt des i-ten Radionuklids / Ci /

MZK, die maximal zuldssige Konzentration [—Ci/mg 0-7
' 2

obei A,
wob i

des i-ten Radionuklids in Wasser
bedeutet.
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Tab. 2.4: Aktivitat und Relatives Schadenspotential verschiedener

Radionuklide, bezogen auf jeweils 1 g Substanz

Isotop Aktivitdt Knderung Rel. Schadensp. Knderung
A RSP
(ci) ot (n°) TP
sp,U-238 U-238.
U -238 | 3.33 x 1077 1.0 8.33 x 1073 1.0
U -235 2.14 x 10-6 6.4 7.13 x 10-2 8.5
Pu-239 6.13 x 1072 1.8 x 10° 1.22 x 104 1.5 x 10°
Am-241 | 3.43 1.0 x 10’ 8.58 x 10° 1.0 x 108
Pu-238 | 1.70 x 101 5.1 x 10 3.40 x 10° 4.1 x 108
Cm-242 3.31 x 10° 9.9 x 10° 1.65 x 10° 2.0 x 1010

Diese Definition des RSP hat den Vorteil groBer Einfachkeit der

Handhabung. Da jedoch keinerlei Informationen {iber den

Ausbreitungsweg der Radioaktivitdt bis zur Aufnahme in den

menschlichen Kérper (Ingestion) in diese Darstellung ein-

flieBen, liefert diese Methode nur eine konservative obere

Grenze der zu erwartendén Gefdhrdung. Die Bestimmung der

tatsdchlichen Gef&hrdung kann nur {iber wesentlich komplexere

Ansdtze erfolgen, die die tats&dchlichen technologischen

Gegebenheiten - z.B.

im Sinne stdrfallbedingter Freisetzungs-

raten - mit beriicksichtigen. Das Relative Schadenspotential

gemdB obiger Definition kann demnach nicht - wie man dies mit

einer anlagenbezogenen G r 8 B e tun kdnnte -
dazu benutzt werden, das Risiko oder die AkZeptierbarkeit einer
bestiﬁmten Abfallagerungstechnologie zu ermitteln, sondern kann
als inventarbezogene Gr O B e ausschliepBlich
dazu benutzt werden, Abfallmengen als Schadstoffinventare ohne
Berticksichtigung ihrer Umhiillung in ihrer Gesamtheit miteinan-

der zu vergleichen.
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An dieser Feststellung &dndert sich auch dann nichts, wenn
versucht wird /27/; durch Quotientenbildung des Relativen
Schadenspotentials einer bestimmten Abfaﬁlménge una dem
Relativen Schadenspotential der z.B. .in 1 t natlirlichem Uranerz
vorkommenden U-238/U—235—Menge-im-Gleichgewicht mit den
Zerfallsprodukten nach folgender.Gléichung einen dimensions=-

losen Relativen Toxizit&tsindex (RTI)zu definieren

A,
K 3
I [my o7
orr o orabfalt o § "™Ru,i (1t verf, Abrall) — o0
3 MZKw;j (1 t U-Erz) [’mHzo_]

Der Zweck eines solchen Vergleiches mit U-Erz besteht letztlich
darin, den Relativen Toxizit&tsindex (RTI) als eine Gr&Be
heranzuziehen, mit deren Hilfe beurteilt'werden soll, ob eine
pestimmte Abfalimenge ebenso akzeptierbar sein kdnnte, wie das

in der Erdkruste vorkommende U-Erz, iiber dessen Akzeptierbarkeit
jedoch zumindest in den F&dllen, in denen aus technischen Griinden
intensivér Kontakt zwischen Menschen und U-Erz besteht, diskutiert
werden kann. Die Verwendung des RTI ist insofern fragwlirdig,

als hier nur eine von vielen technischen Randbedingungen,

ndmlich die Schadstoffkonzentration in 1 t verfestigtem Abfall,

mit einbezogen wurde.

Wie sich’' leicht an einem Beispiel, ndmlich dem des Endlagers
fir radioaktive Abf&lle, zeigen. ld&Rt, wird hier in unzulé&ssiger
Weise das Relative Schadenspotential (RSP) durch Verwendﬁng

von nur einem einzigen anlagenbezogenem Parameter dazu benutzt,
den Ubergang zur Risikodarstellung bzw. Akzeptierbafkeits—

darstellung durchzufiihren.

Nehmen wir an, fiir eine bestimmte Abfalleinlagerungsform ergibt
sich RTTI =1, so heiBft dies nach obiger Gleichung /27/, diese
Einlagerungsform der radicaktiven Abfdlle wlre nicht risiko=-
reicher als natilirliches U-Erz in diesem Endlager einzulagern.

Geht man nun zu einem.Einlagerungsprodukt {iber, das nur die
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Hdlfte der vorherlgen Konzentratlon an radloaktlven Schadstof-
fen pro Volumen aufweist, so ernledrlgt sich der RTI auf o, 5;
dafir muf aber in eben dieses Endlager das doppelte Volumen
verfestigten Abfalls eingelagert werden, am gesamten Schad-
stoffinventar des Endlagers éndert sich»damit“nlchté. Nebenbeil
sei bemerkt, daB sich auch am GesamtvolUﬁen dés'Endlagers
nichts #dndert, da dieses im wesentlichen durch seine thermische
Belastbarkeit béstimmt wird, die aber in diesem Beisplel
konstant bleibt. Da das tatsachllche Risiko an der Erdober-
fldche in erster N&dherung prOportlonal zZur eingelagerten
Schadstoffmenge ist, bleibt dieses Risiko - mit heutigen
Methoden leider nicht quantifizierbar - koﬁstént, wdhrend der
RTI eine Erniedrigung dieses Risikos um den'Faktor‘Z vVor-

tduscht.

Es wurde hier an einem Beispiel versucht, die Grenzen: der
Aussagekraft des RSP und seiner Ableitungen aufzuzeigen.
Trotz dieser Grenzen kann das Relative Schadenspotential zum
Vergleich von radioaktiven Schadstoffmengen untereinénder
erfolgreich benutzt werden (Inventarvergleich), solange also
keine Technolégie der Einschliefung dieser Stoffe mitzube-
rﬁcksiqhtigen~ist. Das RSP eignet sich deshalb insbesondere fiir
den Vergleich von radioaktiven Schadstoffmengen, die durch
technische oder pyhsikalische Vorgdnge - z.B. Bestrahluhg mit
Neutronen, natiirlicher radioaktiver Zerfall - in ihrer
Ausgangszusammensetzung veréndert.werden; in diesem Fall ist
das RSﬁ_auéh ein relatives MaB flir die Verdnderung des
Risikobeitrages dieser Schadstoffméngen,

Ferner écheint nach heutigem Kenntnisstand die Anwendung des
RSP auch fir die Abschdtzung von Risikoanderungen fiir kern-
technische Anlagen zuldssig, wenn man als Bezugswerte fiir die
Schadstoffmengen nicht die Inventare sondern die stdrfall-
bedingﬁen Freisetzungen heranzieht /60/ und gewdhrleistet ist,
daBs die emittierten'Schadstoffmengen dhnliches chemisches
Verhalten‘zeigen. |
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Es soll an dieser Stelle noch einmal deutlich darauf hinge-

wiesen werden, daB die Verwendung des RSP als BeurteilungsgréBe
3

. H,O
nicht etwa den Eindruck erwecken darf, es wire eine technZsch

fir radioaktive Schadstoffgemische wegen ihrer Einheit m

und 8kologisch sinnvolle Lasuﬁg, die anfallenden Aktivit&its-
mengen etwa durch Verdiinnen mit den entsprechenden Wasser-

mengen, 2z.B. Meerwasser, "unschddlich" zu machen.

In /28/ wird versucht, die o.g. Einschrinkungen in der
verwendung des RSP zu verringern, indem sowohl Ingestion, als
auch Inhalation, jeweils kombiniert mit der Aufnahmewahrschein-
lichkeit filir den Menschen, mit in die Darstellung einbezogen
werden.-Die Bestimmung dieser Aufnahmewahrscheinlichkeiten ist
jedéch sehr schwierig, da derzeit nicht genligend statistisches
Material.ﬁber Unfallhdufigkeiten und radioaktive Freisetzungen
in bezug auf die Behandlungfradioaktiver Abfille noch liber die
regionalen Erndhrungsgewohnheiten der betroffenen Bev&lkerung
vorliegen und diese auch nicht mit einfachen Methoden
abgeschdtzt werden k&nnen.

2.2.2. Das Relative Schadenspotential von abgebranntem

Kernbrennstoff

Im folgenden wird am Beispiel des Relativen Schadenspoten-
tials von abgebranntem keaktorbrennstoff zum einen dessen

6 Jahren

zeitlicher Verlauf fiir eine Zeitspanne von 10
aufgezeigt, zum anderen wird mit der Analyse der nuklid-
spezifischen Einzelbeitrige zum gesamten Relativen Schadens-
potential dargestellt, daB gerade das fiir die vorliegende
Arbeit ausgewdhlte Referenznuklid Am-241 nahezu widhrend

des gesamten Betrachtungszeitraums den wesentlichen Beitrag

zum gesamten Relativen Schadenspotential liefert.

Die Berechnungen gehen aus von der Nuklidzusammensetzung

von 1 t abgebranntem Kernbrennstoff (vgl. Tab. 2.5, S.26).
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In /29,30/ wurden ausfﬁhrliche‘Berechnungen Uber die Nuklid-
erzeuguﬁg beim Beffieb Zzweier Referenzreaktoren - einem
Leichtwasser-gekiihlten Reaktor (LWR) und einem Schnellen
Brutreaktor (SBR) - durchgefiihrt. Die Berechnungen beziehen
sich auf die Angabe von Masse, Aktivit&t und thermischer
Leistung von speziellen Spaltprodukten sowie der Actiniden
(Th - Cm) jeweils normiert auf 1 t urspriinglich eingesetzten
Brennstoff. '

Unter Verwendung dieser Daten wurde das Relative Schadens-
potential der Actinidennuklide der hochaktiven Abfallmengen
(HAW) pro 1 t Brennstoff errq¢hnét. Es wird dabei davon ausge-
gangen, daf durch den Wiederaufarbeitungsprozef nur noch 0,5 %
des urspriinglichen Urans bzw. Plutoniums, die anderen Actiniden
quantitativ in den hochaktiven Abfall gelangen. Nach heutigem
Stand der Wiederéufarbeitungstechnologie gelten Abtrennwerte

flir Uran und Plutonium 2zwischen 3 % und 0,5 % als realistisch.

Die Berechnung des zeitabhdngigen RSP erfolgte, indem fliir
jedes der in Tab. 2.5 aufgefithrten Nuklide zum jeweiligen
Zeitpunkt des Betrachtungszeitraums das RSP aller aus dem
jeweiligen Nuklid bis dahin entstandenen Tochternuklide

sowie das RSP des restlichen Mutternuklids errechnet wurde.
Dies ergibt den zeitabhdngigen Wert des RSP des Einzelnuklids
(vgl. Abb. 2.13 und 2.14, S.31/32). Das gesamte RSP ergibt
sich durch Addition dieser Einzelbeitrige. Beim Zerfall des
Einzelnuklids gemdB Tab. 2.5 wurde jeweils die gesamte
Zerfallskette bis zum stabilen Endnuklid berlicksichtigt.

In Abb. 2.10 ist das RSP fiir HAW aus der Wiederaufarbeitung von
Leichtwasserreaktor- bzw. Schnell-Briiter-Brennstoff unter der
Annahme, daB 90 d nach Brennstoffentladung aus dem Reaktor die
Wiederaufarbeitung durchgefiihrt wurde und dabei 99,5 %

des gesamten U und Pu abgetrennt wurden, dargestellt. Die
Abbildung zeigt deutlich, daB bezliglich des RSP des HAW,

insbesondere fiir lange Betrachtungszeitrdume nur ein geringer



Tab. 2.5: Zusammensetzung von LWR-Brennstoff bzw. SBR-Brennstoff
(in g/tSM), Abbrand 33.000 MWd/tSM /29/

LWR-Brennstoff SBR-Brennstoff
Nuk1id Start Betriehsende | Muklid Start Betriebsende

La/teyd 9/ten ] Loty ] [ oltey]
Th-228 0.0 8.96 + 107 | Th-228 0.0 4.91 + 1077
Th-229 0.0 5.88 - 1078 | Th-229 0.0 1.17 - 1078
Th-230 0.0 5.40 - 1076 | h-230 | 0.0 1.71 - 1078
Th-231 0.0 8.93 + 1077 Th-231 0.0 4,99 - 1070
Th-232 0.0 2.19 - 107 | Th-232 0.0 1.08 - 1078
Th-233 0.0 4.66 - 10719 Th-233 0.0 1.76 - 10712
Pa-231 0.0 2.02 - 1078 | pa-2n1 0.0 5.89 - 1077
Pa-232 0.0 3.26 - 1079 | pa-222 0.0 411 - 10710
Pa-233 0.0 7.58 + 107 | pa-233 0.0 2.81 - 107°
Pa-234m| 0.0 3.67 + 10719 pa-23am| 0.0 2.76 . 10716
Pa-234 0.0 2.92 + 10°19 pa-234 0.0 9.12 - 10744,
U-232 0.0 1.74 - 1074 u-232 0.0 1.24 - 107
U-233 0.0 1.73 - 1073 | o233 0.0 8.08 . 107%
U-234 0.0 1.90 U-234 0.0 8.04
U-235 3,30-10% 7.95 « 105 | U-235 1.46°10° 1.42 + 10°
U-236 0.0 4.08 - 10° | u-236 0.0 3.75 . 10}
u-237 0.0 1.70 + 101 | u-237 0.0 | 2,28
u-238 9.67-105 9.43 - 10° | u-238 9.20°10° 8.77 + 10°
U-239 0.0 5.50 - 1071 | y-239 0.0 1.48 .
Np-236 0.0 7.53 + 1078 | Np-236 0.0 5.01 - 1078
Np-237 0.0 7.48 - 102 | wp-237 0.0 1.24 * 10
Np-238 0.0 2.80 Np-238 | 0.0 9.06 + 1072
Np-239 0.0 7.91 » 10! | wp-230 0.0 2.13 + 10
pu-236 | . 0.0 1.04 - 103 pu-236 | 0.0 7.84 » 107
Pu-238 0.0 1.60 - 10% | pu-238 9.40-10% 6.62 + 10°
Pu-239 0.0 5.30 * 10° | Ppu-239 4.69-10% 5,73 + 10
Pu-240 0.0 2.17 * 10° | pu-240 188108 | 1,93 10
Pu-241 0.0 1.03 + 10° | Ppu-241 9.43-10° 5,28 - 105
Pu-242 0.0 3.49 - 102 | pu-242 3.17-10° 3.26 + 10°
Pu-243 0.0 1.36 - 107 | pu-243 0.0 1.68 + 1071
An-241 0.0 3.96 - 10! | am-2m 0.0 4.61 + 102
An-242m 0.0 .14 - 107! an-24m| 0.0 8.92
An-242 0.0 6.85 * 1072 | Am-242 0.0 1.76 - 107!
Am-243 0.0 9,03 * 10 | Am-243 0.0 2.67 - 10°
An-244 0.0 .28 * 10°%] An-244 0.0 1.78 + 1073
Cm-242 0.0 8.49 Cm-242 0.0 2,23 + 10!
Cm-243 0.0 8.80 - 1072 cm-243 0.0 8.42 -+ 107}
Cn-244 0.0 3.2 - 100 | ci-244 0.0 1.53 + 10!

Unterschied zwischen LWR bzw. .SBR besteht und daB ferner

auch eine Abtrennung von U und Pu, die liber 99,5 % hinausgeht,
keinen wesentlichen Einfluf auf das RSP zeigt. Im folgenden
wird daher nur noch mit diesem Abtrennfaktor.fﬁr U und Pu
weiltergerechnet.

Gegenliber einer radiologisch nicht gewichteten zeitabhingigen
Aktivitdtsdarstellung ist insbesondere {iberraschend, daB das
RSP nach einem st&ndigen Abfallen (&8hnlich dem Aktivitdts-
verlauf) nach ca. 10.000 Jahren wieder um nahezu eine
Zehnerpotenz ansteigt. Zum n&heren Verstdndnis dieses Anstiegs

sind in den Abb. 2.11 bis 2.14 die Beitr&dge spezieller
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Einzelnuklide sowie der Elemente Th bis Cm.zum gesamten in

Abb. 2.10 dargestellten RSP von LWR- bzw. SBR-Brennstoff
dargestellt. Es ist ersichtlich, daB im Falle des LWR (Abb. 2.11)
insbesondere im mittelfristigen Bereich zwischen 100 und

10.000 Jahren, im Falle des SBR (Abb. 2.12) widhrend des

gesamten Betrachtungszeitraums die Nuklidgruppe Americium

den wesentlichen Beitrag zum RSP liefert; im Falle des LWR

wird diese spdter durch Neptunium abgeldst.

Betrachtet man die Beitr&dge der einzelnen Nuklide zum gesamten
RSP, so zeigt sich, daB im Falle des LWR (Abb. 2.13) im Be-
trachtungszeitraum zwischen 60 und 200 Jahren das Am-241,
zwischen 200 und 20.000 Jahren das Am-243, danach das Np-237
dominiert; im Falle des SBR (Abb.2.14) doﬁiniert im Betrach-
tungszeitraum bis 200 Jahre das Am-241, zwischen 200 und
30.000 Jahren das Am~243, danach aber erneut das Am-241.

Dieser Sachverhalt erkldrt, daB das, heute bereits in gr&Beren
Mengen im Brennstoffzyklus bei der Verarbeitung von gelagertem
Plutonium anfallende Am-241 als Referenznuklid flir die vor-
liegende Arbeit, gemdB der in Kap. 1 erlduterten Problem-

stellung, herangezogen werden konnte.
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Legende: Kurve 1 ... Relatives Schadenspotential LWR,

Abb. 2.10:

2 ... Relatives Schadenspotential LWR,
3 ... Relatives Schadenspotential SBR,
4 ... Relatives Schadenspotential SBR,

Relatives Schadenspotential der Actiniden

Abfall bei Wiederaufarbeitung von 1 t LWR-

3 70 S 6rBehg 3 § 4 5678688

0.5% U/Pu-Abtrennung
0.1% U/Pu-Abtrennung
0.5% U:Pu-Abtrennung
0.1% U/Pu-Abtrennung

im hochaktiven
bzw. SBR-Brenn-

stoff (Abbrand 34000 MWd/t, Kiihlzeit bis Aufarbeitung 90 d,
0,5 % bzw. 0,1 % U- und Pu-Verlust bei der Wiederaufarbeitung)




Relatives Schadenspotential ( m3/t )

0 2 gussjesnl 2 3 usereetl 2 3 wuseyeelC’ 2 3 uss7eei0' 2 s ussesad 2 3 wssiegdd 2 3 wuseyeenl 2 3y

3 3 yusejyesid 3 3 uggregid 3 s 4w sejeerd 2 s yoseyepid s 3 s yereead

- 29 -

3.3 3 9818

a

2 S USsIMeig 2 I uS6788100 2 S w

==
Ny
\

////////////,

L
o
=

|

34 SAB'l!SlUx 2 3 yuss7egl

3 U SEMRGhg ¢ 3 T BBy 2 3 uSeiedhg 2 S ussveShgt 2 3 U S6iBB1C =2 3 uSEIBANgE 2 3 4 5518BAQ

s 3 T Eeq

Legende: Kurve

Abb. 2.11:
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1 ... Relat. Schadensp., gesamt, LWR, 0.5% U/Pu-Abtr.
2 ... Teilbeitrag Uran

3 ... Teilbeitrag Neptunium

4 ... Teilbeitrag Plutonium

5 ... Teilbeitrag Americium

6 ... Teilbeitrag Curium

Relatives Schadenspotential der Actiniden im hochaktiven
Abfall bei Wiederaufarbeitung von 1 t LWR-Brennstoff,
Beitrag der wesentlichen Nuklidgruppen (Abbrand

34000 MWd/t, Kiihlzeit bis Aufarbeitung 90 d, 0,5 %

U- und Pu-Verlust bei der Wiederaufarbeitung)
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1 ... Relat. Schadensp., gesamt, SBR, 0.5% U/Pu-Abtr.
2 ... Teilbeitrag Uran

3 ... Teilbeitrag Neptunium

4 ... Teilbeitrag Plutonium

5 ... Teilbeitrag Americium

6 ... Teilbeitrag Curium

Re]atiVes,Schadenspotentia] der Actiniden im hochaktiven
Abfall bei Wiederaufarbeitung von 1t SBR-Brennstoff,
Beitrag der wesentlichen Nuklidgruppen (Abbrand

34000 MWd/t, Kiihlzeit bis Aufarbeitung 90 d, 0,5 %

U- und Pu-Yerlust bei der w1ederaufarbe1tung)
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Legende: Kurve

Abb, 2.13:
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LRGERZEIT DES WASTES (IN JRHREN)

1 ... Relat. Schadensp., gesamt LWR, 0.5% U/Pu-Abtrennung
2 ... Teilbeitrag U -234 9 ... Teilbeitrag Pu-240
3 ... Teilbeitrag U -235 - 10 ... Teilbeitrag Pu-241
4 ... Teilbeitrag U -236 11 ... Teilbeitrag Pu-242
5 ... Teilbeitrag U -238 12 ... Teilbeitrag Am-241
6 ... Teilbeitrag Np-237 - 13 ... Teilbeitrag Am-243
7 ... Teilbeitrag Pu-238 14 ... Teilbeitrag Cm-242
8 ... Teilbeitrag Pu-239 15 ... Teilbeitrag Cm-244

Relatives Schadenspotential der Actiniden im hochaktiven

Abfall bei Wiederaufarbeitung von 1 t LWR-Brennstoff,

Beitrag einzelner: Nuklide (Abbrand 34000 MWd/t, Kiihl-
zeit bis Aufarbeitung 90 d, 0,5 % U- und Pu-Verlust
bei der Wiederaufarbeitung)
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Legende: Kurve

Abb. 2.14:

LRGEHZEIT DES WASTES [IN JAHREN)

gesamt, SBR, 0.5% U/Pu-Abtrennung
9 ... Teilbeitrag
10 ...
11 ...
12 ...
13...
14 ...
15 ...

. Relat Schadensp.,
... Teilbeitrag U 234
.. Teilbeitrag U -235
.. Teilbeitrag U -236
... Teilbeitrag U -238
. Teilbeitrag Np-237
.. Teilbeitrag Pu-238
. Teilbeitrag Pu-239

Teilbeitrag
Teilbeitrag
Teilbeitrag
Teilbeitrag
Teilbeitrag
Teilbeitrag

Abfall bei Wiederaufarbeitung von 1 t SBR-Brennstoff,
Beitrag einzelner Nuklide (Abbrand 34000 MWd/t, Kiihl-
zeit bis Aufarbeitung 90 d, 0,5 % U- und Pu-Verlust

bei der Wiederaufarbeitung)
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Pu-240
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Am-243
Cm-242
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Relatives Schadenspotential der Actinjden im hochaktiven
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2.3 Das Relative Schadenspotential von Am-haltigen Abfé&dllen
aus der Pu-Verarbeitung und die M8glichkeiten zu

_seiner Reduktion

In diesem Kapitel wird nun am konkreten Beispiel des Am-241
aus Am-haltigen Abfall&sungen aus der Verarbeitung von
gelagertem Plutonium rechnerisch demonstriert, wie .sich das
Relative Schadenspotential der heute anfallenden Am/Pu-
Abfall8sungen (Referenzfall) durch verschiedene technische
Eingriffe unterschiedlich stark reduzieren 13Rt. Neben dem
Referenzfall wird zundchst der EinfluB einer besseren
Am/Pu-Abtrennung unteréucht; diesem Fall wird dann das RSP
als Ergebnis einer hypotetischen Langzeitbestrahlung und
schlieBlich von technisch realistischerweise durchfﬁhrbaren,
zeitlich begrenzten, zyklischen Bestrahlungen im Reaktor

gegenilibergestellt.

Beli der Herstellung Pu-haltiger Brennelemente entstehen die
Am-haltigen Abf&lle bei der Reinigung der zur Verarbeitung
anstehenden Pu-Mengen vom aus Strahlenschutzgrﬁndeh st8renden
Am=-241 mittels Extraktions- oder Ionenaustauschschritten /22/.
Da das Plutonium vom Americium gereinigt werden soll, ist es
naheliegend, daB bei diesem ProzeB nicht darauf geachtet wird,
das Am-241 in reiner Form zu separieren. Nach Durchfiihrung des
Trennschrittes liegt deshalb eine Abfall8sung von Am und Pu
vor, in der sich die Konzentrationen Von Am : Pu etwa wie 1 : 5
verhalten /31/.

2.3.1 Das RSP der Pu/Am-Abfall8sung ohne zusitzliche
Behandlung (Fallstudie 1: Referenzfall)

Da die weitere Verringerung der Pu-Konzentration der Pu/Am-
Abfalldsung, gemessen am Wert des gewinnbaren Plutoniums,

sehr kostenintensiv ist, wird diese heute im allgemeinen keiner
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weiteren Behandlung unterzogen, sondern als Abfall verworfen.
Abb. 2.15 zeigt als Fallstudie 1 diesen Vorgang schematisch.
Die Anwendung des oben definierten Begriffs des Relativen
Schadenspotentials ergibt die in Abb. 2.18 dargestellte
Kurve 1.

2.3.2 Das RSP der Pu/Am-Abfall®sung bei weiterer
Pu-Abtrennung (Fallstudie 2)

Eine Reduktion des langfristigen Schadenspotentials der
a=Strahler kann nur durch Verminderung der Anfangsmenge der
o~-Strahler oder durch Uberfiihrung in kiirzerlebige Nuklide
erfolgqn. Der zundchst einfachste Weg, die Menge der vorlie-
genden a-Strahler zu reduzieren, ist die Abtrennung des Reét—Pu
yvom Am-241, wobei das abgetrennte Pu im Brennstoffzyklus weiter
verwendet werden kann. Dieser Vorgang ist in Abb. 2.16 als
Fallstudie 2 schematisch dargestellt. Die aus der. Weiterver-
wendung des Pu im Brennstoffzyklus resultierenden Abfdlle sind
im wesentlichen Spaltprodukte und unverbrauchtes Plutonium;
diese Restmengen bleiben.in der vorliegenden Betrachtung
unberiicksichtigt.

Das nach der Pu-Abtrennung vorliegende Am mit geringer Pu-
Restverunreinigung wird wie in Fallstudie 1 als Abfall
verworfen., Das resultierende Relative Schadenspotential ist in
Abb. 2.18 als Kurve 2 dargestellt.

Der Vergleich der Kurven 1 und 2 in Abb. 2,18 zeigt, daB sich
durch Abtrennung des Rest-Plutoniums aus den Brennelement-
fertigungs—-Abfdllen kurzfristig‘einé Verringerung des Relativen
Schadenspotentials um etwa den Faktor 2 ergibt, diese Ver-
ringerung dann filir Lagerzeiten um 10.000 Jahre sogar auf 1 1/2
Zehnerpotenzen zunimmt; langfristig ergibt sich jedoch nur eine

Verringerung um etwa den Faktor 1.5, was auf die h&here



- 35 -

Radiotoxizitit der Zerfallsprodukte des sich aus dem unver-
mindert gebliebenem Am-241 bildenden Np-237 zuriickzufihren ist.
Eine weitergehende, insbesondere auch langfristig wirksame,
Reduktion des Relativen Schadenspotentials kann daher nur durch
Anderung der substanziellen urspriinglichen Menge des Am—241

erfolgen.

2.3.3 Das RSP der Pu/Am—Abfallésung nach Langzeitbestrahlung

mit Neutronen (Fallstudie 3)

Eine Reduktion der Menge des vorliegenden Am-241 kann nur

durch Bestrahlung des gemdB Fallstudie 2 von Plutonium
weitgehend gereinigten Am-241 in einem Reaktor erfolgen. Dabeil
wird ein erheblicher Teil des Am in Spaltprodukte iibergefiihrt;
die nach erfolgter Langzeitbestrahlung noch vorliegenden
o-Strahler werden als Abfall verworfen. Den Ablauf zeigt sche-
matisch Abb. 2.17. Technisch ist eine kontinuierliche Lang-
zeitbestrahlung iiber mehrere zehn Jéhre aus Griinden der
begrenzten mechanischen Stabilitit der Hiillrohre von hierfiir
notwendigen Bestrahlungsstdben als Folge der verabreichten
n-Dosis nicht mdglich; die deshalb nur theoretische Betrachtung
zeigt aber doch sehr deutlich, welche maximale Reduktion des
Schadenspotential innerhalb der hier vorgesehenen Bestrahlungs-—
zeiten von bis zu 30 Jahren erzielbar sind. Der Zeitraum von 30
Jahren wurde in Anlehnung an die heute absehbaren Reaktorstand-
zeiten gewdhlt, stellt aber letztlich eine flir diese Arbeit
willkiirlich gewdhlte Grenze dar. Ein Rezyklieren von
a—-Strahlern liber diesen Zeitraum hinaus erscheint dem Autor
nicht sinnvoll, jedoch prinzipiell m6glich. Die Kurven 3-6 in
Abb. 2.18 zeigen das der Fallstudie 3 entsprechende Relative

Schadenspotential, aufgefdchert fiir mehrere Bestrahlungszeiten.

Die Wirkung der diskutierten m8glichen Mafnahmen zur Reduktion

des Relativen Schadenspotentials der Pu/Am-Abfall&sung aus
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der Pu-Verarbeitung, 188t sich aus Abb. 2.18 ersehen. Im
Vergleich zu den vorher diskutierten Kurven 1 und 2 wird
deutlich, daB durch Langzeitbestrahlungen das Relative
Schadenspotential des Brennelementfertigungsabfalls erheblich
gesenkt werden kann. Als Folge der mit der Bestrahlungszeit
sich stark &ndernden Nuklidzusammensetzung, dndert sich mit der
Bestrahlungszeit nicht nur die absolute H6he des Relativen
Schadenspotentials sondern auch seine Zeitcharakteristik. So
kann im Vergleich zu Kurve 1 inh Abb. 2.18 fiir Lahgzeitbe—
strahlungen das Relative Schadenspotential langfristig um ca. 4
Zehnerpotentzen gesenkt werden, in dem Bereich wvon Lagerzeiten
um 1000 bis 10.000 Jahren dagegen nicht (Kurve 6). Kirzere
Bestrahlungszeiten flihren dagegen zu einer Reduktion des
langfristigen Schadenspotentials von nur ca. 3 Zehnerpotenzen,
bewirken dagegen aber auch im mittelfristigen Bereich eine

Reduktion um 1-2 Zehnerpotenzen.

VERARBEITUNG | ANWENDUNG 1 ABFALL

Pu / Am Pu ,Am keine W
(5:1)

W
(Fail 1)

Abb. 2.15: Behandlungsschema fiir Pu/Am-Losungen ohne Weiterverwendung
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Pu / Am
(5:1)

0,5% Pu, 100% Am

0,1% Pu, 100% Am - W
Pu-Verwendung ! W r--—.-1
im Brennstoff ' "%nicht °_ o
it | pratceis
i |
| !
| ]

(Fall 2)

Abb. 2.16: ..Behandlungsschema fir Pu/Am-Losungen bei verbesserter
Pu-Abtrennung (Fallstudie 2)

VERARBEITUNG ANWENDUNG ABFALL

Pu/ Am
(5:1)

nach Pu/Am-Trennung
(Fall 2, Abb. 2.20)

keine . W

(Fall 3)

Abb. 2.17: Behandlungsschema filir Pu/Am-Losungen bei kontinuierlicher
Langzeitbestrahlung (Fallstudie 3)
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L. GEFAREHRDUNGSPOTENTIAL AM/PU-ABFALL, FALL 1: KEINE BEHANDLUNG
2 . GEFAEHRDUNGSPOTENTIAL AM/PU-ABFALL, FALL 2: PU-ABTR., DF=99.5
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2/

Relatives Schadenspotential des Abfalls aus der Fertigung

Pu-haltiger Brennelemente fiir verschiedene Behandlungs-

alternativen (Fallstudien 1 - 3)
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2.3.4 Das RSP der Pu/Am-Abfall8sung nach realisierbaren Be=-

strahlungen mit Neutronen (Fallstudien 4 und 5)

Die oben beschriebene hypothetische Durchflihrung einer
Langzeitbestrahlung mit Neutronen in einem thermischen Reaktor
zeigt, daB eine erhebliche Reduktion des langfristigen
Relativen Schadenspotentials auf ca. 0.1 % des Vergleichswertes
aus dem Referenzfall (Fallstudie 1) erreichbar ist. Es goll-
daher gezeigt werden, welche Reduktionen unter den Bedingungen

technisch durchfiihrbarer Bestrahlungen erreicht werden kdnnen.

Bei geeigneter Wahl der Bestrahlungs- und Aufarbeitungsbe-
dingungen 188t sich aus Am-241 als Zwischenprodukt Pu-238
gewinnen /32/, das bei ausreichender Reinheitsqualitit im
medizinisch-technischen Bereich als Energiequelle fiir implan-
tierbare Kreislauf-Unterstiitzungsgerdte, z.B. Herzschritt—
macher, eingesetzt werden kann /33/. Diese mbgliche technische
Verwendung des Zwischenproduktes Pu-238 ist jedoch im Rahmeﬁ
der hier angestellten {Uberlegungen keine notwendige Bedingung,
um den hier beschriebenen Effekt der Reduktion des Relativen
Schadenspotentials zu erreichen. Abb. 2.19 zéigt das Bildungs-
schema von Pu-238 aus Am=-241., Pu-238 entsteht beim Zerfall von
Cm-242, das sich durch Einfang und anschlieBenden g-Zerfall aus
Am-241 bildet. Die Abb. 2.20 und 2.21 zeigen die zwei alter-
nativ mdglichen Behandlungsschemata fiir Am-Bestrahlungen unter

technischen Bedingungen,

Im Falle der Abb. 2.20 wird vor der chemischen Trennung das
Bestrahlungstarget ca. 1.5 Jahre gelagert, um den weitgehenden
Zerfall des widhrend der Bestrahlung gebildeten Cm-242 abzu-
‘warten; anschlieBend erfolgt die chemische Separation des
Pu-238. Auf diese Weise 1l&Bt sich eine Pu-Fraktion mit ca.

80% Pu-238-Isotopenanteil gewinnen.
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Abb. 2.19: Am-241 Bestrahlungskette zur Erzeugung von Pu-238,
mit Nebenreaktionen

Im Falle der Abb. 2.21 wird unmittelbar nach Bestrahlung das
wdhrend der Bestrahlung gebildete Cm~242 abgetrennt und'
anschlieBend dessen Zerfall in Pu-238 durch 1,5 jdhrige
Lagerung abgewartet; anschlieflend ist eine erneute Trennung- des
Rest-Cm vom entstandenen Pu notwendig. Mit diesem Verfahren

ist - mit kleinerer Ausbeute allerdings - die Herstellung von

isotopenreinem Pu-238 m&glich.

In den betrachteten Fallstudien 4 bzw. 5 wird das Pu-238 nach
seiner Verwendung zur Energieversorgung in biomedizinischen
Gerdten als radioaktiver Abfall verworfen. Da das Produkt.
wdhrend dieser medizinischen Verwendung nur dem natilirlichen
radioaktiven Zerfall unterliegt und idbriggebliebene Restmengen
spdter als Abfall verworfen werden, kann es in der vorliegenden
Betrachtung unmittelbar nach Separation aus dem Bestrahlungs-
target, als Abfall deklariert, in die Ermittlung des Relativen

Schadenspotentials einflieBen.
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Fliir die Fallstudie 4 zeigen die Abb. 2.22 bis 2.25 das resul-
tierende Relative Schadenspotential jeweils im Vergleich zu.den
Fallstudien 1 und 2. Die Kurven 1-10 in Abb. 2.22 kennzeichnen
das Relative Schadenspotential fiir die im FlieBschema

(Abb. 2.20) angegebenen Teil-Wastemengen Wi sowie das zum

Ende der mehrfachen Bestrahlung resultierende gesamte RSP
(Kﬁrve_11); dieses ergibt -sich durch Einbeziehung des in

Abb. 2.23 dargestellten Relativen Schadenspotentials fiir die
jeweils erzeugten Pu—238-Mengen (Wi' geméds Abb. 2.20). Der
Betrachtung wurde ein Dekontaminationsfaktor (DF) von 99,5%,
bzw. als Variation ein DF von 99.9%, flir alle chemisch
durchzufihrenden Trennschritte zugrundegelegt; dies bedeutet,
daB bei jedem im FlieBschema dargestellten Trennschritt nur
0,5% bzw. 0.1% des eingangs vorhandenen und nach Trennung zur
Weiterverwendung anstehenden Materials in die jeweilige

Teilwastemenge Wi bzw. Wi' gelangen.

Die Abb. 2.24 zeigt, daB bei einem DF von 99,5% die Fallstudie 4
(Kurve 11) gegeniliber der Fallstudie 1 (Kurve 12) bei einer
anfdnglichen ErhShung des Relativen Schadenspotentials um etwa
den Faktor 1,5 zu einer langfristigen Reduktion um ca. den
Faktor 80 flihrt. Gegenliber der Fallstudie 2 ergibt sich eine
anfdngliche ErhShung um den Faktor 3 gegentiber einer lang-
fristigen Reduktion um den Faktor 50. Die Nettobestrahlungszeit
in dem betrachteten Fall betrug 5,4 Jahre; durch Vergleich mit
Kurve 3 in Abb. 2.18 wird ersichtlich, daB die diskontinuier-
liche Bestrahlung gegeniiber der kontinuierlichen ein um ca. den
Faktor 3 schlechteres Ergebnis bringt, d.h. das Relative

Schadenspotential wird weniger stark reduziert.

Die Abb. 2.24 und 2.25 zeigen bei gleichen Kurvenkennziffern
den oben gkizzierten Zusammenhang fiir einen Dekontaminations-
faktor von 99,9%. Beli etwa gleichem Ausgangswert fir das
Relative Schadenspotential ergibt sich flr das langfristige
Relative Schadenspotential eine zus&dtzliche Reduktion um knapp
den Faktor 2 durch die Verbesserung des Dekontaminationsfak-

tors. Allerdings diirften die chemisch-technologischen Pro-
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bleme - die Untersuchung dieser gehdrt nicht zum Inhalt dieser
Arbeit - zur Erzielung derart extremer Dekontaminationsfaktoren
ganz erheblich an Bedeutung zunehmen.

Flir Fallstudie 5 sind die analogen Kurven in den Abb. 2.26

bis 2.29'dargestellt. Die Kurven 1-10 in Abb. 2.26 kennzeich-
nen das Relative Schadenspotential fiir die Summe der im
FlieBschema (Abb. 2.21) angegebenen Teilwastemengen»wi+wi'.
Kurve 11 stellt wiederum das Relative Schadenspotential fir die
Gesamtwastemenge W nach Abb. 2.21 dar. Im Vergleich zu
Fallstudie 4 ergibt sich, daB fir Fallstudie 5 das kurzfristige
Relative Schadenspotential fir den Zeitraum bis etwa 10 Jahre
geringfligig vergrdBfert, das langfristige Relative Schadens-
potential dagegen noch zus&dtzlich um etwa den Faktor 1,3

verkleinert wird.

Die durchgefiihrten Rechnungen wurden auf eine Zahl von jeweils
neun Zyklen begrenzt. Wie aus den Abb. 2.22 bis 2.29 ersicht-
lich, nimmt der anfdngliche Zuwachs im Verlauf des Relativen
Schadenspotentials von Zyklus zu Zyklus stetig ab. Eine
Erhthung der Zyklenanzahl iiber 9 Zyklen hinaus wlirde keine

wesentliche Anderung im Ergebnis der Betrachtung mehr bringen.

zusammenfassend kann festgestellt werden, daB sich durch den
nur theoretisch durchfihrbaren Fall einer Langzeitbestréhlung
von ca. 30 Jahren eine Reduktion des langfristigen Relativen
Schadenspotentials auf ca. 0,1% des ohne zusdtzliche Behandlung
vorhandenen Schadenspotentials erzielen l48t. Fiir technisch
verifizierbare Bestrahlungen 1l&8t sich aber immerhin noch eine

Reduktion des Schadenspotentials auf ca. 1% erreichen.
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3. AM-2U1 BESTR., FALL S: DF=88.9, WASTE 1, 2. ZYKLUS

'} AM-2U1 BESTR., FALL 5: DF=89.9, WASTE 1, 3. ZYKLUS

S ... AM-24Yl BESTR.,, FALL S: DF=88.8, WASTE 1, Y. ZYKLUS

6 ... AM-2Ul BESTAR., FALL 5: DF=89.8, WASTE 1, 5. ZYKLUS

7 ... AM-241 BESTR.,, FALL S: DF=99.9, WASTE 1, 6. ZYKLUS

8 .. AM-241 BESTR., FALL S: DF=89.9, WASTE 1, 7. ZYKLUS
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{1 ... AM-24t BESTR., FALL S5: DF=99.9, WASTE GESAM NACH 9 ZYKLEN

12 ... GEFREHRDUNGSPOTENTIAL AM/PU-ABFALL, FALL 1: KEINE BEHANDLUNG

13 ... GEFAEHRODUNGSPOTENTIAL AM/PU-ABFALL, FALL 2: PU-ABTR., DF=88.9

Abb, 2.28: Relatives Schadenspotential des Abfalls aus der Fertigung

Pu-haltiger Brennelemente, Behandlung nach Fallstudie 5,

DF = 99.9%, Einzelkurven 1-10: wi+wi' flir i=0, ...9
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Abb. 2.29:

Relatives Schadenspotential des Abfalls aus der Fertigung
Pu-haltiger Brennelemente,
99.9%, Einzelkurven 1-10: wi'

DF =

Behandlung nach Fallstudie 5,

bofur i=1, ...10
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z R EEEAT L T % 55373 676§ z 3 S 616040 i 50§ ETEEY 3 FTVET IR
LRGERZEIT DES NHSTES {IN JAHREN)
1 . AM-2Ut BESTR.,, FALL 5: DF=99.9, WASTE 2, 1. ZYKLUS
2 A4-241 BESTR,, FALL S: DF=99.9, WASTE 2, 2. ZYKLUS
3 AM~2U41 BESTR., FALL 5: DF=99.9, WASTE 2, 3. ZYKLUS
u AM-241 BESTR., FALL S: DF=989.9, WASTE 2, H. ZYKLUS
5 AM-24Y1 BESTR., FALL 5: DF=99.9, WASTE 2, 5. ZYKLUS
6 AM-2U1 BESTR., FALL S5: DF=99.8, WASTE 2, 6. ZYKLUS
7 AM-241 BESTR., FALL S: DF=99.9, WASTE 2, 7. ZYKLUS
8 AM~2U1 BESTR., FALL S: DF=99.9, WASTE 2, 8. ZYKLUS
g AM-2U1 BESTAR., FALL 5: DF=89.9, WASTE 2, 8. ZYKLUS
10 AM-241 BESTR., FALL 5: DF=99.9, WASTE GESAMT NACH 9 ZYKLEN
it GEFAEHRDUNGSPATENTIAL AM/PU-ABFALL, FALL 1: KEINE BEHANDLUNG
12 GEFAEHRDUNGSPOTENTIAL AM/PU~ABFALL, FALL 2: PU-ABTR., DF=99.9



3. Durchfilhrung von Bestrahlungen mit Am-241

in Forschungsreaktoren

3.1 Uberblick iiber bisher durchgefiihrte Bestrahlungen

von Actiniden

Mit Ausnahme einiger kleinerer Bestrahlungsexperimente in
Europa /34 - 37/ wurden bisher nur in den USA grdBere Bestrah-
lungsprogramme flir Actiniden in Reaktoren /38,39,40/ durch-
gefihrt.

3.1.1 Savannah River Laboratory

Im Auftrag der USAEC wurden wegen der groBen Verfiigbarkeit von
Bestrahlungskapazitdt in den Reaktoren der Savannah River
Anlagen (SRL) /38/ bestrahlt:

- groBe Mengen Np-237 zur Herstellung von Pu-238 /44,45/

- etwa 200 kg Pu-239 zur Herstellung von Cf-252 {iber die
Zwischenprodukte Pu-242, Am-243 und Cm-244 /38,39/

- etwa 1 kg Am-241 /40/

- etwa 2 kg Am-Mischung, wie sie sich aus dem Hochaktiv-Waste

der Brennelementaufarbeitung gewinnen 1&B8t /46/.

Mit Ausnahme der Pu—239-Bestrahlﬁngen, bei denen man das Pu in
Form einer Legierung mit AJuminium einsetzte, wurden alle
Targets in Cermettechnik als Preflinge einer homogenen Mischung
von Actinidoxid-Pulver mit Aluminium-Pulver hergestellt und
bestrahlt.

Die Pellets enthielten ca. 7 Gew.% Actinidoxid, das in zwei



Prefschritten bis auf ca. 98% der theoretisch mSglichen Dichte
gepreft wurde. Die Hiille aus Reinaluminium wurde in einer
hydraulischen Druckkammer isostatisch aufgeprest.

Diese Targets wurden teilweise ilber Zeiten von mehr als einem

15 n/sec.cm2 bestrahlt. Von

Jahr bei Neutronenfllissen um 10
aufgetretenen Schdden wird“nichts berichtet. Nennenswertes
Schwellen der Kapseln wurde bei den Nachbestrahlungsunter-

suchungen nicht festgestellt /41/.

3.1.2 Oak Ridge National Laboratory

Im High-Flux-Isotope-Reactor (HFIR/Oak Ridge,USA) wurden
speziell zur Gewinnung von Cf-252 HochfluBbestrahlungen von
Pu-242, Cm-244 sowie von Mischungen aus Am-243/Cm-244 im
kg-MaBstab durchgefiihrt /39/.

Anfinglich wurden die Targetstibe entsprechend der SRL-Technik
hergestellt und in den SRL-Reaktoren vorbestrahlt, um anschlies-
gsend im HFIR eingesetzt zu werden. Nach Auftreten der ersten
Schdden an den Hillrohren aus isostatisch aufgeprefBtem Al wurde
eine eigene Targetierungstechnik entwickelt. Die Ursache flir
di€ Schdden wurde in der Volumenzunahme der Pellets infolge
Schwellens des Matrixmaterials durch die kontinuierliche
Entstehung von Spaltprodukten ("Spaltproduktschwellen") sowie
infolge Schwellens des Strukturmaterials, hier Aluminium,
aufgrund von primdr bzw. sekunddr durch Neutronenreaktionen
verursachte Gitterstdrungen ("Strukturmaterialschwellen")

/42/ gesehen. Der letztere Effekt bewirkt gleichzeitig eine
Verringerung der mechanischen Stabilitdt des Strukturmaterials

("Strahlenversprddung") /42/.

Den Bestrahlungen liegt Jjetzt folgendes Konzept zugrunde:
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- 35 jeweils von einer diinnen Al-Hiille umgebene Pellets

in einen Stab

~ jedes Pellet wird zusammen mit der Al-Hililse auf ca. 80%
der theoretisch m8glichen Dichte (th.D.) gepreft.

-~ im Cermet befinden sich etwa 45 Gew.% Actinidoxid
zu 55 Gew.% Al-Matrix

- das Leervolumen im Gesamtstab betr&dgt ca. 40%.

Auf das gesamte Pellet (einschlieBlich Al—Hﬁlse)'bezogen

ergibt sich:

Actiniden-Oxid N 23 Gew. %
Leervolumen v 20 Vol.$
PreBdichte v 80 % th.D.

Um guten thermischen tibergang zwischen den Pellets und der
duBeren Aluminium-Hiille zu erhalten, wird diese isostatisch
aufgepreBft. Diese Targets mit etwa auf 20% erhdShter Porositdt
zeigten ein wesentlich besseres Bestrahlungsverhalten als die
vorangegangenen; es scheinen jedoch immer noch gelegentlich
Schdden aufzutreten, die aber auf Fertigungsfehler zurilick-
gefiilhrt werden /46/.

Es wird eine Volumenzunahme von etwa 1% - bezogen auf das
Actinidenvolumen - pro 1% gespaltener Atome angenommen. Von den
wéhrend der Bestrahlung produzierten Gasen - im wesentlichen
Spaltgase und Helium - wurden nur etwa 5% in den Stabhohlr&umen

gefunden.

Im HFIR wurden bisher keine Bestrahlungen von Am-241 durch-
gefiihrt; jedoch wurden im benachbartem Oak-Ridge-Research-
Reactor (ORR) ca. 7,5 g Cm—-242 aus etwa 80 g Am-~241 herge-
stellt. Auch bei dieser Bestrahlung zeigt sich, daB der
Gasdruck im Plenum der St&be unter dem errechneten Wert lag

/40/, er betrug nur etwa 1/5 des erwarteten Wertes.
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3.1.3 Europdisches Institut filir Transurane, Karlsruhe

Neun Kapseln mit je 1,5 g Am-241 wurden hergestellt und im
Reaktor BR=2 (Mol/Belgieﬁ) bestrahlt, Die Actinidenkonzen-

tration betrug 25 Gew.% AmO, in Aluminium-Matrix, die Pellets

‘ 2 .
waren auf 92% th.D. verdichtet. Eine der Kapseln wurde bei
einer Dosis von 1 . 1021 n/cm2 undicht und fithrte zu einer

starken o-Kontamination des Reaktors.

Die Nachbestrahlungsuntersuchungen /36/ ergaben, daB die Lé&nge
der Pelletsdule um 17%, der Radius der Pellets um 11% zuge-
nommen hatte. Nennenswerte Gasmengeh wurden im Plenum der

intakt gebliebenen St&dbe nicht gefunden.

3.1.4 Institut flir Radiochemie, Technische Université&t

Miinchen

Verschiedene Bestrahlungen von bis zu 1,2 g Am-241 wurden vom
Institut flir Radiochemie der Technischen Universitdt Minchen im
BR2 (Mol/Belgien) durchgefiihrt /34,35/. Bei der Bestrahlung

von 1.2 g Am=-241 bestand das Target aus zwei Pellets mit

18 Gew.% AmO2 in Aluminium—Matrix; die Pellets waren doppelt in
Aluminium gehiillt und zusdtzlich mit Edelstahl gekapselt. Die
Bestrahlung verlief ohne Zwiséhenfall; die angewandte Technik
ist jedoch so aufwendig und aus der Sicht einer optimalen
thermischen Auslegung so unzureichend, daB sie fir die
Durchfihrung technischer Bestrahlungen im kg-Mafstab ausge-

schlossen werden muSB.
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3.2 Auslegung der Bestrahlungsstébe

3.2.1 Mechanische Auslegung der Bestrahlungsst&be

Aufbauend auf den aus der Literatur gewonnenen Erfahrungen
wurde filir das Bestrahlungsprogramm der hier diskutierten Arbeit:
ein Bestrahlungsstab konzipiert (Abb. 3.1), der den folgenden

‘Randbedingungen geniigen sollte:

(1) Hillrohr mit hoher Zugfestigkeit bei ausreichender

21 2

puktilit&dt auch bei Neutronendosen > 10’ n/cm”,

(2) Am-0Oxid eingebettet in eine Matrix hoher Wa&rmeleitfdhigkeit

(3) Am-Oxid und Matrixmaterial zu Pellets verpreft bei einem

Anteil von 20 Vol.% Porositidt

(4) Spalt zwischen Hlillrohr und Pellets flir max. Betriebs-
temperatur méglichst gegen Null gehend, wegen besserem

Wdrmelibergang Fiillung des Stabes mit Helium

(5) einfache Herstellbarkeit

Die einzelnen Punkte bediirfen noch einer kurzen Erl#uterung:

zu (1): In bisher durchgefiihrten Experimenten sind Volumen-

idnderungen der Pellets vorgekommen, die in Zusammenwirken mit
einem Druckaufbau durch Helium und/oder Spaltgas zum Bersten

von Stédben fiihrten. Diese Stdbe hatten als AuBenhiille Alumi-

nium, das insbesondere bei htheren Temperaturen nur noch eine
geringe Zugfestigkeit aufweist und auBerdem durch Si-28- bzw.
Mg-24-Bildung im Metallgitter /42/ iiber die Reaktionen
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Al-27 (n,y) Al-28 (87) s8i-28

‘Al-27 (n,a) Na-24 (87) Mg-24

gerade bei h8heren Temperaturen zu starkem Verspr&den neigt. Als
geeignetes Hiillmaterial wurde daher Edelstahl der Werkstoff-Nr.
1.4306 (entsprechend USA-Norm AISI 304 L) ausgewdhlt, der sich
durch hohe Zugfestigkeit, Restduktilit&t auch in bestrahltem
Zustand und gute SchweiBbarkeit auszeichnet. Seine mechanischen
Eigenschaften vor und nach Bestrahlung zeigen die Tabellen

3.1 und 3.2,

Tabelle 3.1: Mechanische Eigenschaften des Werkstoffes W.Nr. 1,4306
(nach DIN 17440, unbestrahlt)

Parameter Wert
Testtemperatur (°c) 20 300
Zugfestigkeit og (kg/mmz) > 45

2
oO'Z—Grenze (kg/mm®) 18 10
Bruchdehnung o (%) ~ 50




Keanzeichnun:

Tabelle 3.2: Mechanische Eigenschaften des Werkstoffes

(bestrahlt) /34/

W.Nr, 1.4306

Parameter

Abb. 3.1: Ausfiihrung der Am-241-Bestrahlungsstibe

Wert
Dosis ( > 1 MeV) (n/cm) 1.102! 1.1021
Temperatur bei Bestrahlung (°c) 50 260
Testtemperatur (°c) 20 20
Zugfestigkeit og (kg/mmz) 60 84
Bruchdehnung (%) 45 20
16 ———=~242 140_; Plasma=-Schweifen
10 158492
kS
5T |
EF sk
| / 7 / )
174t82 / / /
[ Iulissige Abweichung der Mim{aclm Z Z ) Z[ istonten
WS st o e izt ) s
Endstoplen Detektor
IMF-03-4- 5152
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zu (2): Wihrend der Bestrahlung von Am-241 wird im wesent-
lichen durch Spaltung von Am-242/242m, das sich durch Neutro-
neneinfang aus Am-241 bildet, eine betréchtliche Wadrmemenge
freigesetzt. Bei einem NeutronenfluBf von 2 x 10'14 n/sec.cm2
betrdgt die maximale Wérmefreisetzung‘éa. 1 kW/g Am-241. Diese
Leistung muB an das Reaktorkithlmittel abgefiihrt werden. Dies
kann am besten durch. Einbetten des Am-Oxids in eine metallische
Matrix erfolgen, die in radialer Richtung gute Wirmeleitungs=-
briicken bildet. Aus neutronenphysikalischen Griinden - niedriger

Absorptionsquerschnitt - ist Aluminium besonders gut geeignet.

zu (3): Die Mischung aus Am-0xid und Aluminiumpulver wird zum
Erreichen geniigender mechanischer Stabilitdt zu Pellets
gepreBt. Durch die Entstehung von Spaltprodukten in den Am-
Oxid-Kdrnern muBf (vgl. /40/) mit einer Volumenvergrdferung der
Pellets, dem sog. Spaltproduktschwellen, gerechnet werden. Als
relativ pessimistische Annahme kann hier in Analogie zu
Reaktorbrennstoff von einer Volumendnderung des Am-Oxids um
1,5% bei Spaltung von 1% der urspriinglich im gleichen Volumen

vorhandenen Am-Atome ausgegangen werden.

Ferner entsteht durch oa-Zerfall, insbesondere durch Zerfall des
in der Aufbaukette von Am-241 vorkommenden Cm-242, Helium, das
zu einem starken Druckaufbau im Stab bzw. im Einzelpellet

fiilhren kann.

Um diesen beiden Ph&nomenen entgegenzuwirken, werden die
Pellets nur auf 80% der theoretisch m8glichen Dichte (80%th.D.)
verprefit, da man dann davon ausdgehen kann, daB sich die Matrix
wie eine weiche Masse verhdlt, die wegen der M8glichkeit der
inneren Verdichtung Volumen&dnderungen infolge Material-
schwellens derart aufnehmen kann, daf keine Spannungsspitzen
durch FestkOrperdruck in der Hiille zu erwarten sind. Ferner ist
das verbleibende Porenvolumen von 20% des genannten Pellets in
der Lage, die siéh bildenden Gase unter zuldssigen Druckbe-

dingungen aufzunehmen.



zu (4): Zur-Vérmeidung.einer zu hohen Zentraltemperatﬁr im
Bestrahlungsstab muf3 der Wéfmeﬁbergang vom Pellet zum Reaktor-
'kﬁhlmittél,méglichst gut sein. Dies ist erreichbar durch

einen kleinen Gasspalt zwischen Pellet und Hiillrohr, der im
idealfall gegen Null gehen sqllte, sowie durch'Fﬁlluhg des
‘Spaltes mit einem gilinstigen Wirmelibertragungsmittel. Helium ist
hieﬁfﬁr wegen seiner grofen Wirmeleitzahl gut geeignet und
erleichtert die Schweifung des Hiillrohres, die ohnehin unter
He-Schutzgasatmosphédre durchgéfﬁhrt werden muB.

zu'(5): Die Bestrahlungsstdbe wurden konzipiert flir Bestrah-
Iungen, die spédter im'kg—Bereich durchgefiihrt werden sollten.
Ihre Herstellungstechnik sollte einfach und auch spdter auf
fernbediente HeiBzellenanlagen ilbertragbar sein. Aus dieser
Perspektive kam nur ein Konzepf in Frage, das mit einer
einzigen gasdichten Umhilillung die aktiven Pellets umschlieBt.

Da bei Beginn der Herstellung der ersten St&be noch keine
Erfahrungen itiber die mechanische Stabilit&dt der Pellets vorlag,
wurden die Pellets der ersten Versuchsreihe von einer Al-Hiilse
und stirnseitigen Deckschichten aus verpreftem Al-Pulver -
insgesamt in einem Arbeitsgang gepreft - radial und axial
umgeben, um den Einfilillvorgang kontaminationsarm durchfiihren zu
kénnen. Hililse (auch Liner genannt) und Deckschichten konnten
nach Entwicklung einer entsprechend sauberen Einfiilltechnik
entfallen (vgl; Kap. 3.3.1).

3.2.2 Nukleares Verhalten der Bestrahlungsst&be

Aus Sicherheitsgriinden muBte vor Bestrahlungsaufnahme eine
detaillierte reaktorphysikalische Analyse der durchzufiihrenden

Bestrahlungsexperimente dem jeweiligen Reaktorbetreiber



Tab. 3.3: Ubersicht iiber die wesentlichen Daten der Bestrahlungen im HFR/Petten

Experiment

Parameter HFR-1 HFR-2 HFR-3 HFR-4
Anzahl der Stdbe (Sttick) 9 6 3 3 3 3 6 3
Gesamtlange, Einzelstab (mm) 178 178 178 178 178 178 178 - 80
AuBendurchmesser, Hiillrohr (mm) 12 12 12 12 12 12 12 12
Wandstdrke, Hiillrohr (mm) 1 1 1 1 1 1 1 1
Hillrohr-Material (Werkst.Nr.) 1.4306 1.4306 | 1.4306 1.4306 | 1.4306 | 1.4306 1.4306 | 1.4306
FluBmonitore (Stiick) 2 2 2 2 2 2 2 2
Monitor-Material Co.Fe Co,Fe Co,Fe Co,Fe Co,Fe | Co,Fe Co,Fe Co,Fe
Anzahl der Pellets pro Stab 10 10 10 10 10 10 10 3
- durchbohrte Pellets  (Stiick) 6 0 6 0 0 6 6 2
- Bohrungsdurchmesser (mm) 1.4 - 1.4 - - 1.4 1.4 1.4
RuBerer Pelletdurchmesser:
- mit Al-Liner (mm) 9.85 9.85 9.85 9.85 9.85
- ohne Al-Liner (mm) ~ 8 ~ 8 ~ 8 ~ 8 ~ 8 9.85 9.85 9.85
Pellet-Ldnge (mm) 14 14 14 14 14 14 14 14
Pressdichte (%th.D.) 80 80 80 80 80 80 80 80.
Dicke der Al-Deckschichten (mm) ~ 1 ~ 1 ~ 1 ~ 1 ~ 1
Actinidenoxid-Gehalt (Gew.%) 15 15 30 10 15 25 25 25
Am-241-Dichte im Pellet (g/cm3) 0.3225 0.3225 | 0.739%4 0.2062 | 0.3225 | 0.5875 0.5875 | 0.5875
Aktives Pelletvolumen (cm 0.59 0.59 0.59 0.59 0.59 1.07 1.07 1.07
Am-Gewicht pro Pellet (gg 0.195 0.195 0.436 0.122 0.195 0.627 0.627 0.627
Am-Gewicht pro Stab (9) 1.95 1.95 4.36 1.22 1.95 6.27 6.27 1.881
Gasfullung im freien Volumen Helium Helium | Helium Helium | Helium | Helium Helium | Helium
He-Druck (a§) 1 1 1 1 1 1 1 1
Porenvolumen je Stab : (cm3) 1.41 1.41 1.41 1.41 1.41 2.41 2.41 | - 0.64
freies Gesamtvolumen (cm) 1.82 1.82 1.82 1.82 1.82 2.55 2.55 1.05
Bestrahlungsposition H5 H5 H5 H5 H5 H5 H6 HE
geplante Bestrahlungszeit gd) 105 90 90 95 95 95 114 114
tats. Bestrahlungszeit ) 32 101 101 57 57 57 26 - 26, .
Neutronenflup (n/sec.cmg) 1xa0l? | 1x10td | 1xa0td | 1oty 1x1040 | 1x10%3 0 | 1x10t3 | 1x1013
Neutronendosis,therm. (n/cm®) 2.7x10 2.7x10°718.7x10 4.9x10°7(4.9x10°7}4.9x10 2.2x10%712.2x10




Tab. 3.3:

(Fortsetzung) Ubersicht Uber die wesentlichen Daten der Bestrahlungen im BR-2/Mo1

Experiment
Parameter ) Mol 14-1 Mol 14-2
|. Anzahl der Sté&be (Stiick) 1 1
Gesamtlange, Einzelstab (mm) 178 178
AuBendurchmesser, Hiillrohr (mm) 12 12
Wandstdrke, Hillrohr (mm) 1 1
"Hiillrohr-Material (Werkst.Nr.) 1.4306 1.4306
FluBmonitore (Stiick) 2 2
Monitor-Material Co,Fe Co,Fe
Anzahl der Pellets pro Stab 10 10
- durchbohrte Pellets  (Stiick) - -
- Bohrungsdurchmesser (mm) - -
BuBerer Pelletdurchmesser:
- mit Al-Liner (mm) 9.85 9.85
- ohne Al-Liner (mm) v 8 8
Pellet-Lange (mm) 14 14
Pressdichte (%th.D.) 80 80
Dicke der Al-Deckschichten (mm) | vl
Actinidenoxid-Gehalt (Gew. é 10 10
Am-241-Dichte im Pellet (g/cm 0.2062 -0.2062
Aktives Pelletvolumen (cm 0.59 0.59
Am-Gewicht pro Pellet (gg 0.122 0.122
Am-Gewicht pro Stab (9) 1.22 1.22
Gasfiillung im freien Yolumen Helium Helium
He-Druck (at) 1 1
Porenvolumen je Stab (cm3) 1.41 1.41
freies Gesamtvolumen (cm™) 1—82 1.82
geplante Bestrahlungszeit ( ) 42
tats. Bestrahlungszeit (g) }4 6314
NeutronenfluB (n/sec.cm ) 2x10 20 2. 2x1020
Neutronendosis (n/cm ) 1.1x10 1. 2x10

_€9_
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vorgelegt werden. Stellvertretend filir die insgesamt durchge-
fihrten 6'Beétrahlungsexperimente (Tab. 3.3) werden im
folgenden die theoretischen Voriiberlegungen zum 3.Experiment am
HFR/Petten (HFR-3) aufgezeigt. Fir die sicherheitstechnische
Beurteilung sind vor allem die folgenden Parameter zu unter-

suchen:

- Nuklidaufbau als Funktion der Zeit

- Wirmefreisetzung durch Spaltung und o-Zerfall als
Funktion der Zeit

- Temperaturprofil im Bestrahlungsstab bei maximaler
Warmefreisetzung.

3.2.2.1 Nuklidaufbau bei Bestrahlung von Am-241

Die Abb. 2.2, S. 9, zeigt das Nuklid Am-241 in der Aufbaukette
der Transurane. Entsprechend Abb. 3.2 148t sich die zeitab-
hédngige Anzahl von Atomen jedes einzelnen Nuklides dieser

Aufbaukette durch die folgende Differentialgleichung angeben.

dNi

- + A
dt

= Agiem Niom T Aec, i Nien T A, ke Nk

* 0c,i-l'Ni-l'q’eff * 0n2n,1‘+1'N1'+1'¢eff

- g itee, iy, 10Ny (o0 419 40000 ) berpe Ny

Bei den vorliegenden Réchnungen'wurden insgesamt 42 Einzel-
‘nuklide - von U-235 bis Cf-252 - berticksichtigt, so dag8 sich
ein System von 42 miteinander gekoppelten Differentialgleichun—

gen ergibt, Dieses Gleichungssystem wurde durch iterierende
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Rechenschritte mittels des Programmsystems ACTINID /47/ geldst.
Die Iteration wurde einer analytischen L&sung vorgezogen, da
letztere nur die Berechnung fortlaufender Ketten gestattet und
flir Riickkoppelungen = z.B. lber a-Zerfall - ein erheblicher

Programmaufwand notwendig wilirde, der viel Rechenzeit bendtigte.

itk

Abb. 3.2: Verknlipfung. des Nuklids Ni mit den Nachbarnukliden
gemdf obiger Differentialgleichung

Fiir die Rechnungen wurden die Querschnitte nach Tab. 3.4,
S. 67, verwendet /49-56/. Die effektiven Querschnitte flir
thermischen NeutronenfluB o ergeben sich nach Westcott /48/

eff
durch die Beziehung

Ooff,x T'Go,x + R.IX
wobei
T Temperaturfaktor (-)
0.X Querschnitt fiir Einfang (x=c) oder 5
’ Spaltung (x=f) flr 2200 m/sec (cm®)
R Resonanzfaktor ( -)
IX Resonanzintegral filr Einfang bzw. 2
Spaltung (cm

| bedeuten.
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Wegen der relativ niedrigen Primérkreislauftemperaturen
(Moderator) von BR-2 bzw. HFR konnte der Temperaturfaktor mit
1.0 anbesetzt werden. Der Resonanzfaktor wurde entsprechend den
Spektrumsmessungen der Reaktorbetreiber fiir den HFR mit 0,05
fiir den BR-2 mit 0,06>(Randposition) bzw. 0,20 (Core-Position)
angenommen /41/. Abb. 3.3 zeigt den zeitabh&ngig berechneten
Nuklidaufbau bei Bestrahlung von Am-241 flir ausgewdhlte Am-,

Pu~, Cm—Isotope bei einem thermischen NeutronenfluB von

$pp = 12 X 1014 sec™t en?,

Zur Abschidtzung des Reaktivitidtsverhaltens des Bestrahlungs-
einsatzes widhrend der Bestrahlungszeit wurde der zeitabhdngige
Verlauf des Einfang-bzw. Spaltquerschnittes nach der Gleichung

n
) izl Ux,i'Ni(t) i
ox(t) = [ barn 7
' 121N1(t=0)

auf die Ausgangskonzentration normiert berechnet. Die Abb, 3.4
und 3.5 zeigen den Verlauf der normierten Querschnitte fiir

14

zwischen 0,8 und 1,2 x 10 sec—1cm"2 variiertem NeutronenfluB

(ungestdrt) .

Ausgehend vom ungestdrten NeutronenfluB ergibt sich aufgrund
der relativ hohen Absorption und Selbstabschirmung iiber den
Stabquerschnitt eine FluBdepression, die'hauptsichlich vom
makroskopischen Absorptionsquerschnitt und damit der Teilchen-
dichte im Stab und vom Stabdurchmesser abhingt. Nach /Sb)

kann der mittlere effektive NeutronenfluB~néherungsWeise nach
der Formel

baff = 9o (1 -%. doe + 3« Ny) [ n/sec.cn? 7

pe
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berechnet werden, Dabei bedeuten

ungestorter Neutronenfiuf [’n/sec.cm?_] -

%

dPe Pelletdurchmesser /[ cm 7

o% Absorptionsquerschnitt des i-ten Nuklids /cm? 7
N Teilchendichte des i-ten Nuk]ids:[fcm'3,]

Aufgrund der sich wdhrend der Bestrahlung stetig ver&ndernden
Absorptionsverhélﬁniése.ergibt sich der in Abb. 3.6 darge~
stellte effektive NeutronenflufB in‘Bestfahlungsstition
ausgehend von einem ungestdrtem NeutronenflupB. zwischen 0,8 und
1,2 x 1014 sec™Tom™2. Dieser effektive NeutronenfluB wurde

allen nuklearen Rechnungen zugrunde gelegt.

Tab. 3.4: Halbwertszeiten und Wirkungsquerschnitte einiger
ausgewdahlter Actiniden-Nuklide (nach /49-56/)

Nuk1id Ha]bwert;ze1t 9 .c Ic %, If
t1/2 (barn) (barn) (barn) (barn)
Np-237 2.14 x 10° a 184 805 0 0
Np-238 : 50.8 h 1600 600 2070 880
Pu-238 87.8 g2 588 164 16.3 24
Pu-239 2.44 x 107 a 265.7 195 742.7 324
Pu-240 6537. a 281 8453 0 0
Pu-241 14.89 5 @ 383 166 - 1006 541
Pu-242 3.87 x 10¥ a 20 1180 0 0
Pu-243 4,96 h 80 0 210 0
Am-241 433 a 700 850 0 o 0
Am-241 ' 80 250 2.9 8.5
Am-242 16. h 0 0 2900 0
Am-242m 152 a 1720 1100 5900 5500
Am-243 7400 a 77 2000 0 0
Am-244 10.1 h 0 0 140 0
Cm-242 163.0 d 16 150 5 0
Cm-243 30 a 250 200 700 1860
Cm-244 18.1 a 8 650 1 19
Cm=-245 8532 a 340 100 1920 1140
Cm-246 4820 vk 1.2 121 0.2 11
Cm-247 1.56 x 105 a 78 200 120 1060
Cm-248 3.61 x 107 a 5.2 250 0 0
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Es muB an dieser.Stelle darauf hingewiesen werden, daB die
Wirkungsquerschnitte der einzelnen Actinidennuklide gem&pB
Tab. 3.4 zum Teil noch mit erheblichen Unsicherheiten behaftet
sind; bei der Berechnung der Nuklidzusammensetzung bei
Bestrahlung von z.B. Am-241 und Beriicksichtigung sehr vieler
Einzelnuklide vervielfachen siCh wegen der Koppelung der
Einzelnuklide gemdfB dem o.g. Differentialgleichungssystem
(vgl. S. 64) diese Fehlerkomponenten, so daB je nach Wahl der
Querschnitts&dtze und Wahl der spektralen NeutronenfluBver-—
hdltnisse flir die hbheren Actinidennuklide (z.B. Curium)
durchaus Abweichungen der Rechenergebnisse im Bereich von

+50 % gegeniiber chemischen Analysen von bestrahlten Proben

auftreten konnen.

In /62/ wurde flir das ORIGEN-Programmsystem /63/, das in null-
dimensionaler Weise - dhnlich dem System ACTINID /47/, jedoch
fiir wesentlich mehr Nuklide - den Aufbau von Nuklidketten bei
Neutronenbestrahlung beschreibt, eine Sensitivitdtsanalyse
bezliglich des Einflusses von Anderungen der Wirkungsquer-
schnitte auf die Bildungsraten der hdheren Actiniden durch-
gefiihrt, mit dem Ergebnis, daB sich bei Anderung der Quer-
schnittsdtze im Bereich der heute experimentell bekannten
Unsicherheiten flir die htheren Curium-Isotope (etwa ab Cm-244)
eine Fehlerbreite von *+40 % ergeben kann, fiir andere Nuklide

aber immerhin auch noch von bis zu +20 %,

Dabei wurden jedoch noch keine Selbstabschirmungseffekte, wie
sie aufgrund der endlichen Dichte realer Bestrahlungstargets
besonders im epithermischen Bereich des Neutronenspektrums
wegen der in diesem Bereich besonders ausgepridgten Absorptions-
resonanzen auftreten kénnen, beriicksichtigt; die Existenz
solcher Effekte vergrtfBert die oben angegebene Fehlerbreite der
theoretischen Berechnungen von Reaktionsraten im Bereich der

Actiniden m&glicherweise noch erheblich.
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3.2,2.2 W&rmefreisetzung durch Spaltung und a-Zerfall

Ausgehend von einer Energiefreisetzung von 205 MeV pro Spaltung
wurde die in Abb. 3.7 dargestellte zeitabhingige Wirmeentwick-
lung ermittelt. Die Darstellung beriicksichtigt sowohl die sich
stetig verdndernde Nuklidzusammensetzung widhrend der Bestrah-
lung als auch den sich ebenfalls damit verdndernden effektiven
NeutronenfluB. Zusitzlich zeigt Abb. 3.8 die durch a-Zerfille
bedingte Wdrmefreisetzung, die sich durch Summation der
freigesetzten Energie .aus den Zerfédllen der einzelnen a-Nuklide
ergibt, die jedoch um eine Gr&fSenordnung unter der Spaltwdrme-
freisetzung liegt; sie wird im wesentlichen durch Aufbau und
zerfall des Cm-242 bedingt, flir das sich wegen seiner hohen
spezifischen Aktivitdt von ca. 3300 Ci/g und seiner hohen
Zerfallsenergie von 6.04 MeV eine spezifische Wirmeerzeugung

von ca. 120 W/g ergibt.

Als Summe der Warmefreisetzung aus'Spaltung und o-Zerfall
ergibt sich die spezifische'Leistung des Bestrahlungsmaterials
(Wnukl.) bzw. die auf die Stabldnge bezogene Leistung (S)

nach Tab. 3.5. Diese Werte gehen als obere Grenzwerte in die
Berechnung des Temperaturprofils, d.h. in die Bestimmung der

Zentraltemperatur des Bestrahlungsstabes ein.

Tab. 3.5 : Maximale Wdarmefreisetzung aus Spaltung und a-Zerfall
bezogen auf. 1 g eingesetztes Am-241 bzw. 1 cm Stabldnge.

¢ ungest. wnuk] §

(sec'lcm'z) (W/qg) (W/cm)
0.8 x 10t* 149 66.7
1.0 x 1014 212 94.9
1.2 x 1014 280 125.4
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3.2.2.3 Temperaturprofil im Bestrahlungsstab bei

maximaler Wdrmefreisetzung

Entsprechend Abb. 3.9 missen fiir die Ermittlung der Zentral-
temperatur im Bestrahlungsstab 4 Temperaturdlfferenzen

ermittelt werden

- die Aufheizung des Kilhlmittels im .Wandbereich des Stabes (Atl)
~ die Temperaturdifferenz in der Hiillrohrwand (At )
- die Temperaturdifferenz im He- gefullten Spalt (At )
- die Temperaturdifferenz zwischen Pelletmitte und
-auBenseite (At ).

Die Temperaturdifferenzen At1 bis At4 lassen sich nach den

folgenden Formeln berechnen:

S

t, = o
1 (Tc)
T dHa o
d
2 W AH dHi
a...
£ = S 1n -2 (°c)
2T XHe dp
£, = S (°c)
4 7 A
p

wobei die verwendeten Grofen die folgende Bedeutung haben:

S Stableistung (W/cm)
dHa AuBendurchmesser Hillrohr (cm)
dHi Innendurchmesser Hillrohr (cm)

dp Pellet-Durchmesser ‘ (cm)
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o Wﬁrmeﬁbergaﬁgszahl, Kithlmittel-H{illrohr
Ag Wiarmeleitzahl Hiillrohr -
e Wdrmeleitzahl Spalt

Ap Wdrmeleitzahl Pellet

Die Zentraltemperatur T, ergibt sich zu

T = T +

o
2 o At, (7C)

1 1

[l 14>

i

V(W/cmz °c)

(W/cm °c)
(W/cm O¢)
(W/cm ©°c)

mit TO als Kiihlmitteleinlauftemperatur in die Bestrahlungs-

position.

Kihimittel
Hullrohr
Gasspalt

5
N
a .

|

Aty | Aty Aty ‘

Aty

‘Abb. 3.9 : Erlduterung zur Bestimmung des Temperaturprofils im
Bestrahlungsstab

Da aufgrund der Wdrmeausdehnung des Bestrahlungsmaterials die

GroRen dHa’ dHi

sind und damit die reale Gasspaltbreite beeinflussen;

die Zentraltemperatur nur iterativ bestimmen.

und dp jeweils eine Funktion der Temperatur

1l3R8t sich

Unter Verwendung der in Tab. 3.6 gegebenen Stoffkonstanten

ergibt sich fiir die Stabtemperatur das in Abb. 3.10 darge-

stellte radiale Profil.
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Tab. 3.6: Stoffkonstanten fUr die thermische Berechnung

Parameter Wert
Warmelibergangszahl _ 2 b
Kuh1mittel-Hu11rohr o = 2.5 W/em™ °C
Warmeleitzahl Hillrohr Ay =0.146 W/em °C
Wirmeleitzahl Al-Hiilse Agy = 2.22 W/em °C
Wirmeleitzahl Pellet Ape = 0.8 “W/em OC
Warmeleitzahl _ v1n—3 c1n=3
Spalt-Hiil1rohr Mo = 1.49710 7 (1+1.74°10°7)
Ausdehnungskoeffizient moiin=b 1,0
Pellet apg = 22710 7 1/°C
Spez. Gewicht Hiil1rohr oy = 7.9 g/cm3
Spez. Gewicht Pellet Ppa = 2.34 g/cm3
600 | .
;—;;——;%—;*;%‘Tmax
500 | — . -
S12x10
S . S
400+ .
2
2 D
g , . ]
5 » 594 o
r-—v300‘ To/ -. |
200 | '

6 549 rImml O

- Abb. 3.10: Radiales Temperaturprofil fiir Bestrahlungsstabe mit Am-241,
Pellets mit 25 Gew.% Am-241, ohne Liner, ¢ung =1.2'1014 n/sec.
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3.3 Herstellung der Bestrahlungsstébe und Bestrahlungs—

vorrichtungen

Die tiberfiihrung des Am-241 in einé'bestrahlungsfahige Form,
die dann auch den zum Teil sehr restriktiven Vdrsdhriften fir
den Betrieb der vorgesehenen Reaktoren geniigt, erfolgt in
verschiedenen Stufen. Man muB hier unterscheiden zwischen den
Best r_ajh lungsstdben, die das Am-241 gasdicht
umhiillen, und den sonstigen Be s trahlungsvor -
richtungen, die als Strukturmaterial letztlich nur der
mechanischen, riickholbaren Fixierung der Bestrahlungsstdbe in
der entsprechenden Bestrahlungsposition des Reaktors dienen.
Die vollstdndig assemblierte Einheit, bestehend aus den
Bestrahlungsstdben und verschiedenen Strukturmaterialien
wird Bes trahlungsedinsat z genannt. Im
folgenden werden die einzelnen Stufen der Herstellung der

Bestrahlungseinsdtze beschrieben.

3.3.1 Herstellung der Pellets

Entsprechend den Hinweisen der amerikanischen Ljiteratur waren
die Pellets zuné&chst so konzipiert, daB sie an ihren AuBen-
fldchen aus inaktivem Matérial bestanden, d.h. mit einer
‘Aluminium—Hﬁlse, dem sog. Liner, gekapselt waren. Den
eigentlichén Kern des Pellets bildete Am—Oxid, das mbglichst
homogen mit Aluminiumpuiver verdiinnt wurde, um die fiir die

’Bestrahiung notwendige'Dichte des Am-0xids einzustellen.

Die Herstellung des Pellets erfolgte nach dem FlieBschema
entsprechend Abb. 3.11. Im spiteren Verlauf der Arbeiten
stellte-sictheraus, daB der Liner entfallen konnte; die
Pelletfertiguﬁg erfolgte dann nach dem entsprechend verein-
fachten‘FiiéBschema gemdf Abb. 3.12.
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Das AmOz—Pulver war bereits beziiglich seinem K&rnungsgrad in
einem Zustand, der ohne weitere Umstrukturierung verwendet
werden konnte. Bewdhrt hat sich ein Pulver mit Korngr&fen von
20-100 uym (vgl. Abb. 3.13). Pulver mit einem Kornanteil unter
20 um neigt beim spdter folgenden Mischvorgang zu Ballungen,
Pulver mit einem Kornanteil von iber 100 um neigt beim spéter
folgenden Mischvorgang zu stdndigem Entmischen bei allen Mani-

pulationen, die ein Schiitten des Pulvers notwendig machen.

Das AmOZ-Pulver wurde nach dem Offnen der Versandkapseln einige
Stunden bei ca. 280°C unter stdndiger Zufuhr von trockner

Prepluft ausgeheizt und anschlieBend in einem Exsikkator bis

zur Weiterverwendung gelagert.

Abb. 3.13: Mikroskopische Aufnahme von AmOz-Pu1ver,
VergriBerung ~500-fach
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En Vorversuchen zeigte sich,; daf beziiglich der Korngr&Ben-
verteilung des Verdﬁhnungsmittels (Al-Pulver) ebenfalls Pulver
mit Korngrdgfen von 20-100 uym am besten geeignet war. Es wurde
daher handelsiibliches Aluminiumpulver durch Sieben‘entsprechend
fraktioniert. Fiir die nach Abb. 3.11 notwendigen Deckschichten
aus Aluminium wurde eine Pulverfraktion von 100-150 um
KorngrdBe gewdhlt. Dadurch konnte gewdhrleistet werden, daB
diese Deckschichten an den Stirnseiten der Pellets eine hohere
Porositdt und somit erhthte Gasdurchlédssigkeit aufwiésen. Der
Siebvorgang erfolgte unter Schutzgasatmosphdre, um eine
weitergehende Oxidation der Oberfldchen des Al-Pulvers zu
verhindern und somit gleichmifige Wirmeleitfihigkeit der

PreBlinge zu erzielen.

Bis zur Weiterverwendung wurde das vorbereitete Aluminiumpulver

zum Schutz vor Feuchtigkeit im Exsikkator gelagert.

Da der Am-241-Gehalt pro Pellet sehr genau eingehalten werden
muBte, konnte nicht in groBer Charge das AmOz—Pulver mit dem
Al-Pulver gemischt werden; es wurde nur jeweils die einem

Pellet entsprechende Menge AmO, und Aluminium in ein Einwegglas

eingewogen und darin gemischt.zJe nach verwendeter Glasart

und -grdBe muBte empirisch ein entsprechender Zuschlag
ermittelt werden, der die Materialverluste durch an den Wanden
haftende Pulverteilchen ausgleichen sollte. Dieser Zuschlag
bewegte sich im allgemeinen im Bereich von 0.5 bis 1% und wurde
durch Wdgung und nachtrédgliche nchhemische Analyse des Am-

Gehaltes an fertig gepreften Pellets bestimmt.

Die Vielzahl der auszufiihrenden Wigungen mit AmO2 brachte
naturgemdB, trotz Arbeitens mit bleiverstédrkten Gummihand-
schuhen, eine erhebliche Strahlenbelastung flir Hdnde und
Unterarme mit sich. Aus diesem Grund wurde im weiteren Verlauf
der Arbeiten eine automatisch arbeitende. Dosierwaage mit ein-

stellbarer Gewichtsvorgabe in die Fertigungslinie éingebaut,
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fernbedient zu portionieren.

Flir vorgegebene Porositdt, AmO

2

1 mg das AmO2

~Anteil und Pelletgeometrle

lassen sich die abzuwdgenden Mengen Fiir die aktive Pelletzone

folgendermaBen berechnen:

- \
| a1> Ga1s Pay
AT ‘ Vpe» Bpes Ppe
AmO, Yam> Game Pam
l v '(AmOZ und Al entmischt gezeichnet)
i
pe = Ppe * Vpe (1)
Gap = a1t Vp (2)
Gpp = pM1'VM1 (3)
Gpe = Gy *+ Gpp (4)
Ype = Va1 * Vap (5)
Gpg = @ Gpg (6)

wobeil die einzelnen Gr&Ben jeweils die folgende Bedeutung

haben:

Pe
Al
Am

Anteil des AmO

Volumen (cm

2
%)

Gewicht (g)

Dichte (g/cm’)

Pellet
Aluminium

AmO2

-Gewichts am gesamten Pe]]etgeW1cht (GAm/GPe)



‘Mit der Beziehuny

Yoe = a1 * Vmn - m
sowie der allgemeinen Beziehung
v= & | ’ (8)
p
ergibt sich
Gp G G (1-a)
Pe _ "Al Am _ a
= + = . GPe + — . GPe (9)
Ppe  PA1 PAm  PA1 P Am
1 _1-a P (10)

Ppe  PAT  PhAm

PAT * PAm

a.pA]+(l—a).pAm (11)

Ppe

Mit TD = 1 - P, wobei P die gewlinschte Porositdt angibt, ergibt

sich

A1 . PAm
a . pA1 + (1-3) . pAm

0 .

]
Pellet (12)

Damit lassen sich die Einzelgewichte fiir AmO, bzw. Al folgen-

2
dermaBen berechnen:

] | (13)

G - Ppe + Vpe

il
s3]

Am

G

(1-a) . v | (14)

Al Ppe * 'pe

VPe 188t sich unschwer aus der vorgegebenen Zylindergeometrie

errechnen.

Zum Mischen eignete sich am besten ein langsam laufender

Walzenmischer, der die Gl8ser in axialer Richtung drehte. Durch
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leichtes Schrigstellen des Mischers ergab sich auch ein guter
Mischeffekt in axialer Richtung. Der Erfolg des Mischéns wurde

empirisch mittels zweier unterschiedlicher Methoden geprift:

a) Die fertig gepreften Pellets wurden in Teile zersdgt und
anschlieBend idber Wdgung und naBchemische Analyse der Am-
Gehalt bestimmt. Es zeigte sich, daB bei entsprechender '
Konstanz aller sensitiven Parameter, daB z.B. das Verh&ltnis
der Am-Konzentration der oberen zur unteren Péllethalfte
nur maximal 2% Abweichung zeigte, wobei allein schon 1%
Abweichung auf die systematische Ungenauigkeit der

MeBmethodik zuriickzufiihren ist.

b) Von den fertig gepreBten Pellets wurde mittels einer
speziell gefertigten Ausgleichsform aus Edelstahl eine
Rontgendurchstrahlungsaufnahme angefertigt. Mit dieser -
nicht quantitativen - Methode konnten Inhomogenitaten der.
Mischung als unterschiedliche Schwédrzungsgrade sichtbar
gemacht werden (vgl. Abb. 3.14).

Die Pellets wurden in einer zylindrischen Matrize mit entspre-
chenden Ober- und Unterstempeln gepreft. Das RadialmaB der
Matrize wurde empirisch so bestimmt, daBf nach AusstoBen des
gepreften Pellets aus der Matrize und anschlieBendem Tempern
bei Temperaturen um 450°C, was beides ein geringes radiales und
axiales Wachsen des Pellets zur Folge hat, gerade das ge-
wiinschte EndmaB erreicht wurde. Die radiale MaBhaltigkeit war

besser als * 0.01 mm.

Zum Pressen wurde eine hydraulische Rahmenpresse mit einer
maximalen Prefkraft von 15 t verwendet. Fiir den gewiinschten
Verdichtungsvorgang und der hier gewdhlten Geometrie war eine
PreBkraft von 3,8 bis 4,0 t ausreichend. Da aufgrund von
Reibungsverlusten und nicht genligend préziser hydraulischer

MeBtechnik mittels PreBkraftvorwahl keine ausreichende
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Abb, 3.14 :  Rontgendurchstrahlungsaufnahme von Am02/A1-Pe11ets

Reproduzierbarkeit beziliglich der axialen L&nge der Pellets
erzielbar war, wurde schlieBflich mit PreBstempeln mit L&ngen-
anschlag gearbeitet, so daB damit unabhidngig von der PreBkraft,
die Lidnge der Pellets nur noch von der Werkzeuggeometrie
abhing. Auf diese Weise konnte die Pelletldnge nach Ausstofien
und Tempern innerhalb einer Toleranzbreite von * 0.05 mm
gehalten werden. Abb. 3.15 zeigt schematisch das verwendete

PreBwerkzeug.

Aluminium neigt unter entsprechend hohem Druck wegéh seiner
hohen Schmierfdhigkeit zum Kaltverschweifen mit anderen
Metallen; um dieses Kaltverschweifien mit dem geh&drteten
Werkzeugstahl der PreBmatrize zu vermeiden, wurde diese vor

jedem'Preﬁvorgang mit einer Ldsung von 3% Stearinsdure in
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Abb. 3.15 : PrePwerkzeug zur Herstellung
der Am02/A1-Pe11ets

[ DT, B
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Essigsiduredthylester (EZE) an ihrer Mantelfl&che benetzt. Nach
Verdunsten des EAE haftete so ein hauchdiinner Gleitfilm aus
Stearinsdure an der Oberfl&che der Matrize und verhinderte
vwirkungsvoll ein KaltverschweiBen des Pellets mit der Matrize.
Der Stearinsiurefilm an der Oberfliche des Pellets lieB sich
durch das spdter folgende Tempern wieder gut abdampfen. Mit
dieser Methode wurden bessere Ergebnisse erzielt, als mit der
in der Brennelementfertigung iiblichen, ndmlich Stearinsdure in
pulverisierter Form bereits dem PreBgut als Gieitmittel
zuzusetzen. Im Falle der Fertigung von Reaktor-Brennelementen
verfliichtigt sich der Stearins&urezusatz beim Sintern der
Pellets aufg:und der dabei angewandten und dort mdglichen

hohen Temperaturen.

Im Falle der in der vorliegenden Arbeit verwendeten Pellets
auf der Basis von Aluminium als Matrixmaterial durften beim Tem-
pern nur Temperaturen bis ca. 500°C erreicht werden, um Geometrie-

dnderungen der Pellets infolge beginnenden Aufschmelzens des:
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Aluminiums zu vermeiden. Wie sich hierbei empirisch heraus-
stellte, reichten aber Temperaturen unter 500°C nicht aus, um
als Gleitmittel zugemischte Stearins&dure wirkungsvoll aus den
Pellets zu entfernen; es bestand vielmehr die Gefahr, dag die
Pellets auch unter Bestrahlungsbedingungen zu gasen anfingen
und dies einen unzuldssigen Druckaufbau verursachen wlirde.

Fiir die anfdnglichen Bestrahlungsexperimente wurden die Pellets
in einem Arbeitsgang ganz mit inaktivem Material - Al-Liner am
Pelletmantel bzw. verpreftes Al-Pulver an den Stirnflichen -
gekapselt. Dies wurde als wirkungsvolle Hilfe angesehen, um die
Pellets spiter kontaminationsfréi in die vorbereiteten
Hiillrohre einzufiillen. Im Verlauf der Versuchsreihen stellte
sich aber heraus, daB auch ohne inaktiven Mantel geprefBte Amoz—
Al-Pellets eine derart gute Oberfldchenbeschaffenheit aufwei-
sen, daB bei entsprechend sorgfédltiger Einfiilltechnik eine

Kontamination der Hiilllrohr6ffnung vermieden werden konnte.

Die Oberflidchenbeschaffenheit der Pellets war nach dem
Pressen - mit oder ohne Al-Liner - hochglinzend, was durch
Vergleich mit gepriiften Rohrsgtilicken eine Rauhtiefe (RT)

gemdf DIN 4726 von weniger als 15 um erwarten lieB.

Die Pellets wurden einzeln nach dem Pressen mit einem weichen
Graphitstift an einer Stirnfldche gekennzeichnet, so daB damit
eine eindeutige Zuordnung zu den MeBprotokollen als auch eine

Kennzeichnung der Preflage mbglich war.

Die Al-Liner wurden mit Uberl#nge, dafiir entsprechend redu-
zierter Wandstédrke, aus Reinaluminium gefertigt, so daf ihre
Gesamtldnge der SchliitthShe des einzufiillenden Pulvers entsprach.
Nach dem Pressen waren diese Al-Hiilsen insgesamt so gestaucht,
daB eine weitgehend gleichmdBig starke Wandung aus Aluminium
die Pellets umgab (Abb. 3.16), ‘



Aus Griinden der besseren Volumenausnutzung sollte die Wand-
stdrke des inaktiven Al-Liners méglichst gering sein. Empirisch
wurde ermittelt, daB eine Wandstdrke von 1 mm am fertigen
Pellet die untere Grenze darstellt, um noch einwandfreies
FlieBen des Aluminiums wdhrend des Prefvorgangs zu gewdhrlei-
sten, Bei dlinneren Wandstdrken besteht die Gefahr, daf sich der
Al-Liner wdhrend des Pressens wie ein Metall-Faltenbalg faltet,

was zu extremen axialen Inhomogenitdten des Am-Gehalts der
Pellets fihrt,

Abb. 3.16: AmO,/A1-Pellets, mit und ohne Al-Liner

Nach dem Pressen wurden die Pellets in einem Rohrofen mit
vorgewdhltem Temperaturprogramm unter Schutzgasatmosphére
wadhrend ?'Stunden langsam auf 400°C erhitzt und iber weitere 2
Stunden wieder auf Raumtemperatur abgekiihlt. Dadurch verflich-
tigten sich die an der Oberfldche anhaftenden Reste der
Stearinséure; gleichzeitig konnten sich im Pellet bestehende

mechanische Spannungen abbauen, das Pellet erhielt durch
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geringfﬁgigen irreversiblen Volumenzuwachs seine endgliltige
Geometrie. Versuchsweises mehrmaliges Hochfahren der Temperatur
dnderte nichts mehr an der so erreichten Geometrie. Die Pellets
wurden daher nach .dem Tempern vermessen und gewogen, die
Ergebnisse protokolliert. Die Ergebnisse lagen mit ganz wenigen
Ausnahmen, die aber meist durch Fertigungsfehler, z.B.
Bedienungsfehler der Presse oder Wdgefehler, erkldrbar waren,

in den weiter oben bereits genannten Toleranzgrenzen.

Von allen gefertigten Pellets wurden anschliefend Rontgendurch-
strahlungsaufnahmen angefertigt (vgl. Abb. 3.14, S. 83),
‘einzelne stichprobenweise entnommene Pellets wurden naBchemisch

auf ihren Am-Gehalt analysiert,

Soweit die Pellets flir Stdbe mit Temperaturinnenmesssung
wdhrend der Bestrahlung vorgesehen waren, wurden diese Pellets
mit einer zentralen Bohrung versehen (vgl. Abb. 3.1, S. 59) und
anschlieBend nochmals vermessen, um ggfs. zwischenzeitlich

eingetretene Beschddigungen feststellen zu kdnnen.
Die Pellets wurden daraufhin - bereits zu fertigen Stabléngen

vorsortiert - an die Handschuh-Box zum Fiillen der Sté&be

{ibergeben.

3.3.2 Fiillen der Bestrahlungsstédbe

Am-241 ist ein o-Strahler mit einer spezifischen Aktivit&dt von
3,4 Ci/g und somit geeignet, bereits in Spuren vorkommend,
Oberfldchen meBbar zu kontaminieren. Es muB hier beachtet
werden, daB sich wdhrend der Bestrahlung aufgrund der Kon-
versionsraten des Am-241 zu Cm-242 und der Halbwertszeiten-
verhdltnisse diese primdr anhaftende Aktivitdt sich um etwa den

Faktor 200 vergriBRert.



Die Bestrahlungsst&be wurden im Falle des BR-2 direkt in dem
Primidrkreislauf des Reaktors, im Falle des HFR in einem vom '
Primdrkreislauf getrennt betriebenem Kiihlkreislauf (HD-Loop)
bestrahlt, muBten aber wdhrend der Be- und Entladephase auch
im HFR durch das Primdrkreislaufsystem des Reaktors gefiihrt
werden; es war daher eine strikte Auflage der Reakt&rbetreiber,
daB nach der Fertigung der Bestrahlungsstdbe keine meBbare

o-Aktivitdt an deren Oberflidche bachweisbar sein dlirfte.

Da das Konzept der Stabherstellung andererseits darauf aufbaut,
nur eine einzige Umhiillung fiir das Bestrahlungsmaterial zu '
verwenden (vgl. Abb. 3.1, S. 59) und somit nicht die sonst bei
der Verpackung von radioaktivem Material {ibliche Methode
ermdglicht, durch mehrfaches Einhiillen den Kontaminationsgrad
schrittweise zu erniedrigen, muBte hier ein Konzept entwickelt
werden, mit dessen Hilfe die vorgefertigten Hiillrohre ohne
Kontamination der Rohrstirnfl&che bzw. des RohrauBenmantels
trotz der an den Pellets anhaftenden Aktivit&dt mit diesen zu
beschicken. Hierfiir wurde eine Anordnung gemif Abb. 3.17

entwickelt, die sich im Betrieb bestens bewdhrte.

Der Kern dieser Anordnung ist ein kurzes aus Edelstahl sehr
prédzise gefertigtes Rohrstiick - Mundstiick genannt 4, das auf
das Hiillrohr aufgesetzt wird; die Fertigungstoleranzen dieses
Rohrstiickes wurden so gewdhlt, daf sein Innendurchmesser
geringfigig kleiner ist als der Innendurchmesser des HU1ll-
rohres, so daB beim Durchschieben der Pellets, kein Abrieb an

der Innenkante def Hillrohrstirnfliche entstehen kann.

Die bei den ersten Stdben vorgesehenen Al-Liner, die die
einzelnen Pellets radial umgaben, sollten zusdtzlich gewdhr-
leisten, daB trotz der oben beschriebenen Vorrichtung nicht
schon beim Durchschieben der Pellets an den Mantelseiten der
Pellets Abrieb von radiocaktivem Material entstehen k&nnte, der

sich dann in dem unvermeidbaren Spalt zwischen Mundstiick und
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Abb. 3.17: Beschickungsvorrichtung zum Fiillen der Bestrahlungsstibe

Hillrohrstirnfl&che (vgl. Abb. 3.17) absetzen und so diese
Stirnfldche kontaminieren k&nnte. Wie spidter folgende Versuche
zeigten, war die Mantelfl&dche von nur aug Pulver (ohne Al-
Liner) gepreBften Pellets ausreichend glatt und abriebfest, dan
durch die beim Flillen der Hiillrohre auftretende mechanische
Beanspruchung keine Konﬁamination in den kritischen Hiillrohr-
bereichen auftrat. Aus diesem Grund konnte, wie weiter oben
schon erwdhnt, flr spidtere Bestrahlungen zu Gunsten einer
besseren Volumenausnutzung der Bestrahlungsstidbe auf die

Verwendung von Al-~Linern verzichtet werden.

Die Mundstiicke wurden jeweils nur einmal verwendet, nach jedem
Flillvorgang in das Innere der Handschuh-Box gezogen und
anschlieBend als radioaktiver Abfall ausgeschleust und

verworfen. Ein neues Mundstiick wurde jeweils zu Beginn eines
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neuen Flillvorganges von der  inaktiven Seite der Fiillbox her in
die'Vorrichtupg wieder eingésetzt* Durch entsprechende 4
Unterdruckhaltung im radioaktiven Teil der Fiillbox konnte
erreicht werdén,rdaB wdhrend der Phasén, widhrend derer die
Durchfﬁhrung'nicht verschlossen sein konnte, eine st&ndige
Luftstrdmung von der inaktiven zur "aktiven Seite vorherrschte,

so daB keine Radioaktivitdt verschleppt werden konnte.

Bei entsprechend éorgfaltigen Manipulationen bei diesem
kritischsten Schritt des Herstellungsprozesses der Bestrah-
lungsstdbe, war es méglich, liber den gesamten Zeitraum (mehr
als 1 1/2 Jahre) der Herstellung von Bestrahiungsstaben, wobei
insgesamt 42 Bestrahlungsstdbe mit zusammen {iber 115 g Am-241
gefertigt wurden, sowohl stets kontéminationsfreie Hillrohre
auszuschleusen, als auch den als inaktiv vorgesehenen Teil der
Flillbox tatsdchlich kontaminationsfrei zu halten.

Die HiUllrohre der Stdbe, die zur Messung der Zentraltemperatur
widhrend der Bestrahlung mit einem Thermoelement ausgerilistet
waren, wurden vor dem Einsetzen in die Filillvorrichtung mit
einem diinnen Hilfsr&hrchen ausgerlistet, das liber das bis etwa
Stabmitte reichende Thermoelement geschoben wurde und dann
ausreichend weit Uber das offene Ende des Hullrohres hinaus-
reichte. Dadurch konnten\die durchbohrten Pellets 2zundchst auf
dieses HilfsrOBhrchen aufgefddelt und dann in das Hiillrohr
geschoben werden. Das Hilfsr8hrchen wurde dann abgezogen und
der Stab mit den noch fehlenden vier nicht durchbohrten Pellets
geflillt.

Die gefilillten Stdbe wurden nach diesem Vorgang mit einem
provisorischen Stopfen verschlossen und unmittelbar an die
Handschuh-~Boxen, die die SchweiBvorrichtungen enthielten,
iibergeben. '



3.3.3 SchweiBen der Bestrahlungsstibe

Die Bestrahlungsstidbe muBten zum Einsatz in den Reakfor
gasdicht verschweift werden, die Schweifung wiederum bestimm-
ten, vom Reaktorbetreiber vorgeschriebenen Qualitdtskriterien
genligen. Die Qualitédt der erzielbaren SchweiBungen mufte deshalb
vor Aufnahme der Bestrahlungen durch ein unifangreiches
Priifprogramm nachgewiesen werden. Hierzu wurde durch zerst&d-
rende und zerstdrungsfreie Priifungen der Nachweis erbracht

daB die SchweiBung iiber die volle Wandst&drke des Hiillrohres
erfdlgte, und daB die Schweifzone lunkerfrei (ohne Pbren)

und ohne Einschliisse war. Es muBfte ferner nachgewiesen werdén,
daB im Falle von Lunkern oder Einschliissen die zerstdrungsfreie
Priifung (R&ntgendurchstrahlung) in der Lage war, solche
Schadstellen aufzuzeigen, wenn sie 1/10 der Wandstdrke
iiberschritten. Es wurde ferner der Nachweis gefordert, daB die

Schweifiungen reproduzierbai durchgefﬁhrt.werden konnten.

Dies alles erforderte ein umfangreiches Testprogramm, durch.das
die einstellbaren Parameter flir den SchweiBvorgang ermittelt

werden konnten.

Die SchweiBungen selbst erfolgten als LichtbogenschweiBung in
Helium~Atmosphdre, wobei-durch Drehung des Stabes der Lich-
tbogen iiber den Umfang des Hlillrohres gefithrt wurde. Die
anzuwendende Stromstdrke konnte durch ein auf Lochkarte
kodiertes Programm automatisch gesteuert werden; die Drehzahl
des Stabes, d.h. die Wanderungsgeschwindigkeit des Lichtbogens
am Stabumfang, sowie die Zeitabhdngigkeit der Stromstdrke des
Lichtbogens beeinflufit in besonderem MaBe die Qualitdt der
SchweiBung. Abb. 3.18 zeigt einige Beispiele von erfolgten
Schweifungen sowie von metallographischen Schliffen aus dem

SchweiBnahtbereich.
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Vor dem Schweifien wurden die St&be nach Ubernahme aus der
Fiillstation in einer speziellen Kammer durch mehrfaches
Evakuieren und Fluten mit Helium gefillt und noch in dieser
Kammer durch Aufpressen mit dem Origihalstopfen verschlossen
und dann unmittelbar in die SchweiBkammer weitergereicht und
verschweift. Durch geringfligige Druckﬁberhéhung gegeniiber
AuBendruck und gute Passung des StopfenauBendurchmessers im
Verh8ltnis zum Hiillrohrinnendurchmesser konnte sichergestellt
werden, daB wdhrend der kurzen Manipulationszeit zwischen
Flillen mit Helium und SchweiBen des Stabes die Helium-
Atmosphdre in den Hohlr&dumen des Stabes in reiner Form erhalten
blieb.

3.3.4 Assemblieren der Bestrahlungseinsdtze

Die Bestrahlungseins&dtze bestanden jeweils aus einem Biindel wvon
9 Bestrahlungsstdben, die zu je 3 Stilick parallel in einer Ebene
Vin 3 Ebenen ilibereinander angeordnet wurden. Aus transport-
technischen Griinden (vgl. Kap. 3.5) wurden die Bestrahlungs-
einsdtze noch in zerlegter Form transportiert und erst in den
Reaktorbetriebsrdumen assembliert. Dabei. erfolgte auch die
Endabnahme der Bestrahlungsstdbe und Priifung aller Fertigungs-
protokolle durch den Reaktorbetreiber mit anschlieBender
Freigabe zur Bestrahlung. Abb. 3.19 zeigt einen komplett

assemblierten Bestrahlungseinsatz.



Abb. 3,183 Schweifnahtuntersuchungen an Am-241-Bestrahlungsstében,
AuBenansicht und Rontgendurchstrahlung
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3.4 Ablauf der Bestrahlﬁngen"

Insgesamt wurden‘6‘Bestrahlungsexperimente‘durChgefﬁhrt} davon
4 ﬁestrahlungen im HFR/Petten (Holland) und 2 Bestrahlungen .im
BR2/Mol. (Belgien), vgl. Tab. 3.3, S. 62/63.

Die Bestrahlungen im HFR erfolgten in einer Loop-Position, in
der durch Druck- und Temperaturerhéhung des Kﬁhlmiétels
Leistungsreaktorbedingungen simuliert werdep konnten (Abb.
3.20, 8. 97). Die Bestrahlungseinéétze des HFR waren teilweise
mit instrumentierten Bestrahlungéstében zur Messung der
Zentraltemperatur wdhrend der Bestfahlung ausgeriistet. Die

. MeBstellen dieser Thermoelemente waren so positioniert, daB sie
im axialen Maximum des Neutronenflusses die auftretenden
Maximaltemperaturen erfasseh-konnten. Den zeitlichen Verlauf
dieser Temperaturmessungen geben die Abb. 3.21 bis 3.23,

S. 98 bis 100, wieder.

Im Vergleich zu den vorangegangenen Berechnungen sind gewisse
Abweichungen festzustellen, die durch verschiedene Ursachen
erkldrt werden kdnnen. So ist z.B. die Geometrie der Bestrah-
iuhgsstébevunter Bestrahlungsbedingungen nicht so stabil bzw.
achsensymmetrisch'wie fiir die Berechnungen angenommen wurde.
Es werden sich auch - bedingt durch die betriebsm&Bige
'Wechsellast des Reaktors -~ die Ringspaltdimensionen nicht in
der im Rechenmodell ausschlieBlich durch Wdrmedehnung ange-
nommenen Weise Veféndern, sondern es kénn vielmehr angenommen
werden, daB es durch temperaturbedingte Gefiligednderungen im
Pellet partiell zu einem stédndigen Anliegen von einzelnen
Pellets widhrend der gesamten Bestrahlungsdauer kommt. Damit ist
insbesondere ein nach wenigen Tagen Bestrahlungsdauer beob-

achtbarer Riickgang der Zentraltemperatur erkldrbar.

Neben diesen Ph&dnomenen, die im Grunde geeignet sind, die

Zentraltemperatur gegenitiber der Rechnung zu erniedrigen, kamen



auch Temperaturexkursionen nach oben vor, die - sofern Fehler
in der MeBsonde ausgeschlossen werden k&nnen - dadurch
erkldrbar sind, daB sich aus der Innenwandung der Bohrung, die
das Thermoelement aufnimmt, Am-Oxid-K&rnchen herausltsen, die
sich dann mit schlechtem Wdrmeilibergang nach auBen zwischen
Thermoelement und Bohrung festsetzen. Das Herausldsen von Am-
Oxid-K6rnchen aus der Innenwandung der Bohrungen durch die
Pelletmitte ist deshalb leicht m&glich, da diese Bohrungen erst
nachtrdglich nach abgeschlossenem Prefivorgang. mit einem g
Spiralbohrer'angeferﬁigt wurden, was naturgeméB zu rauher
Oberflééhe mit lose anhaftenden Pulverteilchen fiihrte. In

derartig isoliert liegenden AmO,-K&rnern von einigen 10 pm

KorngrdBe kdnnen sich leicht Teiperaturen von iber 1OOOOC
einstellen. Aufgrund'der geringen Warmekapazitdt der Thermo-
elementmeBstelle kdnnen hierdurch Temperaturfehlmessungen im
Zentrum der St&be vorkommen. Die spdter nach Abschlufl der
Bestrahlungen erfolgten zerstdrenden Nachuntersuchungen

(vgl. Kap. 4) brachten jedoch keine Anhaltspunkte dafiir, daB an
irgendeiner Stelle der Bestrahlungsstdbe Temperaturen aufge-

treten wdren, die liber dem Schmelzpunkt von Aluminium lagen.

Es kann festgestellt werden, daB die Temperaturmessungen die
vorher durchgefilhrten Rechnungen, wenn auch nicht im Detail, so
doch in ihrer Tendenz lber die Bestrahlungszeit hinweg sowohl
in der GrdBenordnung als auch nach ihrem zeitlichen Verlauf mit
Abweichungen von ca. * 20% bestidtigten. Eine Verfeinerung
dieser MeBtechnik wilirde eine erhebliche Vermehrung des
getriebenen technischen Aufwandes nach sich ziehen, ohne liber
das Erreichte hinaus zu wesentlich neuen Erkennthissen zu -

flilhren.

Die Bestrahlungen im BR-2/Mol wurden ohne instrumentierte Sté&be
durchgefiithrt; sie verliefen ohne erkennbare Stérungen. Aussagen
iber den Temperaturverlauf im Stabinneren wdhrend der Bestrah-

lungszeit sind jedoch nicht méglich.
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Darstellung der Bestrahlungsposition im HFR/Petten

Abb, 3.20:
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Sowohl im BR-2 als auch HFR wurde wihrend der gesamten
Bestrahlungszeit der Kilhlkreislauf durch Probennahme auf
‘a-Aktitivitdt bzw. Anstieg der - aus den Brennelementen des
Reaktors stets geringfiligig vorhandenen - Spaltproduktaktivitit
iiberwacht; im Falle von Hlillrohrschdden an den Bestrahlungs-
stdben, die - wie aus /36/ bekannt - am Aktivititsanstieg

im Kﬁhlkreislaqf frilhzeitig erkennbar sind, widre somit

ein rechtzeitiges Entladen der Bestrahlungseins&dtze mdglich
geworden. Derartige Zwischenfdlle traten jedoch nicht ein, was
die Richtigkeit des ausgewdhlten Konzepts sowie die Qualitét

der Stabfertigung bestdtigte.

3.5 Transporte von unbestrahlten und bestrahlten Stdben

Die Transporte der unbestrahlten St&be wurden in eigeher Regie
durchgefihrt. Gemdf den geltendenden Beférderuhgsvorschriften
' fiir den Transport gefidhrlicher -Gliter auf der Schiene /57/
£411t Am-241 in die Stoffklasse IVb (radioaktive Stoffe) und
mus hiernach, als Nuklid der Gruppe I, bei Uberschreiten der
Aktivitadtsgrenze von 1 mCi in einer Typ-B-Verpackung trans-
portiert werden, wobei hierfilir gemdB8 /57/ (Rn 454, Ziffer 16)
als obere Aktivitdtsgrenze 20 Ci gelten. Der Transport erfolgte
in einer Ahordnung, die in Abb. 3.24 schematisch dargestellt
"ist. Flir diese Anordnung muBte eine Bauartgenehmigung bei der
Bundesanstalt fiir Materialforschung (BAM, Berlin) eingeholt
werden, die nach erfolgreichem AbschluB der in /57/ (Rn 1641-
1652) vorgeschriebenen Priifungen erfolgte.

Die Transporte der bestrahlten Stdbe unterlagen als radioaktive
Grquuellen.sbeziellen Auflagen und erforderten entsprechende
'Abschirmmafnahmen zur Einhaltung der vorgeschriebenen H&chst-
dosisleistungen wihrend des Transports und damit entsprechend
dimensionierte Transportbehdlter, so daB die Durchfiihrung
dieser Transporte als Auftrag‘an ein Transportunternehmen
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Abb. 3.24: Schematische Darstellung der Anordnung zum Transport der
unbestrahlten Stabe

vergeben wurde. Fiir den Rilcktransport der bestrahlten St#be
muBte sichergestellt sein, daB die in den Stdben entstehende
Zerfallswérme‘von bis zu 1 kW so abgefiihrt wird, das die
Zentraltemperatur in den Stédben nicht tiber die wihrend der
Bestrahlung erreichten Zentraltemperatur anstieg. Die aus dem
Reaktor entladenen Bestrahlungseinsitze wurden daher zun&chst
in eine mit Wasser gefilillte Druckkapsel geladen, die dann
ihrerseits wegen ihrer.guten mechanischen Passung .geniliber

dem Beladeraum des Transportbeh#dlters eine -ausreichende
Wdrmeabfuhr ermdglichte (vgl. Abb. 3.25),
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Abb. 3.25: Schematische Darstellung der Anordnung zum Transport der
bestrahlten Stdbe
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4. . Nachbestrahlungsuntersuchungen

Der Nachweis der Eignung des gewdhlten Konzepts konnte nur
durch stdrungsfreien Ablauf der Bestrahlungééxperimente
erbracht werden und ferner durch den nach Ablauf der Bestrah-.
lungen zu'erbringenden Beweis, daB die Stdbe wdhrend der
Bestrahlungszeiten keine die Sicherheit gefdhrdenden Verdnde-
rungen erfahren haben. Der im wesentlichen stdrungsfreie Ablauf
der Bestrahlungen wurde bereits in Kapitel 3.4 beschrieben; im
folgenden werden die Ergebnisse der auf die Bestrahlungen '
folgenden zerstdrungsfreien als auch zerstdrenden Nachunter-

suchungen aufgezeigt.

Mit Hilfe der Nachbestrahlungsuntersuchungen sollten Daten
gesammelt werden, die die unmittelbaren Auswirkungen der

‘Bestrahlungen auf die Bestrahlungsstibe deutlich machen.

Fﬁrldiese Unteréuchungen wurden einzelne ausgewdhlte Bestrah-
lungsstdbe aus jedem Experiment dem folgenden schrittweisen
Nachbestrahlungs-Untersuchungsbrogramm unterzogen:

a) Visuelle Kontrolle mit photographischer Dokumentation

b) Dimensionskontrolle an den St&ben

c) Bestimmung der W&drmeentwicklung und Oberfldchentemperatur
d) Gamma-Scanning

e) y- und n—Dosisleistungsmessungen

f) Bestimmung der freien Gase (He, Xe, Krj

g) Dimensionkontrolle an den Pellets

h) Metallographie

i) a= Autoradiographie

j).Bestimmung der gebundenen Gase (He, Xe, Kr)

k) Langzeitverhalten der Pellets
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Die folgende Darstellung greift flir die einzelnen Punkte
beispielhaft nur jeweils Untersuchungsergebnisse eines
einzelnen Bestrahlungsexperimentes heraus, es sei denn,
signifikante Unterschiede zwischen den einzelnen Bestrah-
lungsexperimenten wéreh feststellbar gewesen oder die Gegen-
{iberstellung aller ermittelten Daten ist ohne wesentlichen
Mehraufwand an Platz mdglich.

4.1. Visuelle Kontrolle der Bestrahlungsstidbe

Die bestrahlten Stdbe konnten nach dem Entfernen des Bestrah-
lungskorbes in den HeiBen Zellen in Augenschein genommen '
werden. AuBer der oberflichlichen Oxidation des Hiillmaterials,
einem von der Brennelementbestrahlung her bekannten Vorgang
/59/, konnten keine Ver&nderungen - wie z.B. Durchbiegung,
Ausbeulung, Risse usw. - festgestellt werden. Abb. 4.1 zeigt
als Beispiel zwei bestrahlte Stdbe aus dem Experiment HFR-3.

Abb. 4.1: AmOz—Bestrahlungsstabe nach dem Zerlegen des Bestrahlungs
einsatzes, Experiment HFR-3, Stabe 15C,17C
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4.2. Dimensionskontrolle

In den HeiBen Zellen wurde die Gesamtlinge der St#be auf einem
MeBtisch ermittelt; der eine MeBgénauigkeit von +# 0,05 mm
erlaubte. Die bestrahlten Stibe waren generell um 0.05 bis

0.15 mm ‘lédnger als im unbestrahlten Zustand. Dies ist jedoch im
wesentlichen auf die nicht reproduzierbaren Kithlungsbedingungen
zurlickzufihren, denen die Stdbe wdhrend der Messung ausgestzt
waren. Die bestrahlten Stdbe waren wdhrend der Messung
wésentlich heifer (vgl. Kap. 4.3) als im unbestrahlten Zustand;
die GrbBenordnung der gemessenen Ldngenausdehnung ergibt sich
‘aus dieser Temperaturerhthung. Darilberhinausgehende, nur noch
kleinere Abweichungen sind vermutlich, soweit sie nicht ohnehin
im Rahmen der erzielbaren MeBgenauigkeit liegen, auf unter-

schiedliche MeBtechniken vor und nach der Bestrahlung zurilickflihrbar,
Tab. 4.1 zeigt in Gegenliberstellung dié erhaltenen Ergebnisse

vor und nach der Bestrahlung.

Tab. 4.1: Ergebnisse der Langenmessung an bestrahlten und
unbestrahlten Staben

Experiment | Stab-Nr. Lange Anderung
unbestrahlt bestrahlt
. A )
(mn° ) (mm°) (%)
Mol 14-1 10C 178.0 178.15 1 0.09
Mol 14-2 11C 178.05 178.15 0.03
HFR-1 1 178.15 178.25 0.06
4 178.0 178.0 0.0
5 178.0 178.0 0.0
6 178.05 178.0 0.03
7 - 178.05 178.2 0.09
1T 178.0 178.0 0.0
2T 178.0 178.0 0.0
4T 178.15 178.3 0.09
HFR-2 3C 178.45 178.61 0.1
9C 178.40 178.55 0.09
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Ferner wurden die Stdbe, in'einer MeSbank eingespannt, auf
radiale'Durchmesserénderungen hin_Vermessen. Die Technik
hierflir ist im HeiB-Zellen-Betrieb aus der Brennelementfer-
tigung erprobt /61/ und erlaubt die Feststellung von lokalen
Auswdlbungen sowie von axialer Durchbiegung der Stdbe.  Die
Messung verlduft automatisch, die erzielbare MeBgenauigkeit
liegt bezogen auf den Radius bei unter 100um. Da die Ferti-
gungstoleranz der Hiillrohre bereits bei +* O.1 mm lag, war die
gesamte MeBgenauigkeit in bezug auf bestrahlungsbedingte
Verdnderungen letztlich durch die Toleranzvorgabe der
Hiillrohre selbst bestimmt. Bei dem hier verwendeten MeBver-
fahren gleitet ein elektro-mechanischer (induktiver) Wegauf-
nehmer als Mefkopf l&ngs einer Mantellinie des Stabes mit
konstanter Geschwindigkeit. Durch Drehen des Stabes wird aus
der Bahn des MeBkopfes eine wendelfdrmige Linie auf dem Mantel
des Stabes, die als MeBlinie aufgezeichnet wird. Dieses
verfahren gestattet es, bei geringem Zeitaufwand, ein H&chstmag
an Informationen iiber den Zustand der Staboberfldche zu
erhalten. Das erhaltene Mefisignal wurde unmittelbar analog

durch einen Schreiber registriert.

Im allgemeinen oszilliert das Schreiberdiagramm als Folge der
nie absolut genauen Kreisgeometrie des Rohrquerschnitts.
Verléuft die Mittelsymmetrische dieser Oszillationen jedoch
parallel zur Schreiber-Nullinie - zentrales Einspannen des
Priflings vorausgesetzt.— ; dann bedeutet dies, daB der Stab
nicht durchgebogen ist. Andererseits kann gerade aus der
Abweichung dieser Mittelsymmetrischen die Durchbiegung des
Stabes ermittelt werden, Die Amplitude der Oszillationen
wiederum ist ein MaB filir die Ovalitdt des Priiflings. Abb. 4.2
~zeigt eine Auswahl der mit dieser Methode erhaltenen MeB-

ergebnisse.
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Bestimmung von Wdrmeentwicklung und Oberfl&dchen-

Cm-242 148t sich wegen seiner spezifischen Wérméentwickluhg von

ca. 120 W/g bereits in sehr geringen Meéngen in entsprechend

empfindlichen Kalorimetern nachweisen. Diese Methode sollte

insbesondere als Ersatz fiir die sehr arbeitsaufwendige und

immer mit Materialverlusten verbundene chemische Analyse

getestet werden. Tab. 4.2 zeigt die Ergebnisse der Messungen an

den Bestrahlungssté&ben.

Tab. 4.2: Ergebnisse der kalorimetrischen Messung der Wdrmeentwicklung,
korrigiert auf Bestrahlungsende
Experiment | Stab-Nr. | Wdrmeleistung| Cm-242 | Am-241 {Konversions- | Konversions- | Abweichung
gemessen Rate Rate .
(W) (mg) (mg) gemessen berechnet (%)
HFR-2 1C 7.04 58.7 1950 0.030 0.04 -25.0
2C 7.30 60.8 1950 0.031 0.04 -22.5
3C 23.41 195.1 4360 0.045 0.06 -25.0
4C 12.70 105.8 1950 0.054 0.05 8.0
6C 22.95 191.3 4369 0.044 C.06 -26.7
8C -12.74 106.2 1950 0.054 0.05 8.0
9 22.40 186.7 4360 0.043 0.06 -28.3
HFR-3 12¢ 14.90 124.2 1950 - 0.064 0.07 - 8.6
13C 15.84 132.0 1950 0.068 0.97 - 2.9
14C 16.25 135.4 1950 0.069 0.07 - 1.4
15C 36.86 307.2 6270 0.049 0.06 -18.3
16C , 41.67 347.3 6270 0.055 0.06 - 8.3
-17¢ 41.30 344,72 6270 0.055 0.06 - 8.3
18C 7.33 61.1 1220 0.050 0.05 0.0
19C 8.14 67.8 1220 0.056 0.05 -12.0
20C 8.01 66.8 1220 0.055 0.05 -10.0

Zusdtzlich wurde der Anstieg der Oberfl&dchentemperatur der
Stdbe ermittelt, der dann eintrat, wenn die Stdbe aus ihrer mit
Wasser gekiihlten Lagerposition entnommen wurden; damit sollten
inwieweit bestfahlte AmOz—Stébe
in HeiBen Zellen, in denen auch Apparaturen und ProzefRaus-

Erkenntnisse gewonnen werden,

ristungen aus Plastikmaterialien (PVC,PA) benutzt werden,
gefahrlos gehandhabt werden k&nnen, bzw. wie rasch ein
Temperaturanstieg bis zu einem kritischen Niveau erfolgt. Die

Messung erfolgte mit Thermoelementen geringer Wirmekapazitit,
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wobei die Stdbe, an einem Ende mit -dem Manipulator eingespannt,
frei in die Zellenatmosphdre gehalten wurden. Abb. 4.3 zeigt
den charakteristischen, durch den Luftwechsel in der Zelle
bedingten Temperaturanstieg an der Staboberfliche. Tab. 4.3
gibt einen Yberblick iiber die an verschiedenen St#ben gemes-

senen Temperaturen,

Es zeigt sich, daBf die Oberflichentemperaturen bereits nach
10 = 20 min nach Entnahme aus der gekiihlten Lagerposition einen
Wert erreichen, der im HeiB-Zellen-Betrieb VorsichtsmaBnahmen

angebracht erscheinen 1iBt.

70

60 -
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40

30’7
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Oberfldchentemperatur [°C]

0 10 20 30 40 50 60

Zeit nach Entnabhme
aus dem Kihlwasser
[min]

Abb. 4.3: Anstieg der Oberflachentemperatur des Bestrahlungsstabes
nach Entnahme aus der wassergekiihlten Lagerposition
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Tab. 4.3: Gemessene Oberfldchentemperaturen an den Bestrahlungsstiben,

zeitabhangig
Experiment | Stab Nr. | Zeit nach Ent- gemessene Temperaturen
nahme aus dem MeBstelle :
Kilhlwasser Pellet auBen | Pellet Mitte | Pellet aufen
gez. Seite

(min) (°C) (°c) (°c)

HFR-1 1 60 45 42.5 50
5 70 57.7 58.8 54.4
6 80 78 85.5 74.2
4 85 57.4 60 55.1
) a0 79.2 94 78.3
T 100 79.2 85.9 75.9
7 105 82.9 73.3 72.7

2T 110 83.8 84 80
HFR-2 1C 60 81.2 108.3 100,1
2C 60 89.1 105.3 90.1
3C 60 163.9 195.2 172.9
4C 60 122,0 134.3 128.9
- 6C 60 1525 191.4 161.0
8C 60 105.4 138.4 116.9
9C 60 177.9 205.6 160.3

4.4. Gamma - Scanning

Das Gamma-Scanning ist eine Untersuchungsmethode, die mit
relativ bescheidenem Aufwand an Gerdt und Arbeitszeit eine
Reihe wertvoller Informationen iiber den Priifling liefert. Das
Prinzip beruht auf der Messung dér Spaltprodukt-y-Strahlung
eines bestrahlten Prﬁfliﬁgs entlang seiner Lingsachse. In der
Praxis verlduft diese Messung in der Weise, daf der Priifling
kontinuierlich oder in kleinen Schritten an einem Spalt-
kollimator vorbeigezogen wird. Jenseits des Kollimatorspaltes
befindet sich ein y-Detektor mit ImpulshShenanalysator. Somit
kann die y-Intensitdt als Funktion der Priiflings-Léngskoordi-
nate bzw. auch das y-Spektrum an irgendeinem vorgegebenem Punkt
der Stabachse aufgezeichnet werden. Die Giite dieser Messungen
hdngt unter anderem sehr stark von den Dimensionen des
Kollimatorspaltes ab, der bei den hier durchgefiihrten Messungen
die MaBe 0.5 x 20 x 700 mm hatte.
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Die’AbE;f4,4"zeigt‘das’Diagramm des y-scan flir einen Priifling.
‘Dém Diagramm kann unmittelbaf die innere Struktur des Priif-
lings, bis zu,einem gewissen Grade auch der mechanische Zustand
der'Pellets, entnommenAwerden,lFerher gibt die H6he des
‘MeBsignals die HShe des relativen n-FluBniveaus wihrend der
. Bestrahlung wieder. Aﬁ oberen und ﬁnteren Stabende zeigt sich
deutlich die Ubefhéhung des y-Profils aufgrund der eingelegten
‘Co-FluBmonitore. Die Abb. 4.5 bzw. 4.6 zeigen die an den in
Abb. 4.4 mit A bzw. B markierten Stellen des Priiflings
aufgenommenen y-Spektren,

e o Sarfm'.
2442

Ped

3 oaTE N

Y
X
L&
s
3 z by :’l“
Oae BRSO F—
: rod e e o
1. o '0-‘ ﬁ‘ 5 .
- [T - TN R f
X . BN Bt AT T
el : ewl
il =
233 og - :
CrpEiEe
5 De ni’
LR L LN

44
i
I
|
i

TT3
T

2old

44

Abb, 4.4: y—scan.an.AmOz—Bestrah1ungsstab



- 113 -

HFR-2, STAB 8C, PASITION A

8
CA3WI ONNHJI33T943aNT
< @ . o 2 @ .9 b o IS
- - - - - o =] (=] o u-./-
8
T
omu‘oollﬁﬁ
09-00 [
R
a
8
—
un
IS
YS-UN "85-0D
85-0D =
S6-1Z mnn
S6-4Z
¥
LEL-SD EY
€01-Ny .
{oy1-rd)
€01-Ny — .m
< €01-Ny
1
£YZ-W) - 3
£7¢-W)
&
-y ° 771-3)—
791-9] —= ———

BEREEEERE

( TENEX/JWI ) LIBHNI TENGY

&

(AIW) INAHIT3I3I9YANS

o~ o @
- - - =] o =]

1.8
1.6
0.2

400

375

09-92 4

350

325

08-90 //

85-00
85-00

HFR-2, STAB 8C, POSITION B

£01-nd

vy-Spektrum am AmOZ-Bestrahlungsstab,
Messung in Punkt A nach Abb. 4.4

10000

IEEEREERN

CTENEN/JWI T L TBHNT TENBX

Abb. 4.5:

y-Spektrum am AmOz-Bestrah]ungsstab,

Messung in Punkt B nach Abb. 4.4

Abb. 4.6:



- 114 -

4.5, y= und n-Dosisleistungsmessungen

Die chemische Aufarbeitung bestrahlter Amozwstébe erfordert
abgeschirmte Arbeitspldtze flir die hierflir erforderlichen
ProzeBschritte. Es sollte liber die erforderlichen Abschirm-
mafnahmen gegeniiber y-Strahlung und n-Emission ein Uberblick
gewonnen werden. Die Messung erfolgte mit einfachen Strahlen-
schdtzmeBgerétenAdurch vorhandene Durchfiihrungen in den W&nden
der HeiBen Zellen, die mit dem in Tab. 4.4 jeweils genannten,
in seiner Dicke variablen, Abschirmmaterial verschlossen
wurden. Es handelt sich hierbei nicht um Pr&dzisionsmessungen,
die wegen der besonderen Arbeitsplatzsituation in HeiBen Zellen
nicht m6glich sind. Jedoch zeigt sich, daB flr Arbeiten mit
bestrahltem AmO2
Abschirmung von 15 cm Blei kombiniert mit 10 cm Polyathylen

in der Gr&Benordnung einiger Gramm eine

einen ausreichenden. Schutz fiir das Bedienungspersonal darstellt.

Tab. 4.4: Ergebnisse der y- und n-Dosisleistungsmessungen

Abstand | Abschirmdicke® | y-Dosisleistung n-Dosisleistung
thermisch schnell
(cm) (cm) (mrem/h) (urem/h) (urem/h)
85 5 100 80 1500
90 10 6 48 900
95 15 1 16 750
100 20 <1 4 < 750

+ = Abschirmaterial: Blei fiir y-Messung
Polyathylen flir n-Messung

Stab mit 2g Am-241 und ca. 140mg Cm-242
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4.6. Untersuchungen an den bestrahlten Pellets

Bevor die Stdbe zur Entnahme der Pellets gedffnet wurden,
wurden die Prﬁflinge‘punktiert, um das wdhrend der Bestrahlung
in das freie Stabvolumen freigesetzte Gas zu analysieren. Die
Beschreibuhg dieses Schrittes wird hier 2zun&dchst {libersprungen,
um den Ablauf dieser Analysen dann gemeinsam mit den noch
darauf folgenden Analysen des im Pellet gebundenen Gases

darzustellen.

Die Untersuchung der einzelnen Pellets geh&rte mit zu den
wichtigsten Arbeiten im Nachbestrahlungs—Untersuchungsprbgramm.
Mit Hilfe dieser Untersuchungen sollte festgestellt werden, ob
widhrend der Bestrahlung Verdnderungen an den Pellets einge-
treten sind, die eine Uberpriifung des Stabfertigungskonzeptes
generell oder evtl. nur einzelner Fertigungsschritte erfor-
derlich machen wiirde. Es kann Vorweggenomﬁen werden, daB
derartige Verdnderungen nicht nachweisbar waren. Die Schwie-
rigkeiten bei der Entnahme der Pellets aus den Stdben des
Experimentes HFR-1 sind ausschlieBlich darauf zuriickzufiihren,
daB das Strukturmaterial des Bestrahlungseinsatzes ~ alle Teile
waren aus Aluminium gefertigt - unter den Temperatur- und
Sdurebedingungen der Bestrahlungs—Loopposition (280°c, pH 6.5)
unerwartet rasch korrodierte und durch Volumenzunahme Druck auf
die Sté&be ausﬁbﬁe, die dadurch einen leicht ovalen Querschnitt
annahmen (vgl. Abb.4,2, S. 108). Flir die spidteren Bestrahlungs-
experimente wurde der Bestrahlungseinsatz deshalb ganz aus
Zircaloy=-4 bzw. Edelstahl gefertigt, so daB derartige Phinomene

nicht mehr auftreten konnten.

Im Falle des Experiments HFR-1 muBten die St&be zur Entnahme
der Pellets l&dngs einer Mantellinie aufgesdgt werden (Abb. 4.7).
Bei allen anderen Experimenten konnten die Pellets nach
Abschneiden der Endkappen ohne Schwierigkeiten aus den

Hillrohreh gedrilickt werden. Leichtere Beschiddigungen an der
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Mantelfldche der Pellets sind dabei auf den scharfkantigen
Innenrand der Hlillrohre nach dem Aufschneiden zuriickzufiihren
(vgl. Abb. 4.8).

Nach der Entnahme wurde die Geometrie der Pellets stich-
probenweise Uberprift. Die Ergebnisse sind in Tab. 4.5
zusammengestellt.

Tab. 4.5: Dimensionskontrolle an einigen bestrahlten Am0,-Pellets
Experiment [ Stab Nr. [ Pellet Nr. Pelletdurchmesser Anderung
betrahlt unbestrahlt
(mm) (mm) (%)
HFR-1 2T 8 10.22 9.87 3.6
4T 4 9.99. 9.87 1.2
HFR-2 3C 9 10.06 9.87 1.9
6C 9 10.02 9.86 1.6
9C 9 9.76 9.85 -0.9
HFR-3 18C 9 9.86 9.86 0.0
19C 1 9.94 9.86 0.8
19C 9 9.52 9.85 -0.3
20C 1 9,85 9.85 0.0
20C 9 10.02 9186 1.62
_

Signifikante Anderungen in den Dimensionen der Pellets sind
nicht feststelibar. Die Abweichungen liegen im Rahmen der in
den HeiBen Zellen erzielbaren MeBgenauigkeit, die sich als
Summe aus dem rein meftechnischen Fehler (Messung mit Mikro-
meterschraube) sowie der sekundir durch die Entnahme der

Pellets entstandenen Rauhigkeit der Oberfl&che ergibt.

Die Verdnderung der inneren Struktur der Bestrahlungspellets
als mdgliches Ergebnis der abgelaufenen Bestrahluhg kann mit
Hilfe der Metallographie, wie sie als Methode filir die Her-
stelluﬁg von Metall—Keramik—Schliffen‘/59/ tiblich ist, sichtbar

gemacht werden. Die AmO_-Proben werden durch EingieBen in eine

2
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36c—HFR1-2T-8-10/2

Abb, 4.7: Pellets aus dem Experiment HFR-1

Abb. 4.8: Nach der Bestrahlung entnommene unbeschidigte Pellets
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EpoxyéﬂarztragermaSSe mechanisch stabiliéiert, anschlieBend
geschliffen, poliert und, wenn erfdrderlich,'geétzt. Eine
Beurteilung und Auswertung der Schliffe wird am Metall-
Mikroskop vorgenommen, an dem auch die M8glichkeit zur
photographischen Dokumentation besteht.

Zur Untersuchung wurden die Priiflinge in Lidngsrichtung bzw.
Querrichtung zerschnitten,'um somit mdgliche Verdnderungen in
radflaler als auch axialer Richtung (in beiden Richtungen
bestéht wdhrend der Bestrahlung. ein Temperaturgradient) ggfs.
feststellen zu kdnnen. Zusdtzlich zu den so mdglichen optischen
Kontrollen des Pelletgefﬁges wurden durch Auflegen der
Priiflinge auf eine entsprechend empfindliche Filmschicht
o-Autoradiographien angefertigt, die es erlauben auch ggfs.
aufgetretene Inhomogenitdten der Aktivitdtsfldchenkonzentration
durch Schwdrzung sichtbar zu machen. Diese a-Autoradiographien
kénnen dann spédter unter dem Mikroskop photographisdh ver-
gréﬁert werden. Dié Darstellung der Ergebnisse (Abb. 4.9 bis
4.16) erfolgt hier am Beispiel des Experiments HFR-1; hier

kann ‘gleichzeitig deutlich gemacht werden, daB durch die
metallographischen Aufnahmen auch mechanische Geometriednde-
rungén - in diesem Fall, wie oben beschrieben, durch &uBere

Krafteinwirkung entstanden - nachgewiesen werden konnen.

Die metallographischen Aufnahmen der Pellets wurden noch
ergdnzt durch solche von den Durchfithrungsstellen der Thermo-
elemente durch den Stopfen. Diese‘Stellen,wafen aus ferti-
gungstechnischen Grilinden nicht geschweiBt, sondern mit einem
Hochtemperaturilot auf Chrom-Nickel-Basis bei 1100°C im Vakuum
geldtet worden. Es sollte hier der Nachweis erbracht werden,
daB'diese Létung, deren Haltbarkeit im unbestrahlten Zustand
nachgewiesen war, auch nach Ende dér Bestrahlungen keine
Verdnderungen aufwies. Die Abb. 4.17 bis 4.21 zeigen einige

Details der mikroskopischen Aufnahmen im Bereich der L&tstelle.



Abb. 4.9:

Querschliff durch Stab 4T, Pellet 6,
aus Experiment HFR-1,

.

~ 10-fache VergroBerung

Abb. 4.10:

a~-Autoradiographie des Querschliffs
nach Abb. 4.9



Abb.

4.11: Sch1iffbild des Pelletgefiiges aus

Stab.4T, Pellet 6, Experiment HFR-1,
~n 200-fache VergroBerung

Abb. 4.12:

Detail nach Abb. 4.11,
n 500-fache VergroBerung



Abb. 4.13: Langsschliff aus Stab 4T, Pellet 5,
Experiment HFR-1,
~ 10-fache Vergroferung

Abb. 4.14:

o-Autoradiographie des Ldngsschliffs
nach Abb. 4.13

Let



Abb. 4.15: Schliffbild des Pelletgefiiges aus
Stab 4T, Pellet 5, Experiment HFR-1,
~ 200-fache VergroBerung

Abb. 4.16:

Detail nach Abb. 4.15,
n 500-fache VergroBerung



Abb. 4.17: Querschliff durch Stopfen des Stabes 4T,
Thermoelementdurchfiihrung,
~ 15-fache VergroBerung

Abb. 4.18:

Detail nach Abb. 4.17,
n 200-fache VergrtBerung



Abb. 4.19: Ldngsschliff durch Stopfen des Stabes 2T, Thermoelement-
durchfiihrung, ~ 15-fache VergrifBerung



Abb. 4.20: Detail nach Abb. 4.19,
n 200-fache VergroBerung

Abb. 4.21:

Detail nach Abb. 4.19,
n 500-fache Vergroperung

scl
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4,.7. Bestimmung der durch Bestréhlung erzeugten Gasmengen

Das experimentelle Untersuchungsprogramm zur Feststellung der
erzeugten Gasmengen in den bestrahlten Priiflingen erfolgte zur

Bestimmung

- der .freien Spaltgas- und Heliummenge VF

- des freien Volumens innerhalb der Hiille VO

- der im Pellet gebundenen Spaltgas- und Heliummenge VG
Zu diesem Zeck wird der Priifling zuerst an der Stirnseite des
oberen Stopfens angebohrt und das freie Spaltgas und Helium
unter Stickstoff-Splilung abgezogen. Die Zusammensetzung des
Gases wird gaschromatographisch ermittelt, wobei die Menge an
Xe, Kr und He quantitativ bestimmt wird. AnschlieBend erfolgt
eine manometrische Messung des freien Volumens (Hohlr&ume,

offene Poren) innerhalb der Priiflingshiille.

Flir die weitere Bestimmung des im Pellet gebundenen Gas-
anteils - ndmlich des in geschlossenen Poren des Cermet-Gefliges
sowie innerhalb des Gittergefiiges der Kornstruktur gebundenen
und mit den Ubrigen Hohlr&umen des Bestrahlungsstabes nicht in
Verbindung stehenden Gasanteils - wird jeweils ein Pellet

verwendet.

Im Bereich der Brennelement-Nachuntersuchungen ist es tiblich,
den gebundenen bzw. geldsten Gasanteil getrennt zu untersuchen
und deshalb einzelne Brennstoffpellets zundchst in einer
gasdichten Kugelmiihle mechanisch zu zerkleinern /61/. Dies war
hier nicht m&glich, da das Aluminium in der Kugelmiihle zu stark
schmierte und das Pellet daher nicht mehr pulverisierbar war.

Die Pellets wurden deshalb in NaOH und HNO, aufgeldst. Dabei

3
wird der im Pellet gebundene und geldste Gasanteil freigesetzt
und anschliefend bestimmt. Nachdem sich bald herausstellte, daB

das Aufldsen des Oxid-Anteils in HNO3 keine weitere mefBbare
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Gaszunahme brachte, wurde schlieBlich auf das L&sen in HNO

verzichtet,

Die Tab. 4.6 gibt die gemessenen Werte an freiem Gas sowie den
daraus resultierenden Betriebsdruck bei einer hier angenommenen
Betriebstemperatur von 280°% an. Die gemessenen Gasmengen-
angaben in rm3 beziehen sich auf 20°C und 760 Torr.

In Tab. 4.7 sind die erhaltenen Werte fir das im Pellet gebun-
dene Helium angegeben. Andere Bestandteile konnten nicht nach-
gewiesen werden. Die Messungen wurden jeweils nur an einem
Pellet durchgefiihrt, die MeBergebnisse wurden daher auf einen
gesamten Bestrahlungsstab umgerechnet, mit den Werten aus

Tab. 4.6 bilanziert und mit den theoretisch errechneten

"solldaten" verglichen.

In Anbetracht der vielen Unsicherheitsfaktoren, die sowohl in
die Messung als auch in die Berechnung der entstandenen
Gasmengen eingehen, stimmen beide Werte sehr gut, mit einer

Fehlerbreite von ca.t* 25% Uberein.

Als Bestdtigung des Auslegungskonzepts der Bestrahlungsstédbe -
und das ist das wesentliche Ergebnis dieser Untersuchungen -
stellte sich heraus, déB nur etwa 1/5 des in den Pellets
erzeugten Gases in die freien Stabvolumina freigesetzt wird,
der Rest wird - wie mit dem Stabkonzept angestrebt - in den

Poren des Pellets zurlickgehalten.
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Tab. 4.6: Freie Gase und Betriebsdruck in den Priiflingen
Experiment | Stab Nr. Freies Gas (mmT) Freies Volumen Betriebsdruck
Kr Xe He (mm3) bei 250°C (atm)
Mol 14-1. 10C nb nb 5292 1961 5.27
Mol 14-2 11C nb nb 4785 1940 4,82
HFR-1 1 55.4 nb 14700 1891 15,23
4 nb nb 5000 1874 5.21
6 52.8 nb 14500 1815 15.65
7 30.9 nb 9000 1830 9.63
1T nb nb fm 1841 fm +
2T nb nb 1700 1820 1.82
47 11.0 nb 7400 1831 7.90
HFR-2 1C nb nb 3800 1089 6.81
3C fm fm 12900 933 26.99
6C 24.0 43,0 | 15600 1069 28.61
8C nb nb 5100 1007 9.89
. 9C 25.0 52.0 | 13900 1216 22.44
HFR-3 13C nb nb 5360 1645 6.24
15C nb 58.0 5240 1555 6.65
16C nb 66.0 | 5310 1577 6.66
fm = Fehlmessung
nb = nicht bestimmbar (Nachweisgrenze: Kr = 10 mm3, Xe = 60 mm3)
+ = unsicherer Wert, He-Leckage mdglich
Tab. 4.7: Gebundene Gase in den Priiflingen
Experiment | Stab Nr./ Gebundenes Gas Freies Gas Gas gesamt Soll Abweichung
An-Gehalt (g) (mm®) (m®) () (mm®) (%)
HFR-1 17T / 1.95 16300 fm fm 15600 fm
2T / 1.95 10500 1700* 12200" 15600 -21.8
14T / 1,95 6850" 7400 14250 15600 - 8.7
HFR-2 1C / 1.95 23000 3800 26800 39000 -31.3
3C / 4.36 65300 12900 78300 87200 -10.3
6C / 4.36 75600 15600 91200 87200 4.6
8C / 1.95 52800 5100 57900 46800 23.7
9C / 4.36 95300 13900 109200 87200 25,2
fm = Fehlmessung

+
n

unsicherer Wert, He-Leckage moglich
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4.8. Langzeituntersuchungen an Pellets

Um feststellen zu kdnnen, inwieweit durch'den durch o-Zerfall
des Cm-242 bedingten fortdauernden inneren Druckaufbau durch
Helium Gefligednderungen bzw. Schédden an der geometrischen
Integritdt der Pellets auftreten k&nnen, wurden einige Pellets
unmittelbar nach der Entnahme aus den Hiillrohren wiederum in
Kapseln eingeschweift und daraufhin iber 0.5 bzw. 1 Jahr
gelagért. Anschliessend erfolgte jeweils eine Analyse der
Gasflillung der Kapseln wie in Kap. 4.7 beschrieben. Eine
mechahische Beschddigung der Pellets, die nach diesen Lager-
zeiten eihem Mehrfachen an innerem Gasdruck ausgesetzt waren,
in Form von Rissen oder Spriingen, konnte nicht festgestellt
werden. In Tab. 4.8 sind die gemessenen Werte der Gasanalysen
an diesen Pellets zusammengestellt. Diese Messungen sind ein
gewisses Indiz dafiir, das durchaus auch Langzeitbestrahlungen
von AmO2 mit Bestrahlungszeiten von 1 Jahr und dariber und die
daraus resultierenden Innendruckbelastungen mit der oben
beschriebenen Technik mdglich sein diirften, da sich die
Gaserzeugung durch Heliumbildung dann bereits einem Gebiet der

Sdttigung ndhert und der Beitrag durch Spaltgase gering bleibt.

Tab. 4.8: Gasanalysen an langer gelagerten Proben

freies- Gas gebundenes Gas Gas Soll Abweichung
() () (m®) (%)
Lagerzeit (a) 0.5 1 0.5 1 0.5 1
HFR-1 nb - 22800 - 20800 - 9.6
- nb - 32600 - 33400 - 2.4
- | - | 29100 - | 33400 -12.8
. HFR-2 - 50 - 38600 - 42200 - 8.5
- 23 - 3700 - 42200 -12.,5
HFR-3 301 - 29200 - 31200 - - 6.4
- 67 - 32000 - 34400 - 4.1
- 10 - 29000 - 24400 -15.7

nb = nicht bestimmbar, MeBgrenze 10 mm°
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4.9. Diskussion der Nachbestrahlungsuntersuchungen

Wihrend der Durchfiihrung der'Bestrahlungen waren einige
kleinere "Pannen", wie z.B. Temperaturexkursionen, Korro-

sion von Strukturmaterialien der Bestrahlungseinsétze,
vorgekommen, die z.T. den vorzeitigen Abbruch der Bestrahlungen
aus Griinden der Vorsicht geboten sein lieRen. Aufgrund der
Nachbestrahlungsuntersuchungen an den bestrahlten Priiflingen
kann festgestellt werden, daB in keinem Fall auch nur geringe
Anzeichen daflir deutlich geworden wiren, daB z.B.. flir die an
den MeBstellen aufgetretenen Temperaturexkursionen irgenwelche
Auslegungsmdngel an den Bestrahlungssté&ben oder ein Ferti-
gungsfehler verantwortlich gewesen wédre. Das Nachuntersuchungs-
programm hat.keine Griinde geliefert, Anderungen an der
Auslegung oder am Fertigungsverfahren aus Griinden der sicheren
Durchfiihrbarkeit solcher Bestrahlungen vorzunehmen. Eher im
Gegenteil gibt es Anzeichen dafiir, daB durchaus h&here
Belastungen in Form von l&ngeren Bestrahlungszeiten moglich

sein dirften.

Einschrinkend muB an dieser Stelle jedoch daraufhingewiesen
werden, dafB es sich bisher nur um wenige prototypische
Bestrahlungen gehandelt hat, die noch keinerlei statistische
Zuverldssigkeitsaussage zulassen. Dieser statistische Beweis
der Dauerhaftigkeit der Bestrahlungsstdbe kann letztlich nur
empirisch durch eine Vielzahl von Bestrahlungen gleichen Typs
bei stdndig gleichbleibender Kontrolle von sowohl Fertigung als

auch Bestrahlungsergebnis erbracht werden.
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5. Ausblick auf Durchfilihrungsmglichkeiten von Bestrah-

‘lungen in Leistungsreaktoren

Die rasche Korrosion der Al-Strukturteile des Bestrahlungs-
einsatzes beim Experiment HFR-1 hat gezeigt, 'daB uhter den in
Leistungsreaktoren {iblichen Bedingungen der Kiihlung (Kiihl-
‘mitteltemperatur > 280°c, pH ~ 6) keine Aluminiumeeile
verwendet werden diirfen. Die Strukturteile wurden daher durch
Teile aus Edelstahl bzw. Zircaloy-4 ersetzt. Andererseits
bestand das Innere der Bestrahlungsstdbe weiterhin im wesent-
lichen aus Aluminium. Dies wilirde aber im Falle des Auftretens
von Hiillrohrschdden ein Auslaugen des Stabinneren sehr

- beglinstigen. In Hinblick auf-die zukiinftig auch mdgliche
Einsetzbarkeit der Stibe in Leistungsreaktoren, wurde daher
erwogen, das Matrixmaterial Aluminium durch ein unldsliches
Material mit &dhnlich guten Herstellbarkeits—Eigenschafteh

zZu ersetzen, wobei, zur Vermeidung zu hoher n~FluBdepression
auf ebenfalls niedrigen Neutronenabsorptionsquerschnitt ge-
achtet werden muBte. bie Wahl fiel hierbei auf Kohlenstoff, der
im Reaktorbau von den frilhesten Anf&ngen her verwendet wird.
Aus dem Bereich der Brennelementfertigung flir Hochtemperatur-
reaktoren gibt es heute bereits mit Kunstharzbindemitteln
versetzte Kohlenstoffpulver, die sich hervorragend zu Pellets
pressen lassen. Durch ein anschlieBendes Temperaturprogramm
werden die Bindemittel thermisch unter Schutzgasatmosphédre oder
im Vakuum zersetzt und teilweise in Kohlenstoff Ubergeflihrt;
Restbestandteile verfliichtigen sich gasfdrmig. Gleichzeitig
ergibt sich - einem Sintervorgang &hnlich - eine hohe

Festigkeit des PreBlings.

Fiir die im Rahmen dieser Arbeit nur orientierend durchgefiihrten
Vorversuche konnte in kleiner Charge auf eine Graphitmi- .
schung der Firma NUKEM, Hanau, zurlickgegriffen werden, die
diese filir die Herstellung der kugelfdrmigen Brennelemente des
AVR/Jtilich verwendet.
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Im Experiment HFR-4 wurden 3 Versuchskapseln mit jeweils

3 Pellets mit Kohlenstoff als Matrixmaterialvmitbestréhlt.'Die
Kapseln waren gemidB Abb. 5.1 gefertigt und entsprachen in ihrem
weséntlichen'Aufbau den bisher verwendeten Bestrahlungsstiben,
wurden jedoch in ihrer Hiillrohrldnge verkiirzt, da nur 3 statt
‘biéher 10 Pellets eingeladen wurden. Der AmFGehalt,jeLPellet‘
entsprach mit 627 mg der gleichen Volumenkonzentration wie bei
den friither benutzten Am02/Al-Pellets mit 25 Gew.% AmO2

(vgl. Tab. 3.3, S. 62/63). Der Herstellungsprozef der Pellets
konnte v6llig analog zu dem frﬁher mit AmOZ/Al—Pellets
praktizierten durchgefiihrt werden, vereinfachte sich sogar
insofern, als der PreBvorgang kein Gleitmittel fiir die
Schmierung der Matrize mehr bendtigte. Die Gleiteigenschaften
des Kohlenstoffpulvers gelbst sind so gut, daB aus der Matrize
hochgldnzende Pellets. ausgestoBen werden k&nnen. Die Abb. 5.2
zeigt R6nt§endurchstrahlungsaufnahmen von den fertiggestellten
AmO2/C—Bestrahlungskapseln.
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Abb. 5.1: Bestrahlungsstab fiir AmOz/C-Pe11ets
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Abb. 5.2: Rontgendurchstrahlungsaufnahmen von Bestrahlungsstaben
mit AmOZ/C—Pe11ets

Aus der homogenen Grauschattierung im Pelletbereich der Auf-
nahmen der Abb. 5.2 wird deutlich, daB es keine Schwierigkeiten
bereitete, eine dhnlich gute Homogenitdt der Pellet-Mischung zu
erzielen wie mit Aluminium-Matrix (vgl. Abb. 3.15, S. 83).

Die Bestrahlung verlief - abgesehen von einer abermaligen
Exkursion der Zentraltemperaturmessung, die aber durch
dieselben Mechanismen, wie oben beschrieben, erkldrbar ist -
ohne St&rungen. Bei Entnahme der Pellets in den HeiBen Zellen

konnten keine Verdnderungen festgestellt werden.

Diese ersten Experimente mit Pellets auf Kohlenstoff-Basis als
Matrixmaterial hatten nur orientierenden Charakter. Sie zeigten
jedoch, daB wesentliche Unterschiede im Bestrahlungsverhalten
nicht zu erwarten sind. Vorteilhaft zu bewerten ist die

einfachere Herstellbarkeit der Pellets sowie die hdhere
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Betriebssicherheit wihren der Bestrahlung, falls Hiillrohr-
schdden auftreten sollten, was nie restlos ausschlieBbar sein

wirxd.

Die Methoden der Nachbestrahlungsuntersuchungen miiten fir
Pellets auf Kohlenstoffbasis allerdings z.T. erst noch an die
verdnderten Bedingungen angepafBt werden,‘ebensé die Eingangs-
" stufe des auf die .Bestrahlung folgenden chemischen Trennungs-
prozesses.‘Vorversuéhe zeigten jedoch, an sich die Kohlen-
stoffmatrix nahezu vollsténdig im Luftstrom verbrennen l&8t,
das‘zurﬁckbleibendé Schwermetalloxid konnte dann in heiBer
HNO3 .
licherweise auftretenden Abgasprobleme hingewiesen, wenn dieser

geldst werden. Es sei hier jedoch auf die dabei mdg-

Prozess in etwas grdBerem MaBstab betrieben wird.
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6. Disgkussion

In der hier vorliegenden Arbeit wurde zun&chst dﬁrch'theore—
tische Betrachtung das langfristige Schadenspotential der
Actinidenfraktion im abgebrannten Brennstoff von Léichtwassef—
reaktor (LWR) und Schnellem Brutreaktor (SBR) einander
gegeniibergestellt. Durch Analyse der nuklidspezifigchen'
Einzelbeitrédge konnte hierbei gezeigt werden, daB8 ein wesent-
licher Beitrag zum langfristigen Schadenspotentiél auf das
Am-241 bzw. dessen durch radidaktiven Zerfall entstehende
Tochternuklide zurilickzufihren ist; gerade dieses Nuklid ist
aber heute bereits im nuklearen Brennstoffzyklus, ndmlich als
Abfallprodukt bei der HerStellﬁng Pu-haltiger Brennelemente, in
Mengen verfiigbar, die experimentelle Untersuchungen zum
Problemfeld der Actinidenrezyklierung im gr6B8eren LabormaBstab
zulassen. In jlingerer Zéit.war Mehrfach diskutiert worden, ob
durch eine Riickfiihrung der bei der Kernenergieerzeugung
entstehenden Actiniden in die Reaktoren und wegen der damit
verbundenen Uberfilhrung der langlebigen g-Strahler in klirzer-
lebige g/y ~Strahler (Spaltprodukte) das Langfristproblem der
Lagerung radioaktiver Abf&dlle in ein Problem von einigen weni-

gen hundert Jahren Dauer {liberfiihrt werden k&nne.

Flir experimentelle Untersuchungen zu diesem Problemfeld kann
heute nur auf Am=-241 zurlickgegriffen werden, das aber - wie
gezeigt wurde - sowohl als Referenznuklid geeignet ist, als
auch zukiinftig in ausreichender Menge zur Verfligung stehen

wird.

Durch theoretiséhe Uberlegungen konnte gezeigt werden, daB sich
durch Abtrennung des Am-241 und dessen anschlieBende mehrfache
Rezyklierung - als eine unter mehreren Fallstudien - das Scha-.
denspotential von AmQhaltigen Abfalldsungen, wie sie heute
bei der Herstellung Pu-haltiger Brennelemente anfallen, um
etwa 2 GrOBenordnungen reduzieren l&dBRt, wobei alle be{ den
notwendigen Mahipulationen.anfallenden Teilabfalimengen beriick-

sichtigt wurden.
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Im weiteren Verlauf der vorliegenden Arbeit wurde der Schwer-
punkt auf die Erarbeitung der .experimentellen Voraussetzungen
zur Riickfiihrung von Actinidennukliden in Reaktoren gelegt.

Aufbauend auf dem der Literatur entnehmbaren Stand der Technik,
der ih der vorliegenden Arbeit nochmals kurz zusammengestellt
wurde, wurde ein Konzept fiir die Herstellung und Bestrahlung
yon Stdben mit AmO 5

nen wesentlichen Randbedingungen - im Gegensatz zu bisher

-Fiillung entwickelt. Dieses wurde in sei-

durchgefiihrten Experimenten - so gestaltet, daf .bei einer evtl.
spdteren Fortfllhrung dieser Arbeit, sowohl der ttbergang von
einer labormiBigen zu einer technischen Herstellung der Be-
strahlungsstédbe als auch nach Art der verwendeten Materialien
und Dimenéionierung der Stdbe ein spdterer bergang von For-
schungsreaktoren auf Leistungsreaktoren flir die Durchfiihrung
der Bestrahlungen erméglicht wirde.

Gerade die Moglichkeit der‘Bestrahlung von Stdben mit Actini-
denflillung in Leistungsreaktoren wurde in der Vergangenheit
bei der Diskussion der Rezyklierung von Actiniden in Reakto-
ren immer wieder in Frage gestellt. Aus diesem Grunde wurden
fiir die in dieser Arbeit durchgefilihrten Experimente im wesent-
lichen Leistungsreaktor—Bedingungen simuliert, d.h. die Druck-
und Temperaturverhdltnisse des Kihlmittels entsprachen wdhrend
der Bestrahlung den Verhdltnissen im Primdrkreislauf eines

Leistungsreaktors.

Es konnte hiermit erstmals gezeigt werden, dap - selbst mit
Stdben, die das Am-0Oxid in einer Aluminium-Matrix eingebettet
enthalten - Bestrahlungen mit technisch sinnvollem Gehalt an
Americium pro Stabléngé, ndmlich bis ca. 0,5 g/cm, durchge-
filhrt werden k&nnen, ohne daBf ein Aufschmelzen und damit

eine Zerstdrung der mechanischen Integritdt der Matrix be-
filrchtet werden muB. Dennoch wird aus Griinden der hdheren
Korrosionsbestidndigkeit des Matrixmaterials gegenliber dem
Kiihlmedium (als VorsichtsmaBnahme flir den Fall eintretender
Hiillrohrsch&dden) bei einer evtl. Fortfilhrung dieser Arbeit

eine Umstellung auf Kohlenstoff-Matrix, unter Beibehaltung
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aller anderen Parameter, empfohlen. In ersten orientierenden
Versuchen konnte die prinzipielle Eignung von Kohlenstoff als

Matrix-Material bereits in dieser Arbeit untersucht werden.

Insgesamt wurden in dieser Arbeit ca. 115 g AmO2 bestrahlt. Da-
bei wurde zwischenzeitlich eine o-Aktivitidt von iliber 20 000 Ci
in Form von Cm-242 erzeugt und hantiert. Die Ergebnisse der
Nachbestrahlungsuntersuchungen ergaben keine Hinweise darauf,
daB aus Griinden der sicheren Durchfiihrbarkeit der Bestrahlungen
Anderungen an der Auslegung oder am Fertigungsverfahren vorge-
nommen werden miiBten. Es gibt vielmehr einige Anzeichen dafir -
Z. Bsp. nur geringe Freisetzung von Gasen in die freien Stab-
volumina -, daB durchaus hbhere Belastungen in Foym von
ldngeren Bestrahlungszeiten, als in dieser Arbeit vorgesehen,

m8glich sein dilirften.

Es muB an dieser Stelle jedoch daraufhingewiesen werden, daf
aus Zeit~- und Kostengriinden in dieser Arbeit nur einige wenige
prototypische Bestrahlungsexperimente durchgefiihrt werden konn-
ten; aus dem. insgesamt poéitiVen Verlauf der Bestrahlungen 1l&8t
. sich daher noch keine statistische Zuverlassigkeitsauésagé
ableiten. Zhnlich einschrinkend miissen die Ergebnisse der
Nachbestrahlungsuntersuchungen gewertet werden, da hier die
Untersuchungsmethoden zum Teil mit einer erheblichen methodi-
schen Fehlerbreite vefbunden.sind und somit eine h&here MeBge-
nauigkeif letztlich nur duch eine Vielzahl von MeBergebnissen

erzielbar wire.

Insofern muB die vorliegende Arbeit noch einschrédnkend in dem
Sinn gesehen werden, daf mit dem vorgeschlagenen Konzepﬁ zZwar
der richtige Weg eingeschlagen wurde, in Details jedoch die
statistische Beweisfiihrung fiir die Dauerhaftlgkelt der Bestrah—
lungsstdbe noch aussteht. Dieser Beweis kann - wie aus der
Entwicklung nuklearer Brennelemente bekannt - nur empirisch
durch eine Vielzahl von Bestrahlungen'gleichen Typs bei stdndig
gleichbleibender Kontrolle von sowohl Fertigung und Be-
strahlungsbedingungen als auch des Bestrahlungsergebnisses

erbracht‘werden.
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Der L&sung des Problems der Reduktion des Schadenspotential von
a=-Strahlern durch Rilickfilhrung in Reaktoren konnte mit dieser
Arbeit éin kleiner Baustein hinzugefiligt werden. Eine Weiter-
flihrung dieser Arbeiten erscheint wegen der o.q. Griinde fiir den
zu treibenden Aufwand jedoch erst dann zweckmdBig, wenn es auch
in den, in dieser Arbeit nicht untersuchten, Punkten, z. Bsp..

- der Verbesserung der Ausbeute filir die Abtrennung von Acti-
niden -aus Actiniden/Spaltproduktmischungen

- der Konditionierbarkeit der bei solcher Abtrennung entstehen-
den Sekunddrabfédlle
gelingen sollte, die Realisierbarkeit experimentell etwas deut-

licher zu machen.

Daneﬁen muB jedoch auch noch die - nicht experimentell l&sbare
- Frage nach der mbglicherwéise eintretenden Veranderung des
Gesamtrisikos der nuklearen Energieerzeugung beantwortet wer-
den. Aufgrund der Erhdhung der Gesamtzahl der notwendigen
Hantierungsschritﬁe mit radioaktivem Material, kann evtl; die
Erniedrigung des Einzelrisikos der Abfallendbeseitigung, die in
dieser Arbeit aufgezeigt wurde, wieder aufgehoben oder gar ins
Negative verkehrt werden. Diese Frage bedarf einer sehr
sorgfdltigen Kldrung, da heute bereits Beispiele im nuklear-
technischen Bereich aufzeigbar sind, in denen durch Optimierung

an Teilaspekten das Gesamtsystem stdndig komplexer wurde.

AbschlieBend sei auch noch die Frage nach der Hthe der ent-
stehenden Kosten angésprochen. Auch wenﬁ hier nicht die These
vertreten werden soll, daB eine méglicherweise erreichbare
Erniedrigung des Gesamtrisikos nicht ihren Preis wert sein
dirfe, muB doch sichergestellt sein, daB sich der entstehende
Aufwand in verniinftiger Relation zu den Strémgenehmigungskosten
bewegt. Es ist einleuchtend, .daB aus den filir die Durchfihrung
der Prototypbestrahlungen dieser Arbeit notwendigen Aufwen-
dungen eine Extrapolation auf technische Gr68enordnungen nicht
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méglich ist.'Hierfﬁr.sind detaillierte Untersuchungen tiiber
Personal- und Kostenstrukturen der benttigten Anlagen und
ferner neben der Kenntnis der zu verwendenden Bestrahlungs-
technologie auch genaue Kenntnisse liber die technische

Ausstattung der bendtigten Anlagen erforderlich.

Beziliglich des Gesamtsyéfems Abfallendbeseitigung sollte daher
die vorliegende Arbeit in diesem durchaus selbstkritischen

Licht gesehen werden.
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