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Anmerkung

Neben den Verfassern waren folgende Mitarbeiter der
Abteilung Dekontaminationsbetriebe malgeblich an dem im
Bericht beschriebenen Arbeiten beteiligt:

M, Bittmann, S. Drobnik, T. Ertel, W. Guber. W. Hempelmann,
M., Kienhdfer, W. Kluger, S. Kunze, G. Meier, O. Nentwich,
G. Rudolph, J. Saidl, M.C. Schuchardt.



KURZFASSUNG

In dem vorliegenden Bericht wird ein Uberblick gegeben
Uber die im Kernforschungszentrum Karlsruhe vorhandencn
Anlagen und Einrichtungen zur Behandlung, zum Transport
und Zwischenlagerung der festen und flissigen radioakti-
ven Abfalle und zur Dekontamination von Gerdten. Aus der
nun lo-jéhrigen Betriebszeit werden die wichtigsten DBe-

triebserfahrungen kurz zusammengefalit.

Es folgt eine Ubersicht ilber die wichtigsten, in den La-
boratorien neu entwickelten bzw. verbesserten Verfehren
wie: Entfernung von Polyphosphaten aus Abwissern, Zer-
storung von Komplexbildnern durch Czonisierung, Versei-
fung von Tributylphosphat, ruckstandsfreie Zerstorung
von BSalpetersadure, Dekontamination von Oberflachen,
Fixierung wissriger Ruckstinde in Bitumen, Fixierung von
Spaltproduktricksténden in Glas, Verschmelzen von Spalt-

produkten zu keramischen Massen durch Thermitrecktionen.

Weiterhin wird eine Beschreibung der wichtigsten verfeali-
renstechnischen Arbeiten zur Verfestigung hochaktiver
Spaltprodukte sowie der kern- und verfahrenstechnischen
Entwicklungen zur Endlagerung radioaktiver Abfalle im
Salzbergwerk Asse gegeben.



ABSTRACT

This report presents a survey of the facilities and in-
stallations avallable at the Decontamination Department
of the Karlsruhe Nuclear Research Center for treatment,
transport, and intermediate storage of solid and liquid
radiocactive wastes and for decontamination of equipment.
The operating experience gained over the past ten years
is highlighted.

This is followed by a description of the most important
methods either newly developed or improved in the labo-
ratories of the Department, such as removal of poly-
phosphates from liqmid effluents, decomposition of com-
plexing agents through ozonization, saponification of
tributyl phosphate, decomposition of nitric acid without
residues, decontamination of surfaces, incoperating
aqueous residues in bitumen, vitrification of fission
product residues, melting of fission products into ceramic
masses by thermite reactions.

In addition, the report contains an outline of the most
important process engineering activities performed in the
solidification of high level fission products and the
nuclear and process engineering development work carried
out on the secular storage of radiaactive wastes at the
Asse salt mine.
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EINLEITUNG

Die Abteilung Dekontaminationsbetriebe des Kernforschungs-
zentrums Karlsruhe (ADB) befaRt sich mit allen Fragen, die
in Zusammenhang mit der Behandlung und Beseitigung radioak-
tiver Abfalle, der Dekontamination von Geriten und inlagen
sowie der Behandlung konventioneller Abwisser stehen. oie
erbringt routinemaBig die entsprechenden Serviceleistungen
und fuhrt auf den genannten Gebileten zuch ein umfangreiches
Forschungs- und Entwicklungsprogramm durch. Auf einer Reihe
von Arbeitsgebieten besteht eine enge Zusammenarbeit mit
verschiedenen auswartigen und auslzndischen Institutionen.

Im Jahre 1961 wurden in einer kleinen Versuchsanlage die
ersten rasdioaktiven Abfalle aufgearbeitet. Aufbauend auf den
Erfahrungen des Versuchsbetriebes wurden inzwischen moderne
Betriebsanlagen erstellt, die in der Lage sind, die seither
auf ein Vielfaches angestiegenen lMengen an radioaktiven 4Ab-
fédllen zu bewaltigen. So werden heute die abfdlle und kon-
taminierten Gerate von insgesamt 18 Instituten des Zentruuws,
des Europdischen Instituts flr Transurane (EURATOM), von

4 Reaktoren, 27 HeilBlen Zellen, sowie der benachbarten Wie-
deraufarbeitungsanlage fir bestrahlte Kernbrennstoffe (WAX)
und einer privaten Brennelement-Fertigungsanlage aufgear-
beitet. Daneben werden in steigendem MaBe auch Abfiélle und
Gerate von aulerhalb, insbesondere von Kraftwerksreaktoren
zur Behandlung angeliefert. Neben den Betriebsanlagen wurden
auch die Laboratorien im Laufe der Jahre erheblich erwei-
tert, so dall heute darin umfangreiche Forschungs- und Ent-

wicklungsarbeiten ausgefiuhrt werden konnen.



Entsorechend den vielfaltigen und standig gewachsenen Auf-
gaben hat die Abteilung Dekontaminationsbetriebe inzwischen
einen Personalstand von 126 Mitarbeitern und gliedert sich
heute in die Unterabteilungen: Betriebe, Labors und Projek-

te (Abb. 1).

=] ABTEILUNG DEKONTAMINATIONSBETRIEBE (ADB)
Betriebs- Sammiung und Behandtung Behandlung Lagerung Dekontamination Behandlung

s, abteilung Transport radioaktiver radioaktiver radioaktiver von Gerdten konventioneller
— radioaktiver Flissigkeiten Festabfdlte Abfille und Anlagen Abwdsser
86 Mitarb. Abfalle
Labor- Behandlung Versenkung Verfestigung Dekontamina- Verbesserung

ey abteilung flissiger radioaktiver radioaktiver tion von der konventio~
e radicakiver Abwdsserin Riickstdnde Oberflachen nellen Abwas-
21Mitarb. Abfalle Aquiferspeicher serbehandlung
Projekt - Verfahrenstechnische Planung der Mehrzweckver- Entwicklung kerntechnischer

b T Betreuung der Labor-und suchsanlage fir die Ver- Einrichtungen for den Trans-
abteilung Betriebsabteilung festigung hochradioaktiver portund die Endlagerung aller
10 Mitarb. Spaltproduktlgsungen Kategorien radioaktiver Ab-

(Projekt ,VERA ") fdlle im Salzbergwerk Asse

Die Betriebsabteilung erbringt die routinemaBigen Service-
leistungen fir das gesamte Zentrum auf den Gebleten der
Sammlung, des Transports, der Behandlung und Zwischenla-
gerung radioaktiver Abfalle, der Dekontamination von Geré-
ten und Anlagen sowie der Behandlung konventioneller Ab-
wisser. Dafir stehen ihr 5 Betriebsanlagen im Wert von
rund %o Mio DM zur Verfugung, in denen ca. 9o lMitarbeiter
beschaftigt sind.



Die Laborabteilung fuhrt mit 5 Chemikern und 15 techni-
schen Mitarbeitern grundlegende Arbeiten auf dem vorer-
wahnten Tatigkeitsgebiet der Abteilung durch mit demn
Ziel, Betriebsverfahren zu verbessern bzw. sie den aus
der Weiterentwicklung der Kerntechnik resultierenden ror-
derungen anzupassen sowie neue Behandlungsmetnoden bvils

zur btechnischen Reife zu entwickeln.

Das Aufgabengebiet der Projektabtellung umfalt die verfah-
renstechnische Betreuung der Betriebs- und Laborebteilung
sowle die Bearbeitung grundsatzlicher kern- und verfahrens-
technischer Fragen, insbesondere bei der Verfestigung der
hochektiven sSpaltproduktlosungen und der Endlagerung radio-
aktiver Abfalle. Hierfir sind 1o Ingenieure und Techniker

eingesetzt.

TRIEBBSABTEILULNG
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Intsprechend der Vielfalt der Aufgaben gliedert sich die

Betriebsabteilung in die Gruppen:

- Sannlung und Transport flussiger und fester radiosktiver
Abfalle

- Behandlung radiosktiver Flussigkeiten

~ Behandlung radioaktiver Festabfalle

- Zwischenlagerung radioaktiver Abfille

- Dekontamination von Gerdten und Anlagen

- Behandlung konventioneller Abwasser

Sammlung und Transport flussiger und fester radioakbiver
Abfalle

Flussige radioaktive Abfalle werden je nach Art, aktivitat
und Menge an den einzelnen Anfallstellen in Flaschen (50 1),
abgeschirmten Behdltern (bis zu oo 1) bzw. in Auffangbehil-

tern (7o mj) gesammelt. Schwachaktive Abwasser werden Uber



ein Rohrbrickensystem oder mit Tankwagen (Abb. 2) zur Ab-
wasserdekontamination gebracht. Fur den Transvort von Ab-
wassern, die einer Abschirmung bedurfen, stehen abgeschirm-
te Behalter von 50 bis zu 4oo 1 zur Verfigung; ein abge-

z 0

schirmter Tankwagen von % m” wird in Kurze zum Einsatz ge-

langen.

Abb. 2
Rohrbricke und Tank-
wagen fir die Befdr-
derung schwachradio-

aktiver Abwasser

Feste schwachradioaktive Abfalle werden an den Anfallstel-
len in Kunststoffsacke eingeschweilt und - getrennt nach
brennbaren und nicht brennbaren - in 200 l-Rollreifenfas-
sern untergebracht, hoher aktive in besonderen Behaltnissen
verpeckt und in Bleibehalter, transportiert. Die Beforderung
der festen Abfalle zur Aufbereitungsstelle geschieht mit
Lastkraftwagen und Gabelstaplern (Abb. 3).

e

Abb. 3
Verladung fester
schwachradioasktiver

Abfclle




Behandlung flissiger radioaktiver Abfalle

Aufgrund der ortlichen Gegebenheiten und der strengen Si-
cherheitsauflagen missen die radioaktiven Abwiasser soweit
dekontaminiert werden, daB sie bedenkenlos in einen nahe-
gelegenen Nebenarm des Rheins mit geringer Wasserfuhrung

eingeleitet werden konnen.

Die Betriebserfahrungen mit der ursprunglichen Versuchsan-
lage haben gezeigt, dafl von den dort nebeneinander ange-
wandten Verfahren - chemische Fallung, Ionenaustausch und
Verdampfung - das letzte unter den gegebenen Verhaltnissen
die ginstigsten Ergebnisse lieferte: Die Verdampfung brach-
te die hochsten Dekontaminationsfaktoren und zeigte sich
unempfindlich gegeniiber der standig wechselnden Zusammen-
setzung der Wasser. AuBerdem hat ein Vergleich der Investi-
tions~- und Betriebskosten gezeigt, dal bei den vorliegenden
Bedingungen die Verdampfung in einem Bridenkompressionsver-
dampfer wirtschaftlich mit den anderen Verfahren konkurrie-

ren kann.

Abb. &
sSridenkompressor und
Unwilzoumpe der Ver-
deupferenlage fir

radiozktive Abwisser

Deshalb wurde, als die Versuchsanlage im Jahre 1968 zu klein
wurde und durch eine Betriebsanlage ersetzt werden mulite,
diese nur noch mit einem Verdampfer mit mechanischer Briuden-
kompression ausgestattet, in dem die schwach- und mittelak-
tiven Abwisser dekontaminiert werden (Abb. 4, 5). Bis Jjetzt
wurden in dieser Anlage bereits uber 3%0.000 m5 verdampft.
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Der Betrieb des Verdamdfers geht so vor sich, dall solange
kontinuierlich radioaktives Rohwasser eingespeist wird
(4,5 t/h), bis im Verdampfer ein Salzgehalt von 20 Gew.-%
erreicht ist. Dann wird das Konzentrat, in dem sich prak-
tisch die gesamten Radionuklide und Salze befinden, abge-
lassen und verfestigt. Der beli der Verdampfung sustreten-
de Danmpf wird durch Verdichtung in einem Bridenkompressor
auf etwa 135 °¢ aufgeheizt und anschlielRend zur Beheizung
des eigenen Verdampfers verwendet. Dabel kondensiert er
und wird,nach weiterer Abkihlung in dem Vorwdrmer fir das
radioaktive Rohwassen, als sauberes Destillat aufgefangen.
Durch dieses Prinzip wird, wenn der Verdampferinhalt erst
einmal den Siedepunkt erreicht hat, nur noch elecktrische
Inergie fiir den Kompressor (ca. %0 kWh/t), Jedoch kein

Frischdampf mehr gebraucht.



Das Destillat war bisher stets sowelt dekontaminiert
(DF = 105

fluter eingeleitet werden konnte. Zur Verminderung der Kor-

- 106), daB es ohne weitere Behandlung in den Vor-
rosion wird der Verdampferinhalt leicht alkalisch gehalten.

Zur Zeit erfolgt die Verflestigung der Verdampferkonzentrate
noch durch Vermischen mit Zement. In naher Zukunft wird das
Konzentrat in einem Doppelwellenextruder (Abb. 5) mit heilem
Bitumen vermischt, wobel das Restwasser ausdampft und die
zurickbleibenden Feststoffe homogen im Bitumen eingebettet

werden., Das Bitumenprodukt wird flissig in 200 l-Tlcger cb-

gefillt, in denen es beim Abkthlen erstarrt.

Abb. ©
Bituminieranlage fir
radioaktive Verdampfer-
konzentrate mit Detail-
ansicht der Mischschnecke
(Werksfoto der Firma

Werner u. Ffleiderer)



Zinen eindrucksvollen Beweis fiir die Leistungsfihigkeit der
Anlzge bringt die Tatsache, daB in den letzten 4 Betriedo-

5

jahren von den in 37.000 m” radioasktiver Abwisser enthaltenen
- s =2 s s < , .

1.050 Ui nur noch 5.70 Ci in den Vorfluter =bgegeben wur-

den. Dies entspricht ungefihr der Aktivititsfracht (natiirli-

che und fallout-Aktivitit), die der Rhein in wenigen otunden

sinzelheiten tUber die Intwicklung von Abwassermengen und .ikti-
vititen der radiocaktiven Abwisser in den letzten Jehren gibt
Abb. 7.
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Abb. 7/
Wach Erreichen des vollen Betriebes in der WAK wird wmilt einer

iteren wesentlichen Steigerung sowohl der liengen ols auch
der Aktivitat gerechnet. Dank der gewahlten IZinrichtungen und
rfahren wird Jedoch selbst denn die Ableitung von Radionuk-

liden in die Umwelt nicht wesentlich zunehwmen.



2.5

Behandlung radioaktiver Festabfalle

Ziel der Behandlung der festen radiocaktiven Abfalle ist eine
moglichst weitgehende Volumenverminderung sowie die Uberfih-
rung der Ruckstinde in eine Form, die die erforderliche Si-

cherheit fur die vorgesehene Endlagerung im Salzbergwerk

Asse gewahrleistet.

Unter den festen radioaktiven Abfallen machen die brennbaren
(Papier, Kunststoffe, Filtermaterialien, kleinere lengen an

Tierkadavern usw.) ca. 80 % aus.

Mehrjihrige Versuchsarbeiten fihrten zur Entwicklung einer

1971 in Betrieb genommenen Veraschungsanlage, in der heute

routinemaBig bis zu 1oo kg brennbarer Festabfalle bzw. 4o 1
organischer Losungsmittel und Ole pro Stunde verbrannt wer-
den.

Veraschungsanlage fir rad. Abfdlle

1 Unterwindgebldse

2 Elektr.Winderhitzer (150 kW)
3 Veraschungsofen

4 Beschickungsvorrichtung

5 Ascheaustrag

6 AschefaB

7 Vorfilter

8 Nachfilter

9 Filterkerzen

10 Explosionskiappen

11 Mischstrecke fur Kihiluft
12 Rauchgasgebldse

Abb,

o

13 Kamin (70m)

14 Raumabluft

15 Abluftiberwachung

16 Obere Filterwechselbox
17 Untere Filterwechselbox
18 Abfalifan



Aufbaun und Funktionsweise der Anlage sind aus den Abbildun-
gen 8, 9 und 10 zu ersehen. Im Gegensatz zu den bisher be-
kannten Veraschungsanlagen fur radioaktive Stoffe benutzt
sie ein trockenes Abgasreinigungssystem Uber keramische
Sinterkerzenfilter. Die mit den Rauchgasen aus dem Ofen mit-
gefuhrten unverbrannten Anteile werden in den Yoo °C heiBen
Vorfiltern abgeschieden und vollstéandig nachverbrannt. Nach
den Feinfiltern (600 °C) sind die Rauchgase bis unter die
MZK-Werte fur Atemluft gereinigt, sodall sie nach Abkiuhlung
aul 250 °¢ durch Zumischen von kalter ILuft direkt iiber einen

Schornstein abgeleitet werden konnen.

Ao o

Blicl ~uf

Veragchungzon

Yy o - - ﬁ ~t R oty
austres; und abgeschniroton

[ b Bl Yy
ASCACE 2.



Die beil der Verbrennung anfallende Asche wird mit Zement-
brei vermischt und in 200 1-Fasser abgefillt. Auf diese

5

ein FaB mit Zement fixierter Asche.

Weise entsteht aus 20 m” brennbaren Abfalls (1oo Fisser)

Die kompakte Bauweise des Ofens tragt wesentlich zu der
ginstigen Warmebilanz bei, so daBl auBler beim Anfahren
keine Fremdenergie zugefuhrt werden muB. Die keramische
Ausmauverung der Anlage stellt einen wirkungsvollen Schutz
gegen Korrosion dar und erlaubt hohe Betriebstemperaturen
(1000 - 1100 OC), die ihrerseits eine vollstindige Ver-
brennung gewahrleisten. Die Anlage arbeitete bisher zur
vollen Zufriedenheit und zeichnet sich durch einfache Be-
dienung, hohe Betriebssicherheit und lange Lebensdauer aus.

PRESSE IN
FULLSTELLUNG

15 TRANSPORT GEFASS
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Abb. 11 Schema der Psketierpresse
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Die nicht-bremnnbaren, schwachaktiven Festabfille werden ,

sowelt erforderlich, zerkleinert und in einer hydrauli-
schen %00 Tonnen-Presse paketiert (Abb. 11, 12). Die
PreBlinge werden in 200 l-Fasser abgefillt und in Zewment-
brei eingebettet. Je nach Abfallart wird bei diesem Ver-
fahren eine Volumenreduktion von 2:1 bis 6:1 erzielt.

Abb. 12
Mnsicht der vrlketvier reocoe

.

(Werksfoto der Fira-

Telissier)

Mittelaktive feste Abfalle werden in einer speziell hier-

fir gebauten, abgeschirmten Zelle sortiert, zerkleinert
und in Fasser abgefiillt. Der in den Fdssern verbliebene

Leerraum wird mit Zementbrei ausgegossen.

In den letzten 5 Jahren wurden in den Versuchs- und Re-

3

triebsanlagen insgesamt 2200 m” feste Abfidlle verarbeitet.

Zwischenlagerung radiosktiver Abfalle

Die bei der Behandlung der radioaktiven Abfille anfeallenden
Fdsser mit den schwachaktiven Rucksténden werden bis zum
Abtransport in das Endlager in einer leichten Lagerhalle
von 1500 m2 Fléche gestapelt (Abb. 13).
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Abb. 13 Lager fiir feste schwochalitive bf 1le

Fur die Zwischenlageruﬁg der mittelaktiven Riickstidnde stehen

betonabgeschirmte Lager fur insgesamt 18c0 Fasser zur Verfi-

gung, die Uber abgeschirmte Gabelstapler (Abb. 14) bzw. fern-
bediente Krananlagen beschickt werden konnen. Bei Bedarf kon-
nen die Lager auch als Puffer fur die noch nicht aufbereite-

ten Abfalle benubtzt werden.

Abb. 14 Bunker Tir mittelaskbtive 7 1lle nit

abgeschirnten Gebvelstopler
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Dekontamination von Geraten und Anlagen

In allen kerntechnischen Anlagen werden die Gerate und
Anlagenteile, die mit offenen radioaktiven Stoffen in Be-
rihrung kommen, kontaminiert. Vor jeder Wartung und Repa-
ratur, mitunter sogar vor der weiteren Benutzung, mussen
die kontaminierten Apparaturen und Einrichtungen entweder
sowelt von der anhaftenden Radioaktivitat befreit werden,
dal ein gefahrloses Arbeiten moglich ist, oder verworfen
und durch Neuteile ersetzt werden. Bei billigem Material
ist die Abgabe zum radioaktiven Abfall im allgemeinen Oko-
nomischer, bei wertvollerem lohnt sich die Dekontamination.
Bei der Entscheidung missen die Kosten fur die Dekontamina-
tion denen fur die Ersatzbeschaffung, die Beseitigung der
kontaminierten Teile als radioaktiver Abfall sowie den Ver-
lusten durch unter Umsténden lange Ausfallzeiten gegeniber-
gestellt werden.

Abb. 15 Arbeitshalle zur Dekontaminstion von GrofRteilen

Aus kleinen Anféangen wurde zundchst eine Versuchs-Dekonta-

minationsanlage und im Jahre 1968 eine grole Betriebsanlage
entwickelt. Diese besteht u.a. aus einer Arbeitshalle, in

der groBe Teile bis zu ca. 1o m Linge und 25 t Gewicht nach
verschiedenen Methoden (z.B. Dampf- oder Sandstrahlen, che-
mische und mechanische Behandlung) besarbeitet werden konnen
(Abb. 15). In Sonderfdllen ist es auch mdglich, sehr schwere
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Teile mit Gewichten bis zu 80 t (z.B. Abschirmbehilter) zu
dekontaminieren. Fur das Zerlegen und die Behandlung von
hoher strahlenden Gegenstianden ist ein 5o n” -Wasserbecken

vorhanden.

2lick vt die Roxwen-
o )

strafe 1in der klein-

peritadeliontanination

Kleinere Teile werden in einer welteren Ialle in mehreren,
durch Tunnel verbundenen Spezial-Arbeitsboxen dekont iiniert,
(Abb. 16), welche mit einer Vielzahl bewihrter Einrichtungen
(lletallwaschmaschine, Trocken- und NaBsandstrahlung, Hoch-
druckspritzanlage, Tauchbecken etc.) ausgestattet gind.

Fir die Behandlung kleinerer, mit «-Strahlern kontaminierter
Gerite stehen a-dichte Handschuhkisten zur Verfigung. Gro-
Bere, a-kontaminierte Teile werden in einem speziell ausge-
statteten Raum, der nur mit Gasschutzanzigen betreten wird,

gereinigt bzw. verschrottet.




(o)}

In den Jahren 1968 bis 1970 wurden in der Betriebsanlage
ca. 7000 Gerdte im Neuwert von 15 Mio DM dekontaminiert.

Fur die Dekontamination von ortsfesten Anlagen und die Be-

seitigung von Kontaminationen nach Unfallen wurde eine mo-

bile Dekontaminationsgruppe aufgestellt. Sie hat seit 1966

bei 180 ZEinsdtzen 40.000 Arbeitsstunden geleistet.

Behandlung konventioneller Abwasser

Der Personalbestand des Zentrums einschlief3lich frender Ein-
richtungen von nahezu 4ooo Mitarbeitern und die relativ gro-

Re Entfernung zur nachsten kommunalen Klaranlage machten den

Bau einer eigenen Klaranlaege erforderlich, die sowohl hius-

(&)

liche als auch Chemieabwésser verarbeiten kann (4ibb. 18).

Abb. 10 Chzmische dlirsnlage

Die Chemieabwidsser werden uUber eigene Leitungen von den ein-
zelnen Anfallstellen zum Klarwerk gepumpt und dort in einem
Zyklator weltgehend automatisch neutralisiert und geflocktT.
AuBerdem stehen fiur besonders belastete Chargen zweil Becken
zur Verfugung, in denen gezielte Behandlungen durchgefihrt
werden konnen.

Die h&uslichen Abwasser flieRen in einem getrennten Leitungs-
system in die Klaranlage und werden nach mechanischer Vorkla-
rung in einer Tropfkorperanlage biologisch gereinigt(:bb. 19).
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Die gereinigten Chemie- und hauslichen Abwisser werden in
groBen Sammelbecken aufgefangen und erst nach Kontrolle in
den Vorfluter abgegeben. Im Mittel werden Jjé&hrlich rund

>

ben, dal die Qualitat der gereinigtenAbwasser in vieler

500.000 m” Abwasser aufbereitet, wobel Analysen gezeigt ha-

Hinsicht besser ist als die des Vorfluterwassers.

Schema der mechanisch-biologischen Kldranlage

Absetzbecken

mit Faulraum Troptkirper Nachkigrbecken Endbecken

Pumpenhaus

—i
Zutauf
zum Vorfluter

T
Schiamm

zum Trockenbeet

Schlammriickiauf

Schema der Kldranlage fiir Labor-Abwidsser

Leichtstotf-Abscheider Kontroilbecken Eingangs-Mischbecken Cyciator

Beliftungsbecken Endbecken

D

zum Vorftuter
Zutauf

Vorbehandiungsbecken

Abb. 19

Zur Entwicklung einer Alternativldsung fir die mechanische
Entwasserung und Mineralisierung von Chemieschl&mmen werden
in Zusammenarbeit mit der Limnologischen Station der Max-
Planck-Gesellschaft Versuche mit Schilfanpflanzungen durch-
gefihrt.
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LABORABTEILTUNG

Die von der Laborabteilung durchgefihrten Forschungs- und
Entwicklungsarbeiten gelten in erster Linie

- der Behandlung fliissiger radioaktiver Abféalle

- der Versenkung radioaktiver Abwasser in einen Aquifer-
speicher

- der Verfestigung radioaktiver Ruckstande

- der Dekontamination von Oberfliachen

~ der Verbesserung der konventionellen Abwasserbehandlung

Behandlung flussiger radioaktiver Abfalle

Die Erfahrungen bel der Dekontamhation der radioaktiven Ab-
wasser hatten gezeigt, daB die Wirksamkeit von Fallverfahren
durch verschiedene Komplexbildner stark beeintrachtigt bzw.

aufgehoben werden kann. Auch die kondensierten Phosphate,

die iUber Wasch- und Dekontaminationsmittel in grdBerer lMen-
ge in das Abwasser gelangen, zeigen diese storende Wirkung.
Umn sie auszuschalten, wurden Untersuchungen zur EZntfernung

dieser Substanzen durchgefihrt., Dabei ist es gelungen, die

genannten Phosphorverbindungen durch Zusatz von Kalzium-

hydroxid bei bestimmten pH-Werten quantitativ zu eliminieren.

Obzwar die chemische Fillung im Kernforschungszentrum Karls-
ruhe ihre urspriingliche Bedeutung als Behandlungsmethode fur
radioektive Abwisser verloren hat, gewinnt die Fallung der
Polyphosphate heute fiur die konventionelle Abwasserreinigung
zunehmend an Interesse.

Zur Beseltigung der ebenfalls die Fdllung storenden organi-

schen Komplex~ und Chelatbildner sowie der im Abwacser vor-—

handenen Kolloid- und Schutzkolloidsysteme wurde deren Zer-

storung durch Behandlung mit Ozon untersucht. Obwohl Je nach
Stoffart und Arbeitsbedingung unterschiedliche Reaktionsge-
schwindigkeiten gemessen wurden, konnte festgestellt werden,

dall alle diese Storsubstanzen im Prinzip durch Ozonisierung
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abgebaut werden konnen. Daneben wird durch die Ozonbehand-
lung auch die Koagulationsneigung und die Absetzgeschwin-
digkeit von kolloidalen Fallflocken erhdht und damit das
Schlammvolumen reduziert. Ferner zeigte sich, daB bereits
beil kurzzeitiger Ozoneinwirkung die Schaumentwicklung durch
gebrauchliche Waschmittel selbst in hohen Konzentrationen
vollig zum Stillstand kommt. SchlieBlich ist die Ozonbehand-
lung in bestimmten Fallen auch noch fir die konventionelle

Abwasserbehandlung von Interesse.

Bei der Wiederaufbereitung bestrahlter Kernbrennstoffe und
bei der Dekontamination von Geraten entstehen groBe Mengen
von kontaminierten, salpetersauren Abfallosungen. Im allge-
meinen ist die Ruckgewinnung dieser Salpetersaure nicht wirt-
schaftlich. Andererseits fuhrt die Neutralisation und nach-
folgende Eindampfung zu erheblichen Mengen radioaktiver Rick-
sténde., Dies wird durch ein bei der ADB entwickeltes

Denitrierungsverfahren vermieden, bel dem die Salpetersiure

durch Resktion mit Ameisensiure

2 HNO + 4 HCOOH -— NEO + 4 CO

+ 5 H.0
(£1) (£1) () () 2

(£1)
AH = ~ 202 kcal

zu Wasser, Lachgas und Kohlendioxid reduziert wird. Die ent-
stehenden Gase konnen nach mechanischer Reinigung direkt
abgeleitet werden und bilden somit keinen neuen radioaktiven
Abfall,

Die Methode erlaubt auch die Reduktion von Schwermetallni-
traten in wassriger Losung sowlie die gezielte Verminderung
der Salpetersidure-Konzentration in ProzeBldsungen unter Um-
gehung der sonst Ublichen Neutralisation bzw. Destillation.
Besondere Bedeutung hat sie im Zusammenhang mit der Verfe-
stigung hochradioaktiver Spaltproduktlosungen, weil durch
die Denitrierung mit Ameisensaure die Fluchtigkeit des
Rutheniums fast vollstandig unterdrickt wird und besondere
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Rutheniumfilter daher entfallen konnen. Weiterhin kann die
Reduktion mit Ameisensdure auch zur Entfernung von Stick-

oxiden aus Abgasen angewandt werden.

D e Tm ey - 5
Jersucnsnpusratur zur
b

Verseitung von Thr und

Denitrierung von Salpe-

tersiure

Das kontaminierte, durch Kohlenwasserstoffe verdiunnte Ex-

traktionsmittel Tributylphosphat, das beim Einsatz in Wie-

deraufarbeitungsanlagen durch chemische und Strahlenein-
wirkung zersetzt wird, lagert man heute mangels geeigneter
Behandlungsverfahren vielerorts in Tankanlagen. Zur Beseil-
tigung dieser Abfallosungen wurde ein Verfahren entwickelt,
bei dem das TBP zu Butylalkohol und Trinatriumphosphat ver-
seift wird. Das letztere geht wie der Uberwlegende Teil der
Radionuklide in die wassrige Losung und wird zuSammen mit
dieser abgetrennt und anschlieBend in Bitumen verfestigt
(siehe Kapitel 2.2). Die organische Phase, bestehend aus
den Kohlenwasserstoffen und Butylalkohol, ist weitgehend
frei von Radionukliden und wird anschlieBend verbrannt. Fiur
Abfalldsungen mit niedriger Konzentration (< 5 Vol.%) en-
pfiehlt sich zunadchst eine Anreicherung des TBP durch Zx-
traktion mit konzentrierter Phosphorsaure nach einem eben-

falls hier entwickelten Verfahren.
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Die Versenkung radiocaktiver Abwasser in einen Aquiferspei-

cher

In jungster Zeit werden an verschiedenen Stellen stark ver-
schmutzte und giftige Abwasser - z.B. aus der Erdolgewin-
nung und der chemischen Industrie - durch Einpressen in
isolierte Aquiferspeicher des tiefen Untergrundes so besei-
tigt, dall sie den Biozyklus und die Umwelt nicht mehr bela-
sten konnen. Allein in den USA sind im Augenblick etwa 150
derartige Versenkbrunnen in Tiefen zwischen 60 m und mehr
als %600 m in Betrieb. In der UDSSR werden seit 1966 auch

radioaktive Abwasser in Aquiferspeicher versenkt.

Diese Methode soll auch in der Bundesrepublik erprobt wer-
den. Die geologischen Verhaltnisse in unmittelbarer Nach-
barschaft des Kernforschungszentrums Karlsruhe sind hierfir
sehr glinstig. In 900 - 1900 m Tiefe befinden sich mehrere
erdolfilhrende Horizonte, die zum grolten Teil schon er-
schopft sind. Unterhalb %000 m Tiefe trifft man auf einen
weiteren geeigneten Speicher im kluftigen Muschelkalk.

Im Rahmen eines GroBversuches soll zunachst die Eignung
einer der erschiopften Erdol-Lagerstiatten als Aquiferspei-
cher fur tritiumhaltige Abwasser getestet werden. Auf diese
Weise konnte man Tritium, das durch keines der bekannten
Dekontaminationsverfahren aus radiocaktiven Abwassern abge-
trennt werden kann, sicher und ohne Belastung der Umwelt be-
seitigen. Daruber hinaus bietet das Verfahren bei Vorhanden-
sein ausreichend machtiger Speichergesteine eine interessan-
te MOglichkeit der Beseitigung von radioaktiven Abwiassern
schlechthin sowie von schwer zu behandelnden, konventionel-

len flissigen Abfallen.

Verfestigung radioaktiver Riuckstdnde

Das flur die Endlagerung der radioaktiven Abfalle aus der
Bundesrepublik eingerichtete Salzbergwerk gestattet nur die
Annahme fester oder verfestigter radiocsktiver Rucksténde.



- 20 -

Da im allgemeinen bei schwerloslichen Rickstéanden hohere
Aktivitatskonzentrationen und billigere Verpackungen zuge-
lassen werden als bei leicht loslichen, ergab sich der
Zwang, geeignete Methoden zur Verfestigung aller Arten ra-
diocaktiver Abfalle zu entwickeln. Gleichzeitig sollte das
Verfahren aus oJkonomischen Grinden zu mdglichst geringen

Mengen an radiosktiven Rickstanden fihren.

Ein bekanntes, lelcht anwendbares Verfahren ist die Ver-
festigung von Fédllschlémmen und Verdampferkonzentraten mit
Zement. Fur verschiedene handelsiibliche Zementsorten und
Zuschlagstoffe wurden Aufnahmefahigkeit, Abbindeverhalten
und Auslaugbarkeit untersucht und ein fur die hiesigen Be-
triebsbedingungen geeignetes Verfahren ausgearbeitel. Wenn
z.B. 100 1 Verdampferkonzentrag von 20 Gew.% Feststoffge-
halt mit ca. 200 kg Zement und sonstigen Zuschlagstoffen
vernischt werden, weisen die Produkte gute mechanische
Stabilitat und zufriedenstellende Auslaugbestandigkeit auf.
Dabei entstehen allerdings ca. 200 1 Endprodukt. Ein Z2oo0 1-
FaB enthalt somit nur etwas uUber 20 kg radiocaktiv kontami-
nierter Salzrickstande, so daB bei der Verfestigung von
Verdampferkonzentraten mit Zement eine wesentliche Volumen-
vermehrung eintritt.

Unfangreiche Untersuchungen haben gezeigt, daR ein weitaus
geringeres Ruckstandsvolumen durch homogenes Einbetten in

Bitumen erzielt werden kann. Mit einem Doppelwellenextruder
(Abb. 6) kOnnen mindestens 160 kg Salze mit 140 kg Bitumen
zu ca. 200 1 Bitumenprodukt verarbeitet werden, das ist im
Falle eines 20 %-igen Verdampferkonzentrates etwa achtmal
mehr als bei der Verfestigung mit Zement. Das Bitumenpro-
dukt weist zudem eine um mindestens den Faktor 1oo bessere

Auslaugbestandigkeit auf.

Nach den bisherigen Untersuchungen sind Bitumenprodukte mit
Aktivitatskonzentrationen bis zu 1 Ci/l strahlenchemisch
stabil. Zur Bestimmung der maximal mOglichen Aktivitatskon-
zentration in den Bitumenprodukten sind umfangreiche Un-

tersuchungen angelaufen. Eigene und zusammen mit dem
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Institut fur Chemie der Treib- und Explosivstoffe, Berg-
hausen, durchgefilhrte Versuche iUber die Brenneigenschaften
und die Explosionsfédhigkeit von Bitumen/Nitrat-Gemischen
ergaben, daB die Sicherheitsrisiken bei Herstellung,
Transport und Lagerung beherrschbar sind. Samtliche unter-
suchten Produkte konnten selbst mit Treibladungen nicht

zur Explosion gebracht werden. Ihr Brennpunkt liegt im all-
O.

. . o)
gemeinen uber %00

Abb. 21
FinflulB der Temperatur auf die Beschaffenheit von
Bitumen/NaNOB—Gemischen; Probe 39 wurde bei 250 OO,
3% bei 150 °¢ hergestellt.

Die Lagerung der hochaktiven Spaltproduktldosungen mit eini-

gen tausend Ci/l, wie sie bei der Wiederaufarbeitung be-
strahlter Kernbrennstoffe anfallen, in zwangsgekihlten

Tanks am Standort, stellt weder aus Sicherheits- noch aus
wirtschaftlichen Grinden eine zufriedenstellende Dauerlo-



sung dar. Sie sollte auf die minimale, technisch notwendige
Dauer beschrankt bleiben, nach der die Losungen in feste
Produkte zu uUberfihren sind.

Abb. 22

Blick auf die Laboranlage
zur Verglasung hochakti-
ver ospaltoroduktlosungen

in einer Heillen Zelle

1. Vorratsgefald
2. Denitriereinrichtung
2. Glasschmelzofen

4, Tempercfen

Im Jahr 1965 wurden Forschungsarbeiten aufgenommen mit dem

Ziel, eln geeignetes Verfestigungsverfahren zu entwickeln.

In Laborversuchen wurden verschiedene Glassorten auf ihre
Avfnahmeféhigkeit fiir 3Spaltproduktoxide uvnd ihre chemisch-
vhysikalischen Eigenschaften wie Warmeleitfahigkeit, mecha-
nische Festigkeit, Auslaugbestandigkeit, Schmelzpunkt, Vis-
kositat, Korrosivitat etc. untersucht. Dabei zeigte sich,

dafl fur die in der Bundesrepublik Deutschland erwarteten
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AbTallosungen und die hier vorgesehene Endlagerung ein
Borosilikatglas am besten geeignet ist. Es besteht aus
ca. H4o-45 % Siog, 10-15 % Alkalioxiden, 1o 7% Titan- und
Aluminiuvmoxid, 1o % Bortrioxid und 2o0-3%0 7% Spaltprodukt-
oxiden. Das Glas wird bei ca. 1100 °C erschmolzen, hat
eine Dichte von 2,8 kg/dm5 und eine mittlere Warmeleitfi-

higkeit von 1,2 . 10-2 W/cm °¢ im Temperaturbereich von

100 - 500 OC.

Die bei der Aufarbeitung von 1 t bestrahltem Kernbrenn-
stoff (20.000 MWA/t) anfallenden ca. 600 1 hochaktive Ab-
fallosung ergeben nach einer Abkihlzeit von ca. 5 Jahren
etwa ©0 1 Glas mit einer spezifischen Akbtivitat bis zu
15.000 Ci/1, was der Freisetzung einer Zerfallswirme von

rund 50 Kcal/l . h entspricht.

Abb. 23
Glasblock aus

der Laboranlage

s sonmaiin R cEmSAT TGN

Zur Uberprifung der in den inaktiven Versuchen mit simu-
lierten Spaltproduktlosungen ermittelten Daten wurde in
einer heiBen Zelle eine Laborglasschmelzanlage (Abb. 22)

errichtet, in der zylindrische Glasblocke von 500 cn”

Volumen (Abb. 23) aus echten hochaktiven Abfalldsungen



hergestellt werden konnen. Beim Betrieb dieser Anlage wer-
den auBerdem einige fur die Planung einer Betriebsanlage
notwendige ProzeBdaten - insbesondere fir die Denitrierung

(siehe Kapitel 3.1), den Schmelzvorgang und die Abgasrei-

nigung - gewonnen.

1 Vorlagebehilter

2 Sprihkalzinator

5 Cyveclon mit
7ilterkerzen

&L Glasschmelzofen

5 Temnercfen

5 ausgefahrener
Glaghenslter

Vovif-Induktions-~

anlage

A0h. 24 Inaktive Technikumsanlage zur Verglasung

von opaltproduktlosungen
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Neben den grundlegenden Arbeiten im Labor werden auch
technologische Entwicklungen im halbtechnischen MafRstab
durchgefuhrt. Ziel dieser Arbeiten ist die Entwicklung
eines Verfahrens, nach dem nicht nur die Jjetzigen, sondern
auch die kinftigen, in groBen Wiederaufarbeitungsanlagen
zu erwartenden Mengen hochaktiver Spaltproduktlosungen
verfestigt werden konnen. Zur Zeit wird eine halbtechnische
Versuchsanlage (Abb. 24) mit einem selbst entwickelten
dampfbeheizten Sprihkalzinator und einer Mittel-Frequenz-
Schmelzanlage inaktiv getestet,

Das Verfahren soll ab Ende 1973 mit Original-Abfalldsungen
in der HeiRen-Zellen-Anlage VERA erprobt werden. Die Pla-
nungsarbeiten werden von der Projektabteilung (siehe Kapi-
tel 4.1) durchgefihrt.

Schhitt A-B

Abb., 25  Versuchsanlage zur Verfestigung von
Spaltprodukten durch Thermitreaktion
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Als mogliche Alternative zur Verfestigung in Glas werden
auch Methoden zum EinschluB3 der Spaltprodukte in kerami-

sche Massen untersucht. Dabei wird das z.B. im Sprihkalzi-

nator erzeugte Kalzinat mit Hilfe einer Thermitreaktion
geschmolzen und zu einem keramischen Produkt umgesetzt.
Die bei der Thermitreaktion auftretenden hohen Temperatu-
ren (um 2000 °C) gestatten eine flexible Auswahl der Zu-
schlagstoffe und damit die Herstellung von Eandprodukten,
die den Glasern noch Uberlegen sind. Die typische Zusam-
mensetzung einer solchen Keramik ist 3% % Spaltproduktoxi-
de, 22 % 8102 und 45 % Al205.
nach Abb. 25 konnte die Thermitreaktion soweit unter Kon-

Mit der Versuchsanordnung

trolle gebracht werden, dal ein Betrieb unter kontinuier-

licher Zudosierung der Reaktionspartner moglich ist.

Dekontamination von Oberflichen

Die Dekontamination von Oberflachen ist eine hiufige Auf-
gabe 1in der Kerntechnik. Sie erfordert meist einen hohen
Personalaufwand, ergibt, da vielfach hochkonzentrierte De-
kontaminationslosungen eingesetzt werden mussen, groBe Ab-
fallmengen und fihrte bisher nicht immer zu den angestreb-
ten Dekontaminationsfaktoren. Deshalb wurden Untersuchun-
gen mit dem Ziel durchgefihrt, effektivere und wirtschaft-
lichere Betriebsverfahren zu entwickeln, unter anderem mit
gas~ und dampfformigen Dekontaminationsreagenzien. Dabeil
kommen die Oberflachen nur mit nicht kontaminierten Reagen-
zien in Berihrung, wodurch die Reinigungswirkung wesentlich
erhoht und eine Ruckkontamination ausgeschlossen wird. Die
Dekontaminationsreagenzien brauchen seltener erneuert zu

werden, was zu einer Reduzierung der Abfallmengen fuhrt.

Die bisherigen Ergebnisse zeigen, daB z.B. mit Salpetersau-
redédmpfen, die Spuren von Fluorkarbonnetzmitteln enthalten,
etwa um eine GroBenordnung bessere Dekontaminationsfaktoren
erreicht werden konnen, als mit den bisher angewandten

Tauchverfahren.



5‘5

- 29 -

Die Wirksamkeit der Dekontaminationsverfshren wird an
Oberflichen getestet, die nach abgestuften standardisier-
ten Methoden so kontaminiert werden, daB die erzeugten
Kontaminationen den in der Praxis auftretenden moglichst

nahe kommen.

Da der Aufwand fir die Dekontamination u.a. auch sehr
stark vom Werkstoff und der Beschaffenheit der Oberflichen
abhéngt, sollte bereits bei der Auswahl von Anstrichsyste-
men, Beschichtungen, Fullbodenbelagen und Werkstoffen fir
kerntechnische Anlagen auf gute Dekontaminierbarkeit die-
ser Materialien geachtet werden. Aus diesem Grunde wurde
ein Verfahren zur Beurteilung der Dekontaminierbarkeit von
Oberfldchen entwickelt, das auf Auftragsbasis routinemialBig
zur Prifung von Industrieprodukten eingesetzt wird. Der
Hersteller sendet zu diesem Zweck Materialproben seines
Erzeugnisses und erhidalt ein Gutachten iiber die Dekontami-
nierbarkeit in Form eines Priifberichtes (Abb. 26).

Verbesserung der konventionellen Abwasserbehandlung

Die zur Betriebsabteilung gehorenden Anlagen fur die Be-
handlung der inaktiven Abwasser bieten gute Moglichkeiten
fir die Durchfuhrung von praxisnahen Untersuchungen zur
Verbesserung der konventionellen Abwasserbehandlungsver-
fahren. FEin klirzlich begonnenes Versuchsprogramm beschif-
tigt sich insbesondere mit der Entwicklung und Erprobung
fortgeschrittener physikalisch-chemischer Methoden. Dabei
wurden u.a. auch Verfahren, die sich bei der Dekontamina-
tion radioaktiver Abwasser bewshrt haben, auf ihre Anwend-
barkeit im konventionellen Abwasserbereich geprift. Ferner
sollen Untersuchungen iiber Adsorptionsverfahren (Aktivkohle
und andere Adsorbermaterialien) und dazugehdrende Regenerie-
rungsverfahren durchgefithrt werden. Mit der halbtechnischen
Erprobung einer am Lehrstuhl fur Wasserchemie der TU Karls-
ruhe im LabormaBstab entwickelten Methode zur chemischen
Regenerierung erschopfter Aktivkohle und dem Vergleich ihrer
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b)
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Datum: Priifbericht Nr.: d) Del.onteminierbarkeit: Klasse:

Mefgerdt:
Angaben des Lieferanten: Detektor:
Probe: . L.

Eintrockenverfahren Einwirkverfahren

Firma:
Material: Radionuklide
Probeaufbau:

Lésung
Untergrund: Aktivitat mC/ml
Herstelltag: Alterung (24 h, 80 °C) am:

Lsg.-Menge mi
Physikalische Untersuchung:
Probeabmessung: Farbe: Ral Nr.: Anfangsakt. Imp/m
Schichtdicke: Flach w.:
spez. Gew.: Rauhigkeit:

30 sec. waschen oo/

) S mp/m
Glanz: Festigkeit: in H,O dest. i
Sonsti

e Dekontamination Dyx%

60 sec. waschen
in H2O dest Imp/m
Chemische Untersuchung:  Einwirkzeit 2 Std. 1 F2%S gesl.
Sauren: 1 nHCI Dekontamination Dx%
Konz HNO3 120 sec. waschen
X Imp/m
in H20 dest.
Laugen: 1 n NaOH Dekontamination Dy%
60 sec. waschen
in 1 nHCIH
Dekontamination Dy%
Losungsmittel:  Einwirkzeit 10 Min.
Athanol:
Azeton:
Dekontamination Dy %
Benzol:
Methylendhlorid: 1 Min. borsten mit
Luo-Dermin ¢/R imp/m
Brennbarkeit: Dekontamination Dy%
Sonstiges: Imp/m
N Dekontamination Dy%
Imp/m
Dekontamination Dy%

_Og_
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wirtschaftlichen Konkurrenzfahigkeit zu den bisher iblichen
thermischen Regenerierverfahren wurde bereits begonnen.

Klarschlamm kann durch Bestrahlung sterilisiert und leich-
ter entwissert werden. Auch bei der Behandlung von Abwas-
sern, die stark mit organischen Verunreinigungen belastet
sind, konnen - insbesondere in Gegenwart von Sauerstoff -
unter hohen Strahlendosen gute Reinigungseffekte erzielt
werden. Die wirtschaftliche Anwendung derartiger lMethoden
setzt jedoch billige btrahlenquellen voraus. Solche erhalt
man kunftig in groBen Mengen bei der Verfestigung der hoch-
aktiven Spaltproduktlosungen. Aus diesem Grunde stellen
Versuche zur Bestrahlung von Klarschlamm und Abwasser mit
hochradiocaktiven Abfallglasern einen weiteren Schwerpunkt

der Arbeiten dar.

PROJEKTABTEILUNG

Von der Betriebs- und der Laborabtellung werden laufend Auf-
gaben maschinen- und verfahrenstechnischer Art an die Tro-
Jektabteilung gestellt. Dazu gehorten in der Jjungsten Zeit
aus der Betriebsabteilung u.a. die Beschaffung einer zweil-
ten Verdampferanlage fur radioaktives Abwasser, die Instal-
lation der Bituminieranlage (siehe Kapitel 2.2) sowie die
Auslegung einer Betriebsanlage fur die Behandlung von Lo-
sungsmittel- und Salpetersdureabfallen. Fir die Labors wur-
den verschiedene Versuchsaufbauten konstruiert, z.B. der
Thermitofen (Abb. 25).

Diese Arbeiten machen allerdings nur den kleineren Teil der
gesambten Aufgaben aus. Der groBere Anteil entfallt auf:

- Planung der Mehrzweckversuchsanlage fiir die Verfestigung
hochradioaktiver Spaltproduktlosungen (Projekt VERA)

- Entwicklung kerntechnischer Einrichtungen flir den Trans-
port und die Endlagerung aller Kategorien radioaktiver
Abfalle in das Salzbergwerk Asse.



- 30 -

Planung und Herstellung der Mehrzweckversuchsanlage VZIRA

Auf dem Gebiet der Verfestigung hochaktiver Spaltprodukt-
1osungen in Glas sind neben den in Kapitel 3.3 beschrie-
benen insktiven Versuchen sowie den Arbeiten an der hoch-
aktiven Laboranlage auch hochaktive Versuche im halbtech-
nischen MaBstab in der Anlage VERA geplant. Sie sollen die
Moglichkelt bieten, die verfahrenstechnischen Fragen der
Verfestigung zu studieren und damit die Anlagenkombonenten
fir eine spatere Betriebsanlage zu entwickeln. Um in der
Anlage VERA neben der Verfestigung in Glas auch andere
Verfahren, wie z.B. Verfestigung in keramischen Massen
(siehe Kapitel 3.3) unter hochaktiven Bedingungen testen
zu konnen, wurde besonderer Wert gelegt auf eine flexible
und an die verschiedenen ProzeBvarianten anpassungsféhige
Auslegung der Anlage. Deshalb werden nur die allgemein
verwendbaren Anlagekomponenten, z.B. Lagertanks fur die
Spaltproduktlosungen, Abgasreinigung und Hilfssysteme fest
installiert, dagegen werden die prozel3spezifischen AiDpara-
teeinheiten in Gestellbauweise (Rack-Technik) ausgerlihrt,
um ein fernbedientes Auswechseln zu ermdglichen (4bb. 27,
28).

Unter den in anderen Landern entwickelten Verfeghren zur
Verglasung von Spaltprodukten hat sich keines fir die ei-
genen Verhaltnisse als optimal erwiesen. Deshalb wurde
versucht, aus den bisher bekannten Anlagen die fir die
hiesige Situation am besten geeigneten Komponenten hersus-
zugreifen und mit Eigenentwicklungen fur einen neuen I'ro-
zel3 zu kombinieren, der kontinuierlich betrieben und durch
MaBstabvergroBerung auch an groBe Durchsatze angepalt wer-
den kann.

Danach werden die Spaltproduktlosungen zunichst mit Awmel-
sensédure denitriert (siehe Kapitel 3.1) und anschlieBend
in einem Spruhtrockner zur Trockne eingedampft und kalzi-

niert. Das Kalzinat wird mit Glasbildnern zu einem Glas
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geschmolzen und in Endlagerbehdlter abgefillt (Abb. 24).
Von den bekannten Sprihkalzinatoren unterscheidet sich
die Eigenentwicklung in der direkten Beheizung uit iiber-
hitztem Dampf, der im Kreislauf gefuhrt wird. Diese lMe-
thode vermeidet durch niedrigere Wandtemperaturen die
Verkrustungsgefahren und hat gegeniiber der elektrischen
Wandbehelizung den weiteren Vorteil, dal sie den Bau von
groflen Apparateeinheiten mit hohen Durchsatzleistungen,
dhnlich handelsiblichen Zerstaubungstrocknern erlaubt.
Dadurch entfallt die Notwendigkeit zur Errichbtung von

Paralleleinheiten bei groleren Durchsatzen.

Abb. 28 Modell der Versuchsanlage VERA zur
Verfestigung hochaktiver Spaltproduktlosungen

Die lMehrzweckversuchsanlage VERA wird einen Durchsatz
von 15 1/h haben. Sie wird in 3 heiBlen Zellen installiert.
Die Bauvarbeiten wurden im April 1971 begonnen. Die heile

Inbetriebnahme ist fir Anfang 1974 vorgeschen.
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Mittelaktive Rickstinde, d.h. Stoffe, die zwar einer Ab-
schirmung bediirfen, Jjedoch im Gegensatz zu den hochakti-
ven Abfzllen noch zu keiner Selbsterhitzung fihren, nis-
sen in abgeschirmten Transportbehaltern gehandhabt und
befordert werden. Von diesen wurden zwel Typen entwickelt.
Im Typ Einzelbehdlter (Abb. 29), der mit 2 Abschirmdicken
ausgefuhrt wird, kann jeweils eines der als Verpackung
vorgeschriebenen stabilen 200 1-Rollreifenfisser befdrdert
werden. Im Sammelbeh&dlter (Abb. 30) konnen 7 Abfallfisser
transportiert werden. Zur Reduzierung des Transportge-
wichts und damit der Transportkosten wurde dieser so ge-
baut, daB die Abschirmung in drei Stufen variiert werden

kann.

Fafigreifverrichiung.

{bernahmebehitter

2001 Abfalifap

Sammelbehalter )
sammelbehdaiter fiir mittelaktive Abfdlle mit aufgesetztem

Ubernahmebehiilter

Abb. 30

Beim Transport hochaktiver Riickstande, das sind im wesent-
lichen die aus der Verfestigung von Spaltproduktlosungen
stammenden Glasblocke, muB der Transportbehdlter nicht nur
Uber eine ausreichende Abschirmdicke verfugen, sondern
auch die freigesetzte Zerfallswarme sicher abfihren konnen.
Es wurde ein Behalter entwickelt, der Jjeweils einen der in
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der Anlage VERA erzeugten Glasblocke transportieren und in
die Lagerpositionen im Salzbergwerk ablassen kann.

Die Projektabteilung entwickelt ferner die zur Einlagerung

aller radioasktiven Riuckstande in das Salzbergwerk Asse not-

wendigen kerntechnischen Einrichtungen. Dies erfolgt in Zu-
sammenarbeit mit der Gesellschaft fiur Strahlen- und Umwelt-
forschung (GSF), Minchen, die das Bergwerk betreibt und flir
die bergtechnischen Einrichtungen verantwortlich ist; die
GSF fihrt auBerdem die geologischen und hydrologischen For-
schungs- und Uberwachungsprogramme aus.

Aufgrund der Erfahrungen aus mehreren Versuchseinlagerungen
mit schwachaktiven Ricxstanden wurden zusammen mit der GSF

die Annahmebedingungen fiir diese Abfallkategorie erarbei-
tet. Bei der Festlegung der maximal zulassigen Aktivitats-
mengen wurde in erster Linie die Beschaffenheit des Abfalls
und die Art seiner Verpackung bertcksichtigt.

Mittelaktive Abfalle werden erstmals im Herbst 1971 einge-

lagert. Aufgrund der erhdhten Strahlung missen alle zur
Einlagerung erforderlichen Manipulationen, einschlieBlich
des Transportes durch den Schacht, unter voller Strahlenab-
schirmung durchgefuhrt werden. Abb. %1 zeigt die Lagerkam-
mer flir mittelaktive Abfdlle sowie die Beschickungstechnik.

Diese Einlagerungsmethode ist einfach und bei kleinem
Durchsatz voll zufriedenstellend. Die groBeren Abfallmengen
kiinftiger Jahre konnen jedoch damit nicht bewaltigt werden.
Deshalb soll im Rahmen eines mit EURATOM vereinbarten Ver-
suchsprogramms eine Lagerkaverne errichtet werden, die Uber
einen separaten Schacht beschickt wird. Die Abfalle werden
dann Ubertage aus den Transportbehéaltern in eine Zelle um-
geladen und von dort unabgeschirmt durch den Schacht direkt

in die Lagerkammer abgelassen.
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Abb. 21 rrinzip der Einlagerung mittelaktiver

Lpfille im Salslergwerk Lise

Die Einlagerung hochaktiver, selbsterhitzender Abfille
(Glasblocke) mul so erfolgen, daB die Zerfallswirme sicher
an das Salzgebirge abgegeben werden kann. Deshalb werden

die Glasblocke in 50 bis 1Moo m tiefen Lagerbohrungen, die
mehrere Meter voneinander entfernt sind, gestapelt (Abb. 32).

Wenn die Lagerbohrungen bis einige Meter unter die Cber-
kante gefullt sind, werden sie mit Betonstopfen abgedeckt
und dann mit gemahlenem Salz aufgefillt (Abb. 33).
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Abb. %2 Riumliche Anordnung der hochaktiven Glaszylinder

im Salzbergwerk Asse

Zur Festlegung der Abmessungen der Glasblocke und der La-
gergeometrie werden vom Institut fur Elektrische Anlagen
und Energiewirtschaft der TU Aachen umfangreiche wirme-
technische Berechnungen durchgefuhrt. Die Ergebnisse die-
ser Studie werden durch Versuche mit elektrisch beheizten
Simulationselementen uberprift. Die Einlagerung der ersten
hochaktiven Glasblocke ist fur das Jahr 1974 vorgesehen.
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5. ZUSAMMENFASSUNG

In der Abteilung Dekontaminationsbetriebe des Kernforschungs-
zentrums Karlsruhe werden seit 1o Jahren grofe liengen radio-
aktiver Abfalle der verschiedensten Kategorien aufbereitet
und zahlreiche kontaminierter Gerazte gereinigt. Die hierzu
eingesetzten Verfahren und Anlagen haben sich sehr gut be-
wahrt und sind bisher allen Anforderungen gerecht geworden.
In letzter Zeit werden auch von auBerhalb des Zentrums mehr
und mehr radioaktive Abfidlle und kontaminierte Gerate ange-
liefert. Die bel der Abfallbehandlung zurickbleibenden radio-



T

aktiven Riuckstande werden durch geeignete Verfahren in feste,
gut fixierte Produkte Uberfihrt, die den Anforderungen fir
die BEinlagerung im Salzbergwerk Asse und den Transport dort-

hin voll geniigen.

Trotz der Steigerung der Jjehrlichen Anfallmengen un etwa den
Faktor 1o sowie der um einige Grofenordnungen hoheren Aktivi-
tit konnte die in die Umwelt abgeleitete Restaktivitet auf
dem gleichen, niedrigen Niveau gehalten werden wie vor 7o
Jahren. Auch in Zukunft wird sich dieses Bild trotz des zu
erwartenden weiteren starken Anstieges nicht wesentlich un-

dern.

In den Laboratorien werden laufend die im Betrieb eingesetz-
ten Verfahren verbessert bzw. neue Verfahren entwickelt. Die
wichtigsten hiervon waren die Entfernung von Polyphosphaten
aus Abwidssern, die Zerstorung von Komplexbildnern durch
Ozonisierung, die Verseifung von Tributylphosphat, die ruck-
standsfreie Zerstorung von Salpetersiure, die Fixierung wiss-
riger Rickstidnde in Bitumen und die Dekontamination von Ober-
fléchen. Die Arbeiten der letzten Zeit zielen in erster Linie
auf die Verfestigung hochektiver Spaltproduktlosungen durch
ein Borosilikatglasverfahren und durch ein Thermitverfahren
sowie auf die Verbesserung der konventionellen Abwasserreini-

gung.

In der Projektabteilung werden die verfahrenstechnischen Fra-
gen der Verfestigung hochaktiver Spaltproduktlosungen bear-
beitet und damit die Grundlagen der spateren Technologie ent-
wickelt.

Fir die Endlagerung radioaktiver Abfalle im Salzbergwerk Aisse
werden hier die erforderlichen technischen und kerntechni-
schen Konzeptionen und Einrichtungen entwickelt. Die bisheri-
gen Arbeiten haben bereits die Voraussetzungen zur Zinlage-
rurg schwach- und mittelaktiver Abfalle geschaffen; die Vorbe-
reitungen fur die Einlagerung hochaktiver Abfille laufen. Die
ausgearbeiteten Konzepte werden es erlauben, auch den zu er-
wartenden Bedirfnissen der Kerntechnik in den nichsten Jahr-
zehnten gerecht zu werden.
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stande

Patent—Anmeldung P 15 89 839.2; Anmeldetag: 15.7.1967.

HEMPELMANN, W. (Erfinder),
Gesellschaft fir Kernforschung mbH, Karlsruhe (Anmelder),
Nachverbrennungs- und Rauchgasreinigungs-Einrichtung fur

~eine Anlage zum Verbrennen von Abfallen mit unterschied-

lichen Heizwerten und/oder unterschiedlichen Verbrennungs-
luftbedarf,

Deutsches Gebrauchsmuster 6 917 812;

Anmeldetag: 2.5.1969; Tag der Eintragung: 22.1.1970.
Belgisches Patent 749 835; Ausgabetag: 3%0.6.1970.
Frankreich: Gebrauchszertifikat-Anmeldung 77 016 207;
Anmeldetag: 4.5.1970.

Schweiz: Patent-Anmeldung 6051/70; Anmeldetag: 22.4.1970.
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DROBNIK, St. (Erfinder),

Gesellschaft fiir Kernforschung mbH, Karlsruhe (Anmelder),
Verfahren zum Entfernen von Salpetersdure und/oder Nitrat-
und Nitrit-Ionen aus wassrigen Abfall-LOsungen,
Patent-Anmeldung P 19 35 273.9; Anmeldetag: 11.7.1969.
Belgisches Patent 753 218; Ausgabetag: 15.9.1970.

Frankreich: Patent-Anmeldung 7 025 886; Anmeldetag: 10.7.1970.
GroBbritannien: Patent-Anmeldung 32 775/70;Anmeldetag: 7.7.1970
Italien: Patent 69 3%95-A/70; Ausgabetag: 10.7.1970.

Japan: Patent-Anmeldung 60 551/70; Anmeldetag: 11.7.1970.

USA: Patent-Anmeldung 53 283%; Anmeldetag: 8.7.1970.

KIENHOFER, M., HEMPELMANN, W., WALDENMEIER, G. (Erfinder),
Gesellschaft filr Kernforschung mbH, Karlsruhe (Anmelder),
Vorrichtung zum Schleusen kontaminierter Flussigkeiten
und/oder Gase,

Patent-Anmeldung P 20 S50 598.0; Anmeldetag: 15.10.1970.



