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Prof. Dr. H. Bthm : e 17. November 1975

Statusbericht 1975 des Projektes Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung

BegrUBung und Erbffnung

Es ist schon zur Tradition geworden, daf} die Gesellschaft fir Kernforschung
in regelmdBigen Abstdnden in Form von Statusberichten oder Jahresko]]oquién
~die interessierte Fachoffentlichkeit Uber die Ziele und Ergebnisse ihrer
groBeren Projekte informiert. Auch bei unserem jiingsten Projekt, das die
Wiederaufarbeitung bestrahlter Brennelemente und die Behandlung und Lage-
rung radioaktiver Abfdlle zum Thema hat, wollen wir an diesem Vorgehen
festhalten. So darf ich Sie heute zum ersten Statusbericht dieses Projektes
sehr herzlich begriien.

Wir freuen uns ganz besonders, daB Sie, Herr Minister Matthdfer zu dieser
Veranstaltung gekommen sind und durch Ihre aktive Teilnahme deutlich machen,
welche Bedeutung die Bundesregierung diesem Teil des nuklearen Brennstoff-
kreislaufs zumiBt. Wir alle erwarten Ihre Ausfiihrungen mit groBem Interesse.

Ich begriiBe weiter Herrn Staatssekretdr Dr. Hauff sowie die Herren Bundes-
tagsabgeordneten Benz und Pfeffermann als Vertreter des Ausschusses fir
Forschung und Technologie. Die iiberaus starke Beteiligung von Vertretern
aus den verschiedensten Bereichen der Behorden, der Industrie und der
Forschung des In- und Auslandes sowie der Presse dokumentiert nur zu deut-
lich das Interesse und die kritische Aufmerksamkeit, die Wiederaufarbeitung
und Abfallbehandlung in zunehmendem MaBe finden. Die Zeiten scheinen vorbei
zu sein, in denen Veranstaltungen lber Wiederaufarbeitung nur wenige Zu-

- horer fanden.

Als das Projekt zu Beginn des Jahres 1974 gebildet wurde, bestand bei der
GfK schon eine lange Tradition auf diesem Gebiet. In den fast schon
historisch zu nennenden F+E Programmen der friihen sechziger Jahre findet




._1/2_

man Arbeiten zur flissig-fliissig Extraktion des Urans, Plutoniums und

der Spaltprodukte genauso wie Vorhaben zur Behandlung und Lagerung
radioaktiver Abfélle. Die in die Jahre 67-70 fallende Efrichtung der
Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe war ein weiterer und wesentlicher
Schritt,die Arbeiten zur Wiederaufarbeitung in Karlsruhe zu einem Schwer-
punkt zu machen. In Karlsruhe 1iegen somit im Bereich der Wiederaufar-
beitung und Abfallbehandlung nicht nur auf der F+E Seite viele Erfahrungen
vor, sondern auch im technisch-industriellen Bereich durch die Arbeiten
der WAK und die seit vielen Jahren durchgefiihrte Behandlung und Besei-
tigung groBer Mengen radioaktiver Abfdalle. Diese Kombination von Forschungs-,
Betriebs- und Genelmygungserfahrung stellt zweifellos eine rea1istische
Béurtei]Ung der Gesamtsituation und der einzelnen Projektvorhaben sicher. -

Es war deshalb ein folgerichtiger Schritt ,die Aktivitdten der GfK auf diesem
Gebiet in einem Projekt zusammenzufassen, als die international durch Ver-
zégerungen'und Fehlschldge gekennzeichnete Wiederaufarbeitungssituation

eine deutliche Verstdrkung der F+E Arbeiten erforderte, mit dem vorrangigen
Ziel den Bau einer groBen deutschen Wiederaufarbeitungsanlage Mitte der
achtziger Jahre zu ermdglichen.

Die Griinde, die in den vergangenen zwei Jahren dazu gefiihrt haben, daB die
Wiederaufarbeitung von einer durch Uberkapazitaten gekennzeichneten, pro-
blemarmen Technik zu einem sehr schwierigen Bereich geworden ist, in dem
in einigen Jahren mit nennenswerten Minderkapazitdten zu rechnen ist, sind
in jungster Vergangenheit mehrfach genannt worden. Es sind dies u.a. er-
hebliche Verzogerungen im Ausbau und der Inbetriebnahme von Anlagen in

den USA, die Nichtinbetriebnahme einer nach einem wenig erprobten Ver-
fahren konzipierten Anlage der GE, technische Schwierigkeiten der britischen
Anlage in Windscale mit einer daraus resultierenden Anderung der Ausbau-
plane, sowie die Unterschatzung gewisser technischer Schw1er1gke1ten und’
nicht zuletzt die steigenden Anforderungen.

Waren es vor einigen Jahren iiberwiegend wirtschaftliche Griinde, die eine
Wiederaufarbeitung mit dem Zweck der Riickgewinnung des Urans und Plutoniums
allein zu rechtfertigen schienen, so tritt seit einiger Zeit immer ;
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stdrker der Entsorgungsgesichtspunkt mit dem Ziel einer sicheren Beseiti-
gung bzw. Endlagerung der radioaktiven Produkte in den Vordergrund. Es

wird kaum ernsthaft bestritten, daB die Verbrennung des in grdferen Mengen
anfallenden Plutoniums in Reaktoren sowohl vom energiepolitischen Stand-
punkt als auch unter dem Gesichtspunkt der endgiltigen Beseitigung dieses
Stoffes der sinnvolliste Weg ist und in Verbindung mit einer sicheren End-
lagerung der anderen Abfallprodukte allein eine Wiederaufarbeitung recht-
fertigt und notwendig macht. Wenn auch die wirtschaftliche Seite bei der
Wiederaufarbeitung von LWR-Brennelementen gegeniiber dem Entsorgungsgesichts-
punkt zuriickgetreten ist, so bedeutet dies nicht, daB die LWR-Wiederaufar-
beitung jetzt und in Zukunft vom wirtschaftlichen Standpunkt nicht zu ver-
treten sei. Aufarbeitungskosten einerseits und Wert der riickgewonnenen
Spaltstoffe unter Beriicksichtigung des negativen Wertes unaufgearbeiteter
Brennelemente andererseits liegen relativ dicht beeinander, so daf es von
der Entwicklung, nicht zuletzt des Uranpreises und der Anreicherungskosten
abhdngt, ob die LWR-Wiederaufarbeitung auch vom wirtschaftlichen Standpunkt
allein zu rechtfertigen ist.

Es heif3t die Verhdltnisse ins richtige Licht zuriicken, wenn man sich einmal
vor Augen fiihrt, daf Wiederaufarbeitungskosten von DM 500/kg, ohne Beriick-
sichtigung des Wertes der riickgewonnenen Spaltstoffe, den Strompreis mit
nur etwa 2/10 Dpfg/kwh belasten.

Wegen der bei der Wiederaufarbeitung anfallenden Mengen von Plutonium und
radioaktiven Spaltprodukten ist die Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung
mit der Hypothek belastet, der unangenehmste Teil der Kerntechnik zu sein.
Ohne Zweifel sind mit der groBtechnischen Wiederaufarbeitung wegen des
damit verbundenen Umgangs mit grofen Mengen radioaktiver Stoffe zahlreiche
und auch schwierige Sicherheitsprobleme verbunden. Sie sind zu einem groRen
Teil anders als z.B. bei Reaktoren, aber deshalb nicht etwa schwieriger zu
beherrschen. Die Tatsache, daB ein grofBer Teil des F+E Programms unseres
Projektes auf Fragen der Sicherheit und der Umweltvertrdglichkeit ausge-
richtet ist, so die Arbeiten zur Abgasreinigung und zur Abfallbehandlung
und Endlagerung, zeigt,welchen Stellenwert wir diesem Problem beimessen.

Es ist keine Frage, daB notwendige SicherheitsmaBnahmen nicht mit dem MafR-
stab der Wirtschaftlichkeit gemessen werden diirfen. Ich halte es aber fir
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ebenso verantwortungsbewuf3t, wenn man bei jeder geplanten, unter der Ober-
schrift Sicherheit laufenden MaPBnahme, sehr genau nach dem tatsdchlichen
Nutzen fir einen erhohten Schutz bzw. eine erhtdhte Sicherheit fragt.

Bei der GfK ist im Zusammenhang mit der Griindung des Projektes in den
vergangenen zwei Jahren sehr ausfuhrlich und auf breiter Basis iiber die
Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung diskutiert worden. Ich kann hier
sagen, daB bei uns die Bedeutung dieses Teils des Brennstoffkreislaufs fiir
die weitere Entwicklung der Kerntechnik klar erkannt ist und daB3 das Pro-
jekt die volle Unterstiitzung der Gremien und der Mitarbeiter des Zentrums
findet. Nur so war und ist der starke personelle und materielle Ausbau

des Projektes in der kurzen Zeit moglich. Hierfilir mochte ich unseren Mit-
arbeitern, aber auch den Stellen auferhalb des Zentrums, insbesondere den
Mitarbeitern des BMFT, die uns beim Aufbau des Projektes unterstiitzt haben,
danken.

Die Arbeiten der GfK zur Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung sind nur
ein Teil - wenn auch unserer Meinung nach sehr wichtiger Teil - der von
vielen Stellen gemeinsam getragenen Anstrengungen zur Erreichung des

Zieles einer sicheren Entsorgung der Kerntechnik. Das Projekt hat deshalb
von Beginn an sein Programm in enger Kooperation mit der Industrie geplant
und durchgefiihrt. Auf Grund dieser sachlich engen Bindung war es nahe-
liegend, die KEWA als planende Industrie und die GWK als die die WAK
betreibende Gesellschaft um Beitrage zu diesem Statusbericht zu bitten,

um Sie, meine Damen und Herren, auch mit den industriellen Planungen einer-
seits und den technischen Erfahrungen mit einer bestehenden Wiederaufarbeitungs-
anlage andererseits vertraut zu machen.

Mit diesen kurzen Ausfiihrungen eroffne ich den ersten Statusbericht des
Projektes Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung und wiinsche Ihnen allen
eine interessante Veranstaltung, die u.a. dazu beitragen moge, das Ver-
standnis fir die Bedeutung der Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung und
deren Probleme zu vertiefen.

Wir kdnnen uns keinen besseren Beginn dieses Statusberichtes vorstellen,
als durch den zustdndigen Bundesminister iiber die Vorstellungen der
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Bundesregierung zu diesem wichtigen Gebiet der Kerntechnik informiert
zu werden. Ich darf Ihnen, sehr geehrter Herr Minister Matthofer,
herzlich dafiir danken, daB Sie aus AnlaB des Statusberichtes nach
Karlsruhe gekommen sind und darf Sie nunmehr bitten das Wort zu
ergreifen.
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Rede von Bundesforschungsminister Hans MatthOfer zum
Statusbericht des Projektes Wiederaufarbeitung und
Abfallbehandlung (PWA) der Gesellschaft fiir Kernfor-
schung am 17.11.1975 in Karlsruhe.

Ich danke Ihnen fiir Ihre Einladung zu diesem Statusbericht.
Ich begriiBe es auBerordentlich, daB bei dieser Gelegenheit
alle Beteiligten - Staat, Industrie und Zentrum - vor Be-
ginn der Realisierung der industriellen Entsorgungsanlagen
Gelegenheit haben, in der Offentlichkeit ihren Standpunkt

und ihre Pléne darzulegen.

Zwanzig’ Jahre nachdem in der Bundesrepublik die friedliche
Nutzung der Kernenergie begonnen hat, wurde mit der Inbe-
triebnahme des Leistungsreaktors Biblis A die wirtschaft-
lich-industrielle Reife des Stromerzeugung durch Kernener-
gie demonstriert. Sie wird in den kiinftigen Jahren einen
wesentlichen Platz einnehmen, selbst wenn die Projektionen
des Energieprogramms -als Folge der wirtschaftlichen Ent-
wicklung oder von EnergieeinsparungsmaBnahmen, die wir ja

anstreben- nicht voll verwirklicht werden sollten.

Ich glaube, uns allen ist heute klar, daB ein voller Durch-

bruch der Kernenergie zur Nutzung in grofem MaBstab nur m&-

glich sein wird, wenn

- im Gesamtsystem Kernenergie alle technischen Probleme be-
wdltigt werden und

- die Offentlichkeit von der Notwendigkeit und Sicherheit

der Kernenergie {iberzeugt werden kann.

Zundchst zu den technischen Problemen:

Die bisherigen Betriebsergebnisse der deutschen Kernkraft-
werke haben, so meine ich, gezeigt, daB der Leichtwasser-
Leistungsreaktor ein zuverldssiges, leistungsfdhiges System

darstellt. Ein Reaktor, mag er noch so gut funktionieren,

kann. aber nur dann sinnvoll und sicher betrieben werden, wenn

seine Versorgung mit frischem Brennstoff, also sein Brenn-

stoffkreislauf, ebenfalls sichergestellt ist.
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Ich freue mich, daB8 dies von den Energieversorgungsunter-
nehmen als Betreibern der Kraftwerke erkannt und berilicksich-
tigt wird, die sich bemiihen, auch mit eigenen Mitteln die
Entwicklung voranzutreiben, um die hier noch zu verzeichnen-
den Schwachstellen im Geéamtsystem der Kérnenergienutzung zu
beseitigen. Dieses Engagement konzentrierte sich zun#dchst
auf den Bereich der Versorgung. Hier sind inzwischen die Vor-
aussetzungen fir Bau und Betrieb industrieller Anlagen ge-

schaffen worden.

Dort, wo es um die Entsorgung geht, also bei der Zwischen-
lagerung und Wiederaufarbeitung der bestrahlten Brennelemente,
bei der Rezyklierung der riickgewonnenen spaltbaren Materialien
(Rest-Uran und Plutonium), bei der Behandlung der radioaktiven
Abfidlle und ihrer Uberfiihrung in lagerfahige feste Produkte,
bei der Zwischenlagerung dieser Produkte und schliefilich ihrer
Endlagerung fragt die Offentlichkeit zu Recht nach der Wirt-
schaftlichkeit und Sicherheit der angebotenen LOsungen und
auch danach, ob wirklich alles praktisch 2zu verwirklichen

ist, was man als.theoretische Konzeption beeindruckend finden
mag. Die sichere Handhabbarkeit von Plutonium und die End-
lagerung der radioaktiven Abf&lle iliber tausende von Jahren
sind nicht ohne Grund zu zentralen Themen der sogenannten nu-

klearen Kontroverse geworden.

Mit unserer Konzeption eines nationalen, r&dumlich integrier-
ten Entsorgungssystems sind wir auf einem guten Weg. Die
Konzentration von Wiederaufarbeitung, Plutoniumverarbeitung,
Abfallbehandlung und Endlagerung an einem Standort gilt welt-
welit als sinnvoll. Sie wird insbesondere zu einer drastischen
Reduzierung der Transporte gefd&€hrlicher Materialien und da-
mit zu einer wesentlichen Minderung von Sicherheitsrisiken

fihren.

Wo sehen wir hier die Aufgaben des Staates ? Unsere unmittel-
bare Verantwortung liegt sicher im Bereich der Endlagerung
radiocaktiver Abfille, deren Sicherheit iliber einen Zeitraum
von vielen tausend Jahren gewdhrleistet sein muB. Dies kann
nur der Staat. Zunichst haben wir uns deshalb um einen ge-
eigneten Standort fiir das Endlager zu kimmern. Ich hoffe, daB

die laufenden Standortuntersuchungen mit einer Vorauswahl
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einiger geeigneter Standorte in absehbarer Zeit abgeschlossen

werden koénnen.

Ich rechne es auch zu meinen Aufgaben, auf dié SchlieBung

des Brennstoffkreislaufs in seinen ﬁbrigén Teilen hinzu-
wirken, Initiativen anzuregen und das Forschungspotential

der GroBforschungszentren mit in den Dienst dieser'Bemﬁhungen‘
zu stellen. Der Industrie werden Aufgaben zufallen wie die
Wiederaufarbeitung oder die Verarbeitung des Plutoniums zu

neuen. Brennelementen.

In diesem Zusammenhang begriiBe ich die Griindung der Projekt-
gesellschaft zur Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen
durch die an der Kernenergienutzung interessiérten Elektri-
zitdtsversorgungsunternehmen der Bundesrepublik. Ich hoffe,
daB die z.Z. noch sehr mihsamen Verhandlungen mit der KEWA
Uiber die Finanzierung der Wiederaufarbeitungsanlage méglichst
schnell zu einem AbschluB8 kommen, damit die Arbeit so be-
ginnen kann, wie der Zeitdruck, den wir sehen miissen, es

gebietet.

Die nuklear erzeugte Kilowattstunde muB mit den Kosten der
Entsorgung belastet werden, um volkswirtschaftlich verzerrte
Energiepreise zu vermeiden. Ich sehe hier keine prohibitive

Belastung der Kernenergie.

Der Staat gibt derzeit jdhrlich hundertMillionen Mark an
Offentlichen Fordermitteln auf diesem Gebiet aus, bisher
insgesamt mehr als eine halbe Milliarde Mark. Die vom Bund
bereitgestellten Mittel dienen zur Finanzierung des not-
wendigen F+E-Programms sowie fiir Bau und Betrieb von Ver-
suchsanlagen. Das Schwergewicht dieser Arbeiten liegt hier
in Karlsruhe, sowohl im Kernforschungszentrum im Projekt
Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung als auch bei der
WAK. Das AusmaB des Engagements der Bundesregierung auf
diesem Gebiet der Entsorgung wird deutlich, wenn man den
Aufbau des Projektes Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung
seit 1974 betrachtet - nicht nur der groBen Zahlen wegen.
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Hier gibt es ein klares Angebot der Gesellschaft fiir Kern-
forschung, vorrangig unterstiitzt durch mein Ministerium,
die fiir die Verwirklichung der industriellen Anlagen not-

wendige Entwicklungsarbeit in den ndchsten Jahren zu leisten.

Zum SchluB noch eine Bemerkung zur internationalen Zusammen-
arbeit:

Es steht wohl auBer Zweifel, daB wir unser Ziel, die Entsor-
gungsanlagen bis zur zweiten Hilfte der achtziger Jahre zu
errichten, nur dann verwirklichen kdnnen, wenn wir die MOg-
lichkeiten der internationalen Zusammenarbeit ausschodpfen.
Dafiir gibt'es gute Ans&tze, insbesondere im Verhdltnis zu

GroBbritannien, Frankreich und den USA.

Ich biﬁte Sié, in Anbetracht der gewaltigen vor uns liegenden
Aufgaben, der geringen Zeit und der geringen Ressourcen,
diese MOGglichkeiten intensiv zu nutzen, auch wenn dabei ge-
legentlich einmal eine liebgewordene Eigenentwicklung zu

opfern sein sollte.

Ich bin sicher, daB der heutige Statusbericht eine ergiebige
Diskussion f&rdern wird, die die kiinftigen Arbeiten an diesem

Projekt unterstitzt und wertvolle Anregungen liefert.
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V'ZIELEYUND STAND DES PROJEKTES WIEDERAUFARBEITUNG
UND ABFALLBEHANDLUNG (PWA)

R. Kroebel (Projektleiter)

1. EINLEITUNG

Unser Projekt Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung
(PWA) besteht in dieser Organisationsform seit dem
1.1.1974 als internes Projekt der Gesellschaft fiir Kern-
forschung, Karlsruhe. Jedoch schon seit 1960 werden im
Rahmen von Institutsarbeiten, die auch zeitweilig als
Schwerpunktprogramme koordiniert wurden, in der GfK
einschlagige Forschungs- und Entwicklungsvorhaben zur
Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung von Leichtwasser-
reaktorbrennstoffen sowie Schnellbriuterbrennstoffen aus-
gefiihrt. Durch das Vorhandensein von Fachleuten und eini-~
" gen Testeinrichtungen, wie auch der Wiederaufarbeitungs-
anlage Karlsruhe am Ort, die von der industriell organi-
sierten Gesellschaft zur Wiederaufarbeitung von Kern-
brennstoffen (GWK) im Auftrag und fir Rechnung des Staates
betrieben wird, erschien es naheliegend, daB sich die GfK
des Forschungs- und Entwicklungsprojektes (F+E) annahm.
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Ende der sechziger Jahre schien die kommerzielle Wieder-
aufarbeitung, bestédrkt durch Entscheidungen in den USA,
greifbar nahe zu sein. Bis zur Entscheidung der deutschen
Industrie im Jahre 1973, ein eigenes Projekt fiir Planung
und Bau zu beginnen, war deutlich geworden, daB noch er-
hebliche Anstrengungen auf dem F+E-Sektor ndtig sein wir-
den, um das Ziel einer funktionierenden groBen Wiederauf-
arbeitungsanlage fir die Mitte der 80er Jahre zu erreichen.

Dieses Ziel wurde von der Bundesregierung im Rahmen ihres
Entsorgungskonzeptes gesteckt /1/, wobei die Forschungs-
und Entwicklungsleistungen als staatliche Fdrderung eines
industriellen Errichters und Betreibers in Aussicht ge-
stellt wurde. Die Begriindung fiur diese noch fehlenden
Leistungen ist nicht prinzipieller Natur, denn am Verfahren
der bisherigen Wiederaufarbeitung wird wenig geandert.
Einschneidend sind vor allem der groBe Sprung von einer
50-100 Jahrestonnentechnologie auf eine solche von 1500
Jahrestonnen, d.h. der 'scale-up', verschiarfte Auflagen

zur weliteren Reduzierung der Umgebungsbelastung und der
mehrfach hdéhere Abbrand der BE. Allein dadurch steigen fiir
die GroBanlage die Anforderungen fiur die Riickhaltung von
Schadstoffen um den Faktor 100. Viele an sich bewahrte
Riickhalte~Systeme miissen daher neu iliberarbeitet werden,
manche kommen erstmalig zum Einsatz. Als Beispiele werden
in den folgenden Fachbeitragen vor allem die Abgas~ und die
Abfallbehandlung einzeln vorgestellt.

Im Rahmen dieses Statusberichts ihres Projektes Wiederauf-
arbeitung und Abfallbehandlung wird die GfK erstmals Sffent-
lich darlegen,welchen Teil sie zum Gesamtvorhaben 'Grofle
Wiederaufarbeitungsanlage' beitragt. Zuvor soll jedoch die
immer wiederkehrende Frage beantwortet werden, warum Wieder-
aufarbeitung die richtige Option ist.
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2. WARUM WIEDERAUFARBEITUNG ?

Die chémische Wiederaufarbeitung abgebrannter Brenn-
elemente wird als Teil des nuklearen Brennstoffkreis-
laufs ausgefiihrt, um | |

i. unverbrannte Spaltstoffe wie Uran-235 und das
"_ wdhrend des Abbrandvorganges gebildete Plutonium
_fiir den Kreislauf zuriickzugewinnen (Wiederaufarbei-
tung im engeren Sinne) und

2. die entstandenenkz.T. stark radioaktiven Spaltpro-
dukte abzutrennen; diese miissen anschlieBend in ge-
eigneter Weise 2zu endlagerungsféhigen Produkten um-
gesetzt werden (Abfallbehandlung und Endlagerung).

Die Riickfiihrung der Spaltstoffe Uran und Plutonium in
den Brennstoffkreislauf, auch der Leichtwasserreaktoren,
- bewirkt eine geringere Abhéngigkeit der BRD von Einfuhren
- spaltbaren Materials sowie von Trennarbeit, die bisher
-—~nur von den USA und der U4dSSR in nennenswerten Mengen er-
haltlich ist.

"Eine Entsorgung der Reaktoren von den abgebrannten Brenn-
elementen muB3 eine sinnvolle Abfallbehandlung ohne Ver-
geudung von Spaltmaterial ebenso beinhalten wie die Mog-
lichkeit, die behandelten Abfédlle sicher endzulagern.

Ihren unabdingbaren Wert erhalt die Wiederaufarbeitung
von Leichtwasserreaktorbrennstoff im Sinne einer voll-
stdndigen Versorgungsunabhidngigkeit von auBlen durch die
schnellen Brutreaktoren, fiir deren Einfiihrung sie durch
die Plutoniumgewinnung die Voraussetzung erst schafft.
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Die eben gemachten Angaben reichten lange Zeit als
Antwort auf die gestellte Frage, doch gibt es heute
mehr Zweifler als noch vor wenigen Jahren, die bohren-
de Fragen stellen. Das Problem hat je nach den Randbe-
dingungen, die der Fragende im Auge hat, verschiedene
Facetten. Ohne vollstédndig sein zu konnen, sollten wir
doch einige betrachten. Voraussetzung fiir die folgenden
Ausfihrungen ist allerdings, daB Kernspaltungsenergie
noch fir eine Zeit von wenigstens 100 oder mehr Jahren
gewonnen wird, vielleicht auch gewonnen werden muB,
selbst unter Beriicksichtigung des Fortbestehens bis-
heriger wie zukunftiger Primdrenergietriger.

Randbedingung 1 - Ressourcenoptimierung

Aus dem oben Gesagten geht hervor, dafB die Riickfiihrung
unverbrauchter Spaltstoffe erst durch die Wiederaufar-
beitung moglich ist. Abgebrannter LWR-Brennstoff enthdlt
noch etwa die Halfte des Spaltstoffinventars des frischen
Brennstoffs, wiederum je zur H&lfte als Uran-235 und als

neugebildetes Plutonium.

Der sinnvollste Einsatz des Plutoniums erfolgt wie schon
erwdhnt im schnellen Briiter (SBR), fiir den das Plutonium
gewissermaBen das Ei darstellt, aus dem das Huhn erst
werden kann, Dies hat kernphysikalische Grinde, auf die
hier nicht weiter eingegangen wird.

Die Ausnutzung der Uranreserven kann durch eine Kern-
energiestrategie im Verbund LWR + SBR evtl. HTR um den
Faktor 70 erhdht und damit erst wirklich fir eirelang-
fristige Energiesicherung eingesetzt werden. AuBerdem
macht sie uns dann fast unabhangig von Uraneinfuhren.
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Wir konnen daher feststellen, daB das Plutonium und das
nicht spaltbare Uran-238 fiir den schnellen Brutreaktor
zurliickgewonnen werden miissen, wdhrend das restliche
Uran-235 durch Wiederanreicherung in den Brennstoff-
kreislauf des LWR zurlickfiihrbar ist. Plutonium kann evtl.
auch in LWRs riickgefiihrt werden (Thermal Recycling),
jedoch ist dies eine rein wirtschaftlich zu entscheidende
Frage in einer Ubergangszeit zum schnellen Briiter.

Randbedingung 2 - Umweltschutz

Bei der nuklearen Spaltung entsteht nicht nur die ge-
winschte Energie, sondern auch eine gewisse Menge von
Spaltprodukten und Transuranen. Die Menge dieser uner-
wliinschten Produkte betrdgt je nach Abbrand bei LWR-
Brennelementen ca. 3 - 4 % des Schwermetallgehalts,
d.h. 30 - 40 kg pro Tonne Uran.

Die Spaltprodukte sind teils inaktiv, teils sind sie
radioaktiv, letzte sind instabile Isotope chemisch an
sich bekannter Elemente, die sich unterschiedlich
schnell in stabile Elemente umwandeln und bei dieser
Umwandlung radioaktive Strahlung aussenden.

Die sogenannten Transurane wandeln sich, allerdings
deutlich langsamer, unter Aussendung von a-Strahlung
ebenfalls in stabile chemische Elemente um. Gefahrlich
sind diese Stoffe fir biologische Systeme nur, widhrend
sie noch radioaktiv sind und zwar entweder durch Auf-
nahme in den Biozyklus (= Inkorporation) oder durch

die Wirkung durchdringender Gammastrahlen (= Exposition).

Wahrend der AbklingZeit miissen sie daher sicher verwahrt
'wérden, wobei 700 Jahre nach der Wiederaufarbeitung
(1 Jahr Abklingzeit) ausreichen, um die 'Giftigkeit'
fﬁr‘Lebewesen um mehr als drei Zehnerpotenzen zu er-
niedrigen. Schon nach 1000 Jahren (Faktor 5000) ent-
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spricht die 'Giftigkeit' derjenigen des natiirlichen
Erzes, das zur Herstellung des Brennstoffs erforder-
lich war /2/. Der weitere Zerfall dauert sehr viel
lénger, einige hunderttausend Jahre, aber auf diesem
sehr viel niedrigeren Gefdhrdungsniveau. Die Tatsache,
dall das Langzeitproblem um ca. vier GréBenordnungen
niedriger liegt als z.Zt. der Wiederaufarbeitung, wird
leider zu oft in der Diskussion vergessen.

Gédngige MafBnahmen der Abfallbehandlung bestehen in der
Einbindung dieser Schadstoffe in Bitumen, Zement, Glas
oder einer zuverlédssigen Verpackung und der Einlagerung
dieser Produkte in Salzformationen tief unter der Erd-
oberfliche (Endlager) oder in Betonbunkern (Zwischen-
lager). Der SchuB in den Weltraum oder die nukleare
Verbrennung der Schadstoffe sind zumindest z.Zt. un-
realistisch und wie wir meinen, nicht erforderlich.

Randbedingung 3 - Wirtschaftlichkeit

In einem Artikel von A. Schlitt in der Atomwirtschaft
vom Juli/Aug. 75 /3/ wird auch auf die Kostenfrage ein-
gegangen. Die dort genannten Werte kénnten den Eindruck
vermitteln, die. Aufarbeitungskosten seien von 72 DM/kg
Schwermetall (= 18 g 1971) auf 500 DM/kg (= 200 g 1975)
in der zukiinftigen deutschen Grofanlage gestiegen. So
darf man diese Kosten aber nicht interpretieren, weil

72 DM noch nie ein echter Produktionskostenpreis war,
sondern ein reiner Grenzkostenwert zur Auslastung be-
stehender Anlagen. Weiterhin kennen wir in Relation zu
den 500 DM den echten Marktpreis nach 1985 fir die zu-
rickgewonnenen Spaltstoffe noch nicht, kodnnen aber schon
heute feststellen, daB dieser Preis keineswegs prohibitiv
fir die Riickfiihrung sein muBl. Zudem stellen abgebrannte
nichtaufgearbeitete Brennelemente einen negativen Wert
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dar, da sie gelagert und versorgt werden miissen. Erst
‘beide Kosten zusammengenommen entscheiden iliber die Wirt-
schaftlichkeit, wobei der Entsorgungszwang fir die
radioaktiven Abfdlle noch unberiicksichtigt bleibt.

Zusammenfassend kdnnen wir feststellen, daB die Er-

fillung der Randbedingung Ressourcenoptimierung zwingend
eine Aufarbeitung fordert, wobei der Zeitpunkt durch
den Zwang zur Riickfiihrung der Spaltstoffe gegeben ist.
'Fir Uran-235 ist die Frage nur wirtschaftlich deter-
miniert, fiir Plutonium durch die Einfiihrungspline des
schnellen Briiters, der rund zehn Jahre vor seiner
kommerziellen Einfiihrung eine funktionierende grolBe
Wiederaufarbeitungsanlage zur reibungslosen Plutonium-
versorgung verlangt.

Die Randbedingung Umweltschutz verlangt zwingend eine
Behandlung und Endlagerung der wahrend des Reaktorbe-
triebes gebildeten Schadstoffe zum Schutze der Umwelt,
"beziehungsweise die weitere Nutzung des Umweltgiftes
Plutonium durch Rickfiihrung in den Reaktor. Diese Rick-
fiihrung konnte neben der Versorgung des schnellen Brut-
reaktors auch wie bereits erwdhnt in die Leichtwasser-

reaktoren erfolgen.

Die Randbedingung Wirtschaftlichkeit kann unter diesen
Umstanden lediglich den wirtschaftlich optimalen Zeit-
Apuﬁkt bestimmen unter Berﬁcksichfigung aller Forderungen
aus den ersten 2 Randbedingungen.

In erster Linie wird sie also das 'Wann Wiederaufarbei-
tung' von LWR-Brennstoffen bestimmen und dabei heute

kaum genau erfaBbare Kostenelemente vernetzen miissen,

wie den Bau von Zwischenlagern, deren Nutzungsgrad und

die Lagerkosten, Preis von Einsatzstoffen und Investitionen
fir die Wiederaufarbeitung, Abfallbehandlung und End-
lagerung, Kredit fir die gewonnenen Wertstoffe usw.

- 8 =
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Selbst ohne genaue Kenntnis dieser Rechnung muBl ein so
energieabhidngiges Land wie die Bundesrepublik jetzt handeln,
weil weltweit Ansdtze egoistischer Energiepolitik, ins-
besondere auf dem Gebiet der Kernenergie, zu spliren sind,
die sich darin ausdriicken, daB die Wiederaufarbeitung

wegen des Verbleibs der radioaktiven Abfdlle nur noch auf
nationaler Ebene abzuwickeln ist. Auch die Versorgung mit
Uran kann durch nationalistische Politik zu Marktverzerrun-
gen fihren, so daB fiir groBe Energiekonsumenten die eigen-
standige Schliefung des Brennstoffkreislaufs sichergestellt
werden muBl;, auch wenn dies unwirtschaftlich scheinen kodnnte.

Diese Entwicklung ist bedauerlich. Sie wird nicht zuletzt
durch den massiven Widerstand gegen die Kernenergie gestutzt,
der dazu fihrt, daBl Anlagen des Brennstoffkreislaufes nicht
dort gebaut werden konnen, wo sie fiir die gesamte Menschheit
das geringste Risiko zu verninftigem Preis darstellen.

Fir mich ergeben sich aus den angestellten Betrachtungen und
der Tatsache, daB die Verwirklichung kerntechnischer GrofB-
anlagen ca. 10 Jahre Vorlauf bedingen, zwei wesentliche
SchluBfolgerungen fir das Projekt Wiederaufarbeitung und
Abfallbehandlung:

1. Die Wiederaufarbeitung von LWR-Brennstoffen muBl ausge-
fiihrt werden und

2. jede Verzogerung unserer Forschungs- und Entwicklungsar-
beiten muB vermieden werden, um iberhaupt noch zuzulassen,
daB nach Randbedingung 3 optimiert werden kann. Selbst
ohne genaue Kenntnis der Wirtschaftlichkeitsrechnung ist
sicher, daB allein Bau- und Belegungskosten von Brenn-
elementzwischenlagern fiir die 'einmalige'Benutzung pro
verlorenes Jahr ein Mehrfaches unserer geplanten jahr-
lichen F+E-Kosten ausmachen wird.

Es muB daher vermieden werden, daB fehlende F+E~Ergebnisse
zum kritischen Pfad im Netzplan der Errichtung der Anlage

werden.
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5 ORGANISATION DER AN DER WIEDERAUFARBEITUNG BETEILIGTEN
~ INSTITUTIONEN UND AUFGABENTEILUNG

In Abbildung 1 ist die Aufgabénverteilung nach dem der-
zeitigen Stand der Kenntnisse oder Festlegungen fiir das
Gesamtprojekt 'Entsorgung des nuklearen Brennstoffkreis-
laufes der LWR-Linie' dargestellt.

Der Bund ibernimmt oder regelt:

1. Im Endlager fiir radioaktive Abfille:

Sicherheit und Risikoabdeckung evtl. Betrieb durch
staatliche Betreibergesellschaft unter Bundesauf-
~.sicht.

2. Im Forschungs- und Entwicklungsbereich:

z.Zt. durch GfK und GSF selbstverantwortlich im Rahmen
der Programme dieser Gesellschaften

- Forschungs-~ und Entwicklungsarbeiten zur Wiederauf-
arbeitung, Abfallbehandlung und Endlagerung der
Schadstoffe des Brennstoffkreislaufs,

- Uberpriifung und Anpassung von auslédndischem Know-
~ how fiir die Anlage,

" = Aus- und Heranbildung von Fachleuten fir die Kern-
verfahrenstechnik.
5. Im Prototypbetriebsbereich = aktive Versuchsbetriebs-

anlagen:

z.Zt. durch GWK, GfK und GSF selbstverantwortlich im
Rahmen der Programme dieser Gesellschaften

- Sammeln und Auswerten von Betriebserfahrungen sowie
Erprobung der im F+E-Bereich erarbeiteten Ergebnisse
auf betriebliche Tauglichkeit,

- Ausbildung von Fachleuten fir die Kernverfahrenstechnik.

- 10 -
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Zusammenwirken der verschiedenen Institutionen
fur groBe Wiederaufarbeitungsanlagen
in Europa und USA

Land ‘
CONU || D F | GB | USA
. Allied-Gulf
., G I
Betreiber ('EEV"’IVS CEA BNEL | Fociic
Getty Oil
UHDE
Ingenieurfirma LURGI SGN BNFL Bechtel
NUKEM
, GfK
F+E ' (GWK) CEA BNFL ERDA
GSF UKAEA
\ _v /
Zusammen- geregelt in URG-Vertrag bilateral
Arbeit und Untervertragen

* Auftraggeber: PWK

Projekttrigergeselischaft fiir die Wiederaufarbeitung von Kernhrennstoffen

Abb. 1
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Die Industrie und Energiewirtschaft iibernehmen oder

regeln: .

1.

Im industriellen Anlagenbau:

z.Z2t. durch KEWA eigenverantwortlich

- Erstellung eines Anlagenkonzeptes fir die Wieder-

aufarbeitung einschlieBlich gewisser Teile der Ab-
fallbehandlung, wie im folgenden Referat ausgefihrt
~werden wird.

~ Durchfihrung eines Vorprojektes

- Standortsuche

- Beschaffung von auslandischen Anlagenbau- und Be-

triebs-Know-how im Rahmen des URG-Vertrages.

Im Vermarktungsbereich der Wiederaufarbeitung:

z.Zt. durch KEWA bzw. URG eigenverantwortlich

— Vernetzung der wirtschaftlichen Seite der Wiederauf-
arbeitung durch Vertrdge auch internationaler Art,
d.h. dem Anbieten von Wiederaufarbeitung im Rahmen

~der URG.

Im finanziellen Bereich:

z.Z2t. durch die Projekttragergesellschaft zur Wieder-

k‘aufarbeitung von Kernbrennstoffen (PWK), einer Griindung

der Energieversorgungsunternehmen (EVU).

- Bereitstellung der erforderlichen Mittel fur das Vor-

projekt.

Im Ingenieurbereich:

z.Z2t. in Abklarung. Hier werden vor allem die Ingenieur-
firmen Uhde/Iurgi und Nukem tdtig werden, jedoch wahr-
scheinlich als Auftragnehmer mit eingegrenzter Verant-
wortung.

- 12 -
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Daneben sehen wir auf Abb. 1 im Vergleich dazu die
Strukturen unserer Nachbarlander und der USA. Man er-
kennt leicht die Homogenitat der Verantwortung

in England und Frankreich gegeniiber der Vielzahl der
Verantwortlichen in der Bundesrepublik und den USA.

Es soll hier nicht der Versuch gemacht werden, die
SchWierigkeiten beim Bau aller drei amerikanischen An-
lagen nur auf diese unvollstandige Zusammenfassung der
an sich national vorhandenen Kriafte und Kapazitdaten zu-
riuckzufihren. Eindeutig ist aber, daBl sich die Fehler
teils auf unterlassene F+E-Vorarbeiten, teils auf den
Einsatz unerprobter Technologie sowie auf fehlende um-
fassende Vorplanung und Koordination zurickfihren lassen,
sowie auf Genehmigungsauflagen, die erst nach Planungs-
schluB neu auftraten.

An dieser Stelle soll darauf hingewiesen werden, dall es
bei uns noch kein Gremium gibt, welches alle Beteiligten
nicht nur gelegentlich zusammenfihrt, sondern auch die
gemeinsam einzuschlagenden Wege berat und auftretende
Liicken verbindlich schlieBt. Hierbei ist auch in irgend-
einer Form an die Beteiligung von Prifinstanzen staat-
licher oder halbstaatlicher Art zu denken.

Wir glauben, daBl nur durch eine gemeinsame Anstrengung
der staatlichen Einrichtungen und der privatwirtschaft-
lich organisierten Bau- und Betriebsgesellschaft sowie

der Ingenieurfirmen unter Inkaufnahme von sehr spaten

~und differenzierten Daten fir das Einfrieren der Planungs-
grundlagen das Ziel der WA fiir 1985 noch erreichbar ist.
Da die derzeitige Planung der KEWA die aktive Inbetrieb-
nahme der GroBanlage fiir 198%/84 vorsieht,sowie den Voll-
lastbetrieb ab 1985, ergibt sich fiir GfK folgender In-
halt und Ablauf der Arbeiten:

- 13 -
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GfK unterstitzt KEWA wihrend der Planungs- und Kon-
struktionsphase (= 1. Phase) und der spateren Bau—d
und Inbetriebnahmephase (= 2. Phase) fiir die GroBan-
lage zur Wiederaufarbeitung von Leichtwasserbrenn-
elementen durch Uberlassung von bereits vorhandenem
Know-how sowie durch zukinftige F+E-Arbeiten im Rahmen
des Projektes Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung
(PWA) sowie des Projektes nukleare Sicherheit (PNS).

. Die Arbeiten der GfK sind besonders darauf ausgerich-
tet, Verfahren zur wirtschaftlichen, umweltfreundli¢hen,
den gestellten Sicherheitserfordernissen gem&Ben Wiéder—
aufarbeitung oxidischer LWR-Brennstoffe zu entwickeln
und die Anwendbarkeit von Know-how aus dem URG-Bereich
zu prifen, gegebenenfalls fiir deutsche Randbedingungen
anzupassen.

- 14 -
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4. AUFBAU DES PROJEKTES WIEDERAUFARBEITUNG UND ABFALL-
BEHANDLUNG '

Das Projekt war 1974 im 1. Jahr seines Bestehens mit

dem Ziel tatig geworden, neben unmittelbar sichtbaren
Problemen, die der sofortigen Bearbeitung zuginglich
waren (nach MaBgabe vorhandener Mittel, wie Fachpersonal,
Geld, Testeinrichtungen, laufende Entwicklungen aus dem
Entwicklungsprogramm Brennstoffaufarbeitung EBA), vor
allem durch Aufstellung eines FlieBschemas fir die GroB-
anlage verborgene Probleme der groBtechnischen WA zu
entdecken und moglichst gleichzeitig dem Umfang nach
ndher zu bestimmen. Dieses FlieB3schema wurde von PWA

der KEWA zur weiteren Bearbeitung fir die Konzeptstudie
im Herbst 1974 ilibergeben und stellte damals den gesammel-
ten Erfahrungsstand von GfK, GWK, KEWA, Uhde/Lurgi und
St. Gobain Nucleaire dar.

Der EinfluB dieser Studie auf die Zahl der Vorhaben, den
Personalaufwand und die Mittel ist in Abb. 2 dargestellt.
Man ersieht hieraus, daB durch die Zielvorgabe 'GrofBan-
lage' die Zahl der Vorhaben von 12 auf 30 unmittelbar an-
stieg und durch die Vertiefung mit Hilfe des FliefBschemas
nochmals eine Verdoppelung eintrat.

4.,1. Personalsituation (Stand Okt. 1975)

Zur Bearbeitung dieser knapp 60 Einzelvorhaben im Be-
reich des Projekts Wiederaufarbeitung und Abfallbe-
handlung (PWA) stehen ca. 200 Mannjahre der GfK

(davon 7 GWK-E) sowie 20 delegierte Industrieingenieure
der Firmen Nukem und Uhde/Iurgi zur Verfiligung.

Damit sind z.Zt. rund 220 Mitarbeiter im KFZK fir F+E-
Arbeiten des PWA t8tig und weitere 20 stellt das Projekt
Nukl. Sicherheit (PNS).

- 15 -
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~260

Anzahl der
Vorhaben

1973

Gesamtaufwand des PWA'in Mio.-DM

19,2

33.1

44,1

48,0

Abb. 2
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Die Aufgaben machen eine weitere personelle Ver-
starkung erforderlich. Deshalb wird fiir 1976 eine
Aufstockung um 20 auf 240 MJ vorgesehen.

Die geplanten Ausgaben fiir das Projekt sind zu den
einzelnen Jahren in der unteren Leiste der Abb. 2
ausgewiesen. Eine pauschale Projektion bis zum Be-
triebsbeginn der GroBanlage im Jahre 1985 ergibt
rund 500 Mio DM Aufwand fiir das F+E-Projekt.

Ziele des PWA fiir die Planungsphaée der zu erstellenden

GroBanlage (1. Phase)

Als Ziel des PWA in der 1. Phase ergibt sich nach dem
Zeitplan der KEWA:

- bis 1977/78 notwendige F+E-Ergebnisse zu liefern,

‘damit die technische Planung der GroBanlage abge-
schlossen werden kann.

Die Schwerpunkte der F+E-Arbeiten miissen sich dabei

konzentrieren auf:

- Erfiillung sicherheits- und genehmigungstechnischer
Auflagen durch Anpassung bekannter Technoldgien,
ggf. Entwicklung neuer Verfahren.

- Verfahrens- und Komponentenentwicklung zur Erhdhung

der Verfiigbarkeit und Wirtschaftlichkeit von Wieder-
aufarbeitungsanlagen sowie die Priufung bzw. Weiter-
entwicklung auslandischer Verfahren und Komponenten
unter Beriicksichtigung der Sicherheit von'Anlage und
Unwelt.

- Abfallbehandlung und Endlagerung sowie prozeBseitig
MaBnahmen zur Verminderung des Anfalls von radioaktivem
Abfall unter Beachtung sicherheitstechnischer Er-

- 17 -
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fordernisse, damit die GroBanlage um die zur
Optimierung der Abfallbehandlung erforderlichen
Zusatzanlagen erweitert werden kann.

In der 2. Phase, dem baubegleitenden Programm,'WOllen

wir Losungen fiir die Probleme erarbeiten, die sich
wihrend der technischen Ausfihrung durch weitere Auf-
lagen der Behorden sowie durch die fortlaufenden Be-
triebserfahrungen der WAK und der URG-Partner érgeben.
Damit soll sichergestellt werden, daB einerseits alles
verfiigbare Know-how einfliefen kann, andererselts nur
getestete Komponenten zum Einsatz kommen.

In der 5. Phase, d.h. langfristig iiber den Bau der

ersten Anlage hinaus, wollen wir filir Folgeanlagen
tdtig werden. Eine'solche Anlage konnte Anfang der

9Oer Jahre notig werden, so daR die Planung hierfir

ab ca. 1981/82 beginnen miiBte, d.h. bevor von der

1. Anlage Betriebserfahrungen vorliegen. Die Arbeiten
hierzu stellen den langfristigen Teil des Programms

des PWA dar und werden unter anderem die winschens-
werten Verfahrensalternativen, die aus zeitlichen
Grinden fiir die erste Anlage zu spat kommen, wie neue
Head-end- sowie bessere Wastebehandlungs- und End-
lagermethoden,beinhalten. Zusatzlich muB dann die aus
Personal- und Mittelknappheit zurlickgestellte Wieder-
aufarbeitung von Schnellbriiterbrennstoffen befriedigend
geldst werden. Hierzu sollten die Arbeiten ab 1979 be-
reits, moglichst auch im internationalen Rahmen, an-
laufen. Das CEA aber auch England haben hier einen Vor-
sprung vor uns, den wir moglichst durch Know-how -
Tausch und Programmteilung aufholen sollten.

- 18 -
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4.5. Zusammenarbeit mit auswdrtigen Forschungseinrichtungen

Um die genannten Ziele zu erreichen, setzt die GfK
zwar vornehmlich eigenes Personal ein bzw. die er-
wahnten delegierten Ingenieure, nutzt aber auch ihre
nationalen und internationalen Verbindungen fiir die
Zusammenarbeit auf dem F+E-Sektor aus. Z.B. hat die

GfK einen Vertrag mit dem CEA abgeschlossen, der es
gestattet, vorhandene franzdsische Testanlagen fiir
deutsche Untersuchungen zu nutzen. Diese Zusammenar-—
beit wie auch der bezahlte Einsatz von CEA-Arbeits-
gruppen fir Fragestellungen des deutschen Programms
tragt erste Frichte. Insbesondere die z.Zt. laufenden
aktiven Versuche zum Abgasproblem in Marcoule sowie
heiBe Versuche zur Extraktion und experimentelle Unter-
suchungen zur Kritikalitatssicherheit bei Fehlbedienun=-
gen in Fontenay-aux-Roses sollen hier herausgestellt
werden. Insgesamt werden zehn verschiedene Vorhaben zu-
sammen mit dem CEA bearbeitet.

Dariberhinaus bemiiht sich die GfK in den Programmen
 fiir die Behandlung radioaktiver Abfiélle mit der US-ERDA
sowie mit Eurochemic zu gegenseitigem Know-how-Austausch
zu kommen. Diese Arbeiten laufen gerade an. AuBerdem
wird sich das Projekt durch die Mitwirkung am Programm
der Burop. Gemeinschaften im ZEndlagerbereich verstarken.

Soweit es die uns bekannten Unterlagen erkennen lassen,
gibt es nur wenig Doppelarbeit bei den URG-Partnern.

Winschenswerte Parallelarbeiten gibt es auf dem Gebiet
der Edelgasabtrennung und des hochaktiven Abfalls, wobei
es sich um Verfahrensalternativen handelt.

Soweit andére deutsche Zentren auf diesem Gebiet Arbeiten
durchfiihren (KFA, HMI, GSF), erfolgt deren Abstimmung im
Rahmen der Arbeitsgemeinschaft der GroBforschungsein-
richtungen (AGF).
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Kritikalitétssicherheit durch
heterogene oder homogene
Vergiftung,

Verbesserung der Dekofaktoren.

Trittumriickhaltung aus dem
Produktstrom, um
Verschieppung in weitere
Zyklen zu verhindern.

Experimentelle Priifung der Pu-
Riickextraktion im Hinblick auf:
EinfluR des Reduktionsmittels

{Us, HAN, Eiektrolyse} auf Deko-

Faktoren und Betriebsverhalten.

FlieRschemaoptimierung zur
Verbesserung der Np-
Riickhaltung und Einsparung der
Zwischenzyklusverdampfer.

Konzen-
triesung

Tail-End
5300

Erprobung von original
~ KEWA-Kompenenten in
TEKO.

Verpackung
U-End- “Lager
Reinigung Versand

} UNH

Fillung

Entwicklung eines Verfahrens zur Direkt-
Kalzination von Pu-Nitrat-Losungen zwecks

i dieses P
{Vermeidung der Oxalat-Féllung, geringere
Wasteproduktion).

itte:

) PuN
4 PI.IOz

Verminderung des Waste-
Anfalls

Abfall-Behandlung

Optimierung der HNO;-Zerstorung (z. B.
mit Zucker, Ameisensdure oder
Formaldehyd) im Hinblick auf eine
geeignete (geringeres Volumen)

5500

Entwicklung und Erprobung von Verfahren und
Einrichtungen zur sicheren Handhabung.
Transport und Endlagerung radioaktiver
Abfélle.

Erstetlung von Risikoanalysen.

Allgemein:

— Abschétzung der
entwickelten Apparate
beziiglich ihres Scale up-
Verhaltens bis hin zum
KEWA-MaBstab.

— Ldsung von
Korrosionsproblemen.

Abfall-Lagerung

5700

T-Riickfithrung in das Head-End.
g " HAW MAW
Auffanglager.
Hiilsen Spaltprodukie {Sodawische) u. z ‘MW MAW fest
. — P
vorbehandeln konzentrieren ¥ 1 Ph g 5 fest brennbar unbrennbar
E4
L r e i
Konditionieren || Denitrigren (Addukthildung) u. NaBverbrennung ) Giten Verfestigung
Zwischenlagern Konzentrieren - Kerosinabtrennung oc-reich oc-arm u. oc-reich Verpackung
E - .
. 1
Uberfiihrung des hochaktiven Wastes ;ﬂ * % §' 4 Addukt
i fahige Produkte unt ] "
(1 WW) in endlagerféhige Produkte unter o o Adduktzsriegung o. Verfestigung
g des VERA-K Denitrieren - Bituminieren - Verpack
Aktive Demonstration des Prozesses im TBP-Abtrennung erpackung
technischen Maf3stab.
Erarbeitung eines auch fiir KEWA 4 _L 8P
i Handling-K Trock i
rocknen .
- Verfestigung Entwicklung eines brauchbaren
Kalzinieren g -
- Verfahrens zur Konditionierung o T
Uberfiihrung der wéssrigen mittelaktiven von festeme-Waste im techn.
Abfille in ein endiagerfahiges Produkt. Malstab.
Optimierung des Verfahrens hinsichtlich ~
Verglasen der Sicherheit {Brandgefahr). Umsetzung der
Aktive Demonstration des Verfahrens im Laborergebnisse in den
techn, MaRstab (MAVA). techn. MaBstab und aktive
Gleichzeitige Erarbeitung von Alternativ- Erprobung in der MAVA,
Konzepten falls Bitumen-Verfahren nicht
anwendbar (Beton, Glas oder andere
Matrix).
1
. 4 = * — n -2 4
- Block- . .
Hiilsen-Lagsr Ll Zwischenlagel Zwischenlager 2Zwischenlager ischenlager
o Zwischentager ger 9 g Zwischenlag|
+ + + = <+ <+
Endlager Endlager Endlager Endlager Endlager

Abb.

3 ]
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Eine weitere Unterstitzung unserer Arbeiten durch
Universitédten, besonders im Grundlagenbereich, wire
moglich.

Arbeitsgebiete des F+E-Projektes

In Abb. 3 ist das BlockflieBbild einer Wiederaufar-
beitungsanlage dargestellt. Alle Bldcke, zu denen
F+E-Arbeiten erfolgen, sind“gekennzeichnet. Wichtige
Ziele der Arbeiten wurden einzelnen Blocken zugeordnet.

Unser Projekt’ist entsprechend dem Arbeitsablauf in
einer Wiederaufarbeitungsanlage in Teilprojekte ge-
gliedert. Die schwerpunktmdBig wichtigsten, nd&mlich
das Head-end, die Extraktion, die Abfallbehandlung
und Endlagerung sowie die ProzeBkontrollé und Analytik
moéchte ich hier kurz als Themen vorstellen. Die Arbei-
ten und ihre Ergebnisse werden: /

- zur Wiederaufarbeitung im Vdrtrag 'Chemisch~verfahrens-
technische Entwicklungen zum WiederaufarbeitungsprozelB'
von Prof. Baumgdrtner o

- zur Abfallbehandlung im Vortrag 'Arbeiten zur Be-
handlung radioaktiver Abfalle aus Wiederaufarbeitungs-—
anlagen' von Herrn Dr. Krause behandelt.

Einige Fachreferate lber Schwerpunktthemen schlieflen sich
diesen Ubersichten an. ‘ ’

Head-end (Abb. 4)
Das Head-end umfaBt die Funktionsbereiche:

- mechanische Brennelementbehandlung (Lagerbecken, Zer-
legen der BE, Scheren)

- Aufldsen des Brennelementkerns (Uranoxid, Plutonium
und Spaltprodukte gehen in Ldsung bzw. ins Abgas)
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Schematische Darstellung —

Head-End (5100)
mit Angabe wichtiger Ziele

Abgas- AKamin
Behandiung Abscheidung
radioaktiver und
- toxischer Stoffe aus
dem Aufloserabgas
(J. Kr, T, NO,)
J-
haitung Kr-, Xe-Lager
. Alter-
native
o= Fomoidagon
Zerlegen J-Kr-T- n
I | 'S Abtrennung
| I
]
Lager— K| -—’| Ei;stellen
Scheren Auflosen éren ilan-
becken zieren

Ermittlung der
optimalen

Auflosungsbedingungen
im Hinblick auf die
Abgasbehandlung

Abb. 4




- 3/21 -

- Ableitung und Behandlung des Abgases von Schere
~und Aufloser

- Vorbereitung der Brennstoffldsung zur Extraktion
(Kldren der Losung, Spaltstoffbilanzierung, Speise-
10sungseinstellung).

Hierbei ist vor allem die Abgasbehandlung ein um-~
fangreiches F+E-Thema mit den Teilzielen Jodver~

~ fliichtigung (IHCH + CEA), Jod- und Aerosolfilter-

‘.entwicklung (LAF), Kryptonabscheidung (IHCH im Pro-
jekt Nukleare Sicherheit) sowie der Entwicklung von
MeBinstrumenten fiir das Abgas und die homogene
Neutronenvergiftung der Speiseldsung (IHCH + IRCH).
Zur Losung der anstehenden Entwicklungsaufgaben ist
der Bau von inaktiven Teststrecken notwendige Voraus-
setzung, denn geadnderte Abgasbedingungen erfordern
auch die Neubearbeitung bereits bekannter Verfahren
~wie des Auflodsevorgangs und der Stickoxidriickhaltung.

Aktive Teststéndé des CEA in Marcoule kOnnen von der
GfK mitbenutzt werden.

Wir bearbeiten im langfristigen Programm ein neues
Vorbehandlungsverfahren, die Voloxidation, sowie
die Erfassung der Tritiumausbreitung im Wiederauf-
arbeitungsprozeB (IRCH).

"Als Zwischenergebnisse unserer Arbeiten zum Head-End
kdnnen wir neben dem Bau von zwei Testanlagen (Auf-
16ser + Abgasteststand in der HeiBen Chemie und Krypton-
destillationsteststand im LAF (PNS)) auf ermutigende
Ergepn13se der ersten aktiven Versuche in Marcoule ver-

weisen.
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Es zeigte sich sowohl in inaktiven wie in den ersten
aktiven Versuchen, daB das Spaltjod-129 verfliichtigt
und aus der Gasphase an von der GfK mitentwickelten
Absorbern zurlickgehalten werden kann. AuBerdem wurden
eine Reihe von AnalySenmethoden entwickelt und er-
probt, um die notwendigen Messungen machen zu kdnnen.
Zu diesem Teilprojekt wird in zwei detaillierten Folge-
beitridgen berichtet.

Die tragenden Institute der GfK sind die HeiBe Chemie,
das Laboratorium fir Aerosolphysik und Filtertechnik
und das Institut fiir Radiochemie. |

Extraktion (4bb. 5)

Die Extraktion der Wertstoffe Uran und Plutonium mittels
Tri-n-butylphosphat (TBP) ist gegeniiber den meisten Spalt-
produkten sehr selektiv mdglich und gestattet die Trennung
- von Wertstoff und Abfall. Sie umfaBt zwei bis drei Reini-
| gungszyklen jéweils mit der Extraktion der Wertstoffe in
die org. Phase (TBP) und Rickextraktion in die wéssrige
Phase. Der erste Reinigungszyklus wird fir beide Wert-
stoffe gemeinsam (Koextraktionszyklus), die weiteren wer-
den getrennt durchgefiihrt.

Als Entwicklungsaufgaben geht es um folgende Vorhaben:

-~ die optimale FlieBschemaentwicklung in vorhandenen
Laboranlagen (MILLI, LABEX) und halbtechnischen An-
lagen (TAMARA, Uran-Teststand),

- die Optimierung von Apparaturen fir die Extraktion
selbst, z.B. Reduktions-~ und Oxidationsapparaten
fir das Plutonium sowie fiir Hilfsprozesse, wie die
sogenannte Solventwasche, und die experimentelle Er-
arbeitung der Konzentrierung des Tritiums im 1. Zyklus
der Extraktion,
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Verbesserung der Effektivitat bei
der Solvent-Waische zur
Entfernung der
Radiolyseprodukte.
Salzfreies Verfahren.

Fliefschemaentwicklung und
Optimierung im Hinblick auf:
Verminderung der Pu-Verluste,
Vermeidung von Storungen
durch »Crud,
Kritikalitatssicherheit durch
heterogene oder homogene
Vergiftung,

Verbesserung der Dekofaktoren.

Schematische Darstellung —
Extraktion (5200) ’
mit Angabe wichtiger Ziele

Solvent- |
| Wische

Riick-
Extraktion

Konzen-
trierung

Tritiumriickhaltung aus dem
Produktstrom, um
Verschleppung in weitere Zyklen
zu verhindern.

N

.

FlieRschemaoptimierung zur
Verbesserung der Np-
Riickhaltung und Einsparung der
Zwischenzyklusverdampfer.

Konzen-
trierung

Konzen-
trierung

lonen-
Austausch

‘ 2, :
Pu-Zykius

Konzen-
trieren

W

Experimentelle Prifung der Pu-

>

Riickextraktion im Hinblick auf:
Einflu8 des Reduktionsmittels
{U,, HAN, Elektrolyse) auf Deko-
Faktoren und Betriebsverhalten.
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- die Berechnung, Entwicklung und Erprobung von
heterogenen Neutronengiften und ihren apparativen
Einsatz, ‘

- die Entwicklung von Verfahren zur Verminderung von
ProzeBabféllen (z.B. durch Salzfreiheit)

Fir einige Vorhaben koOnnen wir entweder franzdsische
Vorarbeiten ausnutzen oder auf franzosische Test-
stiande zuriickgreifen. "

Als Zwischenergebnisse unserer Arbeiten sind durch

den erfolgreichen und nunmehr stdrungsfreien Betrieb

der Laborwiederaufarbeitungsanlage Milli wichtige Er-
kenntnisse filir die experimentelle FlieBRschemaentwicklung
angefallen. Weiterhin wurden die elektrolytischen Ver-
fahren zur Plutoniumchemie sowie zur Abfallminimierung
in den halbtechnisch inaktiven MaBstab vergroBert und
erfolgreich getestet.

Es gelang nachzuweisen, daB das Spaltprodukt Tritium
mit einer neuentwickelten Pulssidule (CEA-Arbeit) im
Head-end zusammengehalten werden kann. Erste Unter-
suchungen, Hafnium als heterogenes Neutronengift fir
den Apparatebau einzusetzen, sind vielversprechend.

Die Arbeiten zur Extraktion werden vorwiegend von der

HeiBen Chemie ausgefihrt.

Abfallbehandlung (Abb. 6)

Dem Gebiet der Abfallbehandlung kommt seine fﬁf‘die
Wiederaufarbeitung lberragende Bedeutung dadurch zu,

daR an dieser Stelle des Brennstoffkreislaufs iber 99 %
aller radioaktiven Schadstoffe verarbeitet werden miissen.

Sie fallen in 6 grofen Kategorien an, den hoch-, mittel-
und schwachaktiven wissrigen Abfallstrdmen (HAW, MAW,
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LAW), gasférmigen Schadstoffen, Sonderabfillen
(Organische Stoffe, Alpha-Waste) und Feststoffen

wie Hilsen usw. Alle Kategorien verlangen eine ge-~
sonderte Verarbeitung, Verfestigung und Aufbewahrung.

Das Ziel der Vorhaben ist es, eine fir das Gebiet
der Bundesrepublik optimale Abfallbehandlung von
sakular sicheren, endlagerfahigen Verfestigungs-

oder Bewahrungsformen fir alle 6 Kategorien zu ent-
wickeln. Bisher haben nur wenige Verfahren, wie die
Verglasung und Bituminierung, in der fachkundigen
Offentlichkeit Anerkennung gefunden. Auch in anderen
Lindern stellt der Waste aller Art noch kein voll-
stdandig gelostes Problem dar, da man ihn entweder
zwischenlagert oder als harmlos eingestufte Mengen
ins Meervabgibt. Hierfir gunstige Standorte hat die
Bundesrepublik aber nicht, so daB wir ein anderes und
wie wir glauben, langfristig besseres Konzept im Salz-
endlager entwickeln.

ZusammengefaBt liegen die Schwerpunkte'der Abfallbe-
handlung auf:

- der Behandlung hochaktiver wassriger LOosungen ein-
schlieBlich der Verfestigung,™

- der Behandlung mittelaktiver und schwachaktiver
Losungen einschlieBlich Verfestigung (Bituminierung,
evtl. Verglasung, Zementierung),™

- der Beseitigung von Tritiumwaste,

- der Beseitigung von organischem Abfall,

% Konkretes Ziel ist die Anlage VERA an der WAK
¥% Konkretes Ziel ist die Anlage MAVA an der WAK

- 26 -



*qqy

c.

Schematische Darstellung —
Abfall -Behandlung (5500)
mit Angabe wichtiger Ziele

Uberfihrung des hochaktiven
Wastes {1 WW) in endlagerfahige
Produkte unter Anwendung des
VERA-Konzeptes.

im technischen MaRstab.
Erarbeitung eines auch fir KEWA
ig Handling-Kor

Aktive Demonstration des Prozesses

Optimierung der HNO,-Zerstérung
(2. B. mit Zucker, Ameisensiure oder
Formaldehyd) im Hinblick auf eine
geeignete {(geringeres Volumen)
T-Riickflhrung in das Head-End.

—

HAW

Trocknen
Kalzinieren

l

Uberfiihrung der wissrigen
mittelaktiven Abfille in ein
endlagerfahiges Produkt.
Optimierung des Verfahrens
hinsichtlich der Sicherheit
(Brandgefahr).

Aktive Demonstration des Verfahrens
im techn. MaRstab (MAVA).
Gleichzeitige Erarbeitung von
Alternativ-Konzepten falls Bitumen-
Verfahren nicht anwendbar {Beton,
Glas oder andere Matrix).

KEROSIN

Adduktzeriegung u|
TBP-Abtrennung

-~
Umsetzung der
Laborergebnisse in den
techn, Malstab und
aktive Erprobung in der
MAVA

NaRverbrennung
oc-reich .

Entwicklung eines
brauchbaren Verfahrens zur
Konditionierung von festem
oc-Waste im techn. MaBstab.

Ofen -
oc-arm u.oc-reich

MAW fost :
unbrennbar

Allgemein:

— Abschatzung der
entwickelten
Apparate bezliglich
ihres Scale up-
Verhaltens bis hin
zum KEWA-
MaRstab.

- LOsung von
Korrosionsproblemen,

+
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~ der Verfestigung oder Verbrennung von a-aktivem
Abfall,

- der Beseitigung von festem Abfall (Hiilsen,
Apparate), . '

- den Endlagerfragen fiir alle Abfallsorten™.

Als Zwischenergebnisse konnen wir auf den erfolg-
reichen Versuchsbetrieb iiber viele Wochen mit dem
‘Herzstiick des inaktiven Teststandes zur Hochaktiv-

- Abfallverglasung, der Spriihkalzination, verweisen.
Weiterentwickelt wurden die Denitrierung, auch von
mittelaktivem wassrigen Abfall, fiir die derzeit ge-
plante Anlage MAVA an der WAK, die Bituminierung von
verschiedenen Abfallsorten, auch den von Kernkraft-
werken usw. sowie die Herstellung von stark aktiven
Glésérn, die es gestatten, die Alterung im Zeitraffer
zu simulieren. ‘

Die Verarbeitung von organischen Abfillen wurde in
halbtechnisch inaktiven Versuchen zur Prototypreife
gebracht,

Diese Arbeiten werden vorwiegend von ABRA getrageng

eine internationale Zusammenarbeit mit Eurochemic

und der US-ERDA ist gesichert. Die Vorarbeiten zum

Bau einer inaktiven Verglasungsanlage VERA laufen,

um die aktive Anlage an der WAK technisch vorzubereiten.
Die Bituminierung von LAW und MAW wurde erfolgreich
erprobt bzw. lduft betriebsmdBig fiir LAW und schwachen
MAW,

% Diese Arbeiten stehen im Zusammenhang mit der ASSE II

als Versuchslager.
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Analytik und ProzeBautomatisierung

Dieses Teilprojekt umfafit vor allem die Gebiete der
Analytik, besonders jedoch Verfahren zur automatischen
Erfassung des ProzeBgeschehens. AuBerdem sind hier noch
einige Vorhaben zusammengefaBt, die nicht bestimmten
Teilen des Wiederaufarbeitungs-Prozesses zugeordnet
werden konnen. Sie lassen sich daher auch schaubild-
mafBig nicht vorstellen.

Es ist das Ziel der Vorhaben, die Funktionsfihigkeit
und Schnelligkeit der ProzeBanalytik fir eine GroBan-
lage neben der Gewinnung von ProzeBsteuerdaten, vor
allem flr die Betriebssicherheit (Kritikalit#t, Massen-
fluB, Fehlchargenverminderung), zu verbessern, weil sie
fiir diese viel wichtiger ist als fir Prototypanlagen
wie die WAK.

Die ProzeBanalytik ist ein Baustein der Sicherheit
iberhaupt und kann in ein Frihwarnsystem einbezogen
werden. Voraussetzung hierfur ist allerdings die Ver-
arbeitung aller verfiligbaren Daten von in-line-Messungen
und Laborergebnissen zu einer rechnergestiitzten Prozel-
iberwachung (Zusammenarbeit IHCH, IDT, ADI). Ferner sol-
len die Moglichkeit der Automatisierung gepriuft und

fir Teilbereiche, wie Hilfsprozesse, Medienversorgung,
Alarmsysteme, Abluft, Nachschub, Statistik usw.,
Steuersysteme angeboten werden. Die Neu- und Weiter-
entwicklung von in-line-Instrumenten sowie automatisier-
baren Labormethoden sind weitere Ziele. Zum Bereich der
Studien z&dhlen die Vorhaben zur Erfassung der Alpha-
Strahler in Wastestromen (IHCH) und zu logistischen
Problemen (Bearbeitung IDT) einer GroBanlage.

- 29 -



- 3/29 -

Ein wesentlicher Teil der Arbeiten f3llt in Phase 2
(vaubegleitendes Programm), sofern in der Phase 1

bis 1977 baureife Unterlagen bis zum AbschluBR der
Detailplanung des Ingenieurs der GroBanlage vorliegen
werden., ‘

Es werden folgende Schwerpunkte gebildet oder weiter
bearbeitet: - ‘

- Die Arbeiten zur in-line—AnélYtik werden seit Jahren
im IHCH betrieben (TAMARA). Die rechnergestiitzte
ProzeBiiberwachung ist bereits in Zusammenarbeit

"mit IDT und ADI entwickelt worden. Diese Arbeits-
richtung wird teilweise durch Prifung entwickelter
Gerate an der WAK verstarkt fortgefiihrt.

'~ Die Laborautomatisierung wurde als Thema 1974 neu
begonnen, stitzt sich jedoch auf Vorarbeiten bei
Eurochemic sowie auf Verfahren des IHCH und IRCH.

- Schwierigkeiten, die im Rahmen der Betriebshilfe
fir WAK behoben werden, stellen die aktuellen Pro-
bleme einer Wiederaufarbeitungsanlage fir das Pro-
jekt.

- Die logistischen Probleme einer groBen Wiederaufar-
beitungsanlage werden nach Modellen des IDT neu

. bearbeitet.

Bei der Vielzahl der in diesem Teilprojekt zusammen-
gefaBten Arbeiten ist eine summarische Darstellung
schwierig (siehelFachbeitrag in-line-Instrumentie rung
und rechnergefiihrte ProzeBﬁberwéchung bei der Wieder-

aufarbeitung).
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Als Zwischenergebnis liegen mehrere Studien vor,
S0 z.B.: |

Die Zusammenstellung des Spaltproduktinventars der
Brennelemente, die logistische Betrachtung des Brenn-
elementtransports.

Die Arbeiten zur in-line~Instrumentierung fihrten zur
Auswahl geeigneter MeBmethoden, die teils schon in
inaktiven Testanlagen ausgeprift wurden.

Die Laborautomatisierung entwickelte Gerate und Methoden,

deren heiBe Tests z.Zt. anstehen. Im Rahmen der Betriebs-

hilfe fiir die WAK wurde die LOsungsmittelwische verbessert
und die Anderung bereits in die Anlage eingebaut.

Zu diesem Teilprojekt steuern die Anlagen der BNFL, des
CEA, der Eurochemic, der WAK und alle am PWA beteiligten
Institute der GfK Entwicklungen bei.

Als besondere Ergebnisse des gesamten F+E-Projekts kon-

nen wir auf die bereits erwihnte Aufstellung der FlieB-
schemastudie und die Formulierung unserer einzelnen Auf-
gaben und Ziele hinweisen. Diese wurden mit der KEWA vor
einem Jahr abgestimmt und die Arbeiten aufgenommen. Die

enge Zusammenarbeit, besonders mit dem CEA, wurde begonnen.
In Sinne der Ausbildungsfunktion der GfK wurde ein interner
Fortbildungskurs zu 'Problemen in grofllen Wiederaufarbeitungs-
anlagen' mit insgesamt 100 Stunden Vorlesungs- und Ubungs—
zeit durchgefihrt.

AuBerdem wurde seit Ende 1974 die Gruppe von Jjetzt 20
delegierten Industrieingenieuren in die GfK-Arbeits-~

gruppen integriert.
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4.5, Projektierung und Bau von Versuchsanlagen und Test-

standen

Eingangs wurde auf einige vorhandene Testeinrichtungen

im Kernforschungszentrum Karlsruhe hingewiesen. Die

FlieB8schemastudie und die Erstellung der Konzeptstudie

der KEWA wiesen aus, daB einige weitere Anlagen zur Er-

reichung des Gesamtzieles 'GroBe Wiederaufarbeitungsan-

lage' noch fehlen. Neben den vorhandenen Anlagen, der
WAK und der ADB, dem Filterpriifstand des LAF, der MILLI
und TAMARA, muB3ten folgende Anlagen in das Entwicklungs-
programm aufgenommen werden:

1.

Eine Technikumshalle fir die Komponentenerprobung
(TEKO), die vor allem die inaktive Priifung von
Komponenten im GroBanlagen-MaBstab zulal3t sowie
Platz fir einige prototypische, jedoch maRstabs-
verkleinerte PWA~-Testanlagen schaffen soll, die in
den vorhandenen Hallen nicht mehr unterzubringen
sind. Planung und Bau erfolgen im Rahmen des Kon-
junkturprogramms der Bundesregierung. |

Vergabe des Projektes ist erfolgt. (Kosten ca. -
40 Mio DM)

Eine inaktive Versuchsanlage zum Verglasen von
simuliertem hochaktivem Abfall als Vorlaufer fiir
eine heiBe Versuchsanlage VERA an der WAK.

Vergabe des Vorprojektes ist erfolgt. (Kosten ca.

12 Mio DM)

Fir die heiBe Versuchsanlage sollte in 3 - 4 Jahren
mit dem Bau begonnen werden.

Ein Head-End-Abgasversuchsstand fiir alle technologisch
wichtigen Prifungen zur Auslegung des Auflosersystems

fir die GroBanlage.

Projekt ist vergeben. (Kosten ca. 2 Mio DM)
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4, Im Rahmen des PNS ein kalter Versuchsstand fiir
die Entfernung des Kryptons aus dem Aufloserab-
gas.

Projekt ist vergeben. (Kosten ca. 2 Mio DM)

5. Im Rahmen der Nachriistung der WAK wird eine An~
lage zur Verfestigung von mittelaktivem Abfall
MAVA und eine Abgasreinigungsanlage flir das Auf-
loserabgas gebaut werden. Fir beide Anlagen liefern
Entwicklungsvorhaben der GfK (PWA, PNS) wichtige
Auslegungsdaten.

(Kosten MAVA ca. 50 - 60 Mio DM, Abgas ca.
15 - 25 Mio DM)

Fir einige Abfall- und ein Plutoniumextraktionsvorhaben
werden in Zukunft noch kleinere Teststande hinzukommen.
(Kosten zusammen ca. 10 - 15 Mio DM).Der GroBteil der
bendtigten technischen Versuchsanlagen durfte mit dem
0.a. Angaben Jjedoch beschrieben sein.

Einen Uberblick liber alle Testanlagen, geordnet nach
steigendem Reifegrad, gibt Abb. 7/ wieder. '

Hierin sehen wir, daB alle Anlagen des Laborbereichs,

der Teststande und der halbtechnischen Versuchsanlagen
von GfK, GWK und GSF abgedeckt sind. Der technisch in-
aktive Bereich wird von der TEKO eingenommen. Der Betrieb
dieser Einrichtung soll durch die Industrie erfolgen.

Der technisch aktive Bereich gehort heute eindeutig in
den Aufgabenbereich der Industrie.
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Testanlagen fiir EnthickIungsarbeiten geOrdnet‘nac’h steigendem Reifegrad

TEILPROJEKTE

Technisch
Inaktiv

Technisch }

Aktiv

VERA

Endlager

: Verant-
Head-end Extraktion Tail-end Hilfsprozesse Abfallbehandlung ProzeBkontrolle Endlag. Transport wortlich-
MaRstab 5100 5200 - 5300 5400 5500 5600 5700 keit
Lahor
Labor Milli Milli Milli Bitumen-
schnecke
Head-end
Teststand
Teststand TAMARA VERA TAMARA
LAF-Filter Staat
Teststand (GFK,
GWK,
Halb-
technisch YEKD U-Teststand TEKO VERA GSF)
, ) TIR
Inaktiv
b Wa
technisch WAK WAK WAK WAK MAVA WAK WAK
Aktiv ASSE

Oener “
Beeic |

KEWA/EVU
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4.6. Unvollstindig bearbeitete Aufgaben im Rahmen des Ge-
samtprojekts

Es gibt aber noch Bereiche im Rahmen des Gesamtprojekts
'GroBe Anlage ', die nach Meinung der GfK dringend ver-
stdrkt werden miissen.

Der Vorstand der GfK und die Projektleitung des F+E-Pro-
jekts haben es fiur ihre Pflicht gehalten, im Rahmen des
Gesamtprojekts alle Entwicklungen mit kritischem Auge

zu bewerten, die nicht ausschlieflich im Bereich der In-
dustrie beheimatet sind, d.h. alles auBer dem Bau der An-
lage selbst sowie der Standortsuche. Diese Beobachtung

kann aber bei den begrenzten Mitteln an Geld und vor allem
Personal, die der GfK als offentlicher Forschungseinrichtung
zur Verfiigung stehen, nicht auch automatisch bedeuten, dalB
erkannte Probleme von ihr bearbeitet werden. Wir konnen
aber liber die von uns bearbeiteten Problemstellungen hinaus
unsere Partner innerhalb des Gesamtprojekts auf diese bis-
her von niemand verbindlich ibernommenen Aufgaben hinweisen.

Es sind dies nach unserer Auffassung z.Zt.:

1. Die Ausbildung und Bereitstellung einer ausreichenden
Anzahl von PFachleuten fiir Behorden, Ingenieurwesen,
Bau und Betrieb der spédteren Anlagen in der von der
Industrie gewiinschten Zeitspanne. GfK kann und wird
auch fernerhin einen Teil dieser Leute bei sich schulen,
wie z.B. die 20 delegierten Ingenieure der Firmen Uhde/
Lurgi und Nukem, oder aus ihren Reihen stellen, aber
nach unserem Dafiirhalten reicht unsere Kapazitat nicht

aus.

- Der Betrieb der KEWA-bezogenen Testanlagen oder Origi-
nalapparate in der TEKO ist eine Aufgabe, die von der
Industrie geldst werden muB. Hierzu bedarf es fach-
kundigen Personals.

- 35 -
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- Genehmigungsauflagen, die sich auf den Anlagenbe-
trieb der kiinftigen GroRanlage beziehen, konnen
~ Jedenfalls von GfK nicht sinnvoll abgeklart oder
experlmentell gepruft werden.

- Fir experimentelle Sicherheitsuntersuchungen mit
Spaltstoffen stehen nur wenige und z.T. nicht aus-
reichende Testanlagen zur Verfﬁgung; neue konnen
zeltgerecht sowie aus Kostengrunden nicht mehr er-
stellt werden. ' o ’ :

- Fir die fliissig-HAW-Lagerung kann die GfK ebenfalls
keine Leistungen erbrlngen.

- Das Endlager f&llt mit Ausnahme von kerntechnischen

Entwicklungsarbeiten und Sicherheitsbetrachtungen
nicht in den Bereich der GfK.

Beteiligte Institute und Abteilungen der GfK und GWK

Die am Projekt mitwirkenden Institute und Abteilungen
der GfK sind dem Umfang der Arbeiten nach:

. Institut fiir HeiBe Chemie (IHCH)

Abteilung Behandlung radioaktiver Abfdlle (ABRA)

Abteilung Reaktorbetrieb und Technik (RBT)

Institut fir Radiochemie (IRCH)
Institut fiir Datenverarbeitung in der Technik (IDT)

o\ £ W

. Laboratorium fiir Aerosolphysik und Filtertechnik (LAF II)
7. Abteilung Datenverarbeitung und Instrumentierung (ADI)
8. Institut fiir Neutronenphysik und Reaktortechnik (INR)

9. Institut fiir Reaktorbauelemente (IRB)

._36_.



- 3/36 -

10. Institut fiir Materialforschung (IMF)
11. Laboratorium fiir Isotopentechnik (LIT)

12. Institut fir angewandte Systemanalyse (IAS)

PWA-tangierende Arbeiten der Projekte PNS und SpFK sowie
PSB werden bericksichtigt.

Nachst wichtiger Partner ist die GWK, deren Entwicklungs-
gruppe (GWK-E) in die Projektarbeiten integriert ist. Da-
riber hinaus soll in Abstimmung zwischen GWK und GfK die
WAK als Testbett fiur die entwickelten oder zur Wahl
stehenden Komponenten und Verfahren im Rahmen des Mog-
lichen eingesetzt werden. Daneben entsenden KEWA und GfK
stdndige Beobachter zu franzosischen und englischen Be-
triebs- und Testanlagen, um durch Kooperation eine Ver-
billigung und/oder einen Zeitgewinn zu erzielen.
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5. ZUSAMMENFASSUNG

Das Projekt wird sich zunachst fast ausschlieBlich auf
die erste deutsche GroBanlage ausrichten, jedoch miissen
einige Arbeiten langerfristiger Natur auch Jjetzt beibe-
halten werden, um den nahtlosen Ubergang auf weitere An-
lagen fur LWR bzw. Nachbesserungen, wie sie bei Erstan-
lagen dieser Art erwartet werden miissen, zu ermdglichen.

Wie eiﬁgangs erwdhnt ﬁurde, kann auch die Brﬁterwieder4
aufarbeitung'nur noch begrenzte Zeit ihyWartestellung ge-
halten werden, um nicht den gleichen NachlaufstreB, den

wir jetzt auf dem LWR-Gebiet gegeniiber dem Ausland haben,
noch einmal zu wiederholen. Da die Bremnstoff-Aufarbeitung
von Oxidbriitern prinzipiell mit den gleichen Verfahren mog-
lich ist, sollten hier schon jetzt die Kooperation mit dem
 Aus1and gesucht und die verschiarften Anforderungen an die
Technik, Kontrolle usw. als Fortfiilhrung unserer LWR-Ar-

beiten anvisiert werden.

Nach heutiger Schatzung dﬁrfte die erste Anlage fir LWR-
Brennelemente etwa 1985 ihren‘Betrieb aufnehmen.

Von den bis dahin zu erbringenden etwa 2000 Mannjahren fiur
F+E-Arbeiten sind bisher ca. 200 mit den Beitrdgen dieses
KFK-Berichtes zum 1. Statusbericht erfallt.
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6. AUSBLICK

Die GfK arbeitet mit verschiedenen Projekten an Themen

der Energiesicherung (Abb. 8), n8mlich dem Projekt

Schneller Bruter, dem Trenndiisenverfahren, diesem Pro-

Jjekt Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung, dem Pro-

jekt Nukleare Sicherheit und dem Projekt Spaltstoffflufl-
kontrolle. Alle gehoOren zum Gesamtbild der nuklearen
Energieversorgung dazu und haben gegenseitige Abhangig-
keiten, die nicht dadurch aufgehoben werden kdnnen, daB

man die Projekte bzw. die hinter ihnen stehenden Probleme
isoliert betrachtet. Wir glauben daher, daB es realistisch
ist, sich allen diesen Problemen in einem Zentrum zu stellen
und glauben ferner, dafl alle von uns aufgegriffenen Probleme
16sbar sind. Das gilt auch fiir die Aufgabe 'Wiederaufarbei-
tung und Abfallbehandlung'. Allerdings miissen hierzu Staat
und Wirtschaft jeder seinen Teil an der Gesamtaufgabe ilber-

nehmen.

Wir sollten neben allen aufgezahlten Forschungs- und Ent-
wicklungsthemen nicht vergessen, daB Wiederaufarbeitungs-
anlagen bereits funktionieren und dies sogar ohne Umwelt-
beeintrachtigung.
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Offentliche Aufgaben
{Programm d. Bundesregierung)

Aufgaben der GfK

Sicherung der Brenn-
stoffversorgung fiir
die Kernenergie-

Arbeitsschwerpunkte

/ Projekt Schneller Bfﬁter;

Trenndiisenverfahren

Projekt Wiederaufarbei-
tung u. Abfallbehandiung

Projekt
Nukleare Sicherheit

Projekt

SpaltstofffluBkontrolle

Tieftemperatur-
technologie

erzeugung
ENERGIE-
FORSCHUNGS-
PROGRAMM
Aufarbeitung und
Endlagerung radio-
aktiven Materials
UMWELT-
FORSCHUNGS- Sicherheit
kerntechnischer
PROGRAMM Anlagen
TECHNO- Neue Technologien
1 LOGIE- und Grundlagen-
PROGRAMME forschung

Fusionsreaktortechnologie

Datenverarbeitung und
Systemanalyse

Grundlagenforschung

Foigethemen von
Schwerpunktarbeiten
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WI/as/75/851

STATUSBERICHT 1975 - 17.11.1975
Projekt Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung

W Is s el

Sehr verehrte Damen und Herren,

Entwicklung und Stand der industriellen Wiederaufarbeitung
von Kernbrennstoffen in der Bundesrepublik Deutschland

sgllen hier mit einem kurzen Abrif liber den Stand des Konzepts
flir die industrielle Wiederaufarbeitung und einem Oberblick
iber den Weg, der dahin gefiihrt hat, aufgezeigt werden.

Vor nunmehr zwei Jahren haben die Gesellschafter der KEWA,
Kernbrennstoff-Wiederaufarbeitungs-Gesellschaft m.b.H., den
BeschluB zur Inangriffnahme des Bau- und Betriebsprojektes
einer grofien Wiederaufarbeitungsah]age gefaBt. Grundlage fir
diesen BeschluB war einmal die vertragliche Bindung im Rahmen
eines Vertrages der in der United Reprocessors Zusammenge—
schlossenen Partner, der der KEWA die Option zum Bau der
ersten europdischen Anlage einrdumt, sowie der sich abzeich-
nende stark zunehmende Bedarf an Wiederaufarbeitungs]eistung

Anfang der 80er Jahre.
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Selbstverstandliche Voraussetzung flir die Realisierung d1e$es
industriellen Bauvorhabens muBte ein wirtschaftlich vertret-
bares Betriebsergebnis sein.

Eine Konzeptstudie als erste Projektstufe wurde daher von der
KEWA in der Zwischenzeit erstellt, welche nach Oberpriifung
der technologischen und wirtschaftlichen Gegebenheiten ein
Anlagenkonzept aufzeigt, das an einigen Stellen von friiheren
Konzepten nicht unwesentlich abweicht. Vor allem an Stellen,
an denen eine wirtschaftliche Optimierung nicht als Aus-

legungsmalstab diente.

Es erscheint notwendig, hier auf die bisherigen Entwicklungs-
stufen der Wiederaufarbeitung etwas einzugehen, um das heute
‘von der KEWA-vorzulegende Konzept einer industriellen Anlage

beurteilen zu kdnnen.

Die Entwicklung von Aufarbeitungstechnologien zur Plutonium-
gewinnung flr ausschliefllich bzw. vornehmlich militdrische
Zwecke liegt jetzt etwa 30 Jahre zurlick. Diese Technologien
kamen sehr bald in Anlagen von groBtechnischem Mafstab erfolg-
reich zum Einsatz und TieBen sich auch ohne groBere Schwierig-
keitén auf die Aufarbeitung von.Kraftwerksbrennstoffen
niedrigen Abbrands lbertragen. In erster Linie wurde in
dieseh Anlagen die LbsungsmitteTeXtraktioh angewendet und im
Laufe der Zeit optimiert. Ausgehend vom Kenntnisstand der

in diesen ersten staatlichen Anlagen durchgefiihrten Aufar-
beitung, flir die auch zahlreiche andere Aufqrbeituthtechno]o—
gien untersucht wurden, setzte zu Beginn der 60er Jahre die
Planung von Anlagen unter wirtschaftlichen Gesichtspunkten
ein, welche besonders die Aufarbeitung oxidischer Brehnstoffe
flir Leichtwasserreaktoren und 1angfrisfig auch die Aufarbeitung
fiir Brutreaktoren zum Ziel hatte (Abb. 1).
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Etwa gleichzeitig begannen damals erste Uberlegungen und
Planungen zur Erweiterung der Anlagen in Windscale durch ein
neues 800 jato Head-end fiir Oxidbrennstoffe, bei der Nuclear

Fuel Services fiir den Bau einer 300 jato-Anlage und bei der

Eurochemic flir die Errichtung einer 100 to-Mehrzweckanlage.

Erste Uberlegungen im Jahre 1960 liber ein Konzept flr eine
kleine deutsche Anlage unter industrie]]en'Gesichtspunkten
lieBen selbst bei den damals noch hohen Plutoniumpreisen kein
wirtschaftlich vertretbares Ergebnis erwarten. Wie allgemein
bei vergroflerungsfdahigen chemischen Prozessen iiblich, wurden
demzufolge Anlagenkosten mit entsprechend der AnlagengrifRe
nicht proportionalem Faktor soweit eskaliert bis sich eine
wirtschaftliche Anlagengrofe ergab. Eine Anlage in der |
GroBenordnung der bereits laufenden Anlagen von 1000 bis 2000
Jato zeigte ein gqglinstiges Kostenbild.

Mafstab fir alle Uber]egungeh und Kostenrechnungen waren
dabei Aufarbeitungspreise, die ein rlckgewonnenes Material zu
Kostenylfeferten, die mit frischem Brennstoff und demzufolge
auch wieder mit Kosten fiir andere Energietrager konkurrenz-

fdhig waren.

Das zundchst noch geringe Brennstoffaufkommen sowie die zu
erwartende Uberkapazitét durch den Ausbau bestehender An]agen,
verbunden mit einem oberen Limit fir die Aufarbeitungskosten
fiihrte zu Uberlegungen uhd'Untersuchungen, in welcher Weise

eine neue VWiederaufarbeitungsaniage

a) zundchst Uran und Plutonium zu attraktiven Gestehungs-

kosten erzeugen kann,
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b) bei der zu erwartenden Oberkapazitdt mit moglichst
~niedrigen Aufarbeitungskosten sich einen ausreichenden

Marktanleil sichern kann,

Diesen Forderungen entsprachen alle in der Vergangenheit kon-
zipierten Projekte. Man strebte an .

- niedrige Investitionskosten durch kleines Bauvolumen

- schnellen Materialdurchsatz? zu erreichen durch Klein-
halten der Puffermoglichkeiten, vor allem auch der

Lagerbecken

- moglichst viele Verarbeijtungsstufen in der kleinst-
moglichen Apparatur und mit wenigen modernen, dafiir aber
komplexen Verfahrensablaufen

- wenig Personal,

Das von der General Electric entwickelte Aqua-Fluor-Verfahren,
welches beim Bau der Morris An]age'(Illinois), zur Anwendung
kam, kann als typisch fir zahlreiche Auslegungsvorgaben der

damaligen Planungen gelten.

Auch die Anlage der Nuclear Fuel Services wurde bereits sehr
frih nach diesen Auslegungskriterien errichtet. Allerdings
wurde dort der technologisch erprobte Purex-ProzeP weiterhin

eingesetzt.

In Europa wurde die Eurochemic im'Hinbiick auf das Ziel
umfassenden Erfahrungsgewinns zwar mit wesentlich mehr Komfort
an einzelnen Stellen errichtet, jedoch fehlten dariiber hinaus
Aus1egung$vorgaben, die eine wirtschaftliche industrielle
Aufarbeitung moglich gemacht hdtten oder auch nur zur Kldarung
der Wirtschaftlichkeit hdatten beitragen konnen,




- 4/5 -

Als man in der Bundcsrépublik_die Niederaufarbéitungsan]age in
Karlsruhe plante, wukde von vornherein auf eine Auslegung

unter Wirtschaftlichkeitsaspekten verzichtet, obwohl der Bau
der Anlage und der Betrieb nach industriellen Ges1chtspunkton
abgewickelt wurdenund sich das Konzept z.B. von einer Anlage
wie der NFS nur wenig unterschied. t .

Eine rein rechnerische Zusammenfassung der nominellen , )
Leistungen dieser in Planung, Bau und Inbetriebnahme befind-
lichen Wiederaufarbeitungsanlagen, zeigte Ende der 60er,
Anfang der 70er Jahre ein sehr groBes theoretisches industri-
elles Wiederaufarbeitungsbotentia],'we]ches nur eine geringe
Auslastung erwarten lieB. "

Die Gesellschafter der Gesellschaft zur wiederaufarbeitung

von Kernbrennstoffen - der Betre1bergese1lschaft der Wieder-
aufarbe1tungsan1age Karlsruhe - (nam11ch Nukem GmbH, Hoechst
AG, Bayer AG, Gelsenberg AG) schlossen sich daher mit der KEWA
in der URG mit dem franzdsischen Commissariat & 1'Energie
Atomique (CEA) und British Nuclear Fuels Limited (BNFL)
zusammen, um den Bau der deutschen Anlage zu einem wirtschaft-
lich vertretbaren Zeitpuhkt, etwa 1983-85 sicherzustellen,

Eine fiir diese Anlage erstellte vorldufige Uberpriifung durch
die GWX liwl jedoch sehr bald Zweifel an den bis daher dicku-
tierten "wirtschaftlich" vertretbaren Aufarbeitungspreisen

aufkommen.

Die in den letzten Jahren etwa seit 1972, bei Planung, Bau
und Betrieb der WAK und der auslandischen Anlagen flir LWR-
Elemente gewonnenen neuen Erkenntnisse liefBen friihere
Betrachtungen dn einem erheblich. anderen:Licht erscheinen.
Keine der Anlagen hatte die p]anungsgemaBen Erwartungen auch

nur angendhert erfillen kdnnen.
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Diese Entwicklung wurde durch zwei weitere Aspekte noch erheb-
lich beschleunigt: das géstefgerte UmweltbewuBtsein der
Bevolkerung im Zusammenhang mit der Genehm1gung; dem Bau und
Betrieb von kerntechn1schen An]agen sowie die 1nf1at1on1st1sche
Entchklung der Pr01se 1nsbesondere‘auf dem Gebiet der Kern-

industrie.

Anhand des in der Anpassung an die heutigen Kenntnissé ent-
wickelten KEWA-Konzepts sollen einige wenige der fir die
Wiederaufarbeitungsanlage entscheidenden Kriterien, die Sicher-
heit und Wirtschaftlichkeit beeinflussen werden,vaufgeieigt

werden,

Ein vereinfathtés Schema Zeiat zUanhst dié flir die einzelnen

Verfahrensschr1tte vorgesch]agenen Techno]og1en (Abb. 2), '

we]che heute nach erprobten Verfahren zum E1nsatz gelangen

- trockene und nasse Entladung der Brenne]emente |

- Ein]agerung unter Wasser

- Zerkleinerung der Brennelemente mit BUndeTschére (Abe 3)

- selektive Aufldsung des Brennstoffs im Aufloser in Sa]peter—
sdaure mit Abtrennung des festen Strukturmateria1s

- Reinigung der salpetersauren Losung von —ungelgsten Partikeln,

Schlamm und Zirkonspdnen
- Homogenisierung und Bi]aﬁzierung der Brennstoffldsung

- Rickhaltung von Jod 'und Krypton und anschlieBende Zwischen-
lagerung auf dem Geldnde |

- Extraktion von Uran und Plutonium mit Tributylphosphat aus
salpetersaurer Losung und Abtrennung der hochaktiven Spalt-
produkfe i~ T, Extraktisnszyklus. “Konzentrierung und Zwischen-
lagerung der Spaltprodukte auf dem Geldnde, Trennung von Uran
und Plutonium durch Reduktion von Plutonium mit vierwertigen

Iran
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- Feinreinigung des Urans durch zwei aufeinander folgende
Extraktionszyklen mit jeweiliger Zwischenkonzentrierung

des Urans

- Feinreinigung des Plutoniums in zwei auféihander»fd]genden

Extraktionszyklen

- Feinreinigung, Konditionierung, Abflillung oder ZWischén-
lagerung der Endprodukte Uran und Plutonium

- Lagerung der festen Abfdlle auf dem Geldnde

- weitestgehende Rickfiihrung der fliissigen ProzeBabfille

- Konditionierung, Konzentrierung und Lagerung der nicht
riickfiilhrbaren schwach- und mittelaktiven Abfille. Eine
Konditionierung fiir die Einlagerung in ein Endlager, wie
z.B. Verglasung oder Betonierung ist zunachst nicht im
Projekt ehtha]ten. Alle Produkte werden mit der Mdglich-
keit zur Nachbehandlung zwischengelagert und kdnnen
spater von dort direkt in ein Endlager iberfiihrt werden.
Aus Kostengrunden sollte jedoch die End]agerung so frih"

w1e moglich angestrebt werden.

Anhand des Kapazitdts- bzw. Leistungsschaubildes (Abb. 4)
sollen die wichtigsten AusTegungskriterien nochmals aufge-

zeigt werden

4 ‘tato sind das heute lberschaubare Durchsatzmaximum
erprobter Apparaturen und beinhalten ein betriebliches

0pt1mum

- 15 Jahre Lebensdauer konnen als ubersehbarer Ze1traum

einkalkuliert werden
- eine wirtschaftliche Vollauslastung ist bei frihestmglichem
Vollast-Betriebsbeginn 1985 gesichert

- die Ubernahme der LNR—Brenne]emente:mit einem durch- -
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schnittlichen Abbrand von 34.000 MWd/t bzw. einem maxi-
malen Abbrand von 40.000 MWd/t und die Aufarbeitung nach
365 d Kiihlzeit 1dPt keine uniibersehbaren Betriebsschwie-
rigkeiten erwarten
- zwei vo111g getrennte unabhangig betreibbare Empfangsstrecken

schlieBen eine ldngere Unterbrechung der Brennelementabnahme
auch bei Stdrungen aus. Auch Anlieferungsspitzen kdnnen iber-

nommen werden (Redundanz)

- trockene Entladeschleusen bzw. besonders gesicherte NaB-
schleusen sowie ein Transfersystem zwischen mehreren Becken
und der Aufarbeitung schirmen die Lagerung gegen stdrende Ein-

1usse von auBen ab’

- Zwei villig getrennte unabhang1g betre1bbare Betr1ebsbecken
schlieBen ldngere Unterbrechungen in der Einlagerung aus.
Eine Betriebslagerkapazitdt von 2 x 700 t erlaubt die Brenn-
elementeinspeisung flir eine optimale Betriebsfihrung. Zwei
weijtere Becken mit je ca. 1000 t Kapazitdt dienen der Uber-
briickung des Aufarbeitungsengpasses bis zur Betriebsaufnahme.
Es kann heute noch nicht abgeschdatzt werden, ob diese Beéken
in den Folgejahren als Reserve freigestellt werden kénnen.
Der Fall, daB die Becken als Puffer mit einer léngeren Aufent-
haltszeit vor der Wiederaufarbeitung benutzt werden mUéSen,

ist der wahrscheinlichere.

Alle Becken werden nach der gleichen bautechnischen Konzeption
erstellt (Abb. 5). Sie beinhalten

- eine interne Notreserve fir Kapazitdtserhdohung (nach
Durchfiihrung von einigen—ZusatzmaBnahmen) '
- die Hbg]ichkeit in relativ kurzer Ze1t nach dem g1e1chen

System ergdnzt werden zu kdénnen

und stellen eine wirtschaftlich und sicherheitstechnisch optimale

Anlageneinheitsgrofe dar.
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Eine Verteilerschiene erlaubt die Beschickung bzw. Ober-
briickung verschiedener Lagerbecken und Verknupfung mit ei-
ner der nachfolgenden Aufarbe1tunqgo1nhe1ten

Fir Scherezund Auf]dsung sind zwei parallele unabhdngig
‘betreibbare Betriebseinheiten vorgesehen. Fir diese hoch-
aktiven, Korrosion und mechanischem VerschleiB,wie Strah-
1enbeTéstung ausgesetzten Anlagenteile muB ein 100 %iger
standby fir den bestimmungsgemdfen Betrieb vorgesehen wer-
~ den. FUr einen Ersatz der einen oder anderen dem VerschleiB
{unter1iegenden Einheit, der ohne Reservezellen etwa vier
Jahre in Anspruch nehmeh:kﬁhnte, muf3 relativ frih eine dritte
Ersatzeinheit installiert werden. Eine vierte Zelleneinheit
dient als Reserve fir den Einbau eines Head-ends fiir Re-
cycle-Brennelemente.

Zwei Unabhéngig'betreibbare Abgasreinigungsanlagen kdnnen
je wahlweise die Abgase der AuflGser ibernehmen (Redundanz)

Aus den Auflosebetrieben konnen zwei hochaktive Extraktions-
zyklen wahlweise gespeist werden. Diese hochaktiven Zyklen
sind nur direkter Wartung zugdnglich m1t Dekontaminations-
und Wartungsze1ten bis zu einem Jahr; daher fir den bestim-
| mungsgemdfBen Betrieb je mit 100 %iger Leistung installiert.
Jeder Zyklus beinhaltet die dazu gehdrende Sdureriickgewin-

nung sowie eine Losungsmittelriickgewinnung.

Der 2. und 3. Uranzyklus wird sich in seiner Auslegung stark
an den in Windscale seit Jahren erfolgreich m1t Mischabset-
zern betriebenen ProzefB anlehnen.

Diesem Anlagenteil wird eine hohe Verfugbarke1t zugemessen,
auRerdem besitzen Mischabsetzer eine ausreichende Flexibili-
téf,'um‘dem jeweiligen Leistungsbedarf der vorgeschalteten
Extraktionseinheit angepalt werden zu konnen.

Um das Risiko dieses Anlagenteils dem anderer ProzeRschritte
anzupassen, aber auch, um einer zu erwartenden Leistungs-
steigerung gerecht werden zu konnen, sind baulich die Mog-
lTichkeiten fiir die Installation einer Zwéiteinrichfung ge-

geben.
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- Der 2. und 3. Plutonijumzyklus wird mit geometrisch kritisch
sicheren Pulskolonnen betrieben. | | o
Die maximale Leistung ist daher auf 40 kg/d Plutonium begrenzt,
Diese Leistung ist fir den Normalbetrieb ausreichend, nicht
jedoch zum Ausgleich betrieb]iéher SchWankungen, so,daﬁ‘allein
aus betrieblichen Anforderungen eine zweite Einheit instal-
11ért werden mufB. o ’ ,
Fir eine Leistungssteigerung ist gegebenehfa1]s eine 3. Einheit
zu installieren, fiir die bauliche Vorsorge getroffen wird.
Beide Einheiten sind v6llig.unabhdngig betreibbar.

- Uran und Plutonium werden in die jeweils vom Abnehmer ge-
wiinschte Form Uberfihrt. Da eine sichere
Lagerung der Nitrate in grofBerem Umfang aus Kosten- und-
Sicherheitsgriinden nicht praktikabel ist, muB zur Sicherung des
ungestorten Wiederaufarbeitungsbetriebes die Konversion zu
einem festen Endprodukt ins Konzept eingeschlossen werden. In

unserem Fall sind dies
-Pu02, UF4 bzw. Uos fur abgereichertes Uran.
- Abfille entstehen in fester, f]Ussiger und gasformiger Form.

Sie werden bis zur Oberfiihrung ins Endlager (nach entsprechen-

der VorBehandlung)
a) nur zwischengelagert wie

BE-Strukturmaterialien
Jodfilter

Kryptbn nach der Abtfennung
evtl. Tritium A

b) konzentriert (unter RUckfﬁhrung der gereinigten Fraktion) -
wie hoch-, mittel- und schwachaktjve fllissige Abfﬁ]]e - und
danacn zwiscnengelagert '

c) verascht und betoniert - wie brennbare Festabfdlle - und
zwischengelagert

d) kompaktiert und gegebenenfalls betoniert - wie nicht brenn-
bare Laborabfdalle , Filter usw. |
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- Dic Endbeseitigung der Abfdlle und deren Aufbewahrung fallen
unter Bundeszustandigkeit. Konditionierung und Verfestigung
fir ein Endlager oder langfristiges wengineered storage"
sind daher in dieser Stufe des Industriekonzepts nicht ent-
halten. Dic cntsprechenden Arbeiten sind jedoch ebenso wie
.andere mit dem Stéhdort zusammenhdngende Aktivititen soweit
vorangetrieben, daB eine Anpassung des Industrieprojekts an
die sich aus der Endbehandlung ergebenden Forderungen um-

gehend erfolgen kann.

Neichen techn1schen Stand ‘hat nun d1eses Industr1ekonzept fur

Zuerst sollte zum Verfahren gesagt werden, daB

die techno1ogische Durchfihrbarkeit aller im Konzept vorge-
Sehenén und flr die Wiederaufarbeitung notwendigen Verfahren
heute an verschiedenen Stellen soweit erprobt ist, daB mit
der Ubernahme dieser uns zugdnglichen Technologien bei Beriick-
sichtiqung der laufenden Programme URG, GWK, PWA grundsdtzlich
mit kéihem wesentlichen Betriebsrisiko zu rechnen ist. Ledig-
lich die Methoden zur Abgasreinigung bedingen aus heutiger
Sicht erhebliche Anstrengungen, um die fiir die BRD geforderten
Grehzwerté einhalten zu konnen, die im Vergleich zum inter-
national ﬁraktizierten Rahmen eine wesentlich hohere Rlick-
haltung radioaktiver Abgase verlangen. Den in den ndchsten
Jahren zu erwartenden Optimierungen bei der Extraktion und der
Abfallbehandlung trdagt das Baukonzept der KEWA vom terminlichen
Ausbauplan und den raumlichén Gegebenheiten Rechnung.

Fiir die Abfallbehandlung werden Verfahren vorgesehen, welche
einen sicheren Befrieb erlauben.  Sowohl aus Griinden der opti-
malen Lagerung wie auch der Kostenverminderung sind aber noch
umfangreiche Entwicklungsarbeiten erforderlich, deren
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Ergebnisse bei dem Ausbau der An]age bericksichtigt werden

sollen,

Zu den Apparaturen ist zu vermerken, daf3

das Konzept der groBen wiederaufarbeitungsan1age; welches auch
heute noch mit 1400 jato etwa dem friiheren aus wirtschaftlichen
ErwéQUngen in Betracht gezogenem Durchsatz dhnelt, dieser
KapazitdtsgroBenordnung jedoch aus wesentlich anderen Griinden
entspricht. Einmal geniigt diese Leistung etwa dem Bedarf an
Entsorgungskapazitdt fiir die derzeit betriebenen und geplanten
Leichtwasser-Kernkraftwerke der 80er Jahre, zum anderen aber
zéigt eine kritische Bewertung der heute verfligharen Kenntnisse
Uber Leistungsfahigkeit, Zuverldssigkeit, Ausfall-, Reparatur-
und Wartungszeiten und Lebensdauer, daB Komponenten

wie Pulsko]onnen; Mixer-Settler, Scheren-Aufldser heute bis zu
GroBen von entweder max. 4-5 tato oder max. 8-10 tato ent-
wickelt werden kdonnen und daB weiterhin, je nach Beanspruchung,
Verfigbarkeitserwartungen von teils 50 %, teils bis 80 % als

gesichert gelten kdnnen.

Daraus ergeben sich bei optimaler Kombination der Verfahrens-
schritte 1400 to gesicherter jahrlicher Durchsatz uber 15 Jdahre.
Dieses Konzept 1dBt infolge dieser Auswahlkriterien auch erwar-
ten, daB im Laufe der Betriebszeit durchzufiihrende Nachtrags-
investitionen an der gleichen Anlage, dhnlich wie bei neuen
chemischen Produktionsanlagen, zu gewissen Leistungssteigerungen

fiihren.

Trotz der  umfangreichen Beriicksichtigung vorhandener
Erfahrungen mit Maschinen und Apparaturen darf aber nicht iber-
sehen werden, daf fast alle Einrichtungen erstma]ig‘rea1isiert
werden, und die damit verbundenen Efsbhwernisse in Kauf genommen
werden miissen.  Auch eine gute Erprobung im nicht aktiven Zustand
wird nur einzuschrdnkende Aussagen liefern, ' ' -
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Fir KEWA sind daher einmal eine umfangreiche Kalterprobung

mit simuliertem ProzeB wie auch eine ldangere Anfahr- und
Inbetriebnahmeperiode mit den unvermeidlichen Verbesserungen
und Anderungen zur Beseitigung der Kinderkrankheiten unerldaf-
lich. Zeiten bis zu vier Jahren fiir die Optimierung einzelner
Komponenten ab Lieferung bis zur Leistungserbringung sind hier

zu beriicksichtigen.

Im Hinblick auf die Sicherheit ist aﬁzumerken, dap

das Konzept alle heute geforderten MaBnahmen zur Erzielung
einer hdchstmdoglichen Sicherheit vorsieht.

Insbesondere sind dies: Sicherheit der Umwelt im Normalbetrieb
auch bei Storfallen wie Flugzeugabsturz und Erdbeben; MaB-

nahmen gegen stdrende Einflisse wie Sabotage sind ebenfalls im

Konzept enthalten. ‘ |

Einrichtungen zur Minimierung der Umweltbeeinflussung wie eine
Rickhaltung von Tritium und allen anderen Aktivitdten aus dem
abzugebenden Wasser durch weitestgehende Rezyklierung und

durch Rickhaltung von Jod und Krypton werden vorgesehen. Diese
Einrichtungen zur Jod? und Kryptonriickhaltung werden allerdings
noch umfangreicher Entwicklungs-, Erforschungs- und Verbes-
serungsmaffnahmen auch an der GroBan]ége bedirfen. Jedoch
aufgrund der Tatsache, daf die Auslegungsrichtwerte fir Kr-85
bereits heute die weltweite Belastung in weiterer Zukunft
zugrunde legen und dementsprechend in den ersten Betriebs-
jahren nur unerhebliche Einfliisse auf die Umwelt vorliegen,
sind trotz der zu erwartenden Anlaufschwierigkeiten bei der
Abgasbehandlung keine echten Be]astuhgsprob]eme zu erwarten,
die Uber das gesetzlich zuldssige und sicherheitstechnisch

vertretbare MaB hinausgehen.
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Noch kurz darf ich auf den Standort eingehen:

Im Auftrag des flir die Endlagerung zustidndigen Bundes unter-
sucht KFWA mehrere geeignete Standorte in der Bundesrepublik.

Aufgrund des Anlagenkonzepts fiir eine Wiederaufarbeitungs-
anlagé mit vo11>ihtegrierter Langzéit—Abfa11behand1ung und
autarker Infrastruktur werden an den Standort eine Palette
von Anforderungen gestellt, die nur von wenigen, in der dicht
besiedelten und hochindustrialisierten Bundesrepublik infrage
kommenden Standortmdglichkeiten erflillt werden kinnen.

Ausgehend von einer geriqptmﬁq]ichen Umweltbeeinflussung
werden Ballungsgebiete, sowie bevorzugte Landschaftsschutz-
und Erholungsgebiete ausgeschlossen. '

Die Anlage selbst bendtigt ein Geldnde von einigen Quadrat—
kilometern Fldche mit guter Durchliiftung und dem Potential
der Endlagerung radioaktiver Abfalle im Nahbereich.

Unter Beriicksichtigung eines nuklearen Brennstoffparks und

der notwendigen InfrastrukturmaBnahmen ergibt sich ein General-
.bebauungsplan flir die wesentliche Ge]éndeauftei]ung, der flr
alle in Betracht kommenden Standorte gelten kann (Abb. 6). In
diesem Plan wurden folgende Punkte beriicksichtigt ’

- Tfennung in nicht zugingliches Werksgeldnde und frei -
zugéng]iché a]]gemeine“Einrichtungen '
- Trennung aktiver und ihaktiver Betriebe

- Aktive Betriebe zur besseren Uberwachung, geringfiigigster
Umweltbeeinflussung und Optimierung der aktivitdtsfihrenden
Leitungen moglichst geschlossen im Zentrum des Geldndes
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Zentralwerkstatt und Lager moglichst nahe bei dem Betreiber,
jedoch in der ,inaktiven" Zone

Energiezentrale 2 und Riickkiihlwerk 2 wegen der Forderung
nach Redundanz auch im Falle eines Flugzeugabsturzes in

1500 m Entfernung von Energiezentrale 1

Neben dem Dekontaminationsbetrieb Feststoffabfallager

Im Anschluf an HAW- und MAW-Lager freie Fldche fiir die
Errichtung der Verfestigungsanlagen und die Anbindung an

das Kavernenfeld

Frischwasserversorgung (Speichér, Wasserwerk) moglichst weit
entfernt im Siid-Westen ' ' -

GroBer Wasserspeicher auflerhalb des Werksgelandes zur Ein-
beziehung in die Landschaftsgestaltung ‘

Klarwerk im Geldndetiefpunkt, entfernt vom Kavernenfeld

Kurze Wege zwischen Eingang, Zentralgebdaude, Medizinischem

Dienst und Kantine

Trennung des Baustellenverkehrs und des betriebsbezogenen

Materialverkehrs

Die mit Planung, Bau, Inbetriebnahme -und Betrieb verbundenen
Abwicklungsprobleme sind zwar nicht projektentscheidend, diirfen
in der Gesamtproblematik jedoch nicht auBer Acht gelassen

werden.
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Heute gibt es in der BRD zwar umfangreiche Forschungs- und
Entwicklungsmoglichkeiten; die;fUr'die'Projektdurcthhrung
notwendigen MaB3nahmen fordern aber weitere Aktivitdten, fiir
die heute erst in kleinem Umfang die personellen Voraussetzungen

vorhanden sind.

Neben dem Aufbau des vom Betreiber und Bauherrn bendtigten
Personals innerhalb der ndchsten acht Jahre auf etwa 1000 -
1200 Personen werden etwa 400 planende und austhrende
Ingenieure neben den bei Lieferanten tdtigen Spezialisten zeit-

weilig einzusetzen sein.

-

Weiterhin werden flir Bequtachtung, Vor-, Bau- und Abnahme-
prifung und Durchfiihrung des Genehmigungsverfahrens ca. 60 Sach-

verstandige einzusetzen sein,

Auf- und Abbau der notwendigen Kapazitat stellen fir alle
Betroffenen eine erhebliche Belastung dar.

Nach diesen technischen und organisatorischen Uberlegungen soll
noch etwas auf den Stand der wirtschaftlichen Uberlegungen ein-

gegangen werden.

Kritische Beurteilung der herkdmmlichen Wiederaufarbeituhgé—
erlése und die industrieiibliche Vorsicht bei Inangriffnahme
neuer Projekte dieser GrofRenordnung zeigten sich als nicht

unberechtigt.
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Investitionskosten liegen heute pro Tonne jdahrlicher Aufarbei-
tungsleistung bei einem Mehrfachen frither diskutierter Zahlen.
Wéhrend»1vaoratom-Berichtx von 1970 fiir eine 1500 jato~Anlage
ca. TDM 225/t jdhrliche Aufarbeitungskapazitétxx genannt wurde-,
rechnet KEWA heute mit 1,350 Mio DM/t jdhrliche Aufarbeitungs-
kapazitdt ohne Brennelement-Lager, Energieversorgungsaniagen
und Abfallendlagerkonditionierung. Diese Steigerung geht um
einiges liber das inflationsbedingte VerteuerungsmaB hinaus.

Grinde hierfir sind vor allem: -

- Langfristige Verfiligbarkeit einer Anlageneinheit gegeniiber
friher ausschlieflich betrachteter Kostenoptimierung
- Erhohung der Pufferkapazitdt zugunsten einer gesicherten

Entsorgung

- Sichekheitstechnische Auflagen, die liber den friitheren Stand
weit hinausgehen '

- Umfassénde InfrastrukturmaBnahmen bei Standortoptimierung
im Hinblick auf die Umwelt

- Kostensteijgerungen in lUberdurchschnittlicher Hohe fir kern-

technische Anlagen

Nach Abzug dieser verteuernden Faktoren 11egen auch heute die
Kosten in d€¢ Ndhe alter Angaben, namlich bei etwa vergleich-
baren Investitionsausgaben -bei 650 Mio .DM, gegeniber einem mit
einer Inflationsrate von 8 % jahrlich hochgerechneten Wert

aus der Foratomstudie von 435 Mio DM.

X The future of reprocessing in Europe

*X preisbasis 1969
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Da hier nun schon einmal Zahlen genannt werden, mdochte ich, um
MiBverstandnisse zu vermeiden, erwahnen, daB es sich um eine
Ermittlung fiir einen angenommenen Investitionsumfang auf -der
Basis 1975 bzw. 1969 ohne Zinsbelastung wihrend der Bauzeit
handelt.

Als Folge dieser gestiegenen Investitionskosten miissen zwangs-
ldufig auch alle davon direkt abhdngigen Kosten, wie Zinsen,
Reparaturen, Abschreibungen, Strom usw. steigen.

Personalkosten fiir technische Dienstleistungen, aber auch fir
Abfallbehandlung, fa]]en heute stdarker als friiher ins Gewicht.

- m e ey Em mm e m e M M m mA e A ew e S o G e SE e e e B WS WM mm U e mm e e R e e e e A e e - -

Diese bisher genannten Investitions- und Betriebskosten kann
man heute recht gut aufzeigen, bzw. die EinfluBgrdfen genau
definieren und Uberwachen. Es darf aber nicht libersehen werden, .
dafl} zu diesen heute ermittelten Kosten neben 1nf1ationsbed{ng—
ter Steigerung und bauzeitbedingter zusdtzlicher Zinslast
Mehrkosten durch heute unbestimmbare Ereignisse kommen konnen.
Diese Imponderabilien bedeuten auch heute noch eine starke
Beeintrdchtigung einer echt industriellen Wiederaufarbeitung.

Damit wdre zusammenzufassem :
Nach diesen Uberliegungen zeigt das KEWA-Konzept, daB

- die vorgeschlagene Anlage nach heutigem Stand der Technik
und dem Stand der Entwick]ungen funktionstiichtig erstellt
und auch betrieben werden kann '
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- ein sicherheitstechnisches Risiko fir die Umwelt und das
Per$onal»nuchbheutigem KguntﬁisStand weitestgehend ausge~
Schlusscn werden kann |

= ¢in Vertigbarvkeitsrisiko zur reibungsiosen Entsorgung der
deutschen Kernkraftwerke - notfalls durch weitere Investi-
tionsmafdnahmen - in jedem fall ausygeschlossen werpen kann

- eine zuverldssige Ermittlung von Betriebskosten ohne einen

erheblichen Risikozuschlag nicht moglich ist, wobei auch
eine weitergehende technologische Erprobung und Optimierung
und ein hoherer Detaillierungsgrad in der Planung nichts
Grundlegendes zur Kldrung der Kostenfragen beitragen kann.

Die heute noch diskutierten technologischen Probleme
sollten in dem uns zur Verfiigung stehenden Zeitraum bei For-
schung, Entwicklung, Pilotbetrieb in Karlsruhe, England und
Frankreich nicht zuletzt mit der umfassenden Unterstiitzung des
Bundesministeriums fir Forséhung und Technologie zu 10sen sein.

Die bisherige sehr intensive Zusammenarbeit mit dem Projekt
Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung hat das Konzept
besonders im Hinblick auf die Abfallbehandlung, das Fliel3-
schema und dic¢ Reduzierung der Emissionen beeinfluft, so dafB
KEWA ein vom Verfahren her weitaus gesichertes Konzept erstel-

len konnte.

Die bisherigenBetriebsergebnisse der WAK haben entscheidend
zum apparativen und baulichen Konzept beigetragen. Die im den
nachsten Jahren in dieser Anlage vorgesehenen Arbeiten werden
zusammen mit den zu erwartenden Forschungs- und Entwicklungs-
ergebnissen des PWA weitere wichtige Kenntnisse fir Bau und
Betrieb doer grofien Anlage lTiefern kinnen, aber auch noch miissen.
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Als letzten, aber sehr}wichtigen,Beitragrzu dem'vokgetragenen
Konzept mdochte ich aber noch auf den sehr guten Ekfahrungsaus-
tausch mit den Betreibern der englischen Anlage in Windscale und
mit den Betreibern der Anlagenin Marcoule und La Hague hinweisen.
Aus den sehr umfassenden Kenntnissen dieser Partner konnte KEWA
vor allem verldBliche Aussagen iliber Maschinen und Apparate im
GroBanlagenmaBstab erhalten. _

Dariiber hinaus wird KEWA in der Lage sein, alle weiteren Arbeiten
in enger Zusammenarbeit mit den Planern der neuen grofien
englischen Anlage in Windscale und den Betreibern des jetzt in
Betrieb gehenden Chop-leach und Extraktionsteils von La Hague

auszufihren.

Auf der Basis dieser umfassenden Forschungs-, Betriebs-, Planungs-
Bau-und Inbetriebnahmeergebnisse sind wir heute iiberzeugt, daB

das fiir das Bauprojekt gestellte Zie]; soweit es von den tech-
nischen Voraussetzungen abhdngt, erreicht werden kann.
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BETRIEBSERFAHRUNGEN

BEI DER WIEDERAUFARBEITUNG VON LWR-BRENNSTOFFEN IN DER WAK

K. L. Huppert

Der Statusbericht Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung
bietet die Gelegenheit, auch iliber die in der jlingsten Ver-
gangenheit in der Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe er-
zielten Fortschritte zu berichten und eine Bestimmung des
technischen Standes bei der Wiederaufarbeitung von Oxid-

brennstoffen in halbtechnischem MaBstab zu geben.

Als wir vor mehr als drei Jahren an gleicher Stelle lber
die "heiBe Inbetriebnahme" der WAK berichteten - damals
nach Durchsatz von 3 Tonnen FR 2-Brennstoff - war es uns
klar, daB8 Probleme auf uns zukommen wﬁrden, deren Einzel-
heiten’noch nicht voll erkannt werden konnten. Heute kann
man sagen, daB die Probleme definiert und angesprochen sind
und in vielen F&llen auch eine L&sdng gefunden haben. Ein
wesentlicher Teil der aufgetretenen Schwierigkeiten ist un-
mittelbar mit den hohen, und auch weiterhin steigenden Ab-
brédnden verbunden. Daneben ist die Minimierung der Abfall-
mengen im Hinblick auf die sichere und kostensparende Dauer-
lagerung als Aufgabe in den'Vordergrund getreten. Zusdtz-
lich machen sich heute die erhdhten Forderungen des Umwelt-
schutzes bemerkbar, fir die, wie zum Beispiel zur Rickhal-
tung des Jods, neue verfahrenstechnische Einrichtungen ge-
schaffen werden miissen. Auch von seiten des Betriebes be-
steht das Bediirfnis nach Verbesserung der Verfiligbharkeit und
Betriebssicherheit der Anlage. Unter dem Sicherheitsaspekt
wurde insbesondere darauf hingearbeitet, die Strahlenbela-
stung des Betriebs- und Wartungspersonals so niedrig wie

m5glich zu halten.
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Bevor im weiteren Bericht auf die einzelnen technischen
Verbesserungen und deren Auswirkung auf das Betriebsver-
halten eingegangen wird, soll'anhand def 1. Abbildung
eine Ubersicht iiber die bisher aufgearbeiteten Brennstof-

fe aus wassergekiihlten Reaktoren gegeben werden.

7u erwihnen sind die kr#ftig angestiegenen Abbrinde bei
den Druckwasserreaktoren, reprdsentiert durch KWO. Sie er-
reichten hier bereits mehr als 24 000 MWd/t SM und werden
in den Folgekampagnen 30 000 MWd/t iiberschreiten.

Bewdhrung des WAK-Konzeptes in der betrieblichen Praxis

Die zahlreichen in der WAK vorgenommenen Verbesserungen
waren vor allem apparativer und verfahrenstechnischer
Art, ohne daB an dem grundlegehden Konzept des PUREX~-Ver-~
fahrens mit vorausgehendem mechanischem Aufschluss Ande-

rungen erforderlich gewesen wéiren.

Beginnend mit dem Eingang der Brennelemente kann gesagt
werden, daB die Anlieferung, Entladung und Einlagerung
von Brennelementen in der WAK zu einer sauberen und siche-
ren Routineangelegenheit geworden ist. Um dieses zu er-
reichen waren wesentliche Umbauten der urspriinglichen In-
stallation erforderlich. Das System zum Filillen und Spiilen
der Transportbehdlter mit vollentsalztem Wasser wurde mit
selbstentwickelten Filtern ausgeriistet, auf denen die
stark strahlenden Schlémmebabgeschieden und gesammelt
werden. Zur Vérminderung der Strahlendosen des Entlade-
personals trug die vollst&dndige Neuverleguhg des Rohrlei—
tungsnetzes bei, bei dem Tiefpunkte, die zur Anéammlung
von strahlendem Material in den Leitungen gefﬁhrt‘hatteh,
vermieden wurden. Eine Vakuumabsaugung dient zur raschen
Beseitigung radiocaktiver Riickstdnde in den Transportbe-
hdltern. Die Entladungen kdnnen daher heute mit minimalen
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Personendosen, geringsten Ger&tekontaminationen und ohne die
Gefahr von staubférmigen Raumluftaktivitdten abgewickelt wer-

den.

Die folgende Abbildung 2 zeigt die Annahme des ca. 60 Tonnen
schweren Excellox-Transportbehdlters, mit dem Jjeweils zwei

Tonnen Brennstoff in der WAK angeliefert werdeh.

Betriebliche Verbesserungen konnten auch bei dem mechanischen
AufschluB der Brennelemente erzielt werden. Mit einer verbes-
serten hydraulischen Schere, die mehrere St&be zugleich zu
schneiden erlaubt, kann die Scherleiétung bis zu einer halben
Tonne pro.Tag angehoben werden., Obwohl dieses Aggregat kaum
fiir die Ubertragung in den MaBstab einer GroBanlage geeig-
net ist, liefert es doch wichtige Aussagen {ber das Schneid-

verhalten der Messer und des geschnittenen Materials.

Die wichtigsten betrieblichen Verbesserungen wurden im Bereich
des eigentlichen chemischen Verfahrens und seiner Hilfsver-

fahren erreicht.

An dieser Stelle soll nochmals kurz das Prinzip des PUREX-Ver-

fahrens in Erinnerung gerufen werden (Abbildung 3):

Die wédssrige, salpetersaure Brennstoffldsung wird mit einer
organischen und mit Wasser nicht mischbaren Flissigkeit durch
Rithren in Kontakt gebracht, wie im Stadium I zu sehen. Die or-
ganisChe Fliissigkeit besteht aus einem Phosphorsdureester, Tri-
butylphosphat, verdﬁnnt mit 70 % Kerosin. Uran und Plutonium
186sen sich in dieser organischen Phase, mit der sie nach dem Ab-
setzen abgezogen werden kénnen, wdhrend die Spaltprodukte als

radiocaktiver Abfall in der wéssrigen Phase zurilickbleiben,

Man erkennt, daB die saubere Trennung der beiden Phasen essen-
tiell fiir den ordnungsgem#iBen Prozessablauf ist. Bereits wih-
rend der zweiten Aufarbeitungskampagne 1971/72 mit VAK- und
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KWO-Brennstoffen muBten wir feststellen, daB die ersten bei-
den Batterien fiir die Lésungsmittelextraktion im Ersten Ex-
traktionszyklus (Abbildung 4) bei der Verarbeitung von m&Big
hoch abgebrannten Brennstoffen hydraulische St8rungen zeigten.
Die beiden Phasen trennten sich unvollstdndig und die MeBson-
den zeigten an, daB die Kammern durch Trennschichtnieder—
schldge blockiert wurden. Eine ordnungsgem&dfe Produktausbrin-

gung war nicht mehr mdglich.

Die Natur der Niederschldge konnte in Zusammenarbeit mit dem
Institut fiir HeiBe Chemie und Kollegen des franzésischen CEA
schnell aufgekldrt werden. Es handelte sich um schwerl&sliche,
amphotere Verbindungen des Spaltelements Zirkon mit Zerset-

zungsprodukten des L&sungsmittels.

Da Eingriffe in das chemische System nicht ohne nachteilige
Sekunddreffekte m&glich waren, wurde ein Ausweg auf appara-
tivem Wege gesucht. Es wurde eine neue Extraktionsbatterie,
die sogenannte HA-Batterie Typ 2, eingebaut, deren Einbauten
die Ansammlung von Niederschldgen weniger als diejenigen der
friiheren Batterie begﬁnstigten. Insbesondere sind die 15 Stu-
fen dieser Batterie mit Airlift-F&rdereinrichtungen versehen,
die Schlimme schon bei ihrer Entstehung iiber die wissrigen
Wehre und damit zum hochaktiven Abfallstrom bef&rdern. Ab-
bildung 5 zeigt die Batterie vor ihrem Einbau in der WAK; die
Antriebsmotoren sind noch nicht aufgesetzt. Auf der Abbildung
erkennt man die diinneren Rohrleitungen fiir die internen Air-
lifts filir das Fordern der Trennschichtniederschldge sowie die

dickeren Splilanschliisse der einzelnen Extraktionsstufen.

Mit der neuen Einrichtung wurden Brennstoffe der Reaktoren
HDR, VAK, MZFR und KWO mit gutem Erfolg aufgearbeitet. Das
bessere Betriebsverhalten zeigte sich deutlich an den ge-
ringeren Verlusten bei der Aufarbeitung, wozu die Mengenbi-
lanz der KWO-II-Kampagne als Beispiel dienen kann (Abb. 6):
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Mengenbilanz KWO-II-Aufarbeitung

SP—Ak:iVitét Plquﬁium Ugan'
‘Ausgelaugte Hiilsen (0,3) (0,3) (0,3)
Spéltpréduktkonzentrat (99,6) 0,34 0,41
Mittelaktive Abfdlle 0,09 0,25 b,30
Plutonium-Produkt 1076 99,11 0,1
Uran-Produkt 1074 1077 98,89

100,0 _100,0 100,0

Die rechts neben den Strémen angegebenen Prozentzahlen geben an,

wie sich die Spaltproduktaktivitdt, Plutonium und Uran auf die

einzelnen Prozess-Strtme verteilen. Trotz des Abbrandes von ca.

24 000 Mwd/t SM blieben die

hydraulischen Stérungen aus. Da-

durch verringerten sich die Uran- und Plutoniumverluste in den

Abfallstrémen deutlich. Zum Beispiel betragén die Plutoniumver-

luste im hochaktiven Abfall
und im mittelaktiven Abfall

(MAW) 0,25

(Spaltproduktkonzentrat) 0,34

2

%; das sind Verlustzah-

len, die fiir hdher abgebrannte Oxidbrennstoffe als vorziiglich

gelten k&nnen und die auch im Hinblick auf die spdtere Waste-

verfestigung gilinstig sind.

Wir m&chten jedoch mit dem neuen Extraktor Erfahrungen im Dauer-

betrieb sammeln, insbesondere mit kurz gekithlten Brennstoffen,

bevor wir ein abschliefiendes Urteil abgeben kdnnen.

Abfallminimierung

Weitere Modifikationen, die an der Anlage vorgenommen wurden,

konnen unter der Zielsetzung der Abfallminimierung gesehen wer-

den.
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Die hochaktiven SpaltproduktlSsungen lassen sich nach unseren

jlingsten Erfahrungen bei der Konzentrierung im ersten Wastever-
dampfer (1 W) der WAK auf ein Restvolumen von 750 Liter pro
Tonne einengen. Bei niedriger abgebrannten Elementen, wie im
Falle des MZFR mit 6000 MWd/t SM, kann das Volumen wesentlich
weiter reduziert werden. Durch kontrollierte Verdunstung bei
der Lagerung dieser Fliissigkeiten erfolgt eine weitere Konzen-
trierung, die das spezifische Wastevolumen auf rund 500 Liter/
Tonne Brennstoff reduziert. Die hohen Konzentrationsfaktoren
konnten erst erreicht werden, nachdem im gesamten Verlauf des
Verfahrens der Zusatz von Fremdsalzen, wie z.B. Natriumnitrit

flir die Pu-III-Oxidation, konsequent ausgeschlossen worden war.

Die mittelaktiven flilissigen Abf&dlle (MAW), die rund ein Pro-
mille der nach der Aufl®sung vorhandenen Gesamtaktivitdt ent-
halten, werden nach wie vor per Tankwagen an die Dekobetriebe
des Kernforséhungszentrﬁms abgegeben. Die spezifische Aktivi-
tdt dieser LOsungen konnte deutlich untér den maXimaien Plan-
wert von 0,1 Curie/Liter gesenkt'werden. Dazu trug unter ande-
rem eine weitere Modifikation an der bereits erwdhnten HA-Bat-
terie bei, die es gestattet, das verbrauchte und durch hoch-
aktiven Waste kontaminierte Kerosin der Raffinatwdsche dem

Lésungsmittelstrom zur Ergdnzung von Verlusten zuzuschlagen.

Zu dem Komplex der Wasteminimierung gehdrt auch die-optimale
Riickfiihrung von Chemikalienstr&men in den Prozess, die sonst

als Abf&dlle behandelt werden miiBRten. Zu erwdhnen sind hier:

- die erheblich verbesserte Reinigung dér‘aus Prozessab-
fdllen zuriickgewonnenen Salpetersdure von radioaktiven |
Verunreinigungen. Zu diesem Zweck war der 3 W-Sdurever-
dampfer umgebaut und mit einem Aerosolabscheider ver-

sehen worden,
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- die Wiederverwendung eines grdBeren Teils des tri-
tiumfiihrenden Abfallwassers zum Ansetzen und Ver-
~diinnen von Prozesschemikalien, wodurch die Menge
der schwachaktiven Abfé&dlle (SAW) reduziert werden

. konnte,

- die Wiederverwendung der jodhaltigen Diinns&dure aus
den Wdschern der Abgasreinigung bei der Aufldsung

des Brennstoffs,

- die Rickfiihrung von verbrauchtem L&sungsmittel,
TBP-30, aus dem zweiten Plutoniumzyklus in den
ersten Extraktionszyklus, womit die Plutoniumver-
luste verrihgert wurden. Da vorher diese Plutonium-
anteile in den mittelaktiven Abfélien aus der L&-
sungsmittelwdsche in Erscheinung traten, wurde zu-
gleich auch die Alphaaktivit&dt des MAW verringert.

- SchlieBlich ist zu erwdhnen, daB die gesamten Kero-
sinabfdlle, die etwa 800 Liter pro Tonne aufgear-
beiteten Brennstoffs betragen, nach ihrer Reinigung
in den ADB-Betrieben vollstdndig in die WAK zurlick-

. gefiihrt werden.

Alle aufgezdhlten Verbesserungen, die noch durch weitere Bei-
spiele ergdnzt werden kdnnten, tragen dazu bei, die Abfallmen-
gen aus der Wiederaufarbeitung zu vermindern, und ihre Zusam-
mensetzung im Hinblick auf die Lagerfdhigkeit fir die Endlage-
rung zu verbessern. Sie tragen damit auch zur gréBeren Wirt-

schaftlichkeit der Wiederaufarbeitung bei.




- 5/8 -

Emissionskontrolle

Bei den in jilingster Zeit in der WAK vorgenommenen MaBnahmen zur
Erweiterung der Abgasreinigung stehen weniger unmittelbare be-
triebliche Belange, als vielmehr behdrdliche Forderungen hin-
sichtlich der Emissionsbegrenzung von fllichtigem Spaltjod im
Vordergrund. Wdhrend Jod-131 wegen ausreichenden Kiilhlzeiten bis-
her keine Rolle gespielt hat, wurde im Jahr 1975 erstmalig Jod-
129 mit einer Abgaberate von 40 m Curie im Abluftplan der WAK
spezifiziert.. Unsere Messungen, ausgefiihrt von der Abteilung ASS
der GfK mittels Neutronenaktivierungsanalyse, haben gezeigt, daB
sich diese verschidrften Forderungen,insbesondere fiir das Jahr
1976 mit nur 10 mCi Jod-129, mit den bisher eingebauten Wasch-

tiirmen nicht einhalten lassen.

Aus diesem Grunde haben wir in den vergangenen Wochen eine neu-
artige Filtereinrichtung zur Rickhaltung von Jod aus den Auf-
lbserabgasen eingebaut. Es handelt sich dabei um einen Festbett-
absorber, den J. WILHELM und Mitarbeiter vom Labor fiir Aerosol-
physik und Filtertechnik (LAF) entwickelt haben. tiber Einzel-

heiten des Systems wird in einem Folgevortrag berichtet.

Wir beabsichtigen, das Jodfilter bei der jetzt beginnenden KWO-
Aufarbeitung erstmals einzusetzen und erwarten einen Abscheide-

grad von mehr als 99 Prozent.

Wir glauben, daB mit der Erprobung dieser Jodfilter ein wichti-
ger Beitrag fiir die Planung der 1500 jato-Anlage geleistet wird.

Betrieb und Strahlenschutz

Zu Beginn ‘dieser Betrachtungen habe ich 40 Tonnen Brennstoff als
bisher aufgearbeitet ausgewiesen. Dazu mufB angemerkt werden, daB

die Anlagenkapazitdt und -verfiigbarkeit auch gr&Bere Durchsétze
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erlaubt hdtten. Zwei Griinde standen dem entgegen:

- Neben der Aufarbeitung von Brennstoffen auf kommerziel-
ler Basis muB die Anlage fiir den Einbau und die Erpro-
bung neuer Komponenten abgeschaltet werden. Uber einige

“davon ist in den vorhergehenden Abschnitten berichtet
“worden. Die notwendigen Montagearbeiten einschliefBlich
der erforderlichen Dekontamination beanspruchten einen
entsprechenden Anteil der Arbeitszeit.

- Daneben war es oft schwierig, die beim Betrieb, insbe-
sondere aber bei der Dekontamination anfallenden mittel-
aktiven Abfdlle an die Dekobetriebe abzufiihren. Bekannt-
lich sind hier wesentliche Verbesserungen durch die Fertig-
stellung des ELMA-Lagers und den Ausbau der ADB-Betriebe

zu erwarten.

Wie sehen nun Strahlenschutz und Personeniiberwachung in einer
Anlage aus, bei denen der Umgang mit groBen Aktivit&dtsmengen
und im Rahmen der Komponentenerprobung sogar stdndige Eingrif-

fe in das aktive Prozess-System zum Betriebsprogramm geh&ren?

Die folgende Abbildung 7 zeigt die amtlichen mittleren Per-
sonendosen in den Jahren 1973 bis 1975. Durch stidndige Uber-
wachung des Betriebsablaufs und sorgfdltige Vorbereitung von
Interventionsvorhaben konnten die mittleren Monatsdosen von
mehr als 100 mrem auf jetzt 40 - 50 mrem gesenkt werden. Diese
Werte entsprechen nur 15 - 20 Prozent der zuldssigen Jahresdo-
sen und demonstrieren ebenfalls den Fortschritt bei der Wieder-

aufarbeitung bestrahlter Brennstoffe,
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Als Resumée dieser Ausfiihrungen mdchte ich den Schluss ziehen,
daB die WAK bereits eine Reihe wichtiger Erkenntnisse fiir die
Planung spédterer GroBanlagen geliefert hat, und daB sie weiter-
hin ihre Eignung als ausgezeichnetes Testbett zur Erprobung
neuer Verfahrensschritte und neuer Komponenten unter Beweis

stellen wird.

Leopoldshafen, den 10. November 1975

Abbildungen:
(1) Aufgearbeitete Brennstoffmengen

(2) Entladung von Brennelementen

(3) PUREX=-Extraktionsprinzip

(4) Verfahrensschema

(5) Verbesserte HA;Extraktionsbatterie
(6) KWO-II-Bilanz

(7) Monatsdosen des Betriebspersonals



In der WAK aufgearbeitete Kernbrennstoffe

Jahr’ Reaktor Abbrand Uran Plutonium

MWa/t t kg

1971 FR-2 11000 3,0 8,7
1971/72 VAK (I) 16700 1,0 5,2
1972 ' KWO (I) 16500 3,3 21,3
1972/73 | MzFR 5000 17,1 48,3
1974/75 HDR 400 7,1 0,9
1975 VAK (II) 15500 1,5 7,5
1975 MZFR 6000 6,0 19,6
1975 “Kwo (II) | 24500 1,4 10,9
Summe -- 40,4 122,4

Abbildung 1




Abbildung 2:

Entladung wvon

Brennelementen
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Dargestellt am Beispiel der Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe (WAK)
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Chemisch-Verfahrenstechnische Entwicklungen zum Wiederauf-
arbeitungsproze von 1965 bis 1975 im Institut filir HeiBe
SR Chemie ' :

F. Baumgirtner

Das Projekt Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung ist 1974
zur Unterstiitzung der KEWA-Anlage gegriindet worden. Fiir das
Kernforschungszentrum Karlsruhe war das nicht der Beginn eines
neuen Entwicklungsgebietes, sondern Ausweitung auf Projekt-
breite, was bis dahin Arbeitsgebiet eines einzelnen Instituts

gewesen ist.

Schon in den 60-er Jahren war im Kernforschungszentrum Karlsruhe
das Institut fiir HeiBe Chemie gegriindet worden mit der Auf-
gabenstellung, Forschungs- und Entwicklungsaufgaben zur Wieder-
aufarbeitung von Kernbrennstoffen durchzufithren; urspriinglich

in Hinsicht auf den Schnellen Brutreaktor.

Damals in den 60~er Jahren standen drei Alternativen zur Wieder-

aufarbeitung von Kernbrennstoffen zur Diskussion:

1. Auférbéitung in wdBrigem Medium
2. Aufarbeitung durch Verfliichtigung
3. Aufarbeitung in Metall- oder Salzschmelzen

Seit 1965 wird hier in Karlsruhe aber nur noch auf dem Gebiet
des wdBrigen Verfahrens gearbeitet und fiir die anderen Alter-
nativen sind seither keine gr&feren Mittel mehr investiert

worden.
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Zuerst ist deshalb die Frage zu beantworten, ob durch diese

frilhe Beschrédnkung auf das widfrige Verfahren eine Entwicklungs-
chance flir die Wiederaufarbeitung in der Bundesrepublik verpaft
worden ist? Die Richtigkeit dieser frihen Entscheidung flir

das wdBrige Wiederaufarbeitungsverfahren hat sich inzwischen durch
den Entwicklungsgang der nichtwdBSrigen Verfahren in anderen
Kernforschungszentren und Fabrikanlagen bestdtigt.

Schicksal der nichtwdssrigen Aufarbeitungs-Verfahren.

UsA ANL cingestellt 44730134
Belgien . MOL Fluorid -Verfliichtigung eingestellt 1969/70
Frankreich 1 CEA 2

! Pyrochemische Verfahren

USA ANL
(.Salzschmelzen, Metatlschmelzen)
‘| JDAHO eingestellt

| eingestellt 1969

USA GE Aquafluor - Prozess " aufgegeben 1974

Das Prinzip des wdBrigen Wiederaufarbeitungsverfahrens soll hier

kurz in Ihre Erinnerung gerufen werden:

PRINZIP DES WASSRIGEN VERFAHRENS

®  uraN ®
¢ PLUTONIUM <

-+ SPALTPRODUKTE -

¢ / oo [seee] N
( vy 00000 (0000~ un .
¥

domh ,
[6-+0+ 60 N . —.
' SR X e

+ +

+ SPALTPRODUKTE + INSTITUT FUR HEISSE CHEMIE
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Der Brennstoff wird in Salpetersdure aufgeldst. Seine drei
Komponenten Uran/Plutonium/und die Spaltprodukte werden dann
sukzessive in drei ProzeBstrdme aufgetrennt: in den hochaktiven
Wasté = HAW, der gleich am Anfang abgespalten wird und in deh
Uran- und den Plutoniumstrom, von denen jeder fiir sich dann
noch mehrere Reinigungszyklen durchl&uft.

Der chemische‘Vorgang besteht dabei in einem wiederholteanin—
und Riicktransfer von Uran und Plutonium zwischen einer'salpeter-
sauren, wdSrigen Phase und einer petroleumdhnlichen organischen
Phase. Dieser Phasentransfer wird Extraktion genannt.

Die dabei auftretenden Probleme und Entwicklungsaufgaben haben
einen chemischen und einen verfahrenstechnischen Aspekt. Ent-
sprechend l&duft seit 1965 im Institut fiir HeiBe Chemie eine
chemische und verfahrenstechnische Entwicklungslinie. Die auf
beiden Linien erstellten grSBeren Einrichtungen sind in der
folgenden Abbildung aufgéfﬁhrt. Sie bildeten gleichsam das
Stammkapital des/Prcjekts Wiederaufarbeitung.

WA-ENTWICKLUNG IN GFK
INSTITUT FUR HEISSE CHEMIE te PWA

( VERSUCHSSTANDE ) l

1960
e

1965
|
1
|
SCHMELZVERF. ——<<>>ﬁ
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TAMARA LABORAUTOMATIS .

= EXTRAKTION
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{Lasor  (TPL) [l HEAD-END

SOLVENTWASCHE
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o ( Bleiburg ) PROZESS-
; ENTWICKLUNG
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|
I
|
[}
!
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]
|
|
|
|
I

1
)
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Ein kurzer Blick auf diese Ahlagen:

'LABEX ist eine Extraktionsanlage im LabormaBstab, geeignet fiir
die Plutonium-Extraktion. Sie dient zur Ausarbeitung von Pluto-
niumeran—ExtraktionsflieBschemas.

Mischabsetzer-Box
— LABEX —
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MILLI ist eine hochabgeschirmte a-dichte Wiederaufarbeitungs-
anlage von 1 kg Tageskapazitét mit drei Extraktionszyklen.

Bedienungsraum

ey

— Milli —

'Die Abschirmung reiéht zur Verarbeitungkvon 105 Curie B-y-—-Ak-
tivit#t. Die Anlage ist geometrisch kritisch sicher konstruiert.
'Deshalbikéhnen in der MILLI auch extreme Extraktionsbedingungen
u mit Plutonium gefahren werden, die unter normalen Umsténden zur
'fKritikalitAt fi ihren wdrden.
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S
.

_Innenansicht Auflase-Zelle
N -

Mischabsetzer und
Probenahmesystem
ilhi —

Dritter Extraktionszyklus
— Milli — .




-6/7 -

Planung und Konstruktion der Anlage wurden von Verfahrensingenl—
euren und Chemikern des Instituts durchgefiihrt. Die Zeit von
Planungsbeginn bis zum ersten hochaktiven Betrieb dauerte

finf Jahre. Seit 1971 ist Milli im hochaktiven Betrieb. Auf die
Ergebnisse gehe ich noch ein.’

Die waBrige Wiederaufarbeitung ziviler Kernbrennstoffe hat drei
zentrale Probleme:

1. Dié‘verlustfreie‘Extraktion auch bei hohen Plutoniumgehalten.

2_ Die geringe kritische Masse in waBriger Lésung von 520 g
und die niedrige Schwelle der kritischen Konzentration von
rund 8 g‘Plutonium pro Liter.

3. M8gliche Prozefstdrungen durch Radiolyse aufgrund des hohen
Abbrandes. '

Die Kernprobleme der wassrlgen WA

‘ IHCh -Entwncklunqen
1. Plutonium Extraktion LABEX, MILLI, ELKE
2. Kritikalitdt: 520g Pu, 8g Pu/l Schnellextraktor
- 3. Radiolyse: J—— LM Wasche

FlieBschemaoptimierung zur verlustfreien Plutoniumextraktion
laufen in LABEX und MILLI. Eine weitere Entwicklung fiir diesen
Zweck sind die elektrolytischen Verfahren.

Das Kritikalititsproblem und das Radiolyseproblem ist urspriing-
lich mit der Entwicklung von Schnellextraktoren angegangen worden.
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Der Grundgedanke dabei ist, technisch relevante ProzeBSstrime .
durchzusetzen, bei gleichzeitig m6glichst kleiner Apparatedimen-
sion und minimaler Verweilzeit.

Der Hydrozyklon war der erste Schnellextraktortyp, der untersucht

worden ist.

Er hdtte den‘VQrteil;geboten;(
ohne bewegte Apparateteilé‘ |
auszukommen. Die Arbeiten zeig-
ten aber, daB8 eine Apparatever-
gr&8erung in technische Dimen-
sionen beim Hydrozyklon weder
technisch noch theoretisch
durchgefiihrt werden kann.

Die weitere Entwicklung konzen-
trierte sich deshalb auf den Zen-
trifugalextraktor. Bekannte Ty-
pen wie Luwesta und Podbielniak
scheiden aus Kritikalitdtsgriin-
den fiir die Wiederaufarbeitung
Gemeinsame Misch-Trennstufe ‘aus. Das Institut fiir HeiBe

— Hydrozykion — ' Chemie entwickelte deshalb

einen Extraktor nach dem Trommel-
prinzip (Abb., S. 9).

Wegen seines Trommelrotors wird diese Entwicklung manchmal unriéh—
tigerweise als Savannah~-River-Zentrifuge bezeichnet. Uhsere Ent-
wicklung unterscheidet sich aber vom Savannah-River-Typ durch
zwei wesentliche Merkmale

1. achsenfrei fliegend gelagerte Trommel und
2. dampfphasenfdrdernde Pump-Saugriihrer.
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Beide Merkmale fiihren bei kompakte-
ster Bauweise 2zu hdherem Durchsatz
und kiirzerer Kontaktzeit als die
Savannah-River-Zentrifugen sie be-
‘sitzen.

Eine 12-stufige Prototyp-Batterie
mit 200 kg Tagesdurchsatz ist bereits
1970 im Institut fertiggestellt und
im Uran-Betrieb getestet worden.

Die Gesellschaft zur Wiederaufar-
beitung (GWK) ibernahm diese Ent-
wicklung und erteilte 1971 den Bau-
auftrag fiir eine entsprechende
WAK-Zentrifuge.

_ZEITABLAUF BEI DER ZENTRIFUGENENTWICKLUNG

! I
' o i
IHCH — : ENTWICKLUNG UND ERPROBUNG |

| o | : .

| SRR N |

{1965 }—+—————{1968}——{ 1970}—;
. BESTELLUNG » : EINBAUPHASE

i
LIEFERUNG i KALTER BETRIEB : BETRIEBSGENEHMIGUNG
. ERPROBUNG

; — 11975

73 74

B
P

GfK- KARLSRUHE ,INSTITUT FUR HEISSE CHEMIE
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) Ingwisqhen_istjdie Zentrifuge_geliefert, kalt‘getestet ﬁnd in
dié&WAKvéingebaut,worden,_Sie befindet sich noch im Erprobungs-
Stadium.

-
e

-
o e e
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. . ‘""ﬁ,%%?;%ﬁ;wﬂi»?&i@”wg&%iﬁ -
S - o

-
.
R : : . o

Die Bilder der WAK-Zentrifugenbatterié wurden freundlicherweise

von der Gesellschaft fiir Wiederaufarbeitung zur Verfiigung ge-
stellt.
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Unter dem Gesiéhtspuhkt, grSBtmégliche Betriebssicherheit zu
erreichen, sind filir die KEWA-Anlage in Anlehnung an die Anlagen
in Windscale und La Hague jetzt Extraktionskolonnen und Misch-
absetzer vorgesehen.

Damit wurde aber das Kritikalitdtsproblem in den Extraktoren,
dem ja die Zentrifugenentwicklung gegolten hatte, wieder aktuell.

Die verfahrensteChnische’Abteilung des Instituts flir HeiBe
Chemie hat seitvdieser KEWA—Entscheidung fiir Kolonnen erneut
das Problem der Kritikalit&tssicherheit in den Extraktoren auf-
genommen; Sie hat fiir die KEWA-Kolonnen eine Siebboden-Konstruk-
tion aus stark neutronenabsorbierendem und korrosionsfestem
Hafniummaterial vorgeschlagen. Damit kann auf einfachere Weise
als bisher iiblich die Kritikalitétssicherheit von Extraktions-
kolonnen sichergestellt werden.

Mit der KEWA-Entscheidung fiir den langsamen Extraktor "Puls-
kolonne" riickt nicht nur das Kritikalit#dtsproblem, sondern

auch das Radiolyseproblem wieder in den Mittelpunkt. Die vom

" Institut gemachten Investitionen fiir Gaschromatographie, Elﬁssig-
keitschromatographie und Massenspektrometrie, die zur chemi-
schen Identifizierunguder»Radiolyseprddukte aufgewendet worden
sind, finden dabei ihre nutzbringende Anwendung.

Kombinierte
Gaschromatographie-
Massenspektrometrie
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GASCHROMATOGRAMM DES H,0 - EXTRAKTS, SKULE CARBOWAX 20 M,
TEMPERATURPROGRAMM 70°C - 200°C

15
16
13
" s
19 5
14
17 )
1
18 10
2
20
Zuordnung der einzelnen Peaks
1.) Gemisch von R~C~OCH 11,) 0330-.8-0(0355%)(06313) M = 310
0 0C,Hg
2.) CH,0-P=0(C,H . )(C.E R T 12.) cH o-§-o(c Hqo ) (CLELOH i -
33 §0H3 4H8 ( n 9) 238 3 04594 8)( 659 ) L = 324
3.) CH;0=-P=0C.E ;o=
R30-p-0C5Hy, K = 238 g
479 13.) CH50-P=0R
Q ; 0C4Hg
4.) CH,0-P~0C ..
By gc 36512 N = 252 g
479 14.) CEz0-P-0R
S 0C ilg
Se) 0330-0505
479 ‘ 15.) cn3o-§—o(csfxm)(csnl3) . ¥ o= 322
C4lg”?
6.) cn3o-§aoc7315 ) = 266
489 16.) cuBO-g-o(c,,Hl4)(c4xaox) ' E = 338
03,Hg
T.) cnso-ggogenl;, ) = 280
479 17.) CH o-g-o(c H. ) (C , , ;=
3 faes12 (CqHy5) ¥ = 350
8.) CH,0-P-0R ' '
oC,H, : ‘ : . .
479 v . ‘ - 18.) Ch3o-§(-::)§%4329 . : ’ Ii = 364
9.) CHy0= ‘°§10le L = 308 k :
479 ' 19.) nicht zuzuordnen
20.) CH_0~9-0(C T, ) (C 4HL.0R) M = 206 ‘ 02
. 3 004%4 g/ (C4Hg | R 20.) cn3o-§-on

C 4H9

( R = Zweiter alkylrest in 5pekt;ruin nicht zuordenbar ) -
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Die Identifizierung der zahlreichen organischen Radiolysepro-
dukte im Purex-ProzeB ist praktisch abgeschlossen. Eine Ahnung
von ihrer Kompliziertheit und Vielfdltigkeit kann vielleicht

die Abbildung, S. 12, geben, das die Komponenten von nur einer

aus mehreren Fraktionen darstellt.

Von diesen Ergebnissen ausgehend, konnten neue Waschverfahren
entwickelt werden. Zur realistischen radioaktiven Erprobung
neuer Lsungsmittelreinigungsverfahren wurde ein abgeschirmter
Losungsmittelwaschzyklus erstellt. Die radiolytisch degradierten
OriginallB8sungsmittel aus der WAK werden darin in Versuchs-
chargen verarbeitet.

Abgeschirmte Losungsmittel-
Waschzyklus fir WAK-Solvent

Zu den drei zentralen Problemen Plutoniumextraktidn,,Kritikali-
tdt und Radiolyse kommen allgemeine Probleme des radioaktiven
Anlagenbetriebs. Dazu gehdrt in erster Linie die ProzeBiiber-
wachung. Den Entwicklungsarbeiten zur Prozesiiberwachung dient
die TAMARA-Anlage.
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TAMARA Anlage

Es handelt sich dabei um einen Extraktionszyklus im WAK-MaB-
stab. Im Projekt Wiederaufarbeitung dient die TAMARA-Anlage
heute einem gemeinsamen Programm mit dem Institut flir Daten-
verarbeitung in der Technik zu Versuchen der Prozefsimulation.
Die Auslastung des Institutspersonals durch unmittelbare
KEWA-Erfordernisse kann dadurch deutlich werden, daB zum Be-
trieb dieser TAMARA-Anlage nur noch ein einziger Ingenieur
der HeiBen Chemie zur Verfiigung stehen kann. Er ist auf die
Unterstﬁtzung'vcn Mathematikern und Physikern aus dem IDT
angewiesen. '

_ﬁateﬁzéntmle — TAMARA —




- 6/15 -

Das Hauptgewicht bei der Entwicklung zur PtoZeBﬁberwachung
liegt jetzt bei der Laborautomatisierung.

Der Anlagenbetrieb allein in der HeiBen Chemie erfordert im
Jahr rund 15.000 analytische Einzelbestimmungen.

Automatisierte
PU-U Bestimmung mit
Rontgenfluoreszenz

Dieser groBe analytische Aufwand ist von den dafiir verfiigharen
12 Mann, die z.T. in drei Schichten arbeiten, nur bei einer
sehr weitgehenden Laborautomation méglich.

Nach diesem tiberblick iiber einen Teil des apparativen Potentials,
das zu Beginn des Projekts Wiederaufarbeitung im Institut

fir HeiBe Chemie bereitgestanden hat, sollen jetzt die wichtig—
sten Ergebnisse des MILLI-Betriebs genannt werden.
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1. Aufarbeitungskampagne - MILLI

Jahr | Quartat | Brennstoff | Ergebnis

1971 [ U+Zr+ Mn 56 20 mg HDBP/t pro Durchlauf
1500-2000 C: By/l wassr +  nach 30 Std- spurenhafte Niederschige
' Purex auch bei extremer 3,y-Belastung moglich

Die erste hochaktive Milli-Kampagne lief im Jahr 1971. Mit ihr
sollten die Grenzen des Purex-Prozesses durch B-y-Aktivitédt
abgetastet werden. Der Radiocaktivititspegel der ProzeBl8sung
war damals durch Zugabe von Mangan-56 auf 1500 bis ZOOO-B-Y—Ci/l
Speiseldsung eingestellt worden. Diese Aktivitdt konnte durch
Spaltprodukte allein nicht erreicht werden. Damit ist damals

die maximal zu erwartende B-y-Aktivitit in Brennstoffldsungen
um etwa den Faktor 5 dberschritten worden. Es zeigte;siéh bei
dieser Kampégne, dag der PureXprozeB auch bei extrem hoher
B-y-Belastung mdglich ist.

2.Aufarbeitungskampagne - MILLI

" Jahr |"Quartal Brennstc;ffe ) Ergebnis

1871 ey Pu-238/ Np-237 bei Phasenverschleppung Gber 50% Pu-Verlust
1972 «0 03-04 Wh a-akt /lorg. | durch HDBP
Pu- Rickgewinnung nur reduktiv méglich
Bei Betriebsstorungen begrenzt a - Radiolyse
den Purex - Prozef
Entwicklungsaufgaben fiir hohen Abbrand :

a} kurze Kontaktzeit

b) keine Phasenverschleppung

¢ vollstandige Produkt u. Solventwische

972 Nemelv Intervention :
1973 I+1 Dekontarnination und Erneuerungen im
Anlagenteil

Die zweite Kampagne iief im dritten und vierten Quartal 1971;
Die Grenzen des Purex-Prozesses durch a-Radiolyse war dabei
die Fragestellung. Die sehr hohe a-Strahlenbelastung von
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0,3 - 0,4 Wh/1 ist nur durch Einsatz von Plutonium-238 erreich-
bar geworden. Dieses Plutohium belastete das L8sungsmittel

mit einer etwa 200-fach -hSheren spezifischen a-Aktivitét als
bei reineh’Brennstofflésdngen auftreten kann. Durch Phasen-
verschleppung bildete sich Dibutylphosphat in so starkem MaBe,
daf das Plutonium stdchiometrisch von den Radiolyseprodukten
gebunden worden ist. Die regulidre Riickextraktion mit verdiinn-
ter Salpetersdure war nicht mehr m&glich. Reduktionsmittel
muften daZu eingesetztkwerden. Erst durch diese zus&dtzlichen
MagBnahmen lieB8 sich das Plutonium—238 und das Ausgangsmaterial
Neptunium-237 wieder zuriickgewinnen. Bei diesem‘ProzeB bekamen
wir die schweren Folgen von zu langer Kcntaktzeit,'Phasenver-
schleppung‘und4unvollsténdiger-Produkt-.und'501ventw§sche zu
spliren, die zu Verstopfungen in den Leitungen fiihrten. Wegen
der unaufldslichen Niederschl&ge muBften einzelne Leitungen
der Anlage vollkommen erneuert werden.

Reparatur an der
Eingangsschleuse
— Milli —
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Intervention
_ Auflose-Zelle

Die Instandsetzung des ersten hochaktiven Miili¥Zyklus dauerte
etwa ein Jahr. Diese lange Reparaturzeit konnte aber niitzlich
tiberbriickt werden. Der noch verfiigbhare dritte Extraktions-
zyklus der Milli wurde als Plutoniumversorgungssystem zum Test
der elektrolytiSchen~Plutonium-Uran-Trennung eingesetztg In
diese Zeit der ErSatzkampagnen £811t auch die erste elektroly-
tische Rﬁckextraktion}reiner Plutoniuml&sungen'in der sog;
MILLI-EMMA (s. Abb. S. 19).

Diese Riickextraktion reiner Plutoniumlésungeh auf elektro-
chemischem Wege ist eine Forderungbder Gesellschaft zur Wieder-
aufarbeitung (GWK) gewesen, um unsere elektrolytischen PrQZeB-
entwicklungen inider WAK fiir die Erprobung in Betracht zu
ziehen. R '
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Elektrolytischer Mischabsetzer
— Milli EMMA —

AuBerdem wurde wdhrend dieser Zeit auch noch die Trennung des
Dreikomponentensystems Uran-Plutonium-Neptunium auf elektro-
chemischem Wege durchgefiihrt (siehe Abbildungen S. 20).

Nach Instandsetzung der gesamten Milli-Anlage im dritten Quartal
1973 wurde ein Plutonium-Uran-Mischoxid von 20 % Plutoniumgehalt
der Fa. Gelsenberg verarbeitet.

Dabei zeigte sich, das8 die Plutohium~Uran-Trennung mit Uran-IV
kein sicheres Verfahren bei hohen Plutoniumgehalten ist. Wegen
Instabilitdt des Uran-IV muBte etwa ein 20-facher Uberschus
verwendet werden. Eine Erfahrung, die spdter auch in der WAK
gemacht worden ist
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3/4. Aufarbeifungskampaghe -MILLI

Jahr-|. Quartal :j - “Brennstoff Ergebnis
1972 Melv 15% Py DF -Pu inUran elektrochemisch: -» 1000
: - i Pu-U- Trennung - DF-"Puin Uran {mit U-IV): 100- 500

elektrochemisch elektrochernisch, hohere Bemebssmerr}eﬂ ;

1973 Tell«e TN reines Py uranireie Pu- Riickextraktion (2.+3.Pu-~Zyklus)
Ruckextraktion elektrochemisch erfolgreich

elektrochemisch )
_ a}-bisher : 0,1-05%

b) ‘elektrochem.: < 0,01%

elektrochemisch, Np- Fihrung

U-Pu-Np- N .

. ran mogtich
Trennung elektro- mit Pu oder Uran mogti
chemisc

Vertuste

5. Aufarbeitungskampagne -MILLI

Jahr | Quartal | Brennstoff | Ergebnis
1973 |1V 20° Pu/U konventionelle Trennung mit U(IV)
{Gelsenberg AG) U(IV} instabil

20- fache  U{1V])- Menge erforderlich

6. Aufarbeitungskampagne -MILLI

Jahr | Quartal | Brennstoff Ergebnis

1874 | 1«11 . 15%6 Pu0,/UO,lkoprdz) 1) Aufldsung volistdndig
50000 MWd/to 2) Pu-U-Trennung elekrolytisch
75 Jahre 3} 45°%.ige Solventbeladung:
Schneller Briiter ProzefBunterbrechung durch Ausfdllung
Dounreay 4) 85°ige-Solventbeladung,3-4m HNO3:
Prozef erfolgreich
Briter-WA mit Purex prinzipiell- moglich

7 Aufarbeitungskampagne -MILLI

Jahr [ Quartal | Brennstoff 1 Ergebnis

1974 | MI+ 1V VAK 1) Auflésung: Vertust < 01%
18000MWd/to 2) Extraktion bei 80 °. Séattigung
2,7 Jahre ohne Stérung

3) Pu-U-Trennung mit U{1V}
nicht optimat
DF-Pu im Uran ~ 130
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Anfang 1974 bekam Milli den érsteanfﬁtefbrennétoff aus Dounreay
mit 15 % Plutoniumoxid und einem Abbrand von 50 - 60 MwWd/t

zur Verarbeitung. Die Aufldsung verlief mit 8 m Salpetersiure
vollstindig und ohne Stbrung,‘Schwierigkeiten traten aber im
ersten Extraktionszyklus durch Niederschlagsbildung und Ver-
stopfung der Extraktoren ein. In einem zweiten Anlauf, bei

hoher Solventsdttigung und 3 - 4 mHSalpetersaure, konnte diese
Kampagne aber erfolgreich zu Ende gefiihrt werden. Damit hatte
sich best&dtigt, daB der Briliterbrennstoff nach dem Purexver-
fahren prinzipiell aufgearbeitet werden kann.

Aufgrund der gemachten Erfahrungen)'schon‘béi der Gelsenberg-
Kampagne, iber die Plutoniumabtrennung mit Uran-IV ist die
Plutonium-Uran-Trennung dabei elektrolytisch dﬁrchgefﬁhrt
worden. Diese elektrolytische Plutonium-Uran-Trennung verlief
reibungslos (s. Abb. S. 20, 7. Aufarb.Kamp.).

Im dritten Quartal 1974 nahm Milli dann denselben VAK-Brennstoff
auf, der in der WAK so erhebliche Schwierigkeiten bereitet
hatte. Aufgrund der gemachten Erfahrungen am Dounreay-Brenn-
stoff wurde von vornherein bei hoher Solventsittigung gefahren.
Die‘invder WAK nach 40 Betriebsstunden aufgetretenen Extraktor-
'véfStopfungen traten unter diesen Betriebsbedinqungen in der
Milli-Kampagne nicht auf. Die Plutonium-Uran-Trennung ist dabei
wieder mit der konventionellen Uran-IV-Reduktion durchgefiihrt
worden. Dabei konnte aber ‘auch bei einem 40-fachen Reduktions-
mittélﬁberschus nicht der erwartete Trennfaktor von‘1o3 er= .
'réicht werden. " ' ' -
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8. Aufarbeitungskampagne - MILLI

Jahr jQuartal |} Brennstoff Ergebnis

18975 T+11 KWO ohne Schwierigkeit bei 80°% Solvent -
1% Pu Beladung

31000 MWd/to 1. Zyklus = Pu-Verlustim HAW=01%
1,6 Jahre HOBP < 30mg/!|

OF - Puimy =2-103

DFy- im Uran = 2-10%4

DFy- imPu - = 1-104

9.Aufarbeitungskampagne-MILLI

JahrjQuartal | Brennstoff | Ergebnis

1975 | NI+ 1V KWOQ

1% Pu

35000 MWd/to
2 Jahre

10. Aufarbeitungskampagne - MILLI

in Vorbereitung

im. Gange, bisher keine Stérung

Jahr[(luqrtal | Brennstoff { Ergebnis
KWO l

1976 I+ H
40000 MWd/to

200d Abklingzeit

Im ersten Halbjahr 1975 verarbeitete Milli schlieBlich einen
KWO-Brennstoff mit 31000 MWd/t und 1 % Plutoniumgehalt, der
h8chste LWR-Abbrand, der in der Bundesrepublik bis dahin auf-
gearbeitet worden ist. Aufgrund der frither gemachten Erfahruncen
wurde wieder bei hoher Solventsittigung und 3 - 4 m Salpeter-
s8dure gearbeitet. Der ProzeB verlief mustergiiltig ohne Stérun-
gen, ohne Niederschlagsbildung und mit einem Plutoniumverlust
im HAW von nur 0,1 %. Die Dekontaminationsfaktoren der Produk-
te lagen nach dem ersten Zyklus ebenfalls sehr gut wie die Ta-
belle zeigt. Im Augenblick l&uft eine neue KWO-Kampagne mit
35.000 MWwd/t. Anfang ndchsten Jahres soll ein KWO-Brennstoff
mit 40.000 MWd/t und nur 200 Abklingtagen zur Verarbeitung

kommen.
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Vielleicht ist die Personalstdrke des Instituts fiir Sie noch
von Interesse. Das bisher genannte personelle und sachliche
Erfahrungspotential, das zwischen 1965 und 1974 aufgebaut
worden ist, basierte auf einer Institutsstirke von 86 Personen.
Seit der Projekt- und Schwerpunktsbildung hat sich das In-
stitut erweitert auf 115 Mitarbeiter, die Akademikerzahl von

18 auf 22.

Nachdem Sie das Einrichtungspotential der HeiBen Chemie und die
Wiederaufarbeitungserfahrungen in der Milli-Anlage kennenge-
lernt haben, soll nun noch die Frage behandelt werden, wo
liegen nach unserer Auffassung in den kommenden Jahren die
Entwicklungsschwerpunkte der Wiederaufarbeitung.

Dazu sollen die Probleme in drei Gruppen gegliedert werden:

1. Die drei zentralen Probleme der Wiederaufarbeitung, ndmlich
' Plutoniumextraktion, Kritikalitit und Radiolyse werden auch
in Zukunft von gleichbleibender Bedeutung sein.

2. Die Genehmigungsprobleme der KEWA nehmen im Progekt Wiederauf-
arbeitung und Abfallbehandlung die h&chste Prioritét ein.
Diese Aufgaben entspringen z.T. dem in den letzten Jahren
verstdrkten UmweltbewuBtsein der foentlichkeit.ADas gilt
vor allem fiir die Emissionsraten an Krypton, Tritium und
Jod.

Unter diesem Prioritdtenzwang wurde die Abtrennung der lang-
lebigen a-Strahler im radioaktiven Abfall, die bis dahin vom
Personal des Transplutoniumlabors des Instituts filir HeiBe
Chemie untersucht worden ist, zurﬁckgestellt”und die Bear-
beitung der sog. Head-End-Probleme neu aufgenommen.
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Die Problemkreise der WA

[. Die drei zentralen Probleme der W A

1. Plutonium - Extraktion
2. Kritikalitat

3. Radiolyse

II. Die Genehmigungsprobleme der KEWA

III.  Die Waste - Minimierung;

salzfreie Verfahren

Der Entwicklungsstand auf diesem sehr wichtig gewordenen Gebiet
wird in einem eigenen Referat wvon Dr. Weinldnder noch darge-

stellt werden.

Der dritte, ebenfalls durch die GroBanlage deutlich gewordene
Problemkreis ist die Minimierung des radioaktiven Abfallvolumens.
Dieser neue Problemkreis hat seine Ursache in zwei Gegebenheiten.
Erstens in dem geplanten KEWA-Durchsatz von 5 t Brennstoff pro
Tag und zweitens im Stand der Technik bei der mittelaktiven
Waétebehandlung. Nach der Uhde-GfK-FlieBschemastudie 1974

miisten demnach in der KEWA jihrlich 14.500 MAW-Bitumenfisser

der abgebildeten Art in einem Tieflager beseitigt werden

(siehe Abbildungen S. 25).

Wenn wir alle anderen Gesichtspunkte auBer Betracht lassen, so
stellt diese Aufgabe allein vom Umfang des Volumens und der
groBen Zahl her ein logistisches Problem dar.
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Nach unserer Auffassung besteht die LOsung dieses Problems in
der Anwendung salzfreier Verfahren. Dadurch kann die MAW-Menge
minimiert und der dann hochkonzentrierbare MAW dem HAW zuge-

schlagen werden. Betrachten wir dazu das vereinfachte Volumen-

Bilanzschema des Purex-Verfahrens.

ENTSTEHUNG DER HA- UND MA-WASTEVOLUMINA

i
ARFALL ’
_ eme :
- o
- .
wescion: FDllFQEE>< i s
"
e

BISHERIGE VERFAHRENSWEISE NEUE VERFAHREN
HYDRAZINHYDRATWASCHE , ELEKTROLYSE

FUR MEISSE CrE Mt

Die Produktvolumina»entsprechen in ihrer,Menge den Speisevolumina.
Wesentlich aber ist, daﬁ die Volumina der beiden wichtigsten
Abfallstrdme, ndmlich des hochaktiven und mittelaktiven Abfalls,
praktisch vollstdndig von nicht rezyklierbaren ProzeBchemikalien
gebildet werden. Das rechte Bild zeigt die drastische MAW-Re-
duzierung bei'der'Anwendung der salzfreien Verfahrensschritte,

die im Institut fiir HeiBe Chemie entwickelt worden‘sind.

Ein optimaler Weg; die Zugabe von ProzeBchemikalien zu minimali-
sieren, ist die elektrochemische Prozeffiihrung. Elektrochemische
Verfahren anzuwenden heiBt, die stofflichen Verdnderungen nicht
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durch Chemikalienzugabe, sondern mit Hilfe des elektrischen
Stroms, herbeizufithren. Der elektrische Strom ist bekanntlich

volumen- und gewichtslos.

Bei der Wiederaufarbeitung von Briiterbrennstoffen mit ihrem
hohen Plutoniumgehalt von 20 % ist det elektrochemische Purex-
ProzeB8 nach unserer Auffassung unuméanglich. Deshalb wurden in
der Verfahrenstechnik der HeiBen Chemie schon vor mehr als
sechs Jahren elektrochemische Prozesse fiir den Purex—ProzéB
ausgearbeitet. '

Der erfolgreiche Einsatz der Milli-Emma, das ist ein elektto-
lytischer Mischabsetzer zur Plutonium-Uran~-Trennung, wurde be-
reits bei den Milli-Kampagnen erwéhnt.

Ein elektrolytischer Mischabsetzer fiir die reine Plutoniumrtick-
extraktion im MaSstab der WAK ist ebenfalls imfIhstitut fir
HeiBe Chemie entwickelt worden. Er soll wie die Zentrifugen
ebenfalls in der WAK getestet werden. Die Ausschreibung

fiir den WAK-Apparat ist bereits abgeschlossen.

Nachdem die Extraktionskolonne der Extraktortyp der KEWA ge-
worden ist, wurde in der HeiBen Chemie die elektrochemische
VérfahrensWeise auch fiir den Kolonnenbetrieb ausgearbeitet
 (siehe Abb. S. 28).

Die Abbildungen zeigen eine elektrolytisch arbeitende Ex-
traktionskolonne mit einem Durchsatz von 200 kg Brennstoff
' pro Tag, die im Technikum der Heifien Chemie im Uran-Betrieb
fertig getestet ist.
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_ Elektrolytische Extraktionskolonne
~ Durchsatz; 200 kg/d

Fiir die Plutonium-Reoxidation,
die jedem der Plutonium-Reini-
gungszyklen vorauszugehen hat,
ist ebenfalls eine elektro-
chemische Reoxidationszelle
entwickelt worden.

‘ Eiefitmlvti&nhe .
Ex;raktiﬁnskmqnna :
 Durchsatz: 200 kg/d
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Elektrolytische
Oxidaﬁfmszens
WAKaMaﬁstb

Die oben gezeigte Apparatur hat bereits die WAK-Kapazitit.

Nun zur Ausgangsseite des Purex-Prozesses. Wenn wir die Liste
der Chemikalien betrachten, die gegenwdrtig bei der wédBrigen
Wiederaufarbeitung verwendet werden, so sind sie bis auf Soda
und Natronlauge aus den Elementen der natlirlichen Atmosphire,
nédmlich Stickstoff, Sauerstoff, Kohlenstoff und Wasserstoff
“aufgebaut.

- PROZESSCHEMIKALIEN DER WA

Herkdmmliche
VERFAHRENSWEISE :
HNO;, NO,, U-IV ,[NH;0H]NO; , C;0,H;, Na,CO3, NaOH

Alternative
VERFAHRENSWEISE :
\@3 e g C204H2 N@I
nur chem. Elemente der Atmosphdre
N, O, H C

Die Salzbildner Soda und Natronlauge sind in erster Linie
die ProzeBchemikalien der Solventwdsche. Um diese Salzbildner
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zZu eliminieren, wurde im IHCH die Hydrazinwésche entwickelt.
Hydrazin l&Bt sich rdckstandsfrei in Stickstoff zersetzen.
Fir die Uberfdhrung dieser ProzeBchemikalien nach derAneuen
Verfahrensweise in die Bestandteile der Atmosphire, sind
wieder elektrochemische Verfahrensschritte anwendbar.

Am schwierigsten ist noch die elektrochemische Umwandlunq
der nichtrezyklierbaren Salpeterséure Ain Stickstoff und
Sauerstoff. Durch Sekundarreaktionen erreicht hier die Strom-
ausbeute erst 50 % und ist damit fur uns noch unbefriedigend.
Besser lleqen die Verhaltnisse bei: der Oxalsaurezerstﬁrung.
Die Yberfiihrung in ‘Kohlendioxid verliuft glatt. Am weitesten
ist die Entwicklung. bei der Hydrazinzersetzung gediehen. Sie-
lduft mit idealer Stromausbeute von 100 % glatt zu moleku-
larem Stickstoff.

Die Forschung und Entwicklung auf dem Gebiet der Wiederauf-
arbeitung von Kernbrennstoffen hat gegeniiber der konventionellen
chemischen Industrie noch zusdtzlich eine besonders schwer zu
nehmende Hiirde zu iliberwinden, ehe ihre Ergebnisse in die Technik
tibernommen werden. Damit meine ich den Nachweis des langzeitig
wartungsfreien Betriebsverhaltens unter hochradioaktiven Be-
triebsbedingungen.

In unserem Bereich Chemie, bei der FlieBschemaentwicklung,
sind wir durch den institutseigenen Millibetrieb in der Regel
kurzfristig in der Lage, in hochaktiver Hinsicht autonom und
damit in Erganzung zu den WAK-Betriebserfahrungen unmittelbare
Entscheidungshilfen bei der KEWA-Planung zu liefern. Diese
Méglichkeit wird von der KEWA-Projekfgruppe, an unseren per-
sonellen Kriften gemessen, auch besonders stark in Anspruch
genommen.
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Schwieriger ist die Lage auf dem Gebiet der Verfahrens- und
Apparateentwicklung. Wegen der sehr knappen Terminlage der
KEWA-Projektierung ist die Chance gering, daB viele der wvon
uns entwickelten elektrochemischen Verfahrensschritte noch
iber den hochaktiven WAK-Betrieb schlieflich in die GroBSan-
lage eingebracht werden k&nnen, aber vielleicht erreichen wir
doch noch mit einigen das Ziel. Diesen Erfolg wilinsche ich
vor allem meinen Mitarbeitern. Ich hatte das groBe Gliick,

in den vergangenen zehn Jahren hier im Zentrum von fachlich
sehr guten, begeisterten und leistungsfreudigen Mitarbeitern
umgeben zu sein. Diesen Mitarbeitern sind die Ergebnisse zu
verdanken, die ich Ihnen hier vorgetragen habe.
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Arbeiten zur Behandlung radiocaktiver Abfille

aus Wiederaufarbeitungsanlagen

H. Krause

I. Einleitung

Ein wesentlicher Teil der in der Kerntechnik anfallenden
radioaktiven Abfalle entsteht bei der Wiederaufarbeitung
bestrahlter Kernbrennstoffe. Diese Abfalle enthalten

> 99 °/0 der gesamten nicht natiirlichen B/Y—Strahler und,
wenn man die Fertigung Pu-haltiger Brennelemente einbe-
zieht, auch ) 99 °/o0 der gesamten in den Abfall gehenden
Aktiniden.

Die radioaktiven Abfdlle einer Wiederaufarbeitungsanlage
mit einer Jahreskapazitdt von 1500 t enthalten pro Jahr
> 3 Milliarden Ci B/y-Strahler und ) 10 Mio Ci wa=~Strahler.
Die Abfallmengen belaufen sich auf rd. 50.000 mB/Jahr, die
nach Behandlung, Konzentrierung und Verfestigung ) 4000 n?

endlagerfihiger Riickstdnde ergeben.

Diese Zahlen machen auf sehr eindrucksvolle Weise die Be-
deutung der Abfallbehandlung im Zusammenhang mit der
Wiederaufarbeitung bestrahlter Kernbrennstoffe deutlich.
Da die radioaktiven Abfdlle aus Wiederaufarbeitungsanlagen
zum Abklingen ihrer Spaltproduktaktivitat auf unbedeutende
Werte mehrere Jahrhunderte, zum Zerfall der Aktiniden und
einiger sonstiger sehr langlebiger Radionuklide sogar
Jahrmillionen benéfigen, akkumuliert sich hier die Radio-
aktivitat im Gegensatz/zu allen anderen kerntechnischen
Bereichen praktisch iiber die gesambte vorhersehbare Einsatz-
zeit der Kerntechnik. Diese Tatsachen erhellen wohl auch
die Tragweite der im Zusammenhang mit den radioaktiven Ab-
fallen getroffenen MaBnahmen.
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Ich hatte es fir angezeigt gehalten, in dem ersten Vor-
trag im Rahmen eines PWA-Statusberichts kein bloBes
Referat liber unsere eigenen Arbeiten zur Behandlung
radioaktiver Abfalle aus Wiederaufarbeitungsanlagen zu
halten. Vielmehr mdchte ich zundchst die GroBenordnung
der Probleme aufzeigen, um dann die eigenen Arbeiten

in Bezug zu setzen zu dem internationalen Stand auf die-
sem Gebiet und zu den erforderlichen Losungen. Flir eine
detaillierte Beschreibung der eigenen Arbeiten werden
die kommenden Statusberichte noch ausreichend Gelegen-
heit bieten.

Mengen- und Aktivitatsvergleich

Mengenbetrachtung

Die Abbildung 1 gibt in vereinfachter Form einen Uber-
blick iiber die Arten und relativen Mengen radiocaktiver
Abf3lle in einer 1.500 jato-Wiederaufarbeitungsanlage.
Die Zahlen enthalten neben den reinen Prozessabfallen
auch die nicht unbetrachtlichen Mengen an Dekontaminati-
onsabfdllen sowie den bei der Abfallbehandlung selbst
entstehenden Sekundarwaste. Sie sind insofern sehr pessi-
mistisch, d.h. hoch, als sie vom bisherigen Stand der
Technik ausgehen und die neueren Bemithungen zur Verminde-
rung der Abfallmengen, von denen hier z.T. bereits be-
richtet wurde, noch nicht beriucksichtigen.

Man sieht, daB hinsichtlich des Primdranfalls die schwach-

und mittelaktiven Abwidsser mengenmaBig deutlich an der
Spitze stehen, gefolgt von den brennbaren Festabfallen.

Bei den Abfallvolumina nach der Verarbeitung und Verfesti-
gung stehen die mittelaktiven Abwiasser bei weitem an der
Spitze, wdhrend die Struktur- und Hillenmaterialien Platz

2 einnehmen. Die schwachaktiven Abwasser und die brennbaren
Festabfalle konnen bei der Abfallbehandlung soweit in
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ihrem Volumen eingeengt werden, daB sie hinsichtlich ihres
Endlagervolumens keine groBe Rolle spielen.
Unter dem Gesichtspunkt der Abfallmengen kommt also den

mittelaktiven Abwissern die groélte Bedeutung zu.

Aktivitatsbetrachtung

Die Verteilung der Radioaktivitdat auf die einzelnen Abfall-
strdme ist in Abbildung 2 dargestellt. Man sieht auf den
ersten Blick, dafB hier die hochaktiven Spaltproduktldsungen
mit weitem Abstand die Spitze einnehmen. Selbst Abfall-
arten wie die mittelaktiven Abwasser oder die Struktur- und
Hilsenmaterialien, die immerhin noch rund 2 Mio Ci pro Jahr
bringen, treten hier bei der Addition der Aktivitat gar
nicht mehr in Erscheinung. Auch hinsichtlich der Gesamtak-
tivitdt an Aktiniden stehen die hochaktiven Spaltproduktlo-
sungen deutlich an der Spitze, gefolgt von den mittelakti-
ven Abwassern sowie den Hiill- und Strukturmaterialien.

Dies bedeutet, daB unter den Gesichtspunkten der Radioak-
tivitat und damit der Langzeitsicherheit den hochaktiven
Spaltproduktldsungen bei weitem die groRte Bedeutung zu-
kommt, gefolgt von den mittelaktiven Abwassern und den
Hillenmaterialien. Deren B/y-Aktivitdt klingt allerdings
sehr rasch ab.

Verfahrensvergleich

Die in anderen Bereichen der Kefntechnik‘angewandten Ver-
fahren zur Behandlung radioaktiver Abfalle lassen sich nur
zum Teil in Wiederaufarbeitungsanlagen anwenden, weil’Ar—
ten, Aktivitaten und lMengen vielfach unterschiedlich sind.
Auch aus den schon bestehenden Wiederaufarbeitungsanlagen
ist eine zufriedenstellende Abfalltechnologie kaum zu be-
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zliehen, da sie dort in aller Regel sehr wenig entwickelt
wurde. Dies hat seine Ursache darin, daf3 es sich meist um
militarische Anlagen handelte, die in abgelegenen Gegen-
den errichtet und keinen sehr weitgehenden Sicherheitsan-
forderungen unterworfen waren. Die niedrigen Abbradnde der
Brennelemente fithrten zudem auch nur zu relativ geringen
Aktivitatsgehalten in den Abfillen. Von diesen Voraus-
setzungen ist in unserem Fall keine einzige erfiullt, so
daBl die Behandlung und Beseitigung der radioaktiven Abfalle
aus Wiederaufarbeitungsanlagen viele neue Entwicklungen
erfordert.

Hochaktive Spaltproduktlosungen

Der iUberwiegende Teil der hochaktiven Spaltproduktlosungen
wird heute auf der ganzen Welt in fliissiger Form in Tanks
gelagert, insgesamt Uber 320.000 m5 (Abb. 3). Die groBten
Tanks haben Volumen von 5.000 m”. In den USA sind zwar bis—
her mehrere . Leckagen aufgetreten, doch handelt es sich

‘hierbeili ausschlieBlich um Tanks aus Normalstahl, die ein-

fach in Betonwannen eingelassen und z.T. iiber 30 Jahre alt
sind. Alle Tanks in Westeuropa und alle neueren Tanks in
den USA sind Doppeltanks aus Edelstahlivielfach geprift und
zusatzlich durch eine Edelstahlwanne in einem Betoncontain-
ment gesichert. An keinem einzigen dieser Tanks ist bisher
eine Leckage aufgetreten.

Trotz dieser guten Erfahrungen mit der Tanklagerung ist es
auf langere Sicht erforderlich, die hochaktiven Spaltpro-
duktlosungen in chemisch, mechanisch und thermisch bestan-
dige, feste Produkte umzuwandeln um die potentielle Ge-
fahr eines Entweichens in die Umwelt weiter zu vermindern.
Zu diesem Zweck wurden bisher folgende Verfestigungspro-
dukte entwickelt.
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1.1 Verfestigungsprodukte

- Kalzinate: Durch Verdampfen der Spaltproduktldsungen
und anschlieBendes Erhitzen auf 400-800°C entstehen
Kalzinate in Form von Pulvern, Granulaten oder Salz-
kuchen.

Die meisten Kalzinate werden bereits in einem Tag zu

20-40 °/o in Wasser geldst, haben eine schlechte Wir-
meleitfdhigkeit und konnen leicht verstreut werden.
In vielen Kalzinaten werden noch Radiolysegase gebil-
det. In der Bundesrepublik betrachten wir sie dagher
nur als Zwischenprodukte auf dem Weg zu Produkten nit
wesentlich hoherer inhidrenter Sicherheit.

Wenn man die Kalzinate mit Zus&tzen anreichert und
lingere Zeit auf Temperaturen ) 13%00°C erhitzt, bildet
ein Teil der Spaltprodukte schwer 1ldsliche kristalline
Verbindungen, doch bleiben mit der heutigen Technik
auch in diesen "Super-Calcine" genannten Substanzen
noch immer eine Reihe von Spaltprodukten; etwa Caesium
relativ leicht loslich.

- Glaser: Wesentlich bessere Eigenschaften haben die
bisher entwickelten Glaser, Glaskeramiken und Keramiken.
Sie bilden feste, chemisch, mechanisch und thermisch
bestandige Blocke, aus denen die Aktivitidt praktisch
nicht mehr entweichen kann. Radiolysegase werden in
Glasern nicht mehr entwickelt.

Die Loslichkeit in Wasser, Meerwasser oder Salzlauge
ist so gering, daB selbst in 500 Jahren < 1 °/o ausge-
laugt werden. Dabei ist zu bedenken, daf die Versuche,
die diesen Werten zugrunde liegen,unter extremen Be-
dingungen durchgefithrt wurden, in der Regel in sieden-
der Losung, sodaB die angegebenen Werte in der Praxis
wesentlich niedriger liegen muB3ten. Alle bisherigen
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Untersuchungen an spaltprodukthaltigen oder zZuBerlich
bestrahlten Glasern zeigten keine oder keine wesentliche
Verschlechterung der Auslaugbestandigkeit. Lediglich bei
den Phosphatglasern wurde in Hanford nach etwa 1,2 Jahren
Lagerzeit eine Abnahme der Auslaugbestandigkeit um den
Faktor 1000 beobachtet. Phosphatglaser verlangen Lager-
temperaturen unter #400°¢.

In einem Zeitrafferexperiment ist es uns bereits gelungen,
die a-Dosis einer fast 3000-jdhrigen Lagerung zu simulie-
ren. Obzwar die a-Strahler im Prinzip die grofiten Strah-
lenschaden verursachen, konnten bei diesem Versuch bisher
noch keine negativen Erscheinungen beobachtet werden. In
dem Beitrag von Herrn Scheffler wird hierauf nzher einge-
gangen. Trotz dieser sicherlich erfreulichen Ergebnisse
miissen wir eine kritische Interpretation vornehmen.

Wahrend der sehr langen Lagerzeiten unterliegen die hoch-
aktiven Glaser neben der Strahleneinwirkung auch erhohter
Temperatur und gegf. thermischen Spannungen. Dariber-hinaus
fithrt der a-Zérfall zum Aufbau von Helium im Glas (ca.

0,05 ml/g nach 1ooo a).

Die Abbildung 4 zeigt eine nicht ganz vollstandige Zusam-
menstellung von Art, Menge, Aktivitat und Alter der bis-
her hergestellten Glaser. Zum Vergleich sind in der letzten
Zeile Aktivitadten und Strahlendosen aufgetragen, die aus
den Spaltprodukten hochabgebrannter Leichtwasserreaktoren
zu erwarten sind.

Man sieht, daB bereits beachtliche Mengen an hochaktiven
Gldsern hergestellt wurden, daB ihr Aktivitatsgehalt und
die absorbierten Strahlendosen aber noch weit unter den

zu erwartenden Maximalwerten liegen. Aus diesen Grinden ist
eine intensive Fortsetzung der bisherigen Versuche und Un-
tersuchungen unbedingt erforderlich.
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Aber auch einer weiteren Verbesserung der Produktqualitit
sollte unsere Aufmerksamkeit geschenkt werden. Besonders
beziiglich der Auslaugbestdndigkeit sind noch nicht alle
Winsche erfiillt. Zwar erscheinen die bisher erzielten Wer-
te auBlerst gut, doch machen sie Lagerbedingungen mit einem
absoluten WasserausschluBl erforderlich. Dies sollte durch
die Lagerung im Salz gewahrleistet sein. Der Einschluf der
Glaser in Zylindern aus Metall oder keramischem Material
erhdht die Sicherheit noch weiter. Allerdings sind die bis
heute verwandten lMetalle nicht unbegrenzt korrosionsbestdan-
dig, die keramischen Materialien nicht allen mechanischen.
und thermischen Belastungen gewachsen, so dafl eine noch
weitere Erhohung der Bestandigkeit von Produkt und Umhiillung
zwar nicht zwingend erforderlich, im Hinblick auf das grofe
Axtivitatsinventar und die Langlebigkeit der Abfalle aber
winschenswert erscheint.

Ansatze fiir eine gewisse Produktverbesserung sind vorhanden
und relativ leicht realisierbar. Durch gezielte Kristalli-
sation von Borosilikatglasern zu Glaskeramiken erhialt man
thermodynamisch stabilere Produkte. Die Technik hierzu ist
einfach und erfordert neben geringen Zusatzen zu den Boro-
silikatglasern lediglich ein gezieltes Abkiuhlprogramm. Eine
aktive Erprobung steht allerdings noch aus. Eine Vermei-
dung der thermischen Spannungen und eine zus&tzliche Umhil-
lung kann durch Granulieren des Glases und Einbetten in

eine Metallmatrix erreicht werden. Dies erfordert einen zu-
sdtzlichen Arbeitsschritt, doch ist die entsprechende Technik
relativ einfach, wenn auch noch nicht aktiv erprobt. Alle
Vorschlidge filir grundsatzlich neue und um GroBenordnungen
bessere Produkte sind dagegen noch weit von der Realisierung
entfernt.




_7/8_

1.2 Verfestigungsverfahren

Wie aus der Abbildung 5 zu ersehen ist, sind zur Verfesti-
gung von HAW bereits mehrere Verfahren und Verfahrenskom-
binationen entwickelt worden. Sie alle bestehen zumindest
im Prinzip aus den Schritten Eindampfen, Denitrieren,
Trocknen, Kalzinieren und Schmelzen, von denen bei manchen
Verfahren einige Schritte gleichzeitig ablaufen.

Es wiirde zu weit fiihren, im Rahmen dieses Beitrages die
einzelnen Verfahren ndher zu erklaren. Vielmehr soll auf
den Stand der Entwicklung und auf das Potential der einzel-
nen Verfahren kurz eingegangen werden.

Man sieht aus der Tabelle 6,we1che Mengen an hochaktiven
Gladsern bisher an verschiedenen Stellen hergestellt wurden.
Aus diesen Zahlen 1aBt sich der Erprobungsgrad deutlich ab-
lesen. Uber lange Zeitrdume im echten technischen MaBstab
wurde bisher nur der FlieBbettkalzinator in Idaho betrieben,
allerdings mit einem sehr speziellen und nicht allzu hoch-
aktiven Abfall und ohne Schmelgzstufe, d.h. ohne ein echt
endlagerfghiges Produkt herzustellen.

Bezliglich des Potentials der Verfahren 1alt sich feststel-
len, daB alle kontinuierlichen Verfahren zumindest im Prin-
zip auf die in einer GroBanlage erforderlichen Durchsitze
gebracht werden kénnen, wdhrend ein diskontinuierliches Ver-
fahren wie PIVER in einer GroBanlage ca. 20 Parallelein-
heiten erfordern wirde.

Das Phosphatglasverfahren erfordert wegen der XKorrosivitat

von Losung, Schmelze und Abgas auBerst aufwendige Xonstruk-
tionsmaterialien und wurde an den meisten Stellen aufgege-

ben, u.a. wegen dieses Nachteils. Ein Vorteil des Phosphat-
glasverfahrens ist das Fehlen der Trocknungsstufe mit einer
entsprechenden Vereinfachung der Abgasbehandlung.
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Sprih- und FlieBbettkalzinatoren kdnnen aus weniger aufwen-
digen Materialien gefertigt werden, erfordern aber einen
groBeren Aufwand fiur die Abgasbehandlung und Regelung. FlieB-
bettkalzinatoren sind nur fur Abfalle geeignet, die harte,
abriebfeste Granulate bilden. Spaltproduktldsungen aus der
Aufarbeitung oxidischer Bremnnstoffe nach dem Purex-Verfahren
bilden dagegen nicht ohne weiteres feste Granulate.

Die Materialanforderungen won Walzentrocknem und Drehrohr-
ofen entsprechen etwa denen der Kalzinatoren, bezliglich der
Abgasbehandlung sind sie einfacher. Ein wesentlicher Nach-
teil sind dagegen die rotierenden Teile, deren Wartung und
Auswechslung in groBen, hochaktiven Anlagen besondere Pro-
bleme mit sich bringen.

So 138t sich feststellen, daB mehrere Verfahren entwickelt
wurden, die trotz einiger Nachteile im Prinzip alle zur
Verfestigung von Spaltproduktlosungen geeignet sind. Keines
davon wurde aber bisher im ausreichenden MaRstab und iber
ausreichende Zeiten bzw. mit voll reprasentativen Losungen

erprobt.

Mittelaktive Abwasser

Wie wir bereits gesehen haben, besitzen die mittelaktiven
Abwdsser sowohl bezliglich ihrer Volumina als auch bezliglich
ihres Gehaltes an Spaltprodukten und Aktiniden groBe Bedeu-
tung.

Mittelaktive Abwasser wurden in den USA in den alteren Wieder-
aufarbeitungsanlagen grofltenteils einfach in Sickerbrunnen
eingeleitet (Abb. 7). In Windscale werden mit den mittelakti-
ven Abwdssern recht groRe Aktivitatsmengen in das Meer abge-
leitet. Ahnliches gilt, wenn auch in kleinerem Umfang, fir

Cap La Hague. In Marcoule werden die Abwasser einer chemischen
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Fallung unterzogen. Trotzdem gelangen noch beachtliche
Aktivitaten in die Rhdne. Die mittelaktiven Abwidsser der
Eurochemic wurden durch Verdampfen eingeengt, die Konzen-
trate werden bis Jetzt lediglich gelagert.

Eine sehr weitgehende Reinigung erfahren die radioaktiven
Abwasser in Karlsruhe. Dort werden die schwach- und mittel-
aktiven Abwasser aus der WAK zusammen mit den Abwéssern des
Kernforschungszentrums eingedampft und dieBKonzentrate in
Abwasser verarbeitet, von denen der groBlte Teil aus der WAK
stammte. Dabei konnte die Ableitung auf 100 - 600 mCi/Jshr
gehalten werden. Dies ergibt eine Belastung des Rheins mit
ca. 1077 ci/m?, das ist etwa 1/1000 der zulissigen Aktivi-
tatskonzentration groBer Vorfluter.

Bitumen fixiert. Bisher wurden rd. 2.000 m- mittelaktiver

Trotz dieser positiven Bilanz kodnnen wir mit dem bisher an-
gewandten System fiur eine groBRe Wiederaufarbeitungsanlage
noch nicht voll zufrieden sein. Die mit der bei uns ange-
wandten zweifachen Verdampfung erzielten Dekontaminationser-
gebnisse waren, wie die genannten Werte zeigen, sehr gut.
Auch noch hohere Dekontaminationsfaktoren kdnnen im Prinzip
erbracht werden, erfordern allerdings noch gewisse Ent-
wicklungsarbeiten und einen zusadtzlichen Aufwand.

Wartung und Reparaturen an den bisher eingesetzten Briden-
kompressionsverdampfern fiithrten zu relativ hohen Strahlen-
belastungen fir das Personal. Deshalb wurde fiir die mittel-
aktiven Abwisser ein neuer Verdampfer installiert, der zur
Vermeidung wartungs- und reparaturbedirftiger Anlagenteile
mit Naturumlauf und Dampfstrahlforderung arbeitet und in

der gesamten Konzeption auf den Betrieb im hoher aktiven Be-
reich ausgelegt ist. An dieser Stelle mochte ich darauf hin-
weisen, daBl es im hoher aktiven Bereich nicht damit getan
ist, geeignete Verfahren zu entwickeln, sondern daB auch

die Apparaturen so ausgelegt bzw. entﬁickelt werden mussen,
daB sie den durch hohe Strahlenfelder erschwerten Bedingungen
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hinsichtlich Betrieb, Wartung und Austausch gerecht werden.
In dieser Hinsicht ist eine regelrechte "Anlagenphilosophie™”
zu entwickeln.

Die Erfahrungen mit der Fixierung der Konzentrate in Bitu-
men waren iiberwiegend sehr gut. Der ProzefR ist verfahrens-
technisch recht einfach, das Endprodukt hat ein sehr ge-
ringes Volumen und ist gut auslaugbestiandig. Bisher wurden
rd. 50.000 m5 Verdampferkonzentrat zu 1600 Fassern Endpro-
dukt verarbeitet. Es zeigte sich allerdings, daB thermisch
instabile Verbindungen, wie sie aus dem Wiederaufarbeitungs-
prozel3, der Dekontamination, dem Labor und aus Antischaum-
mitteln in den Abfall gelangen, in den rd. 180° heiBen und
nur langsam abkiihlenden Endprodukten zu exothermen Reakti-
onen fiihren konnen. Hierzu lauft bei uns ein umfangreiches
Versuchsprogramm. Weiterhin zeigten unsere Experimente und
Rechnungen, daB aus der Sicht der Langzeitlagerung hinsicht-
lich der maximal zulassigen Aktivitatsgehalte echte Grenzen
gegeben sind, die z.T. auch von den Lagerbedingungen abhingen.

Bisher wird die gesamte Salpetersiure vor der Verdampfung
und Bituminierung neutralisiert, was den Salzgehalt der Ab-
wisser entsprechend erhéht. Wir arbeiten deshalb zur Zeit
an der Ubertragung des von uns fiir HAW entwickelten Verfah-
rens zur Zerstdorung von Salpetersidure, das nach der Brutto-
formel

2 HNO, + 4HCOOH ——) NgO + 4 002 + 5 HEO

3

abléuft, auf MAW. Dabei entstehen nur gasformige Endprodukte
und Wasser.

Da die mittelaktiven Abwisser zum iiberwiegenden Teil aus
inaktiven Na-Salzen und nur zu einem sehr kleinen aus son-
stigen Salzen und Radionukliden bestehen, haben wir Versuche
gestartet, die letzteren durch chemische Verfahren von der
Hauptmenge der inaktiven Salze abzutrennen. Die aktive
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Fraktion konnte dann dem hochaktiven Abfall zugeschlagen,
der Riuckstand als schwachaktiver Abfall relativ einfach
welterverarbeitet werden. Die bisher erzielten Dekontami-
nationsfaktoren liegen bei 100 und dariiber, was filir diesen
Zweck ausreichen wiirde.

Eine interessante Alternative flir die MAW-Behandlung bietet
sich an, wenn es moglich wird, in unmittelbarer Ndhe der
Wiederaufarbeitungsanlage eine Salzkaverne hergzustellen.
Dann konnten im Prinzip die Abwasserkonzentrate nach Zusatz
anorganischer Stoffe, z.B. hydraulicher Bindemittel,direkt
in die Salzkaverne eingeleitet werden und darin erhirten.

Ein derartiges Verfahren konnte bei positivem Ausgang die
Behandlung der mittelaktiven Abwasser wesentlich verein-
fachen und verbilligen. Wenn es gelingt, einen auslaugbestan-
digen, stabilen, monolytischen Block zu erzeugen, sollte

auch ein hohes Mafl an Sicherheit erzielt werden. Allerdings
muBl das Verfahren erst noch entwickelt und kritisch geprift
werden. Arbeiten in dieser Richtung werden wir in Kirze be-
ginnen.

Schwachaktive Abwisser

Die Dekontamination schwachaktiver Abwisser durch Briden-
kompressionsverdampfung hat sich gut bewdhrt. Bridenkom-
pressionsverdampfer brauchen wegen der Verwendung ihres
eigenen, durch Kompression verdichteten Dampfes als Heizme-
dium weder Frischdampf flir die Verdampfung noch Kiithlwasser
fliir die Kondensation. Die beim MAW genannten Strahlenschutz-
probleme treten bei optimaler Auslegung nicht auf.

In den Anlagen der Abteilung Dekontaminationsbetriebe des
KFZ wurden bisher ; 70.000 m5 schwachaktiver Abwisser ver-
dampft.
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Organische Ldsungsmittel

Zur Behandlung der TBP-haltigen organischen Ldsungsmittel-
abfdlle haben wir ein Verfahren entwickelt (Abb. 8), bei

dem nach einer Sodawische das TBP durch Zugabe von konzen-
trierter Phosphorsdure als H3P04—Addukt (schwere Phase) vom
leichteren Kerosin getrennt wird. Das Addukt wird durch Was-
ser wieder aufgespalten; die verdiinnte Phosphorsiure wird
als MAW behandelt, das TBP verfestigt und als Abfall besei-
tigt. Das Kerosin ist nach Reinigung iiber Absorbermaterial
wieder verwendbar. Der Hauptteil der Radionuklide geht in
die Sodaldsungen und die Phosphorsiure.

Nach dem beschriebenen Verfahren wurden in Karlsruhe bisher
rd. 100 m5 TBP-haltiges Kerosin verarbeitet, davon die

letzten 15 m5 in einer neuen, verbesserten Apparatur. Arbei-
ten zur Reinigung des TBP mit dem Ziel der Wiederverwendung

sind angelaufen.

Brennelementhilsen

Die in der WAK anfallenden Brennelementhiilsen werden in Fis-
ser gefiillt, mit Zementbrei lbergossen und in die Asse zur
Endlagerung gebracht. In manchen Landern werden sie im Boden
vergraben, in anderen bisher nur in Wasserbecken gelagert.
GroRBe Probleme bietet die Behandlung und Beseitigung der
Hulsen nicht. Es wird allerdings zu priifen sein, ob im Hin-
blick auf ihren relativ hohen absoluten Gehalt an Plutonium
auf langere Sicht dessen Abtrennung notwendig werden konnte.
Wegen des relativ unkomplexen Systems ware hier eine Pu-
Abtrennung einfacher als bei vielen anderen Abf3llen. In

den USA laufen Versuche zur Dekontamination der Hiilsen von
Pu und zum induktiven Schmelzen von Struktur- und Hlilsenmaterial.
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6. Brennbare feste Abfalle

Brennbare radioaktive Abfalle werden in Karlsruhe von der
ADB seit 10 Jahren durch Veraschung in ihrem Volumen einge-
engt und die Asche durch Vermischen mit Beton in ein end-
lagerfdhiges Produkt lberfithrt. Bisher wurden ) 5.800 m?
feste und fliissige Abfdlle verascht. Einen Uberblick iiber
die Betriebsergebnisse gibt die Tabelle 9. Durch einen ver-
suchsweise in Betrieb genommenen, den Filterkerzen nachge-
schalteten NaBlwadscher, konnten die Abscheidegrade der Ab-
luftreinigung noch um den Faktor 10 erhtht werden.

Nicht verbrannt wurden bisher Abfalle mit einer Dosisleistung

> 500 mr/h und mit Pu-Gehalten ) 10 mg/200 1. Die erstgenann-

ten machen in der GfK ( 71 O/o des Gesamtanfalls aus und recht-
fertigten bisher den Bau einer abgeschirmten Anlage nicht.

In einer grofRen Wiederaufarbeitungsanlage werden die Verhidlt-

nisse 2hnlich sein.

Da in einer grofRen Wiederaufarbeitungsanlage der Pu-Gehalt
der Abfalle deutlich hoher liegen wird als im Kernforschungs-
zentrum Karlsruhe, wird ein konsequenter Ausbau der Jjetzigen
Schleusen und der Dichtheit der Anlage erforderlich. Weiter-
hin ist die jetzige Abgasanlage um Einrichtungen zur Ab-
scheidung von Ru und Cs zu erganzen.

SchlieBlich ist auch noch zu priifen, ob der in Karlsruhe lau-
fende und gut bewdhrte Veraschungsofen eine MaB- ‘
stabsvergroferung von 1:3 erlaubt, die erforderlich ware,

um mit 2 parallelen Einheiten die groBRe Wiederaufarbeitungs-
anlage zu entsorgen. Daneben ist eine spezielle Veraschungs-
anlage flir stark Pu-haltige Abfalle erforderlich.
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7. a—Abfalle

In einer Wiederaufarbeitungsanlage, ganz besonders wenn sie
zusanmen mit der Fertigung Pu-haltiger Brennelemente betrie-
ben wird, fallen mit Abstand die meisten Aktiniden-haltigen
Abfalle der gesamten Kerntechnik an. Alle Abfille aus die-
sen Anlagen enthalten zumindest Spuren von «-Strahlern.
Wegen ihrer hohen Radiotoxizitdt und langen Halbwertszeiten
stellen die a-Abfalle besonders hohe Anforderungen an Ver-
arbeitung und Endlagerung. Deshalb sollen an dieser Stelle
einige grundsatzliche Bemerkungen zu ihrer Problematik ge- .
macht werden.

Da der gefahrlichste «w-Strahler, namlich das Radium, rela-
tiv weitverbreitet in der Natur vorkommt, liegt es nahe,
sich bei der Beurteilung und Klassifizierung der a-Abfalle
an der Natur zu orientieren (Abb. 710). '

Ein Uranerz mit einem Urangehalt von 3 °/0 hat eine Ra-226-
Aktivitat von 10 nCi/g. Die relative Radiotoxizitdt der in
den Abfdllen vorliegenden Aktiniden ist aber - auf Wasser be-
zogen - um rund den Faktor 500 niedriger als die des Radiums.
Deshalb haben radioasktive Abfdlle mit einem Aktinidengehalt
von 5 uCi/g theoretisch das gleiche Radiotoxizitdtspotential
wie ein 3 °/o-iges Uranerz.

In der Praxis miBte es noch viel niedriger liegen, da die
radiocoaktiven Abfalle in stabilen, wasserunloslichen Matrix-
materialien eingebunden sind, aus denen besonders die Radio-
nuklide auch Uber lange Zeitraume nur duBerst langsam ausge-
laugt werden kdnnen. Dariiber hinaus werden sie in gut vom
Biozyklus isolierten tiefen geologischen Schichten gelagert,
wihrend sich Uranerzlagerstitten hiufig in oberflachennahen
Formationen finden ,wo sie der Auslaugung durch Grund- oder

Oberflichenwasser ausgesetzt sind.

Sollten trotzdem im Laufe sehr langer Lagerzeiten Akti-
niden in den Boden gelangen und mit Wasser in Berithrung kom-
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men, werden sie durch Adsorptionsvorgange im Boden weit-
gehend zurickgehalten. Arbeiten uUber die Pu~Wanderuhg im Bo-
den, die bei uns und an anderen Stellen durchgefiihrt wur-
den, haben gezeigt, dall dieses Nuklid, wenn es in Form
kleinster Puog—Partikelchen vorliegt, im Laufe wvon 100 Jah-
ren nur in der Groflenordnung von wenigen Zentimetern bis
Metern wandert. Diese Wanderungsgeschwindigkeit ist noch

um den Faktor 100 geringer, wenn das Plutonium in Form von
Pu(NO5)4 in den Boden gelangt. AuBerdem werden die Aktiniden
bei der Wanderung im Boden sehr stark verdinnt; auf einer

Strecke von 100 Metern um mindestens den Faktor 104.

Auf eindrucksvolle Weise zeigt ein vor kurzem entdecktes und
bisher nur wenig bekanntes Naturereignis, dafB die bisher auf-
grund von Messungen im Labor, an fall-out-Proben und an Sicke-
brunnen fiir radioaktive Abwdsser errechneten Werte fir die
Wanderung von Radionukliden im Boden sehr konservativ sind.
Vor rd. 1,7 - 107 Jahren lief in Oklo (Gabun, Afrika) in
einem relativ hochprozentigen Uranerz eine Kettenreaktion ab,
bei der in einem Zeltraum von etwa 100.000 Jahren ca. 200 kg
U-235 gespalten und eine Energie von rd. 109 MWh freigesetzt
wurde. Die bisherigen Untersuchungen zeigten, dafl selbst un-
ter den dort vorliegenden tropischen Verhdltnissen die
schweren a-gktiven Nuklide iiber das halbe Erdalter praktisch
an Ort und Stelle fixiert geblieben sind.

Aufgrund dieser Betrachtungen erscheint es gerechtfertigt,
als spezielle x-Abfalle nur solche anzusehen, deren a-Gehalt
> 5 uCi/g liegt. Betrachten wir die Tabelle 10, insbesondere
die letzte Spalte, unter diesen Gesichtspunkten, so sehen
wir, daB nur noch die hochaktiven Glaser, sowie die geringen
Mengen an Abwdssern und brennbaren Abfallen aus dem tail-end
der Wiederaufarbeitung und aus der Brennelementfertigung

als spezielle a-Abfalle anzusehen sind, wenngleich vom Stand-
punkt des Gesamt-o-Gehaltes auch einige weitere Abfallstridme
Beachtung verdienen. |
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Wenn es sich endgliltig bestiatigt, daB die Gliadser durch die
a-Strahler keinen ernsthaften Schaden erleiden, spricht im
Prinzip nichts dagegen, auch die fliissigen a-Abfdlle aus
dem tail-end und der Brennelementfabrikation in entsprechen-
der Weise zu verfestigen. So bleibt als akutestes a~Problem
das der brennbaren a-Abfadlle. Sie enthalten mehr als 30 O/o
der gesamten Pu-Verluste.

An vielen Stellen der Welt werden Versuche zur Verbrennung
von a-Abfdllen durchgefiihrt. Auf die einzelnen z.T. recht
unterschiedlichen Verfahren einzugehen, erlaubt die Zeit
nicht. Wir selbst bevorzugen das Verfahren der NaBverbrennung,
d.h. der Oxidation in einem Gemisch Schwefelsiure/Salpeter-
saure. Es ist nicht sehr kompliziert und erlaubt eine prinzi-
piell einfache und fast vollstiandige Riickgewinnung des Plu-

" toniums. Diese Arbeiten sollen kiinftig in direkter Zusammen-
arbeit mit den Hanford Engeneering and Development Labora-
tories durchgefihrt werden. Weiterhin sind wir an der Ent-
wicklung einer aktiven Prototypanlage fir die Eurochemic be-
teiligt.

Endlagerung und Dekontamination

Die Zeit erlaubt es ebenfalls nicht, uUber unsere Arbeiten zu
den kerntechnischen Fragen der Endlagerung radioaktiver Ab-
fglle zu berichten. Obzwar sie bisher ausschliefllich auf das
Salzbergwerk Asse ausgerichtet waren, bringen sie fur die
groBe Wiederaufarbeitungsanlage wertvolle Ergebnisse.

Weiterhin mdchte ich erwdhnen, dafl wir im Rahmen des Projek-
tes Nukleare Sicherheit Fragen der Gerdtedekontamination be-
arbeiten,die deshalb auch fir Wiederaufarbeitungsanlagen von
groBer Bedeutung sind, weil bisher ein groBer Teil der hier

anfallenden schwach~ und mittelaktiven Abwasser aus der

Dekontamination stammt.
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IV. Zusammenfassung

AbschlieRend kann festgestellt werden, daB mit dem Ein-
tritt in die groBtechnische Wiederaufarbeitung auch die
Abfallbehandlung in eine neue GroBenordnung tritt. Wie
aus dem Vortrag zu ersehen war, sind flir alle Abfallar-
ten grundsdtzlich Losungen vorhanden. Sehr viele Verfah-
ren befinden sich aber erst im inaktiven oder aktiven
Labor- bzw. TechnikumsmafBstab, so daB noch sehr viel zu
tun bleibt, um sie in der erforderlichen kurzen Zeit zur
groRtechnischen Reife zu bringen.

Daneben ist auch noch viel zu tun, um Verfahren, die zwar
ausreichend aber nicht voll befriedigend sind, noch weiter
zu verbessern, um auf langere Sicht zu einem wirklich opti-
malen Abfallsystem zu gelangen.



Anfall an radioaktiven Abfdllen in einer 1500 jato-Wiederaufarbeitungsanlage
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Verteilung der Radioaktivitdt auf die Abfallstréme
einer 1500 jato -Wiederaufarbeitungsanlage
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HAW - Tanklagerung

- Ort Behdlter Volumen [m?] | Anzahl | max.Alter [a] Leckagen
Hanford norm.-Stahl in 3800 20 15 - 20 500 m?
Betonwanne 2000 120 25 - 30 1750 m?
Sav.River norm.-Stahl in 4000 14 15 - 20 250 m®
Betonwanne
Idaho Falls VA -Stahl 1100 10 13 - 20 keine
5000 7 20
Marcoule VA-Stahl.dopp.wdig 60 9
VA-Stahl.dopp.wdig 90 2 5 -7 keine
La Hague VA-Stahl. dopp.wdig 120 2
Windscale VA-Stahl . dopp.wdig 150 1
VA-Stahl ,dopp.wdig 70 8 10 - 12 keine
Dounreay VA-Stahl ,dopp wdig 400 1
Mol VA- Stahl , dopp.wdig 40 2 .
in Stahlwanne 200 2 ! 10 keine
Karlsruhe VA- Stahl, dopp wdig 70 2 5 keine

in Stahlwanne

Abb. 3




Ubersicht iiber bisher hergestellte aktive Gldser

Land u. Ort Glasart Menge Herst- Spez. Aktivitat Akkumulierte Dosis
[k jahr |y [Cirg] 4 Ay [rad/g] ol

Frankreich ‘

‘Marcoule Borosilikatglas 10 ab 1969 0.4 (2-107%) 10'° 10’
G.B. ‘Borosilikatglas

Harwell aus FINGAL 4,210 1966 0,35 (2.107) 2.10" 10'°
USA Phosphatglas 1,8.10° 1970 10,3 11107 10" 10°

Hanford Borosilikatglas | 2,2.10° 1970 9.3 1,0.1072 10" 10°
BRD

KFA Borosilikatglas | 4 1975 1-5 | (1,6107)

Gelsenberg | Phosphatglas 45 1975 1-5 | (1,6.107%)

GfK «-Borosilik.glas| kl.Proben | 1975 - 2,7 - 15-10"

'ZloZCm/ZHAm

Hochaktives Borosilikatglas aus LWR - WA 345 1,110° >3.10" > 210"
(33000MW d/t 20Gew. °/o Sp.Pr.,5q)

Abb.4




Uberblick iiber Verfahrenskombinationen zur Verfestigung von Spaltproduktlgsungen

Fliissiglager Trocknung Schmelze

FlieBbett-
kalzinator

Sprih- g
kalzinator
(g

Schmelztiegel
Kokillenofen

HAW
fliussig

Walzen~
- A& trockner
Drehrohrofen
Schmelzofen

Phosphat, Borosilikat

Potverfahren D

Abb.5



Entwicklungsstand der Spaltproduktverfestigungsverfahren

Ort Verfahren Kapazitdat | Durchsatz Ges.Aktivitat Spez.Aktivitat
[l/h] Z[l] [MCi] Endprodukt [Ci/l]

Marcoule PIVER 15 - 20 25000 4 1100

Drehrohrofen 50 200000 -
Harwell FINGAL 10 500 0,03 <980
Hanford Spriuhkalzinator 10 7300 24,7 <52000

Phosphatglasverfahren 10 - 15 9100 19,1 <40000
Idaho FlieBbettkalzinierung 300 1,210’ 80 24
KFA Walzentrockner 1 10 0,001 3000-10000
Gelsenberg Phosphatglasverfahren 2 65 0,03 3000-15000
GfK Spruhkalzinator 30 5000 - -

Abb.6




Gegenwartige Verfahren zur Behandlung
von M AW aus Wiederaufarbeitungsanlagen

Ort Angewandte Verfahren
Hanford Versickern im Boden
Windscale Ableitung in dds Meer
Marcoule Dekont. Abwdsserdurch chem. Fdllung
La Hague o " v . o
Eurochemib Verdampfung, Lagerung der Konze‘ntrate
Karlsruhe Verdampfung, Destillate als LAW,

Konzentrate in Bitumen

Abb.7
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Betriebsdaten der Veraschungsanlage Gfk

Betriebszeit :

Durchsatz:

Volumenreduktion :

Max . Dosisleistung an der
Oberfldche der Abfdlle :

Max. Pu-Gehalt der Abfdlle :

Mittl. Aktivitdtskonzentration
in der Abluft :

Abb.9

9,5 Jahre
> 5800 m3

1: 80

500 mr/h

10 mg/ 2001

410°Ci/m’ (B1y)
2.10" Ci/m® (<)



- Abfalle einer 1500 jato -Wiederaufarbeitungs -

anlage mit Brennelementfertigung

Primar-

Pu-

Gesamt -

o-Konzentration

volumen Verlust X- Aktivitat im Endprodukt #
Abfallart [m¥/a [kg/d] [Ci/q] [ci/Y v
Hochaktive b 3
Spalt produktlésung 1000 50 4 000000 1,5-10 3.10
BE-Hilsen 1000 40 20000 10 2
wa | MAW-flissig 25000 30 10000 3
MAW/LAW 8000 5 2000 5 1
Festabfalle
- Abfdlle-flissig 1000 5 2000 5. 10 1.10°
o-Abfille-flissig 250 5 2000 5.10° 1.10?
&-Abfille:
nicht brennbar 100 5 2000 10 2
BE | flissig 500 40 50000 5. 10 1.10°
brennbar 2000 120 200000 5.10° 1.10°
Summe 38850 300 4 300000

von 3% U-Erz

* Vielfaches der Radiotoxizitdt

Abb. 10
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Institut fir HeiBe Chemie 12.1.1976
W. Weinldnder hd

Die Head-End-Abgasreinigung

Die Forschungs- und Entwicklungsarbeiten der Gesellschaft
fiir Rernforschung zur Reinigung der Abgase aus Wiederauf-
arbeitungsanlsgen laufen, von Ausnahmen abgesehen, erst
seit ein bis zwei Jahren, so da8 man sich fast zwangsl&ufig
auf grundsidtzliche Uberlegungen bzw. geplante Vorhaben be-
schrédnken muB. Ferner soll hier nur die Problematik der
Reinigung der Abgase aus dem Head-End-Bereich behandelt

werden.

Was ist das "Head-End"?

Das Head-End (Abb., 1) wOrtlich lbersetzt, KoPf-Ende, stellt
denjenigen Anlagenteil einer Wiederaufarbeitungsanlage dar,
in dem nach konventioneller Darstellung die abgebrannten
Brennelemente ankommen, mechanisch gebffnet und der Brenn-
stoff, das Urandioxid, in Sdure geldst wird. Bei diesen Vor-
gangen werden die in den Brennelementen gespeicherten gasfdr-
migen sowie ein Teil der leichtfliichtigen Spaltprodukte in
die Gasphase freigesetzt. Bezieht man in die Aufgabenstellung
des Head-End die Riickhaltung eben dieser radioaktiven SChad-
stoffe mit ein, so ergibt sich als weitere Aufgabe des Head-
End eine m&glichst weitgehende Abgasreinigung, sowie zur Ver-
meidung zusdtzlicher Gasreinigqungschritte in anderen Anlagen-
teilen die Bereitstellung einer jod- und tritiumfreien Brenn-
stoffldsung. An die Wastelagerung gibt das Head-End den das
Tritium enthaltenden hochaktiven Waste, liberschiissiges tri-
tiumhaltiges Wasser sowie Jod und Krypton und die Brennelement-

hiilsen ab.
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Innerhalb des Head-End werden im wesentlichen beim Schnei-
den der Brennelemente und beim LOsen des Brennstoffs die in
Tab. 1 zusammengestellten Schadstoffmengen freigesetzt.

AuBer den aufgefiihrten radioaktiven Schadstoffen werden
dabei in einer groBen Wiederaufarbeitungsanlage mit einem
Durchsatz von 1400 Tonnen Brennstoff pro Jahr noeh etwa
600 Tonnen Stickoxid pro Jahr freigesetzt.

Aufgabenstellung und Verfahrensauswahl fir die Abgasreinigung

Hauptaufgabe der Abgasbehandlung ist,die radioaktiven SChad-
stoffe im Abgas, aber auch die Stickoxide weitgehend zu ent-
fernen. Fihrt man die entsprechenden Reinigungsschritte in
der Reihenfolge grofie Mengen vor kleinen, hSher toxische
vor weniger toxischen durch (vgl. Tab. 1) und unterstellt
zundchst, daB die Tritiumriickhaltung keine besonderen zusidtz-
lichen MaBnahmen erfordert, so ergibt sich die in der Abb. 2
angegebene Reihenfolge der ProzefBschritte.

Im Unterteil von Abb. 2 sind Alternativen fiir die verschie-

denen Riickhalteschritte angefiihrt, wobei nur solche ausgewdhlt
wurden, die entweder bereits in kerntechnischen Anlagen einge-
setzt bzw. flir solche projektiert werden, oder solche, die in
sonstigen technischen Anlagen in gr6ferem Umfang verwendet werden,
wobei folgende Festlegungen getroffen wurden.

Flir die Stickoxidentfernung - ein liblicherweise verwendeter

wurde die absorptive Wdsche Verfahrensschritt in WA-~-Anlagen,

ausgewdhlt dessen Teéhnologie aus der Sal-
petersdureherstellung stammt
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Flir die Aerosolentfernung

werden Trigheitsabscheider
als Grobfilter und Faser-

filter als Feinfilter ein-
gesetzt.

Die Entfernung des Jods er-
folgt durch Adsorption an
silberimprdgniertem Tr&ger-
material.

Flir die Krypton-Abtrennung
wird das Verfahren Tief-
temperaturrektifikation
beniitzt

- das entspricht etwa den iiblichen

MaBnahmen in Gasreinigungsan-
lagen.

die bislang in kerntechnischen
Anlagen eingesetzten Verfahren

= vornehmlich Waschen - liefern
keine befriedigenden Dekonta-
minationsfaktoren;

Die Dekontaminationsfaktoren
betragen etwa 10, zudem muf noch
eine Verarbeitung des Jods in
eine endlagerfdhige Form nachge-
schaltet werden.

Im Unterschied zu anderen Me-
thoden l1&Bt die Adsorption an sil-
berimprdgnierten Materialien ins-
besondere auch fiir organische
Jodverbindungen die h&chsten De-
kontaminationsfaktoren erwarten.
(Uber die Vorteile des vorge-
schlagenen Verfahrens, Adsorption
an dem Adsorbermaterial AC 6120,
siehe Aufsatz von DCH J. Wilhelm)

Hierfiir bestehen auBer theoreti-
schen liberlegungen sowie deh Be-
triebserfahrungen mit einer klei-
nen Krypton-Gewinnungsanlage in
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Idaho-Falls keine Erfahrungen
in Wiederaufarbeitungsanlagen.
Die Festleguné auf die Tieftempe-
raturrektifikations-Technik
erfolgte einerseits, da sie im
Rahmen der Luftzerlegungstech-
nologie weit entwickelt ist,
zum anderen, da sie die h&chste
Produktkonzentration und damit
das kleinste zu lagernde Waste-
volumen, sowie die geringsten
Korrosionsprobleme bei der La-
gerung erwarten l&dst.

Das Apparateschema der Head-End Abgasbehandlung

Neben der grundsitzlichen Festlegung des Verfahrensablaufes
beeinflussen noch die Erfordernisse bzw. Eicenschaften der
einzelnen ausgew&hlten ProzeBschritte das Gesamtschema der
Abgasreinigung. Dabei milissen die Betrachtungen wegen der hohen
Anforderungen an die Gasgqualit#dt von den Erfordernissen der
Endstufe der Abgasreinigung, der Kr-Abtrennung mit Hilfe der

TTR ausgehen.

Die Kr-Abtrennung:

In der (den) Tieftemperaturrektifikationskolonne(n) stdren
zundchst alle jene Gasbestandteile, die unter den in der Kolonne
herrschenden Temperaturen (90 - 160 K) ausfrieren und somit zu
Verstopfungen in Leitungen und Kolonnen und damit zu Betriebs-

stérungen fiihren k&nnen.

Zusdtzlich ist noch der Sauerstoff aus dem Rohgas zu entfernen,
der im Falle seiner Anwesenheit in der Tieftemperaturrektifji-
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kations~-Kolonne unter der Strahleneinwirkung des Krypton-85
Ozon bildet, dasseinerseits nach entsprechender Akkumulation
in den Kolonnen zu Sicherheitsproblemen fiihren kann.

Die angesprochenen Reinigungsaufgaben werden mit zwei vor die
Tieftemperaturrektifikation geschalteten ProzeBSschritten durch-
gefiihrt (Abb. 3).

a) Die gleichzeitige Reduktion von Stickoxiden und Sauerstoff
mit Wasserstoff in einem thermischen (oder katalytischen)
Reaktor und

b} durch Adscorption der lbrigen st8renden Komponenten an

Molekularsieben.

Das so vorgereinigte Abgas wird dann in.einer ersten Tieftem-
peraturrektifikations-Stufe in eine Hlelgas-, Krypton-Xenon,
sowie in die Tridgergasfraktion aufgeteilt. Die Edelgasfraktion
kann bzw. wird in einer zweiten Kolonne weiter aufgetrennt,
wobei es m&glich ist, flir Krypton Produktkonzentrationen

>80 % zu erreichen. Die 2zu erwartenden Dekontaminationsfaktoren
des Rektifikationsschritts mliRten aufgrund theoretischer Uber-
legungen >1000 sein.

Jod- und Aerosolfilterung:

Hinsichtlich der Jodriickhaltung und Aerosolfilterung sei noch-
mals bezliglich der Details auf den Aufsatz von DCH J. Wilhelm
hingewiesen und hier nur der prinzipielle Aufbau der Aerosol-
filterstrecke vorgestellt. Die aus den vorausgehenden Schritten
kommenden Schwebstoffe umspannen im allgemeinen einen weiten
Partikelgr&Benbereich und kOnnen sowohl in Form von Flilissigkeits-
tropfchen als auch als Feststoffpartikel auftreten. In der Reini-
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gungsstrecke (Abb. 4) haben die ersten beiden Schritte die Auf-
gabe, eine weitgehende Abscheidung von fliissigen Schwebstoffen
und das nachgeschaltete HEPA-Filter, insbesondere die Fest-
stoffaerosole abzuscheiden.‘

Die Stickoxidrekombination:

Die Entfernung der Stickoxide wird aus mehreren Griinden durchge-
fiihrt. Zundchst stellen sie konventionelle Schadstoffe dar,
wobei allerdings die emittierten Mengen im Vergleich zu anderen
Stickoxid-Emissionsquellen sehr gering sind. Wesentlichere
Gesichtspunkte sind, daB8 sie einerseits bei einigen Reinigungs-
schritten, insbesondere bei der Krypton-Abtrennung stSren und,
daB, da insgesamt etwa 1/3 der im BrennstoffaufschluB benétigten
Salpetersdure zu Stickoxiden zersetzt wird, eine Verringerung
des S&dureverbrauchs erreicht werden kann. Wesentlicher ist je-
doch die damit verbundene Verringeruhg der insgesamt anfallenden
und spdter zu lagernden Mengen an tritiertem Wasser.

Da bei der Stickoxidrekombination (Abb. 5) unter den iiblichen
Betriebszustidnden der Waschkolonnen eine Koabsorption des Jods
erfolgt, ist zur Gewinnung einer jodfreien Sdure eine zweite
Kolonne filir eine nachgeschaltete Joddesorption vorzusehen.
Fagt man all diese jetzt einzeln dargestellten Verfahrens-
schritte in einem Gesamtschema zusammen, so erhidlt man das

folgende Anlagenkonzept filir die Abgasreinigung (Abb. 6).

Stand der Entwicklung:

In der GfK sind fiir die Untersuchung der damit zusammenh&ngenden
Probleme mehrere Versuchseinrichtungen geplant bzw. bereits im
Entstehen. Als erste Versuchseinrichtung wird bis zum 1. Quartal
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1976 im IHCH ein Teststand aufgebaut, in dem insbesondere
Detailfragen zur Jodfreisetzung aus dem Aufldser, sowie zum
Jodverhalten in der Sdurerekombination untersucht werden. Da-
neben werden dort die von LAF entwickelten bzw. vorgeschlagenen
Filtersysteme fiir Jod und Aerosole miterprobt. Diese Anlage
umfaft alle Anlagenteile von Aufl&ser bis inklusive Jodfilter.
Sie soll dariiber hinaus spdter noch durch eine Stickoxid/Sauer-
stoff-Entfernungsstufe ergdnzt werden.

Als zweite Einrichtung entsteht ein Teststand zur Krypton-
Abtrennung. Dieser umfagt die Molsieb-Absorber sowie die
beiden Rektifizierkolonnen. Er wird voraussichtlich im 2.
Halbjahr 1976 in Betrieb genommen werden. 2Zusdtzlich wird
vom LAF ein Teststand geplant, in dem die Prototyp-Aerosocl-
und Jodfilter einer grofien WA kalt erprobt werden sollen.

Als letzter Schritt in der Erprobung dieser Abgasreinigqungs-
strecke ist ein integraler Test der Abgasstrecke unter aktiven.
Bedingungen an der WAK vorgesehen. Vorbereitende Arbeiten dafiir

laufen.

Welche Dekontaminationsfaktoren sind erreichbar?

Insgesamt 148t das vorgestellte Abgasreinigungskonzept fiir

die Head-End-Abgase erwarten, daB im Normalbetrieb die Ent-
fernung von Jod und Krypton mit Sicherhéit mit einem Dekonta-
minationsfaktor 7102 durchgefiihrt werden kann. Fiir Aerosole soll-
te ein Dekontaminationsfaktor >‘§O5 zu erreichen sein (bezogen

auf die aus dem AuflSser ausgetragenen Aktivit&tsmengen).

Das Schema enthidlt keine separate Tritiumentfernung. Tritiertes
Wasser (HTO) wird im vorgestellten Reinigungsschema im wesent-

lichen durch den letzten Kilhler vor der Molsiebstrecke entfernt,
wobei, bezogen auf die mit Brennelementen ankommende Menge etwa

5 % nach auBen abgegeben werden.
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Flir elementares, gasfdrmiges Tritium (T2 oder HT), dessen
Freisetzungsgrad beim Schneiden der Brennelemente sowie im
L&seprozeB nicht exakt bekannt ist, der jedoch nach amerika-
nischen Literaturangaben ungefdhr 1 % der Gesamtmenge betragen
sollte, ist im Rahmen der Stickoxid- und Sauerstoff-Entfernung
ein Dekontaminationsfaktor von etwa 20 zu erwarten, so das

auf diesem Weg eine zu vernachldssigende Freisetzung in der
Gr&s8enordnung wvon 5-10-"4 (DF ~ 2000) der ankommenden Menge

erfolgen kann.
Ausblick

Die notwendige Reinigungsaufgabe fiir die Head-End-Abgase ist

somit aller Voraussicht nach l&sbar. Man muf jedoch gleich-

zeitig feststellen, daB die hier vorgestellte Abgasanlage verhdlt-
nismdBig aufwendig ist und das in einer Reihe von F&llen aus
Adaptionsschwierigkeiten zwischen einzelnen Verfahrensschritten
Kompromisse getroffen werden miissen, die den optimalen Be-

'trieb von einzelnen Reinigungsaufgaben beeintrdchtigen.

Lingerfristig muB daher der Versuch unternommen werden, die
Zahl der Prozefschritte durch Modifikation bzw. durch Kombi-

nation von Einzelschritten 2zu reduzieren.

Folgende MaBnahmen sind diesbeziiglich vorgesehen oder miiSten

noch in Angriff genommen werden:

a) Eine Kombination von Stickoxid-Rekombination und Joddesorp-
tion '

b) Eine Kombination von Stickoxid-Rekombination und gleich-
2eitiger Jodabsorption. Beide M&glichkeiten lassen sich
durch andere apparative Auslegung der Kolonnen bzw. durch
Enderung der Betriebsbedingungen erreichen.
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c) Weiterhin ist die Entwicklung eines Verfahrens zur Ent-
fernung des Ozons aus dem Sumpf der Tieftemperaturrekti-
fikations-Kolonne, als Alternative flir eine vorherige
Sauverstoff-Entfernung zu beginnen, sowie

d) die Untersuchung von Alternativverfahren zur Gasfeinreini-
gung vor der Tieftemperaturrektifikation zu erwigen, wobei
unter anderem an die Verwendung von Kiihlfallen zu denken
ist.

Unter der Annahme, daB die hier angefiihrten Verfahrensalter-
nativen die entsprechend den theoretischen Voraﬁssetzungen

zu erwartenden Wirkungen besitzen, sind eine Reihe von wesent-~
lichen Vereinfachungen in der Head—End—Abgasbehandlung denkbar.

Damit sei angedeutet, daB die Entwicklung der Abgasbehandlung
noch ganz am Anfang steht und somit roch ein beachtliches
Entwicklungspotential im Hinblick auf optimalere LOsungen
dieses sehr wichtigen Problems der Wiederaufarbeitung besteht.



Abb.

Tab.

Abb.

Abb.
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Das Head-End als der tritium-kontaminierte Eincangs-
bereich der Kernbrennstoff-Wiederaufarbeitung nach
dem Purex-ProzeSf

Die Schadstoff-Freisetzung aus dem Aufl&ser einer
Wiederaufarbeitungsanlage

Prinzipschema der AuflBser—-Abgasreinigung und alternative
Reinigungsverfahren (die zum Einsatz vorgeschlagenen Ver-
fahren bzw. Apparate sind unterstrichen)

Schema der Kr-Abtrennstufe

Schema der Aerosolfilterstrecke

Schema der Stickoxidrekombination unter Berilicksichtigung
der Jodbehandlung fiir die rekombinierte S&ure

Gesamtschema der fiir eine groBe Wiederaufarbeitungsan-
lage vorgeschlagenen Head-End-Abgasreinigungsstrecke



Schadstofffreisetzung im Head End

Straﬁ/ freigesetzte] MZK Luft |zu erwartende
‘|Menge(Cila)| (Cil m3) |Belastung
a) -
Ganzkérper
Tritium 4] 5.10% 2.10°6 P
belastung
Krypton ﬂ(y} 1,5-107 3-70'6 Hautbestrahlung
Jod (129)| n 60 3.1077  |Pelostung der
o .
’ Y Schilddrise
b) n,r 3,4-704 ~ 70'9 innere Organe
Aerosole 2 -13
Oke 2,2-10 6-10 und Knochen

Abbrand: ~35000MWd |t, Lagerzeit 300d,Durchsatz1400t]a

a)Freisetzung von 5% des Inventars (nach Kihler, T~30°C)

b)Angenommer Wert flir Austrag aus dem Aufloser 70'5

Tabelle 1
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VORTRAG

FUR DEN STATUSBERICHT 1975 DES PROJEKTES FUR WIEDERAUFAR-

BEITUNG UND ABFALLBEHANDLUNG

Aerosol- und Jodentfernung aus dem head end-Abgas einer

Wiederaufarbeitungsanlage

J.G. Wilhelm, J. Furrer

Laboratorium flir Aerosolphysik und Filtertechnik

Die Abgase einer Wiederaufarbeitungsanlage sind von flilissigen und
festen Schwebstoffen, gasfdrmig auftretendem Jod und Ruthen (in
Form von RuO4), den Edelgasen und ggf. Tritium zu reinigen.
Strahlenschutztechnisch wichtige Radioisotope, die in Form von
Schwebstoffen auftreten, sind vor allem die Isotope der Aktiniden
Pu, Am und Cm. Demgegeniiber ist anderen Radioisotopen wie z. B.

134Cs’ 137Cs, 898r, 9OSr und 144

Ce nur eine untergeordnete Bedeutung
zuzuordnen. Im PWA und PNS wird vom LAF II innerhalb der Projekt-
vertrdge PWA 5152 und PNS 4112 die Filtration des Aufl&serabgases

zur Abscheidung von Schwebstoffen und Spaltjod bearbeitet.

In Abb. 1 und 2 sind FlieBSbilder der head end-Abgasreinigung einer
groBen Wiederaufarbeitungsanlage wiedergegeben. Es wurden die Appa-
rate angedeutet, die zur Entstehung und Abscheidung der Abgaskon-

tamination des Aufldserabgases beitragen.

1. Abscheidung von Schwebstoffen

Die Hauptmenge der schwebstoffdrmig auftretenden Aktivitdt stammt
aus der Schere und dem Aufldser. Durch geeignete Gestaltung des
Briidenraumes des Auflésers und durch die Splilgasfiihrung soll er-
reicht werden, daB der beim Schneidenentstehende Staub durch Sedi-
mentation noch im Briidenraum abgeschieden und ebenfalls durch die

Salpetersdure geldst wird.

Durch Kochen und Rilhren der Brennstoffldsung im Aufl8ser werden
Tropfenaerosole erzeugt, deren Partikeldurchmesser vorwiegend im

Bereich oberhalb von 10 um liegen diirfte.




NO,-Absorption Jo-Desorptionskolonne

Jrhaltiges Abgas zum:

Abgas vom Zerhacker Kihler, Jodfilter, Kamin
u. Aufldser ca.99% oder zur Kryptonab-
des J; | scheidung mit J,-Adsorp-

N2 Kondensator

tion u. Kuhlfalle

L
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Verdampfer

/

. g—Em., H,0 Dampf, J;-Rest

Aufloser

zum: Kuhler, Behdl-
ter, Behdlterabgas-
system

zum Aufloser —a—
| - Saure

Abb.: 1 FlieBbild,Weg des Spaltjodes im Abgas des Head-end.
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Infolge der Kondensationsprozesse und Auswaschvorgdnge in Konden-
sator, Adsorptions- und Desorptionskolonne ist eine fortlaufende
Herabsetzung des Brennstoffanteiles in den jeweils im Abgas einzel-

ner Prozefschritte auftretenden Tropfenaerosolen zu erwarten.

Dic Auswahl der auf dic Desorptionskolonne folgenden Abscheide-
cinrichtungen fir Schwebstoffe wurde unter folgenden Gesichtspunkten

durchgefiihrt:

1. Tropfenaerosole sind m&glichst quantitativ so abzuscheiden, daB
die Flissigkeit in den Prozef zurilickgefiihrt werden kann. Der An-
teil an Aerosolen, der durch die Schwebstoffilter abgeschieden
und daher nicht zurickgefiihrt werden kann, soll so gering wie

moglich sein.

2. An den Schwebstoffiltern sollen zur Einhaltung von hohen Ab-
scheidegraden iber m8glichst lange Betriebszeiten nur Feststoff-
aerosole abgeschieden werden; Tropfenaerosole sind durch geeignete
Einrichtungen vorher zu entfernen. Tropfenaerosole, die den
Tropfen- und Feuchteabscheider passieren, dlirfen einen nur ge-
ringen Durchmesser haben, um leicht durch Erhitzung und Ver-

dampfung in Feststoffaerosole ilberfiihrt werden zu kOnnen.

3. Das Jodfilter sollte m&glichst nicht mit radicaktiven Schweb-
stoffen beaufschlagt werden, um einfachste Handhabung des Filters

nach Beladung ohne zusdtzliche Abschirmungsmafnahmen zu erlauben.

Zur Tropfenabscheidung k&nnen Prallblechabscheider, Drahtgestrick-
pakete, Filterkerzen aus verschiedenen Materialien, Fasermatten

bzw. Faserpacks in flacher oder Ringform, Elektrofilter oder Venturi-
wdscher eingesetét werden. Aufgrund der Daten fir GrenztropfengrdBRe,
Fraktionsabscheidegrade, Druckverlust, zuldssige Variationen der
Anstrdomgeschwindigkeit, Temperatur- Strahlungs- und Korrosionsbe-
stdndigkeit und der M&glichkeiten zur Abreinigung und zum Aus-
wechseln sowie aufgrund des Platzbedarfes wurde eine Vorausw§hl
getroffen. Einrichtungen, die auf aktive Komponenten wie zus&dtzliche
Pumpen angewiesen sind, wurden von vornherein ausgeschlossen. Zur
Abscheidung von Tropfenaerosolen grdferen Partikeldurchmessers aus
dem Abgas der in Strdmungsrichtung letzten Kolonne ist ein Prall-

blechabscheider mit einem Abscheidegrad von > 99,9 % filir Tropfen
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mit einem Durchmesser > 16 pym vorgesehen. Als Alternative kommt ein
Drahtgestrickpaket in Frage, das allerdings einen wesentlich grdBeren
Platzbedarf hat. Der Vorteil beider Konstruktionen liegt in der
Selbstreinigung durch die ablaufende Fliissigkeit. Zur Tropfenfein-
abscheidung ist ein Filter vorgesehen, das eine Abscheideleistung
gegeniber Partikeln < 1 uym hat, die einem Schwebstoffilter der
Klasse S entspricht und das mdglichst keine zusdtzliche Abreinigung
benttigt. Es wird ein speziell angefertigtes Brinkfilter, das im
Prinzip aus einem dicken Glasfaserpack besteht, erprobt werden.
Falls eine Abreinigung dieses Filters infolge eines hBheren Anteiles
an Feststoffpartikeln notwendig werden sollte, muB die zur Abreini-
gung bendtigte Wassermenge der rekombinierten Sdure bzw. dem Auf-

16ser zugefihrt werden.

Durch die Grob- und Feinabscheidung von Tropfenaerosolen wird der
Hauptantéil der aerosolfdrmig transportierten Abgasaktivitdt ent-
fernt. Eventuell noch vorhandene Tropfenaerosole werden durch die
nachfolgende Abgaserhitzung auf 150°C zerstdrt. Die Schwebstoffilter
werden daher nur durch Feststoff-Aerosole von relativ geringer
Aktivitat belastet und dirften entsprechend hohe Standzeiten er-
reichen. Aus Sicherheitsgriinden (Leckagen) sind vorerst zwei hinter-
einandergeschaltete Schwebstoffilter der Klasse S vorgesehen, deren
DurchlaBgrad flir Partikel im Submikronbereich mit < 0,03 % anzu-
setzen ist. Schwierigkeiten durch mangelnde Abscheideleistung der
Fasermatten der Schwebstoffilter sind auch unter den im Aufl&serab-
gas auftretenden Betriebsbedingungen kaum zu erwarten. Problematischer
erscheinen mdgliche Leckagen liber den Dichtsitz und eventuelle andere
Leckstellen des Filterelementes, z. B. in der Abdichtung der Faser-

matte gegen den Rahmen.

1.2. Laufende Arbeiten_zur_Schwebstoffabscheidung aus_dem Abgas

Die Messung der Leistung einzelner Komponenten zur Tropfenabscheidung
in Abhdngigkeit von dem Partikelgr&Bfenspektrum und den Betriebsbe-
dingungen sowie die Ermittlung der im Aufl&serabgas unter KEWA-Be-
dingungen zu erwartenden Aerosolkonzentrationen ist Gegenstand des
PWA-Programmpunktes 5152. Die verschiedenen Einzelkomponenten werden
in entsprechenden Prifstidnden unter simulierten Abgasbedingungen ge-
prift, ggf. sind einzeclne Komponenten neu auszulcegen bzw. fir die

Fernbedienung zu ertiichtigen.
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Weiter ist die Bereitstellung und Erprobung eines Verfahrens zur
quantitativen Vor-Ort-Leckpriifung der durch Fernbedienung einge-
bauten Schwebstoffilter der Klasse S vorgesehen. Zur Zeit werden
die verschiedenen Prifstdnde ausgelegt und MeBverfahren erprobt;

- in der SAP Marcoule laufen Untersuchungen zur Zusammensetzung und
Aktivitit der Schwebstoffe im Aufldscrabgas. BErgeben dice Messungen,
dafl die Aerosolkonzentration im Abgas des Auflésers sehr niedrig
gehalten werden kann und durch die NaBabscheidung eine ausreichende
Absenkung der Schwebstoff-Abgasaktivitdt erreicht wird, ist der Ein-
satz des Jod-Sorptionsfilters vor der Absorptionskolonne zur Sdure-
riickgewinnung (Abb. 1) zu diskutieren. Durch die Abscheidung des
Jodes unmittelbar aus dem Abgasstrom des Aufl&sers noch vor der Ab-
gaswdsche kO6nnte eine wesentliche Vereinfachung der Abgasbehandlung

erreicht werden, da:

1. Das Jod aus der rlickgewonnenen Sdure nicht mehr ausgetrieben
werden muB, der aufwendige Desorptionsschritt also entfallen

kann,

2. die rilickgewonnene Sdure durch Verdampfung aufkonzentriert werden

kann, ohne daB dadurch Restjodmengen freigesetzt werden,

3. alternative Verfahren zur Aufkonzentration der rilickgewonnenen
Sdure, die einen Verdampfungsschritt ausschlieBen, nicht entwickelt

werden miissen.

Die Leistung der NaBabscheidung ist entscheidend fiir den Aufwand,
der in den folgenden Stufen der Abgasbehandlung getrieben werden muf

und deshalb Gegenstand eingehender Untersuchungen.

Der Gesamtdekontaminationsfaktor einer groBen Wiederaufarbeitungs-
anlage fiir die Radionuklide, die in Form von Schwebstoffen auf-
treten, kann mit 109 angenommen werden. Bei dieser Zahl wurde ein
Dekontaminationsfaktor fiir die Schwebstoffilterung von 103 befﬁck—
sichtigt. Aus den Daten filir die Abgabewerte der WAK in den Jahren
1971 und 1972 lassen sich Gesamtdekontaminationsfaktoren fiir die
aerosolférmig anfallenden Betastrahler von 3 - 10_H bzw. 5 - 10_9

berechnen.
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Abb. 2

Ein Gesamtdekontaminationsfaktor wvon 109 flir die Aktiniden wiirde

zu einer Inhalationsdosis von ca. 1,0 mrem/Jahr am unglinstigsten
Aufpunkt flhren, wenn mit einem Langzeitausbreitungsfaktor von

1 - 10_7 s/m3 gerechnet wird. Dieser Wert bezieht sich nur auf die
Einjahresabgabe; eine eventuelle Aufkonzentration von Aktiniden

in der Umgebung von Wiederaufarbeitungsanlagen und die Resuspension
wurde nicht berilicksichtigt. Der Dekontaminationsfaktor, der durch
Schwebstoffilterung der Abgase nach dem angegebenen Schema zu er-~
reichen sein dirfte, wird auf 104 bis 105 geschdtzt. Damit diirfte
ein hdherer Gesamtabscheidegrad als 109 gegenlber schwebstoffdrmig

auftretenden Radionukliden erreicht werden.

2. Abscheidung von gasfdrmigem Jod

Die erste deutsche grofie Wiederaufarbeitungsanlage (GWA) wird fir
einen Durchsatz von 1500 t/a ausgelegt. Der aufzuarbeitende Brennstoff

stammt aus Leichtwasserreaktoren.
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Bei einem (maximalen) Abbrand von 45.000 MWd/t Uran f&11lt in der

Wiederaufarbeitungsanlage pro Jahr eine Gesamtmenge von 536 kg Jod,
1295 (Gesamtaktivitdt: 75 Ci, T, = 1,7 - 10" a) und
J an. Die nach einer Lagerzeit von 210 d im Brennstoff noch vor-

handene Menge an 131J (T

bestehend aus
127

= 8,05 4d) spielt nur in Hinsicht auf

1/2
131J

ihre Aktivitdt eine Rolle; insgesamt fallen pro Jahr 21 Ci

an, dies entspricht einer Menge von 0,17 mg.

2.2. Erforderliche Abscheidegrade

o s o e - e e et S e e A S — o

Setzt man 50 % der zuldssigen Schilddriisendosis als Richtwert fir
die Berechnung des Abscheidegrades fiir 131J an, wird bei Anwendung
des sehr konservativen Ingestionsfaktors fir Kleinkinder von

8,8 ° 105 rem ° m3/Ci=s und eines Langzeitausbreitungsfaktors fir

7

den ungilinstigsten Ort in der Nihe der GWA von 1 * 10 s/m3 unter

131J/a in das Abgas-

der Voraussetzung einer Freisetzung von 21 Ci
system sowie einer Weideperiode von einem halben Jahr ein Dekonta-
minationsfaktor von 19 benttigt. Der niedrigste zuléssige Abscheide-
grad betrdgt also 95 %. Der Auslegungswert filir das Jod-Sorptions-
filter sollte aus Sicherheitsgriinden um den Faktor 10 hdher gewdhlt

werden. Das bedeutet:

131

1315 = 190; nAuslegung, J

DFAuslegung, J = 99,5 %&.

Da anzunehmen ist, daB die Lagerzeit des Brennstoffes 210 d Uber-
131 . .
J fir die Um-

steigt, wird, wie die folgenden Zahlen zeigen,

gebungsbelastung zu vernachlédssigen sein.

Bel einem Richtwert von ebenfalls 50 $ der zuldssigen Schilddriisen-

129J, einem 129J-Ingestionsdosisfaktor fir Kleinkinder in

H8he von 2,0 - 106 rem m3/Ci - s, einer ganzjdhrigen

dosis fliir

Gliltigkeit des Weide-Kuh-Milchpfades und dem oben angegebenen.Lang—
zeitausbreitungsfaktor wird ein Dekontaminationsfaktor von 300 be-
ndtigt. Der niedrigste zuldssige Abscheidegrad betrdgt also 99,7 %.
Wird der Auslegungswert des Jod-Sorptionsfilters aus Sicherheits-

griinden um den Faktor 10 hther gewdhlt, ergeben sich folgende Daten:
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DFAuslegung, 129J = 30007 nAuslegung, 129J = 99,97 %.
Durch die Abscheidung von 1295 werden also wesentlich h&here An-
forderungen an die Jodfilterung gestellt als durch das 131J. Es

ist allerdings zu erwarten, dafl der gr68te Teil des Jodes in der
Kaminfortluft in organischer Form vorliegt und die angegebenen
hohen Ingestionsdosisfaktoren nur filir einen kleinen Anteil der frei-

gesetzten Jodaktivitdt anzuwenden sind.

Um eine Verteilung des aus dem Brennstoff freigesetzten Jodes auf
die ProzeBlOsungen der Wiederaufarbeitungsanlage zu vermeiden,
sollte das Gesamtjod méglichst vollstidndig bereits im Aufldser aus
der Brennstoffldsung ausgetrieben werden. Dadurch wird die Frei-
setzung von Jod bei den einzelnen Verfahrensschritten bis hin zu
der filir die Endlagerung vorgesehenen Verglasung der hochaktiven Ab-

fdlle vermieden bzw. auf ein Minimum beschriankt.

Flir die Austreibung von Spaltjod aus der Brennstoffldsung kann ein
Wert von > 99 % angenommen werden. Jod, in Form von Jodat, kann nicht
ausgetrieben werden. Durch die Aufl&sung des UO2 in der Salpeter-

sdure nach

U0, + 3 HNO

> 3 UOz(NO3)2 + 1/2 NO

+ 1/2 NO + 1 1/2 H,O

2 2

entstehen ausreichende Mengen an NO, durch die das Jodat zum elemen-

taren Jod reduziert wird, ggf. kann zusdtzlich Nitrit eingespeist werden

Entscheidend fir die Austreibung des elementaren Jodes ist die
Destillationsrate der S&ure aus dem Aufldser widhrend des Ldsungs-
vorganges. Aufgrund der in Fontenay aux Roses durchgefiihrten Arbeiten
wird eine nahezu vollstidndige Austreibung des Spaltjodes aus der
BrennstofflGsung erwartet. Das Restjod in der Brennstoffldsung

wird z. T. im Behdlterabgassystem auftreten. Da strahlenchemische
Reaktionen des Tributylphosphat, seiner Zersetzungsprodukte und
des Dodekans zu einer Reihe organischer Verbindungen fﬁhren)die

mit dem Jod reagieren kénnen, ist im Behdlterabgas mit einem hohen
Anteil organischer Jodverbindungen am insgesamt freigesetzten Jod

zu rechnen.
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2.4. Abscheidung_von_Spaltjod, NaBSwaschverfahren

Zur Abscheidung von Spaltjod aus dem Abgas k&nnen NafBwaschverfahren
und die Adsorption an festen Jod-Sorptionsmaterialien angewandt
werden. Es kommt eine Wdsche mit Natronlauge, quecksilberhaltiger

verdiinnter HNO3 oder mit liberazeotroper 20 M Salpetersdure in Frage.

Bei Verwendung von Natronlauge zum Waschen der stark sauren Abgase
entstehen derartig hohe Mengen an Na-haltigem Neutralsalz (NaNO3),
daB dieses Verfahren schon in Hinsicht auf die Weiterverarbeitung

der Waschldsung ungeeignet erscheint. AuBerdem k&nnen Alkylhalogenide
mit der WaschlSsung nicht ausreichend aus dem Gasstrom entfernt
werden. In der Nuclear-Fuel-Service-Wiederaufarbeitungsanlage wurden
mit der NaOH-Wdsche Dekontaminationsfaktoren zwischen 10 und 20

erreicht.

Ein attraktiveres Verfahren ist die Quecksilbernitrat-Salpetersdure~-

wdsche (Hg(NO —HNO3) zur Jodabscheidung [2]. Das Jod wird z. T.

)
3’2
unter Bildung wvon HgJ2 abgeschieden, zum Teil wird es als komplexes

HgJ ", HgJ, und Hg J42' 5

abfiltriert werden; zur Abtrennung des komplex gebundenen Jodes ist

-Ton in LO6sung gehalten. Das HgJd, kann direkt
ein Eindampfen der L&sung erforderlich. Jod f&llt im Verdampfer als

Hg (JO3)2—Niederschlag aus.

Die Dekontaminationsfaktoren flir organisch gebundenes Jod sind
nicht befriedigend. Uber die Verfllichtigung von Jod aus der Ver-

dampferldsung liegen keine Angaben vor.

Ein weiteres NaBwaschverfahren ist mit dem Jodox-ProzeB gegeben. Jod
und organische Jodverbindungen wie Methyljodid werden mit {lberazeo-

troper Salpetersdure (v 20 M) zu HJO, aufoxidiert und weiter zum

3

HJ308 iberflihrt. Aus Korrosionsgriinden muB die gesamte Apparatur aus

Titan, Zirkon oder TantalgefdfBen hergestellt werden [3, 4].
Das FlieBbild des Jodox-Verfahrens ist in Abb. 3 wiedergegeben.

Der AuswaschprozeB lduft nach den Reaktionsgleichungen

+ -
J2 + 4 HNO3 2J + 2 NO3 + N204 + 2 HZO (1)

+ - - +
23 + 6 HNQ3 + 2 NO3 ==2 JO3 +‘2 H + 4 N204 + 2 HZO (2)
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Abb. 3: Fliepbild einer Jodox-Demonstrationsanlage

Alkylhalogenide werden wie folgt oxidiert:

+ CH,NO

J + 3/2 HNO 5 3NO,

CH

3 == /2 J

+ 1/2 H,0 + 1/2 HNO2 (3)

3 2

Fir diese (langsam verlaufende) Reaktion ist eine HNO3—Konzentration

von > 19 M und relativ hohe Kontaktzeit erforderlich.

In der 20 molaren HNO, l&uft weiter die Reaktion ab:

3

- H
22 — HI.O

3 HJO3 304

(4)

der Benutzung einer 7bddigen Glockenbodenkolonne wurde im Mittel
104
Jodbenzol)

Bei
ein Dekontaminationsfaktor von 3 - erreicht. Die Zuflgung von
aromatischen Verbindungen (Benzol, zur Aufldserldsung

hat keine wesentliche Reduktion des Abscheidegrades zur Folge.
(Anmerkung des Verfassers: Da durchbrechendes Jod mit Kontrollfiltern
aus Molekularsieben LMS 13 X Ag abgeschieden wird, widre erst nach-
zuweisen, daB dieses Material eventuell entstehende aromatische
Jodverbindungen tatsdchlich abscheidet). Aliphaten wie Hexan redu-

zierten im Versuchsbetrieb den Dekontaminationsfaktor merklich.
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Durch NZO oder NO2 wird die Wirkung von Reaktion (2) und (3)
zurlickgedrdngt und der Abscheidegrad des Wdschers herabgesetzt. Die
Eingangskonzentration des Abgases an Stickoxiden muB daher auf

wenige % beschrédnkt werden. Das Verhalten von Jod im Entwdsserungs-
kreislauf ist unbekannt. Das beim Eindampfen in Form von HJ3O8 aus

der IINO3 sich abscheidende Jod soll als "slurry" zumindestens so lange
gcelagert werden, bis die Wdrmeentwicklung durch den Zerfall des

131J abgeklungen ist. Uber die Endlagerform und das Verfahren zur
Uberflihrung ist noch nicht entschieden; HJ308 in HNO3 mufB in
Titan oder Zirkongef&dBen gelagert werden; eine Uberfiihrung des
Jodes in NaJ wird erwogen. Der Verfasser &duBert Bedenken wegen der
hohen Wasserldslichkeit dieses Jodsalzes, insbesonders in Hinsicht
auf die durch eine Halbwertszeit von 1,7 - 1O7a bedingte lange

Lagerzeit.

Flir eine technische Anwendung des Jodox-Verfahrens ist es zu friih.
Im ORNL ist eine Technikums-Apparatur aufgebaut (Glockenboden-Wasch-
kolonne mit jeweils einer Glocke pro Boden), mit der z. Z. noch

parametrische Versuche gefahren werden.

2.5. Abscheidung von Spaltjod an_festen Sorptionsmaterialien
Alternativ zur NaBwdsche besteht die M&glichkeit, das Spaltjod aus
dem Aufldserabgas direkt an einem festen Sorptionsmaterial abzu-
scheiden. Da es sich um stickoxidhaltige Abgase handelt, k&nnen

nur anorganische Jod-Sorptionsmaterialien wie Molekularsiebe und.
imprédgnierte anorganische Trdgermaterialien eingesetzt werden.
Aktivkohlen scheiden wegen Vergiftungs- und Entziindungsgefahr aus.
Die Abscheidung des Spaltjodes an festen Sorptionsmaterialien bietet

dann wesentliche Vorteile, wenn:

1. mit dem Sorptionsmaterial hohe Abscheidegrade erreicht werden

kOnnen,

2. das Spaltjod in einer unmittelbar zur Lagerung geeigneten Form
abgeschieden wird und damit weitere Behandlungsschritte ent-
fallen,

3. die Konstruktion der Filter einfach und zuverlidssig ausgefiihrt
werden kann und der Filterwechsel auch fernbedient durchfihr-

bar ist,
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4. das Sorptionsmaterial zu einem Preis verfligbar ist, der mit den
NaBwaschverfahren vergleichbare Gesamtkosten flir die Abscheidung
und Uberfiihrung des Spaltjodes in einen lagerungsfdhigen Zustand
zulant.

Das Jod-Sorptionsmatcrial AC 6120 in Form c¢iner neuen, hochimprig-
nicrten Variante, dem AC 6120/111 mit 12 % Ag, erfiillt die vorstehend
genannten Bedingungen weitgehend. Dieses Material wird jetzt im
Rahmen eines Lizenzvertrages zwischen der GfK, Bayer/Leverkusen und
der SUd-Chemie von der zuletzt genannten Firma in industriellem MaB-
stab hergestellt und vertrieben. Die Abscheidung des Spaltjodes
beruht auf der Umsetzung der AgNO3—Imprégnierung zu dem sehr schwer

16slichen Silberjodid bzw. Silberjodat.

AgNO, + J, ———=— AgJ + JNO, (5)
2 JNO, + AgNO, — AgJO, + 3 NO, + 1/2 J, (6)
JINO, ———— NO, + 1/2 0, + 1/2 J, (7)

Methyljodid und andere Alkylhalogenide reagieren mit der Silber-
nitratimprdgnierung nach [5, 6]

AgNO, + R- J"'——"'(NO3 + RJ - Ag) RNO., + AgJ (8)

3 3

cbenfalls zu Silberijodid.

Der Silberverbrauch ist ein entscheidender Kostenfaktor dieser Ab-
scheidungsverfahren. Ein mdglichst quantitativer Umsatz des Silbers
ist anzustreben. Laboruntersuchungen zeigten, daB 75 - 94 % des
Silbers der Imprdgnierung durch Jod umgesetzt werden kdnnen. Weitere
Versuche werden in den Originalabgasen der Wiederaufarbeitﬁngsanlage
Karlsruhe durchgefihrt. Ein Preisvergleich zwischen den Kosten fir
die Jodabscheidung mit AC 6120/H1 und mittels Nafwaschverfahren ist
z. 2. nicht mdglich, da vor allem Angaben zur Uberfiihrung des durch
Nafwaschverfahren abgeschiedenen Jodes in einen zur Lagerung -geeig-

neten Zustand fehlen.
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Abscheidung von J2 und CH3J

In Laborversuchen wurden mit AC 6120/H1 unter den simulierten Be-
dingungen des Abgases einer Wiederaufarbeitungsanlage Abscheidegrade
von > 99,999 & gegeniiber J2 bei einer Bett-Tiefe erreicht, die

flir eine einzelne Filtertrommel eines 2stufigen Jodfilters vorge-
sehen ist [7]. Die Abscheidegrade fir Methyljodid liegen in gleicher
Hbhe.

Abb. 4 zeigt ein Abscheidungsprofil wdhrend der Beladung eines
Filterbettes; auBerdem sind die in den einzelnen Teilbetten abge-

schiedenen Jodmengen angegeben.

Hochbeladungsversuch mit AC-6120/H
5% NOz,120°C
- Durchlassigkeit und abgeschiedene Jod-
3 | .l __mengein Abhangigkeit von der Bett- 10t
. ZTiete -~ .
o \L‘__’ b\;r;*" "-.L R IR
- - - \ B - .

J2-Durchigssigkeit in %
=)

Or

J2 sorbiert pro Teilbett in mg
{ Ag- Gehalt po Teilbett 177G mg)

Jodmengé

1044 10
0 0 20 30 40 SO 60 70 80 90 100

Bett-Tiefe in %% der Gesamt- Bett-Tiefe —_—
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Aufgrund von weiteren Laboruntersuchungen zur Abscheidung von orga-
nischen Jodverbindungen werden keine Schwierigkeiten bei der Jod-
Sorption am anorganischen Sorptionsmaterial AC 6120 in den Abgasen
einer Wiederaufarbeitungsanlage erwartet. Die primdren Alkyljodide
setzen sich mit AC 6120 zu AgJ und Alkylnitraten sowie in geringer
Ausbeute Alkanen um. Die sekunddren Alkyljodide bilden bei der Um—

setzung mit AC 6120 AgJ, Alkene und HNO,. Die tertidren Alkyljodide

3°
setzen sich zu AgJ, Alkenen und HNO3 um.

Wie bei den primdren Alkyljodiden nimmt die Reaktionsgeschwindigkeit
der sekunddren und tertidren Alkyljodide mit der Kettenldnge ab.
Tertidre Alkyljodide reagieren erheblich schneller mit AC 6120 als

primdre und sekunddre Alkyljodide.

Jod-Cyclohexan als Beispiel einer alicyclischen Jodverbindung rea-
giert mit der AgNO3—Imprégnierung wie ein geradkettiges sekundires
Alkyljodid unter Bildung von AgJ und Cyclohexen. Benzyljodid als

Vertreter von seitenkettensubstituierten aromatischen Jodiden rea-

giert mit AgNO, entsprechend den primdren Alkyljodiden zu AgJ und

3
Benzylnitrat. Jod-Benzol als kernsubstituierte aromatische Jod-
Verbindung reagiert auch bei Temperaturen bis 180°C nicht mit der

AgNO,~-Imprdgnierung von AC 6120.

3

In dem ProzeB der Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen ist eine
Zugabe von Aromaten bisher nicht vorgesehen. Das Auftreten von kern-
substituierten aromatischen Jodverbindungen in der Abluft in Mengen,
die die Filterwirkung wesentlich beeintrdchtigen, wird daher nicht
erwartet. Beili Abdnderung bisheriger L&sungs- und Extraktionsschritte
sollten Aromaten, die leicht einer Jodierung unterliegen, nicht ver-

wendet werden.

Als Schadstoffe fir AC 6120 sind das Tri-n-Butylphosphat und seine
Zersetzungsprodukte anzusehen, da das Ag+ der AgNO3—Imprégnierung

zu Silberphosphaten umgesetzt wird. Der Anteil an recyklierter Sdure
und damit an Tri-n-Butylphosphat und seinen Zersetzungsprodukten

im Aufldser wird daher einen EinfluB auf den Verbrauch an AC 6120/H1
im Jodfilter haben. Dodecan verhdlt sich bei der vorgesehenen Be-
triebstemperatur von 150°%¢ vbilig inert [8]. Hcoche NO,-Kcnzentrationen

2
beeinflussen den Abscheidegrad nur weniqg (Abb. 5).
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Auch zur Reinigung des Behdlterabgases kann AC 6120, zweckmdfig mit
geringer Impr&dgnierung, eingesetzt werden [9]. Vergiftungser-
scheinungen des AC 6120 durch organische Bestandteile, die in den
Behdlterabgasen unvermeidbar auftreten, kdnnen durch Zugabe von NO2
vermieden werden, bzw. kann das Sorptionsmaterial mit NO2 regene-
ricrt werden [10]). In Abb. 6 ist die Durchlidssigkeit eines AC 6120-
Bettes, das in den Behdlterabgasen der WAK vergiftet wurde, vor und

nach der Regeneration mit NO, (21 h, 2,5 % NOZ) wiedergegeben.

2
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25 5 75 Abb . 6 Versuche zur Regeneration von vergiftetem

Bett - Tiefe incm AC -6120 durch NO; nach Einsatz im
Behalterabgas

Abb. 5 Durchldssigkeit von AC-6120 fir CH3™J in
Abhiingigkeit vom NO,-Anteil in der Luft

Da nach dem jetzt vorliegenden Konzept einer GWA das Trdgergas

in der Abgasstrecke des Aufldsers wegen der nachfolgenden Kr-Ab-
scheidung mittels Tieftemperatur-Rektifikation u. U. Stickstoff
sein wird, mu8 z. Z. in weiteren Laborversuchen das Verhalten von
AC 6120/H1 in N2/NOX—Gemischen untersucht werden. Durch NO im

reinen Stickstoff wird die AgNO,-Imprédgnierung des AC 6120/H1 zum

metallischem Silber reduziert. gie Folge ist ein Verlust an Ab-
scheideleistung. Durch gleichzeitige Anwesenheit von NO2 kann diese
Reaktion unterdriickt werden. In dem von Jod zu reinigenden Gasstrom
sollte aufgrund der bisher durchgefiihrten Untersuchungen méglichst

ein UberschuBl an NO2 im Verhdltnis zum NO eingestellt werden.
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In der WAK und der SAP Marcoule werden in diesem und im ndchsten
Jahr Untersuchungen zum Verhalten des AC 612O/H1 in dem Original-
abgas einer Wiederaufarbeitungsanlage durchgefiithrt [11]. In beiden
Anlagen ist das Trégcrgas'fﬁr das Spaltjod allerdings ein Luft-
NOX—Gemisch, so daB eine ausreichende Simulation der Bedingungen
im Abgasstrom einer GWA nicht erreicht wird. Es sind deshalb zu-
sdtzlich Jod-Abscheidungsexperimente unter Aufldsung von nicht
bestrahltem Brennstoff im TechnikumsmaBstab in Zusammenarbeit mit

dem Institut fiir HeiBe Chemie geplant.

anlage

Die Abb. 2 zeigt das FlieBbild einer geplanten GWA-Jodfilteranlage.
Die Filterkonstruktion fiir den Einsatz des Jod-Sorptionsmaterials

AC 612O/H1 wird darauf ausgerichtet, eine mdglichst quantitative
Umsetzung des Silbers im Sorptionsmaterial durch Jod zu erreichen.
Die Anzahl der notwendigen Filterstufen ist durch den Konzentrations-
gradienten des Jodes im Sorptionsmaterial und die Notwendigkeit

zur mo8glichst vollstdndigen Ausnutzung des abzuziehenden Sorptions-
materials gegeben. Volumenstrom bzw. lineare Gasgeschwindigkeit gehen
direkt in den erreichbaren Konzentrationsgradienten ein. Es ist ein
2stufiges Jodfilter vorgesehen, dessen in Anstrdmrichtung liegende
erste Filtertrommel bis zur Erschopfung mit Jod beladen wird, wdhrend
die nachgeschaltete zweite Filtertrommel bis zum Durchbruch der
ersten nur eine geringe Beladung erf&hrt. Nach Ausbau der erschdpfend

beladenen Filtertrommel wird die teilbeladene Filtertrommel in die
in Anstrdmrichtung erste Position umgesetzt und erschdpfend beladen.

Alternativ wird die Anwendung von Ringschichtfiltern, die bei ver-
gleichsweise grdBerem Konstruktionsaufwand eine geringere Druck-
differenz erm&glichen und ein Verfahren mit festen Filterpositionen

und wechselseitiger AnstrSmung untersucht.

—— - —— —— - — ——— " — . t—— —~

Bei vollem Durchsatz einer GWA wird ein Filterwechsel alle 6 d not-
wendig. Die Filterclemente passen unmittelbar in die iUblichen Roll-

reifenfliisser zuar Aufnahme von radioaktivem Ahfall.,
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Pro Jahr fallen ca. 50 Rollreifenfdsser mit 200 1 Fassungsvermdgen
an. Es wird also ein geringer Lagerraum bendtigt. Das Verhalten
von jodbeladenem AC 612O/H1 im Salz wird der Gegenstand weiterer
Untersuchungen sein. Falls die Auflagen zur Auslaugbarkeit des
Spaltjodes im Endlager nicht erfiillt werden, ist geplant, die

200 1 Rollreifenféasser mit dem AC 6120/H1'in 400 1 Frédsser ecinzu-

zementieren.

2.8. Einsatz von Jodfiltern mit AC 6120 in z. Z. betriebenen Wieder-

Als erste Wiederaufarbeitungsanlage wurde die WAK mit einem

AC 6120-Filter zur Abscheidung des Jodes aus dem Aufléserabgaé aus-
geriistet. Die sich hier ergebenden Erfahrungen werden in die Aus-
legung eines Prototyp-Jodfilters fiir die Abgasreinigung einer GWA

einflieBen, das 1978 zur Erprobung vorliegen wird.

In der SAP Marcoule wurde ein AC 6120/H1-Jod—Sorptionsbett direkt
mit dem Abgas des Aufldsers beaufschlagt. Zwischen Aufldser und
Jod-Sorptionsbett befand sich nur die Fasermatte eines Schwebstbff—
filters der Klasse S. Bel einer Verweilzeit, die fiir eine Filter-
trommel des in der Entwicklung befindlichen GWA-Jodfilters vor-

gesehen ist, wurde ein Abscheidegrad von 99,98 % erreicht.
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Verfestigung hochaktiver Abfdlle

K. Scheffler

1. Einleitung

Aus der Betrachtung aller Abfallstrbme, die bei der Wiederaufar-
beitung von Kernbrennstoffen anfallen, wird deutlich, dag8 den
hochaktiven Abfalldsungen ein besonderes Gewicht zuzumessen ist.
Im Vortrag von H. Krause/ABRA-GfK "Arbeiten zur Behandlung ra-
dioaktiver Abfdlle aus Wiederaufarbeitungsanlagen" wurde dies

bereits hervorgehoben,

Die grundlegenden Arbeiten auf diesem Gebiet wurden bei der
GfK/ABRA vor rd. 10 Jahren begonnen, Bereits friihzeitig fiel hier
- wie an den meisten anderen Stellen auch -~ die Entscheidung auf
Borosilikat-Gliser, die als das derzeit geeignetste Matrixmate-
rial fiir die Verfestigung hochaktiver L8sungen erscheinen. Boro-
silikatgldser sind chemisch, thermisch und mechanisch auBerordent-
lich stabil; sie sind bestdndig gegeniiber 7J-Strahlung und neh-
men iiber 20 Gew.% an Metalloxiden aus dem hochaktiven Konzentrat,

dem sogenannten 1 WW, in homogener Verteilung auf.

Die Arbeiten im Labormafstab konzentrierten sich im wesentlichen
auf die Entwicklung und Charakterisierung von geeigneten Borosi-

likatglédsern.

Neben den Spaltprodukten enthilt die hochaktive Abfalldsung auch
X ~aktivititen in Form einiger Aktinidenisotope von Np, Pu, Am
und Cm. Die bestehende Unsicherheit liber die Stabilitdt von Gli-
sern gegeniiber diesen o(-Strahlern fiir Endlager-Zeitriume von
einigen 100.000 Jahren hat ein entsprechendes Versuchsprogramm

zu dieser Frage eingeleitet.
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Ziel des technologischen Arbeitsprogrammes ist die Entwicklung

des Verfahrens VERA bis zur anwendungstechnischen Reife.

Die Demonstration des Verfahrens mit aktiven Spaltproduktldsun-
gen im Rahmen der WAK~Erweiterung VERA II hat sich vorerst ver-
zdgert. Eine Uberpriifung der im Genehmigungsverfahren gemachten
Auflagen hat ergeben, das8 die Durchfiihrung zu einem der Aufga-

benstellung als Versuchsanlage nicht mehr gemd3fen Anlagenkom-

plex gefiihrt hatte. Deshalb wurde der Genehmigungsantrag zurilickge-

zogen. Das Konzept VERA wird nunmehr iiberarbeitet.

Nach diesem kurzen Uberblick wird im folgenden zuerst auf die

wesentlichen Entwicklungsarbeiten im Labor eingegangen:

2. Laboruntersuchungen

Die grundlegenden Prozefischritte des VERA-FlieBSschemas (Abb. 1)

sind:

1. Zerstdrung der freien Salpetersdure im hochaktiven 1 WW-Kon-

zentrat durch Denitrierung mit Ameisensiure.

2. Trocknung und Kalzinierung des denitrierten 1 WW in einem

Sprithkalzinator bei einer Temperatur von 400-450°c.

3. Mischen des Kalzinats mit Glaskomponenten und Erschmelzen

eines homogenen Glases,
4, Abstechen der Glasschmelze in eine Kokille und
5. Abgasbehandlung.

Beim ersten Schritt, der Denitrierung, wird die freie Salpeter-

sdure durch Ameisensdure zerstdrt. Auf diese Weise wird die
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Flichtigkeit von Ruthenium auf weniger als 0,1%o herabgesetzt,
das ohne Denitrierung als Ruo4 zu einem hohen Prozentsatz mit
dem Abgas entweichen wiirde. Darilber hinaus wird das Problem der
Werkstoffauswahl fiir Kalzinator und Glasschmelzanlage wesentlich
entschirft. Die Denitrierung mit Ameisensdure fiithrt zu iliber 95%
zu CO2

rungsmitteln keine Salpetersiureriickgewinnung mehr erforderlich

und inertem Lachgas, so daB gegeniiber anderen Denitrie-

ist.

Die Laboruntersuchungen zur Denitrierung von 1 WW wurden bereits

im Jahr 1974 abgeschlossen und dokumentiert.

Die Trocknung und Kalzinierung des 1 WW, die Glaskomponentenzu-
gabe und die Glasschmelzstufe laufen verfahrenstechnisch gemein-
sam ab. Der Schwerpunkt der Laboruntersuchungen liegt hier bei
der Ermittlung der optimalen Kalzinateigenschaften, bei Unter-
suchungen zur Flichtigkeit und Zuriickhaltung von Spaltprodukten
sowie bei Korrosionsuntersuchungen. Zur Ermittlung der Fliichtig-
keit und Riickhaltung einzelner Radionuklide wurde eine Laboran-
ordnung installiert, in der die Vorgdnge in der VERA-~Anlage weit-

gehend simuliert werden k&nnen.

In Tracerexperimenten mit Ru, Cs, Sr, G4, J, Te und Se werden
u.a. deren Flichtigkeit aus der Glasschmelze sowie deren Riick-
haltung an Filtern und in Waschkolonnen gemessen. Hierdurch wird
eine detaillierte Aussage iiber die H8he der Aktivitdtsverluste

im Abgasstrom des VERA-Prozesses mdglich.

Ein besonderer Schwerpunkt der Laborarbeiten liegt bei der Ent-
wicklung und Untersuchung der Borosilikatglasmatrix. Die Karls-
ruher Arbeiten konzentrieren sich dabei auf anwendungstechni-

sche und sicherheitsrelevante Fragestellungen. Nachstehend sind

einige Beispiele hierzu aufgezihlt:

- Das Glas soll einen m&glichst hohen Anteil an Metalloxiden

aufnehmen, d.h. von seiten der Endlagerung wird die gr&gftmég-
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liche Volumenreduktion im endlagerfihigen Verfestigungsprodukt
angestrebt. Dabei muB unter den Bedingungen des VERA-Prozesses
(Temperatur, Schmelzdauer usw.) ein einphasiges homogenes Pro-
dukt gebildet werden.

- Die Viskositdt der Glasschmelze muf bei vorgegebener Tempera-
tur, die durch den metallischen Tiegelwerkstoff auf 1150°¢
nach oben begrenzt ist, klein genug sein, damit die Schmelze

einwandfrei in die Kokille abl&auft.

-~ Andererseits wird eine mdglichst hohe Erweichungstemperatur
gefordert, damit der Glasauslauf aus dem Schmelztiegel in die

Kokille durch Kihlung rasch gestoppt werden kann.

Mit der Entwicklung eines 5-Komponentenglases mit der Bezeich-
nung VG 38 wurden zundchst die geforderten Ziele erreicht. An
dieser Stelle sei ein aus Savannah River/USA kiirzlich verdffent-
lichtes Untersuchungsprotokoll zitiert (J.A. Kelly, DP 1382,
Savannah River Laboratory, May 1975).

Danach wurden alle bisher in der Welt bekannten Glaskompositi-
onen, die entweder bereits flir die 1 WW-Verfestigung angewen-
det werden oder dafiir vorgesehen sind, auf ihre Eigenschaften
untersucht und miteinander verglichen., Dabei schneidet das Karls-
ruher VG 38 am besten ab: eine sehr dhnliche Zusammensetzung
wurde daraufhin fiir die Verfestigung der etwa 4000 m3 1 ww, die

in Savannah River z.Zt. in Tanks lagern, ausgewdhlt,

Obwohl die Entwicklung von Gldsern weitgehend abgeschlossen ist,
wurden in der letzten Zeit zusdtzliche Untersuchungen notwendig.
So erwuchs im letzten Jahr aus dem Fliefschema der KEWA die For-

derung, gr&fere Mengen an Gd O3 in Glas zu inkorporieren. Gado-

2 .
linium wird als homogenes Neutronengift bei der Aufldsung des
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abgebrannten Kernbrennstoffs zugesetzt. Es erscheint dann gquan-
titativ zusammen mit den Spaltprodukten im 1 WW. Entsprechend

den Kritikalitdts-~Berechnungen werden etwa 15 kg Gd/t Brennstoff
zugesetzt, wihrend die Spaltprodukte etwa 30 kg/t ausmachen, d.h.,
neben den etwa 20 Gew.% an Spaltproduktoxiden sollte das Glas

noch zusitzlich etwa 10 Gew.% Gadoliniumoxid aufnehmen.

Bis zu diesem Zeitpunkt war Uber Gldser, die Seltene Erden in
derart - hohen Konzentrationen enthalten, nichts bekannt. Wie die
Herstellung von zundchst reinen Gadolinium-Gl&sern gezeigt hat,
lieBen einige Glaszusammensetzungen Gehalte bis zu 30 Gew.%
Gd203 zu. Im Laufe der Laborversuche wurde die Glaszusammenset-
zung soweit variiert und optimiert, daf jetzt ein neues Grund-
glas unter der Bezeichnung VG 98 zur Verfligung steht: Die ge-

wlinschten 20 Gew.% 1 WW Oxide und 10 Gew.% Gd O3 werden homogen

2
inkorporiert.

In die hochaktive Abfalldsung kdénnen nach Std8rfdilen, in Inter-
ventionsphasen oder durch Prozefchemikalien Substanzen einge-
bracht werden, die einige wichtige Glaseigenschaften negativ be-
einflussen., Dies betrifft vor allem die Neigung zur Phasenbil-
dung und -separation im Glas in Gegenwart von Fluorid- und
Chloridionen sowie die Viskositdtserhdhung durch Sulfationen.
Die héchsten zuldssigen Gehalte an Fluorid, Chlorid und Sulfat
wurden zu 1-1,25 Gew.% ermittelt. Daneben gibt es noch eine Rei-
he weiterer stérender Fremdsubstanzen. Wdhrend dem Wiederaufar-
beiter in der Regel nur der Spaltstoffverlust, d.h. der U~ und
Pu-Gehalt im 1 WW bekannt ist, kO6nnen diese Angaben den Glasma-
cher keineswegs zufriedenstellen. Um dem abzuhelfen, wurde ein
umfangreiches Programm zur Probenahme und Analytik in hochakti-

ven Ldsungen aufgestellt und experimentell eingeleitet.

Ergdnzend zur Weiterentwicklung der Gldser wurde die Verbesserung

dieses Matrixmaterials durch gesteuerte Kristallisation unter-
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sucht. Glas ist von Natur aus ein thermodynamisch metastabiles-
System, das durch Zufuhr der notwendigen Aktivierungsenergie ent-
glasen, d.h. in ein makroskopisch inhomogenes Kristallaggregat
ibergehen kann. Diese Entglasung wirde die chmischen und mecha-
nischen Eigenschaften des Produktes in starkem MaSe negativ be-
einflussen. Durch eine gezielte Kristallisation k&nnen dahinge-
gen bestimmte Gldser in mikrokristalline Produkte, sogenannte
Glaskeramiken umgewandelt werden. Diese Produkte sind thermody-
namisch stabiler als Glidser und haben in der Regel etwas bessere

Eigenschaften.

Von der GfK/ABRA wird die Herstellung einer Glaskeramik nur als
zusidtzliche Temperaturbehandlung im Anschluf an die Verglasung nach
dem VERA-Prozef verstanden. Daher wurden Borosilikatgldser mit
bestimmten Zusitzen erschmolzen, die die Bildung von Kristallkeimen
als Voraussetzung flir eine Kristallisation beglinstigen. In eini-
gen Versuchsreihen ist es gelungen, auf diesem Wege glaskerami-
sche Produkte herzustellen, die gleichgute und zum Teil bessere

Eigenschaften aufweisen als die bisher entwickelten Glé&ser.

Das Schaubild (Abb. 2) zeigt einen Vergleich. Man erkennt, das

neben sonst unbedeutenden Unterschieden die thermische Bestdn-

digkeit der in Karlsruhe entwickelten VC l5-Glaskeramiken deut-
lich héher ist als filir Glas.

Abb. 3 zeigt VC 15-Gldser ohne und mit 20 Gew.% an 1 WW-Oxiden
und daneben jeweils die entsprechenden glaskeramischen Produkte.
Die gezielte Mikro-Kristallisation von Gldsern stellt - wie die-
se ersten Ergebnisse zeigen - eine aussichtsreiche Fortsetzung
der bisherigen Entwicklungsarbeiten in Hinblick auf Verbesserun-

gen der Produktqualitdt dar.

Ebenfalls eng verkniipft mit der Sicherheit bei der Endlagerung

der hochaktiven Verfestigungsprodukte ist ihr Verhalten gegen-
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iiber J(-Strahlern. Die hochaktiven Abfall8sungen enthalten

K -Strahler mit lberwiegend sehr groBSen Halbwertszeiten. Von
diesen o -Strahlern kdnnten die schwerwiegendsten Strahlenschi-
den im Glas erwartet werden, da die beim o ~Zerfall auf klein-
stem Raum auf das Glas ilibertragenen Energien um GrdSenordnungen
h&her sind als bei 8- und QW-Strahlern. Das Langzeitverhalten von
Glisern gegeniiber K ~Strahlern mit gro8en Halbwertszeiten kann
durch kurzlebige o -Strahler mit hoher Aktivitdt simuliert wer-
den. Bei gleicher integraler Dosis sind dabei die Bedingungen
im Zeitrafferexperiment noch extremer als im Realfall, weil die
pro Zeiteinheit dem Glas applizierte Dosis wesentlich hdher ist

als im echten hochaktiven Glas.

Im Januar 1975 wurden von GfK/ABRA Glidser mit dem kurzlebigen
Isotop Cm-242 erschmolzen. Die chemische Zusammensetzung der
drei Glasproben entspricht dem schon erwdhnten Glastyp VG 98 1.
in reiner Form, 2. mit 20 Gew.% 1 WW-Oxiden und 3. mit 20 Gew.%
1 WW-Oxiden sowie 10 Gew.% Gd,0,. Die Glasproben hatten jeweils
eine spezifische K -Aktivitdt von rd. 2,6 Ci/g Glas zum Herstel-
lungszeitpunkt. Im Diagramm, Abb. 4, ist die (-Dosis dieser
Cm-Gldser und die der echten hochaktiven Gliser als Funktion

der Zeit dargestellt. Im hochaktiven Glas wird z.B. in 10.000 Jah-
ren die gleiche Dosis erreicht wie in den Curium-Gldsern in

rd. 20 Monaten. Am 17. November 1975 erreichte die oK-~Dosis in
den Curium-Gl&sern einen Wert von 1,4 x lOll Rad; das entspricht
der X~Dosis in den echten hochaktiven Gl&dsern nach 2100 Jahren.
Die kontinuierliche Untersuchung der Glasproben durch mikrosko-
pische Beobachtung, Autoradiografien und Auslaugtests hat bisher
keinen Hinweis auf Verdnderungen in der Glasmatrix im Sinne

einer Rekristallisation ergeben. Z.Zt. laufen dariiber hinaus Mes-
sungen, die die Bestimmung der gespeicherten Energie und der

He-Diffusion zum Ziel haben.
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3. Technologische Entwicklung

Nach diesem Uberblick iiber unsere Laborarbeiten zur Verfestigung
hochaktiver Abfalldsungen wird kurz auf die technologischen Ent-
wicklungen zum VERA-Prozef eingegangen., Abb. 5 zeigt das stark
vereinfachte VERA-FlieBbild. Dieser Prozef wurde in den vergan-

genen Jahren in einem inaktiven Teststand demonstriert.

Im Denitrator wird der salpetersaure 1 WW chargenweise denitriert.
Er wird anschliefend aus einem Puffer-Tank kontinuierlich iiber
eine Diise in den Spriihkalzinator eingespeist. Die verspriihte L&-
sung wird im Kalzinatorturm durch ilberhitzten Dampf wvon 650°¢C
Eintrittstemperatur verdampft - die enthaltenen Feststoffe wer-
den getrocknet und kalziniert. Die mittlere Temperatur im Kal-
zinator betrdgt dabei 400 bis 450°c. Das Kalzinat wird in einer
Filterkammer an feinporigen Sintermetallfilterkerzen abgeschie-
den, die periodisch ebenfalls mit liberhitztem Dampf =zuriickgebla-

sen werden.

Kalzinat und Grundglasgranulat, das ilber einen seitlichen Stutzen
zudosiert wird, schmelzen im Tiegel kontinuierlich bei etwa
1100°c. Der Schmelztiegel hat einen offenen, separat beheizba-
ren und kiihlbaren Auslaufstutzen. Dieser mit einem Glaspfropfen
verschlossene Auslauf wird nach Erreichen der oberen Fiillstands-
marke im Schmelztiegel erhitzt. Der Glaspfropfen wird dabei auf-
geschmolzen, so daB8 die Glasschmelze in die vorgeheizte Kokille
ablduft. Nach Erreichen des Minimalfiillstandes im Schmelztiegel
wird der Auslauf wieder gekiithlt und somit durch erstarrtes Glas
verschlossen. Die Kokille wird dicht verschweift und ist gleich-

zeitig Endlagerbehdlter.

Eine Besonderheit des VERA-Verfahrens stellt die Energiezufuhr
in das Innere des Spriihkalzinators durch lberhitzten Dampf dar.
Hierdurch werden wesentliche Vorteile gegeniiber der bisherigen

Technik erreicht:
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Es fdllt nur eine sehr kleine Menge nicht kondensierbarer Ab-
gase an, Diese werden in mehreren Waschkolonnen gereinigt und

iber ein Absolutfilter an das Gesamt-Abluftsystem abgegeben.

Im Gegensatz zu wandbeheizten Spriihtrocknern werden Kalzinat-
ablagerungen an den Wdnden nicht gesintert. Dariliber hinaus eig-
net sich der Spriihkalzinator vom Konzept her in besonderem Ma-
Be filir hohe Durchsidtze; die VergrdB8erung auf KEWA-Mafstab ist
unproblematisch und wiirde das Betriebsverhalten sogar glinstig

beeinflussen.
In der letzten Zeit wurden wesentliche Verbesserungen am Pro-
zeB und an Komponenten der Anlage erzielt, von denen nachste-

hend einige genannt werden:

Denitrierung

In der ersten Denitrieranlage bei ABRA/GfK, die aus Duran-Glas-’
Bauelementen erstellt wurde, wurden bisher iliber 4000 1 simulier-
ter 1 WW in Chargen von 50 1 denitriert, ohne dag irgendwelche
Stdrungen auftraten. Auch die kontinuierliche Denitrierung wur-
de erfolgreich demonstriert; sie ist aber wegen der geringen
Durchsdtze von nur 30 l/h in der aktiven VERA-Anlage nicht vor-
gesehen. Dagegen wurde ein Denitrator im l:1 VERA-MaB8stab fir
die chargenweise Denitrierung von 200 1 simuliertem 1 WW kon-
struiert (Abb. 6).

Als Kors truktionswerkstoff wurde Incoloy 825 gewdhlt, das nach
umfangreichen Korrosionsversuchen die beste Bestdndigkeit ge-’
zeigt hat. Der Denitrator wird Ende 1975 inaktiv in Betrieb

gehen.

Sprﬁhdﬁse

Die‘Sprﬁhdﬁse am Kopf des Kalzinators arbeitet heute nach lan-

ger Entwicklungsarbeit zufriedenstellend, ohne da8 - auch im
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Dauerbetrieb iiber 400 Stunden - Verstopfungen oder Ablagerungen

beobachtet wurden.

Kalzinator

Im Kalzinator ist die Trocknung und Kalzination der verspriihten
Partikel bereits wenige Zentimeter nach Verlassen der Diise ab-
geschlossen, wie in einem Dauerversuch von 100 Stunden gezeigt A
werden konnte: Ein z.B. in 6 cm Abstand von der Diise aufgehdngtes

Metallpldttchen blieb danach vollstdndig blank.

Durch konstruktive Anderungen am Dampfverteiler im Oberteil des
Kalzinators konnte die Ausbildung von Kalzinatablagerungen an
der Wandung noch weiter vermindert werden. Das abgelagerte Kal-

zinat haftet nur sehr lose und baut sich nicht laufend auf.

Filtersystem

Die heute benutzte Filtereinheit besteht aus 16 Sintermetall-

kerzen gegeniiber fritheren Versionen mit iber 40 Filterkerzen.

Nach iiber 400 Stunden Betriebsdauer, in denen rd. 700 kg Kalzi-
nat produziert wurden, war kein Anstieg des Druckverlustes am
Filter festzustellen. Eine entscheidende Verbesserung der Fil-
terwirksamkeit wurde dadurch erreicht, daB8 30 % der fiir die

Glasherstellung notwendigen SiO,~Menge bereits der Ldsung als

2
Filterhilfsmittel zugesetzt werden.

Schmelzanlage

Die Glésschmelzstufe liuft seit langem zufriedenstellend. Eine
Neuerung stellt das Glasdosiersystem dar, mit dem ein Grundglas-
granulat direkt in den Schmelztiegel dosiert wird. Dieses Do~
siersystem er6ffnet auBerdem die Mdglichkeit, Stdrungen beim
Schmelzen zu beheben, indem entsprechende Chemikalien einge-

speist werden.
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In der inaktiven Testanlage wurden bis heute 11.000 1 simulier-
ter 1 WW zu 1400 kg Kalzinat und 400 kg Glas verarbeitet., Die
Gesamtbetriebszeit betrug dabei 1200 Stunden.

4. VERA-Mock-Up/Ausblick

Als Vorstufe fiir die Errichtung der aktiven Anlage VERA bei der
WAK wurde mit der Planung einer inaktiven Anlage im 1l:1 MaBstab
begonnen, die unter den simulierten Bedingungen einer HeigBen
Zelle betrieben werden soll. Der Betrieb soll in Analogie zur

spdteren aktiven Anlage durchgefithrt werden.

Die Simulation hat zum Ziel:

1, die Funktionstiichtigkeit der optimierten Hauptverfahrens-

komponenten zu demonstrieren,

2. nachzuweisen, daB das Verfahren im Verbund stdrungsfrei iiber
lange Zeitrdume bei ferngesteuertem und fernbedienten Betrieb
lduft und

3. die fernbediente Interventions- und Wechseltechnik zu erpro-
ben. Dies gilt filir Routineoperationen wie Auswechseln von
Disen und Filtern als auch flir Operationen zur Behebung von
Stoérfdllen,

Der derzeitige Terminplan sieht vor, daB8 bis 1980 die Versuchs-
ergebnisse aus der l:1-Simulationsanlage vorliegen. Da die ge~-
sammelten Erfahrungen in Planung und Bau der aktiven Versuchs-
anlage VERA einflieBen sollen, kann mit deren Inbetriebnahme

flir Mitte der 80er Jahre gerechnet werden.
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Abbildung 6
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1. Aufgaben der ProzeBkontrolle und ihre Voraussetzungen

Rationelle, zuverldssige und sichere ProzeBflihrung ist nur mdg-
lich liber eine ausreichende Prozefkontrolle. Im allgemeinen Fall
umfaft die ProzeBkontrolle die Erfassung der relevanten ProzefR-
daten, die Meldung von ProzeBstdrungen und deren Abarbeitung,
Einleitung von GegenmaBnahmen bei Abweichungen, sowie die Rege-
lung und Stéuerung. Bei Wiederaufarbeitungsanlagen hat die um-
fassende Betriebsiiberwachung Vorrang, damit das Erreichen von
Gefahrsituationen und die Anndherung an Kritikalitdtszustidnden
frithzeitig erkannt werden und eventuell notwendige ProzeB- oder

Noteingriffe vorbereitet werden kd&nnen.

Die ProzesBiiberwachung basiert auf der Messung von ProzeBvariablen
und Anlagenzustdnden. Dazu sind einerseits Durchfliisse, Druck,
Temperaturen und Flilissigkeitsniveaus und andererseits Konzen-
trationen von Uran, Plutonium, Sdure und Spaltprodukten an den
unterschiedlichsten Stellen im Prozefl zu bestimmen. Fir die erst
genannten MeRgrdfen stehen liberwiegend kommerzielle MeBgerdte
zur Verfiigung; dagegen fehlt es an in-line MeBgerdten flir die
kontinuierliche Messung von Konzentrationen in radiocaktiven
ProzeBl&sungen. Diese aber sind notwendig zur verzdgerungsfreien
und umfassenden ProzeBkontrolle. Zur ausreichenden Instrumentie-
rung als Voraussetzung filir die wirkungsvolle Uberwachung kommen
detaillierte Kenntnisse des ProzeBgeschehens und {iber Stdrfdlle

hinzu.

Im ersten Teil wird ein Uberblick iliber die existierenden in-line-
Gerate gegeben; die rechnergefiihrte Datenerfassung und -verarbei-

tung wird im zweiten Teil behandelt.
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2. Anforderungen an in-line-MeBfgerédte

Flir die stdndige Kontrolle des Prozesses sollten in-line-~MeB-
gerdte sehr zuverl&ssig sein. Bezliglich ihres Einsatzes in
Wiederaufarbeitungsanlagen sind die folgenden Anforderungen .

verstdrkt zu berilicksichtigen:

- Genaue Kenntnis des Zusammenhangs zwischen MeBwert und Pro-
zeBvariabler |

- Geringe MeBwertverfidlschung durch Fremdstoffe, Vérunreinigungen
und Strahleneinwirkung k

- Reprédsentative MeBwerterfassung

- Resistenz gegen ProzeBfmedien (Korrosion, Alterung) und Strahlung

(Strahlungsbestdndigkeit) , ,

- Weitgehende Wartungsfreiheit (wenig mechanisch bewegte Teile)
und Uberpriifbarkeit der Funktiohsféhigkeit

- Hohe MeBwertkonstanz innerhalb der MeBgenauigkeit

- MOglichkeit der Nacheichung wdhrend des ProzeBlaufs

- Leichte Ersetzbarkeit bei Ger&dteausfall

- Riickfiihrung der abgezweigten ProzeBstr&me in den Prozef bei

Gerdten im Bypass (mdglichst keine Reagenzzugabe)

3. Uberblick iiber einsatzbereite in-line-MefBgerédte

Fiir die Konzentrationsbestimmung von Uran, Plutonium und Siure
stehen bereits einige in~line-Gerdte zur Verfligung /2/. Die Ent-
wicklung solcher Gerdte ist kostspielig und zeitaufwendig. Die
Grinde daflir sind die Forderung nach grofier Betriebssicherheit
unter den erschwerten Bedingungen der radioaktiven und korrosiven
Medien, der begrenzte Einsatz in der Wiederaufarbeitung und damit
die geringen Stiickzahlen sowie die intensiven Tests zur Erflillung
der Spezifikationen. In Abbildung 1 sind einige MeBgerdte zusam-
mengestellt, die im Institut flir HeiBe Chemie des Kernforschungs-
zentrums entwickelt wurden und fiir Tests in der WAK einsatzbereit

sind:



“qy

ZUSAMMENSTELLUNG VON IN-LINE-GERATEN ZUR KONZENTRATIONSBESTIMMUNG

MeRgerite MeRprinzip MeBgroRe MeBbereich zul, Fremd- Bemerkungen
aktivitdt
Ci/l
o -TrommelmeR— Aktivitdtsmes-
zelle sung der ProzeR- Pu 0,005-0,5 ? Isotopenzusammen-
18sung g/l setzung sollte
bekannt sein; autom.
Nacheichung m8glich
y—-Absorptiometrie Schwichung der
4 -Strahlung durch U/Pu 0,01-100 0,1 automatische Nach-
Schwermetalle in g/l eichung méglich
der Prozef1Gsung
Differenzdichte Dimp fung mechan.,
SchYlngunggn in U/Pu 10-100g/1 100 Einsatz in organischen
Abhdngigkeit von .
der Dichte der um- u. anorg. Losungen
gebenden L&sungen
nichtdispersive Rontgenfluoreszens U/Pu 0,05-50g/1 0,1
Rontgenfluores— der Schwermetall- ‘
zensanalyse ionen
pH-Durchflug- elektrochemische HNO4 0,001-0,1 10 Salzkonzentrationen
meBzelle Potentialbestim- Mol/1 200g/1 stdren

mung
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- Bei der TrommelmeBzelle taucht eine rotierende Walze in eine
vom ProzeBstrom kontinuierlich durchstrOmte Fliissigkeitszelle
ein. Durch Adh&dsion bildet sich auf der Walze ein Fliissig-
keitsfilm aus, dessen a-Aktivitdt mit Detektoren ausgemessen

wird. Das MeBgerdt eignet sich flir die Bestimmung von Plutoni-

um, wobei die Isotopenzusammensetzung anndhernd bekannt sein
sollte. Die zuldssige y-Aktivitdt muB noch durch Versuche er-
mittelt werden.

- Durch Schwdchung der y~-Strahlung einer Americium-241-=Quelle
durch Uran- oder/und Plutoniuml&sungen kann bei der y-Absorp-
tiometrie die Uran- oder Plutoniumkonzentration in Durchfluf-
kiivetten gemessen werden. Sind y-Strahler in h&herer Konzen-
tration in der MeBldsung, so wird die Messung gestdrt. 2Zur
Zeit ist ein weiterentwickeltes Prototypgerdt im Test, das
Messungen auch unter diesen Bedingungen erlaubt.

- tUber die Dd&mpfung eines mechanischen Schwingungssystems kann
die Dichte einer Fliissigkeit einfach bestimmt werden. Ermit-
telt man den Dichteunterschied zwischen der mit Uran oder
Plutonium beladenen Prozefl&sung und der unbeladenen Phase,
so ist die Schwermetallionenkonzentration proportional zur
Dichtedifferenz. Die MeBmethode ist filir wdssrige und orga-
nische Phasen gleichermaBen verwendbar.

- Eine weitere Methode zur Uran- bzw. Plutoniumbestimmung be-
steht in der nichtdispersiven ROntgenfluoreszenz. Die inte-
grale Messung der Sekunddrstrahlung ist ein MaB fiir die Be-
ladung der ProzeBSstrome mit Uran und Plutonium. Eigenaktivi-
tdt der ProzeBl®sung beeintridchtigt die Messung.

- Als letztes MeBgerdt sei die pH-DurchfluBmeBzelle flir Sdure-
bestimmung erwdhnt. Beili nicht zu hohen Fremdsalzkonzentrationen
wird mit Hilfe einer Glaselektrode das elektrochemische Potential

bestimmt. Der MeBbereich ist leider auf 0,1 Mol/1 begrenzt.

Die Aufzdhlung der MeBgerdte ist unvollstidndig und sollte nur
einige Beispiele anfiihren. Die Entwicklung geeigneter in-line-
Mefgerdte muB fortgesetzt werden. Zur Zeit wird versucht, die
nichtdispersive Rontgenfluoreszenzanalyse auf die Simultanbe-

stimmung von Uran und Plutonium auszudehnen.
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Fir die Wertigkeitsbestimmung von Uran und Plutonium im 1. Ex-
traktionszyklus ist die Weiterentwicklung eines in-line-Spek-
tralphotometers geplant.

Parallel zu diesen MefBgerdten wird man stets noch Laborunter-
suchungen von ProzeBproben durchfiihren miissen. Die Ursache dafiir ist,
daB vielfach eine MeBgenauigkeit von 1-5% nicht ausreicht. Es

kommt hinzu, daB einige Bestimmungsmethoden umfangreiche Proben-
vorbereitungen erfordern oder prinzipiell flir eine kontinuier-

liche Messung wegen der Zugabe von Reagenzien ungeeignet sind.

4. Ziele der rechnergeflihrten ProzeBiiberwachung

Nach dem Uberblick iiber die in-line-Instrumentierung soll nun der
Einsatz der Datenverarbeitung bei der Prozefiiberwachung behandelt
werden. Elektronische Rechenanlagen k&nnen wegen ihrer freien Pro-
grammierbarkeit und hohen Ausfiihrungsgeschwindigkeit fir die
unterschiedlichen Datenoperationen die ProzefBkontrolle in allen
Bereichen wirkungsvoll unterstiitzen. Bei der Wiederaufarbeitung
ist zundchst nur an eine rechnergefiihrte ProzeBiiberwachung ge-
dacht. Die Aufgabe des Rechners besteht dabei einerseiits in der
Erfassung der Daten von den MeBf- und Alarmwertgebern, Alarmer-
kennung und -verarbeitung. Andererseits wird er flir die Informa-
tionsauswertung, Datenspeicherung sowie zur zweckmidfigen und iber-
sichtlichen Darstellung der Vielzahl von ProzeBinformationen auf
Sichtgerdten eingesetzt. Das Bedienungspersonal interpretiert die
dargebotene ProzeBinformation, f&11t entsprechend ihrer Betriebs-
erfahrung Entscheidungen und greift direkt in das ProzeBgeschehen
ein. Es wird sich bewuBt auf die ProzeBiiberwachung beschrdnkt,
weil zur Zeit brauchbare und umfassende Modelle fiir die Steuerung
fehlen. Die geplante Wiederaufarbeitungsanlage ist zudem recht
komplex und ein sinnvoller Eingriff erscheint derzeit nur durch

den Menschen mdglich.

Flir den Aufbau eines umfassenden und zuverlidssigen Prozefiiber-

wachungssystems werden im Bereich der Datenverarbeitung Hilfs-
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mittel flir die Erstellung von Programmen entwickelt. Es werden
Rechner- und Programmkonfigurationen bezliglich Zuverl&dssigkeit
untersucht sowie Konzepte flir eine vernilinftige Datenstruktur

und Informationsdarstellung erstellt und erprobt. Erste Ergeb-
nisse liegen von der exemplarischen Implementierung der rech-

nergeflihrten ProzeBiiberwachung fiir die Modellanlage TAMARA vor.
Das bestehende ProzeBiliberwachungssystem /1/ und die bisherigen

Ergebnisse sollen im folgenden kurz dargestellt werden.

5. Kurzbeschreibung des Prozefiiberwachungssystems TAMARA

TAMARA (Technikumsaufbau eines Modells einer automatisierten
Reprocessing Anlage) ist eine vereinfachte Extraktionsanlage fiir
das System U/HNO3/TBP und simuliert einen vollen Uran-Extraktions-
zyklus. Sie besteht aus einer Misch-Absetz-Batterie im WAK-Map-
stab bzw. wahlweise einer Pulskolonne fir die Extraktion und einer
Misch-Absetz-Batterie filir die Rickextraktion. Die ProzeBRstrime
werden weitgehend im Kreislauf gefahren; mit Hilfe eines Ver-
dampfers wird die Produktldsung aufkonzentriert und lUber ein
Einstellsystem als Feedldsung zurilckgefiihrt. Die Durchsdtze ent-
sprechen der WAK.

Abbildung 2 zeigt eine Gesamtansicht der Modellanlage. Links im
Bild ist der Verdampfer zu sehen. Davor steht ein Verdampfer-
regelsystem mit einer y-Absorptiometriemefzelle. Im rechten Teil
des Bildes sind die beiden Misch-Absetz-Batterien als Stahlwannen
zu erkennen, die in einem Metallgerist hd&ngen. Im Mittelteil kann

man Zwischenfisser und Pumpen sehen.

Zur FluB- und Temperaturiiberwachung ist TAMARA mit konventionellen
DurchfluB- und TemperaturmeBstellen instrumentiert. Fiir die Kon-
zentrationsbestimmung des Sdure- und Urangehalts wurden die vor-
her vorgestellten in-line-MeBger&dte y—-Absorptiometrie, nichtdis-
persive Rdntgenfluoreszenzanalyse und pH-Mefistellen eingesetzt.
Hinzu kommen 2 kombinierte Dichte-~Leitf&higkeitsmeBzellen fir die

gleichzeitige Bestimmung von Uran und Sdure.
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Gesamtansicht der Modellanlage TAMARA
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Sichtgerdtestation fir den Dialog Operateur-Rechner
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Abb.
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Vom Rechner sind nach dem Stand vom 31.12.1974 folgende ProzeB-

signale zu verarbeiten:

- 21 Analog-MeBwerte

- 2 Digital=-MeBwerte

- 104 Status-Meldungen ‘

- 57 Alarm-Meldungen (gekoppelt mit Status-Meldungen)
- 6 Sollwertausgaben

- 23 Relais-Ansteuerungen

Die Modellanlage wurde iliber ein eigenentwickeltes ProzeBintef—
face an das zentrale CALAS-ProzeBrechnersystem des Kernforschungs-
zentrums angeschlossen. Vor Ort sind fiir den Dialog Operateur-
Rechner 2 Sichtgeré&dte und eine Tastatur installiert, wie sie

in Abb. 3 wiedérgegebénvwerden; Der obere Bildschirm dient zur
Ausgabe von Anweisungen an den Operateur und von Fehlmeldungen.
Auf dem unteren Sichtgerdt werden MeBwerte in tabellarischer .
Form ausgegeben, Parameterlisten fiir die Eingabe und Kontrolle
oder MeBergebnisse und Anlagenzustdnde in verschiedenen Aufbe-

reitungen.

Die Programmausriistung baut auf dem Vielfachzugriffs-Betriebs-
system CALAS 69/4 auf. Innerhalb diesem l&duft das Programmpaket
TAMARA/C quasi parallel zu 7 anderen Experimenten ab. Die Struk-
tur des Softwaresystems ist schematisch in Abb. 4 dargestellt.
Als Datenbasis wurden getrehnte Informationsblécke fiir Roh-,
Eich-, Kenndaten und'Efgebniswerte‘gewéhit. Das Programmsystem
besteht derzeit aus 4 Datenerfassungs- und Uberwachungsmoduln

und 13 Auswerte- und Hilfsprogrammen.

Die ProzeBsignale werden iliber das Betriebssystem an das Rahmen-
programm des Programmsystems TAMARA/C weitergeleitét.,Das Rah-
menprogramm Ubernimmt die Ablaufsteuerung der ProzefBlberwachung,
die Abwicklung der Operateureingriffe, die Verwaltung der Feh-
lermeldungen und die NOtabséhaltung des Prozesses bei Gefahren-
situationen. Der Operatéur kann durch Funktionstasten den Pro-
grammablauf steuern, Aiarmsignale quittieren und die verschie-

denen ProzefBphasen initialisieren.
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Ar. U4 AurBau DES ProcrAMMSYsTEMs TAMARA/C
ALARME RELAISAN-
PrRozZESS- STEUERUNG  OPERATEUR- FEHLER- PROTOKOLLIERUNG
DATEN SOLLWERTE | KOMMANDOS  MELDUNGEN  ARCHIVIERUNG
BETRIEBSSYSTEM n
ki I A
' , )
/
RAHMENPROGRAMM F, PLATTE . ] )
ABLAUFSTEUERUNG  |ewl ~ PUSWERTE'
U. KOMMUNIKATION ROHDATEN —» ROGRAMM
E1CHDATEN
I , : KENNDATEN
. L ERGEBNISBLOCKE
UBERWACHUNGS-
) 8
PROGRAMM . .
— —+-o FINGABEPROGRAMM
VORBEREITUNGS- 4
PROGRAMM ]
ANFAHRPROGRAMM ~ !
HARDWARE-TEST- v
PROGRAMM
> HILFSPROGRAMM e
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Flir letztere existieren jeweils einzelne Teilmoduln, die der
ProzeBvorbereitung, dem Anfahren, der stationdren Prozepgiiber-
wachung oder dem Hardwaretest dienen. Diese flihren die Daten-
erfassung, =-speicherung, Alarmverarbeitung und Initialisierung
von Auswerteprogrammen entsprechend dem vorliegenden Prozefzu-
stand funktionell und zeitlich korrekt durch. Im Normalfall
werden die MeBwertgeber als Ganze in vorgebbaren Zeitintervallen
zyklisch abgefragt und die MeBdaten mit dem Anlagenzustand auf
einem externen Schnellzugriffsspeicher wie Platte und auf Mag-

netband abgelegt.

Die Teilmoduln starten ihrerseits Auswerteprogramme. Diese be-
rechnen aus den erfaBten MeRdaten anhand von Eichdaten schritt-
haltend die physikalischen MeBwerte. AuBerdem wird die aktuelle
ProzeBinformation unmittelbar auf dem Bildschirm dem Betriebs-

ingenieur in tabellarischer Form dargeboten.

Zur Eingabe von Eichwerten, ProzeBkenn- und ProzefBsteuerdaten
stehen mehrere Dialog-Programme zur Verfligung. Wdhrend des Pro-
zeBlaufs sind Anderungen von Parametern sowie neue Sollwerte fiir
die DurchfluBregelstrecken beliebig vom Operateur einzugeben.
AnderggHilfsprogramme dienen der Ausgabé von dlteren MeBwerten.

Dabeil lassen sich einerseits die MeBwerte eines Zyklus zusammen-

fassen und andererseits die MeBwerte einer MeRstelle fiir aufein-

anderfolgende Zyklen ausgeben. Hinzu kommen Programme fir die
Aufstellung von Massenbilanzen, zur Berechnung von Dosierdaten,
zur Abfrage des Anlagenstatus und flir die Protokollierung von

Operateurkommandos.

Die bisherigen ProzeBldufe der Modellanlage haben ergeben, daR
die meisten in-line Ger&dte innerhalb der MeBgenauigkeit wvon

1-5% ein ausreichend gutes Langzeitverhalten besitzen. Die War-
tung der MeBger&te beschrédnkte sich im allgemeinen widhrend der

Versuchsldufe nur auf die Kontrolle der Eichwerte.

Die rechnergefiihrte Datenerfassung, schritthaltende Auswertung
und die Ausgabe der Prozefinformation funktionierten einwandfrei.

Bis zu Zykluszeiten von 5 sec ergaben sich keine Stdrungen. Die
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Aufteilung der Information auf 2 Bildschirme erwies sich als
sehr vorteilhaft; ebenso erfiillte der programmgefiihrte Dialog
zwischen Rechner und Operateur voll die Anforderungen. Ledig-
lich bei der Ansteuerung der Regelstrecken fiir die Durchfliisse
traten Schwierigkeiten auf. Aus diesem Grunde konnte das Modul
fiir das Anfahren des Prozesses bisher nicht getestet werden.
Die Priifung des selbstdndigen Abschaltens des Prozesses bei

Gefahrensituationen durch den Rechner steht auch noch aus.

6. SchluBbemerkungen

Die bis jetzt entwickelten in-line Instrumente miissen sich zu-
nidchst in einer Wiederaufarbeitungsanlage bewdhren. Die Ent-
wicklung neuer in-line Instrumente ist weiterzufiihren, vor
allem um Instrumente in hdher aktiven Bereichen einer Wieder-
aufarbeitungsanlage einsetzen zu kdnnen. Sie erst bieten die
Voraussetzung fir die geplante sichere Prozefiiberwachung einer
groRen Wiederaufarbeitungsanlage, woflir die vorliegenden Er-

gebnisse ein Ansatzpunkt sind.

Von Seiten der Datenverarbeitung ist TAMARA eine Teildemonstra-
tion der méglichen rechnergefiilhrten ProzeBiiberwachung von Wie-
deraufarbéitungsprozessen. Die Entwicklungsarbeiten miissen auf
den gesamten ExtraktionsprozeB ausgedehnt werden. Spdter sollen
sie auch die Bereiche Head-End und Abfallbearbeitung umfassen.
Neben der Verbesserung der ProzeBkontrolle durch Integration von
ProzeBfmodellen in die ProzefBiiberwachung sind zu einem spdteren
Zeitpunkt das Betriebslabor einschlieBlich der SpaltstofffluB-
und Warenein- und -ausgangskontrolle in die Uberwachung einzu-

beziehen.
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