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Prof. Dr. H. BShm

Statusbericht 1977 des Projektes Wiederaufarbeitung und Abfall-
behandlung am 18. November 1977

Begriifung und Er8ffnung

Ich mdchte Sie sehr herzlich im Kernforschungszentrum Karlsruhe
zum zweiten Statusbericht unseres Projektes Wiederaufarbeitung
und Abfallbehandlung begriifen und Ihnen einen interessanten und

informativen Tag winschen.

Es sind fast genau zwei Jahre her, als das Kernforschungszentrum
Karlsruhe den ersten Statusbericht seines Projektes Wiederaufar-
beitung und Abfallbehandlung abhielt. Wir hatten von vornherein
einen zweijdhrigen Rythmus dieser Informationsveranstaltung vor-
gesehen, um den ohnehin schon iiberladenen Tagungskalender nicht

noch stédrker zu belasten.

Mit groBer Freude und Genugtuung stelle ich fest, daf die Zahl
der Teilnehmer an diesem zweiten Statusbericht unsere Erwar-
tungen weit lUbertroffen hat. Nicht nur die Zahl der Teilnehmer,
sondern insbesondere auch die Tatsache, daB wir Abgeordnete,
Vertreter der verschiedenen Ministerien und Beh&rden, zahlreicher
Industriefirmen und Forschungseinrichtungen aus dem In- und Aus-
land sowie nicht zuletzt der Presse begriiBen kOnnen, spiegelt das
ungebrochene, breite Interesse wieder, das diesem Teil der Kern-

technik entgegengebracht wird.

Bei der Erdffnung des ersten Statusberichtes habe ich erldutert,

warum Karlsruhe besonders prddestiniert ist, die Arbeiten zur
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nuklearen Entsorgung der Leichtwasserreaktoren zu einem Schwerpunkt
seines Programms zu machen, und ich habe dabei auf die in den sech-
ziger und im Anfang der siebziger Jahre geleisteten Vorarbeiten hin-
gewiesen. Der heutige Statusbericht steht verstdndlicherweise im
Zeichen einer Information {iber die in den vergangenen zwei Jahren
durchgefiihrten Arbeiten. Nun sind unsere Arbeiten zur Wiederaufar-
beitung und Abfallbehandlung nicht v&llig isoliert zu betrachten.

Sie stehen vielmehr, wie wir alle wissen, in engem Zusammenhang mit
den politischen und wirtschaftlichen Aspekten und Vorhaben auf diesem
Gebiet.

Angesichts dieser Tatsache haben wir in das Programm unseres Status-—
berichtes nicht nur Berichte aus unserem engeren Projektbereich auf-
genommen, sondern wir haben auch Vertreter des BMFT, der DWK, der
KEWA, der GWK, der GSF sowie unserer Abteilung Dekontaminationsbe-
triebe um Beitrdge gebeten. Den genannten Organisationen und Firmen
und insbesondere den Autoren fiir ihre Bereitschaft, sich an diesem
Statusbericht aktiv zu beteiligen, zu danken, ist mir an dieser
Stelle eine angenehme Aufgabe. Zugleich md6chte ich aber auch unseren
Mitarbeitern flir die geleistete Arbeit der vergangenen Jahre herzlich

danken.

Die Einbettung unserer Arbeiten in den Gesamtbereich der nuklearen
Entsorgung rechtfertigt es auch, wenn ich in meiner Er&ffnung nicht
nur auf einige wichtige interne Ereignisse der vergangenen zwei

Jahre hinweise sondern auch auf solche, die auBerhalb unserer eigenen
Arbeiten liegen, die aber direkt oder indirekt einen EinfluB auf

unserer Arbeiten hatten oder noch haben werden.

Herausragendes Ereignis im weltpolitischen Rahmen in dieser Zeit

war zweifellos die Erkldrung von Prédsident Carter, die kommerzielle

Wiederaufarbeitung abgebrannter Brennelemente auf unbestimmte Zeit

zu verschieben. Die Konferenz in Salzburg im Friihjahr dieses Jahres

wurde deutlich durch diese Anderung der amerikanischen Politik mit-

geprdgt. Flr Politiker und Fachexperten in der Bundesrepublik be-

deutete diese Erkldrung den Beginn einer langanhaltenden Diskussion

im internationalen Rahmen, in der das von der Bundesrepublik Deutsch-
_3_




land und anderen Landern verfolgte Konzept einer Entsorgung lber
die Wiederaufarbeitung den anderen denkbaren Alternativen kritisch
gegenibergestellt wurde. Das "International Fuel Cycle Evaluation
Program”, an dem viele der hier Anwesenden aktiv beteiligt sind,

ist ein Ergebnis dieser Diskussion.

Verlassen wir damit den internationalen Rahmen und wenden uns
einigen wichtigen Ereignissen auf dem Entsorgungssektor innerhalb
der Bundesrepublik zu. Ich m&chte dabei nicht auf den sich gerade

in diesen Tagen am politischen Horizont abzeichnenden Silberstreif
Bezug nehmen sondern mich auf die Ereignisse im wirtschaftlichen und

technischen Bereich beschré&nken.

Die erfolgte Grilindung der Deutschen Gesellschaft fiir Wiederaufar-
beitung (DWK) ist ein deutliches Zeichen der Elektrizitdtsversor-
gungsunternehmen, die Planung, den Bau und den Betrieb eines Ent-
sorgungssystems im groRftechnischen Umfang verantwortlich durchzu-
fiihren. Durch die zum 1.9.1977 erfolgte Ubernahme der KEWA durch die
DWK sowie die zum 1.1.1979 geplante {ibernahme der GWK durch dieselbe
Firma'hat die wlinschenswerte Konzentration auf diesem Gebiet einen
Zustand erreicht, der eine effektive und erfolgreiche Bearbeitung
und L&sung der schwierigen Aufgaben bei der Errichtung und Inbe-
triebnahme eines Entsorgungszentrums ermbgliéhen und zugleich sicher-
stellen sollte. Flir das Kernforschungszentrum bedeutet dies, daB

wir es in Zukunft hinsichtlich unserer Zusammenarbeit mit der Wirt-
schaft im wesentlichen nur noch mit einem Partner zu tun haben

werden.

Im Frilhjahr 1977 hat die DWK den zustdndigen Behdrden den Sicher-
heitdbericht flir das Entsorgungszentrum, als dessen Standort von

der Niedersichsischen Landesregierung in der Zwischenzeit Gorleben
vorgeschlagen worden war, vorgelegt. Ende Oktober dieses Jahres
haben die Reaktorsicherheitskommission und die Strahlenschutzkom-
mission in einer Stellungnahme die sicherheitstechnische Realisier-
barkeit des Entsorgungszentrums bejaht. Die mit der Stellungnahme
verbundenen Empfehlungen werden zweifellos einen EinfluB auf unser

weiteres F+E-Programm haben.
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Bezlglich der Endlagerung radioaktiver Abf&lle ist durch die
Novelle zum Atomgesetz die Zustdndigkeit der Physikalisch-Tech-
nischen Bundesanstalt filir diese Aufgabe festgelegt worden, womit

fiir uns auch auf diesem Gebiet der zustdndige Partner festliegt.

Lassen Sie mich nun noch auf einige wenige Punkte und interne
Ereignisse der letzten Zeit hinweisen, die im unmittelbaren Zu-
sammenhang mit unseren Arbeiten zur Wiederaufarbeitung und
Abfallbehandlung stehen. Auf die Fortschritte und Ergebnisse unseres
eigentlichen F+E-Programms wird im Ubersichtsvortrag des Projekt-
leiters sowie den zahlreichen Fachvortrédgen ausfilhrlich einge-

gangen.

Hinsichtlich der personellen und finanziellen Ausstattung ist
das Projekt in den vergawgenen zwei Jahren in eine Konsolidierungs-
phase eingetreten und hat die unserer Meinung nach sachlich zu

rechtfertigende GroBe erreicht.

Im Berichtszeitraum ist mit dem Bau einer filir unsere Arbeiten

wie auch flir die Arbeiten der DWK wichtigen Anlage, der Tech-
nikumshalle zur Komponentenerprobung TEKO begonnen worden. Ihre
Fertigstellung soll termingerecht im ndchsten Jahr erfolgen. Sie
ist das &duBere optische Zeichen im Kernforschungszentrum flir
unsere verstdrkte Tdtigkeit auf diesem Gebiet. In dieser Anlage
werden Mitarbeiter verschiedener Firmen sowie des Kernforschungs-
zentrums an der Weiterentwicklung und Erprobung von Verfahren

und Komponenten zur Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung ar-
beiten. Von erheblicher Bedeutung fiir die Weiterentwicklung der
Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung und deshalb auch an dieser
Stelle erwdhnenswert sind die betrieblichen Erfahrungen der ver-

gangenen zwei Jahre in der WAK und in der ADB.

So sind in der WAK Leichtwasserreaktorbrennelemente mit einem
Abbrand bis zu 39.000 MWAd/t erfolgreich wiederaufgearbeitet worden,
ein Ergebnis, das nicht hoch genug eingeschidtzt werden kann, ins-
besondere wenn man es vor dem Hintergrund der in der Offentlich-
keit manchmal aufgestellten Behauptung von der "ungel&sten Wieder-
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aufarbeitung" sieht.

Der erfolgreiche Betrieb der im Kernforschungszentrum entwickel-
ten Filter zur Jodriickhaltung im aktiven Betrieb der WAK ist

ein weiterer Punkt, der einen bedeutsamen Fortschritt darstellt.
Ein integriertes Abgassystem an der WAK unter der Bezeichnung
AZUR, das nicht nur die Jodriickhaltung sondern u.a. auch die
Krypton—-Abtrennung beinhaltet, ist vor einigen Tagen von uns in
Auftrag gegeben worden und soll bis Ende 1980 fertiggestellt sein.
Auch die Arbeiten in und die Erfahrungen mit der ADB in den ver-
gangenen zwei Jahren verdienen in diesem Zusammenhang besondere

Erwdhnung.

Seit einigen Jahren werden die Anlagen bei laufendem aktiven
Betrieb im Rahmen eines mehrjdhrigen Sanierungs-, Umbau- und
Ergdnzungsprogramms in einen Zustand gebracht, der eine Verar-
beitung und Konditionierung der in der WAK und dem Kernforschungs-
zentrum anfallenden schwach- und mittelaktiven Abfdlle auch lang-
fristig sicherstellt. Die hierbei gewonnenen Erfahrungen er-
gdnzen unsere F+E-Ergebnisse in ausgezeichneter Weise und finden
ihren Niederschlag in einem starken Interesse der in- und aus-
l8ndischen Industrie an unseren Verfahren und Erfahrungen. Wir
werden diese Anlagen in Zukunft stdrker als es bisher mdglich war

als Testbett flir die Erprobung neuer Verfahren nutzen.

Im Bereich der F+E-Arbeiten zur Endlagerung radioaktiver Abfdlle
haben wir aus Griinden der hohen Priorit&dten der anstehenden Auf-
gaben sowie der besseren Nutzung der Kapazitdten die entsprechen-
den Arbeiten, die in der GSF und dem Kernforschungszentrum durch-
geflihrt werden, nicht nur verstdrkt sondern auch in einer von den
beiden genannten Gesellschaften getragenen Entwicklungsgemein-
schaft unter einheitlicher Leitung zusammengefaBt. Diese Arbeiten
werden daher ab 1.1.1978 aus dem Projekt Wiederaufarbeitung und

Abfallbehandlung herausgenommen.

Diese kurze, unvollstdndige Aufzdhlung wichtiger externer wie
interner Ereignisse in der Zeit seit dem letzten Statusbericht
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mag geniligen, um Sie auf das Thema des heutigen Tages etwas ein-
zustimmen und den Rahmen abzustecken, innerhalb dessen unsere

Arbeiten zur nuklearen Entsorgung zu sehen sind.

Mit dem Wunsch, daB diese Veranstaltung_Ihre Erwartungen bezliglich
Information und Kenntnis- und Erfahrungsaustausch erfiillen mdge,

er6ffne ich den heutigen Statusbericht.




1.

Stand der Verwirklichung des Entsorgungs-

konzeptes aus der Sicht der Bundesregierung

Dr. M. Hagen, BMFT

Die politischen Diskussionen der letzten Wochen und Monate und die jiingsten
Beschliisse der politischen Parteien haben deutlich gemacht, welch zentrale
Bedeutung der Ldsung der Entsorgungsfrage fiir die weitere Entwicklung unseres
Programms zur friedlichen Nutzung der Kemmenergie zukommt, eine Bedeutung, die
zumindest z.Zt. auch unabhdngig von der energiepolitischen Rolle der Kern-
energie gesehen wird. Diese Entwicklung zeichnete sich bereits beim 1. Status-
bericht der PWA vor zwei Jahren ab, war allerdings nicht in dem dann tatséch-

lich eingetretenen Umfang abzusehen.

Lassen Sie mich zundchst nochmals kurz das System der Anforderungen fiir eine

befriedigende Entsorgungsvorsorge beschreiben:

Die Bundesregierung hat unter Beachtung des Verursacherprinzips eine Kopplung
der Genehmigung von Bau und Betrieb von KKW stufenweise an eine ausreichende

Entsorgungsvorsorge durchgesetzt.

Die Bundesregierung stiitzt sich dabei in den Einzelanforderungen grundsétzlich
auf Ihr Konzept eines gemeinsam mit der Industrie aufzubauenden und in Betrieb
zu nehmenden integrierten Entsorgungssystems, das sowohl national wie inter-

national als optimale LGsung anerkannt ist.

Die Bundesregierung hat diesen Grundsatz in der Regierungserklidrung vom

Dezember 1976 und in dem BeschluB des Bundeskabinetts iiber die Grundlinien

und Eckwerte fiir die Fortschreibung des Energieprogramms im Mdrz 1977 bekridf-

tigt und damit ihre bereits 1974 eingeleitete Politik des konstruktiven Zwan-
ges zur rechtzeitigen Sicherstellung der Beherrschung aller Folgeprobleme der
KE-Nutzung, insbesondere bei der SchlieBung des Brennstoffkreislaufs unter-

strichen.

Die Bundesregierung hat im Friihjahr dieses Jahres im Einvernehmen mit der Mehr-

heit der Lidnder ''Grundsitze zur Entsorgungsvorsorge filir Kernkraftwerke' aufge-

stellt, um den Antragstellern und Genehmigungsinhabern von Kernkraftwerken
die im Rahmen der Genehmigungsverfahren herbeizufiihrenden Konkretisierungen

einer Entsorgungsvorsorge zu verdeutlichen.



Die Entsorgungsgrundsdtze gehen primidr von einer Verkniipfung der Genehmigung
weiterer Kernkraftwerke mit Fortschritten bei der Verwirklichung des deutschen

Entsorgungszentrums aus.
Sie unterscheiden nach 3 Fallgruppen:

- Vorhaben, fiir die noch keine atomrechtliche Genehmigung erteilt ist
-~ in der Errichtung oder Inbetriebnahme befindliche Kernkraftwerke

- in Betrieb befindliche Kernkraftwerke.

Sie erlegen Antragstellern und Genehmigungsinhabern auf, vor bestimmten
Errichtungs~- oder Betriebsgenehmigungen in fortschreitender Konkretisierung

nachzuweisen,

- wieviele Brennelemente aus ihrem Kraftwerk entladen werden und zu welchem
Zeitpunkt dies geschieht,

- wo und wie diese Brennelemente gelagert werden,

- welche Vorbereitungen getroffen wurden, um die Brennelemente wiederauf-

zuarbeiten und ihre Abfdlle zu beseitigen.

Der Nachweis der Vorsorge der Entsorgung kann sich auf das geplante deutsche

Entsorgungszentrum, auf ausldndische Vertragspartner oder zundchst auf ver-

gleichbare andere Entsorgungsldsungen oder zeitlich begrenzte Teilldsungen

(z.B. Zwischenlager fiir bestrahlte Brennelemente) abstiitzen.

Fir die Erteilung einer 1. Teilerrichtungsgenehmigung fiir neue Kernkraft-

werke machen die Entsorgungsgrundsidtze, sofern sich die Vorsorge der Ent-

sorgung auf das geplante Entsorgungszentrum abstiitzt, zur Voraussetzung

a) Vorauswahl eines oder mehrerer grundsitzlich geeigneter Standorte

fiir das Entsorgungszentrum,

b) Einleitung des Genehmigungsverfahrens durch Antrag auf die 1. Teil-
errichtungsgenehmigung fiir die Wiederaufarbeitungsanlage (Brennelemente-~
Eingangslagerbecken) als Bestandteil des Entsorgungszentrums mit Antrags-
unterlagen, die die Basis fiir ein vorlidufiges Gesamturteil iiber das ge-

samte Entsorgungszentrum bilden,

c) positives Urteil von Reaktor-Sicherheitskommission und Strahlenschutz-
kommission iiber die grundsdtzliche sicherheitstechnische Realisierbar-

keit des Entsorgungszentrums.




a)

b)

Dabei ist unter der grundsdtzlichen sicherheitstechnischen Realisierbarkeit de:
Entsorgungszentrums zu verstehen, daB die erforderlichen Kenntnisse und tech-
nischen Mittel vorhanden sind oder rechtzeitig beschafft werden kdnnen, um
das Entsorgungszentrum den Genehmigungsvoraussetzungen des § 7 Abs. 2 des

Atomgesetzes entsprechend zu errichten und zu betreiben.

Der Bundesminister des Innern hat die Lénder im Sommer 1977 angewiesen, die
Entsorgungsgrundsédtze ab sofort als Mindestvoraussetzung hinsichtlich der

Entsorgung in Genehmigungsverfahren fiir Kernkraftwerke anzuwenden.

Ich mSchte nun skizzieren, welche Fortschritte bei der Erfiillung der Ent-
sorgungsanforderungen inzwischen erreicht wurden, Fortschritte, die letztlich
erst die jlingsten im Grundsatz positiven Beschliisse der groBen politischen

Parteien zur weiteren Kernenergienutzung mdglich machten.

Auf der politisch-rechtlichen Ebene hat der Deutsche Bundestag bei der Verab-

schiedung der 4. Novelle zum Atomgesetz das Entsorgungskonzept der Bundes-

regierung gebilligt.

Es wurden damit die rechtlichen Voraussetzungen fiir die Verwertung radio-
aktiver Reststoffe und die Beseitigung radioaktiver Abf#lle geschaffen
(gem. § 9 a Atomgesetz). Es ist vorgesehen, diese Bestimmungen bei einer No-

vellierung des Atomgesetzes weiter zu konkretisieren.

Der Betreiber eines Kernkraftwerkes ist hiernach, dem Verursacherprinzip ent-
sprechend, verpflichtet, in der Anlage anfallende radioaktive Reststoffe,
und hierzu sind insbesondere bestrahlte Brennelemente zu z#éhlen, schadlos

zu verwerten oder als radioaktive Abfadlle geordnet zu beseitigen.

Die Verantwortung fiir die Sicherstellung und Beseitigung der radioaktiven

Abfdlle wurde dem Bund, vertreten durch die Physikalisch-Technische Bundes-

anstalt, libertragen, die damit zustdndig ist fiir Errichtung und Betrieb des

Teilprojektes Abfallendlagerung im Entsorgungszentrum. Sie soll sich bei der
Wahrnehmung dieser Aufgaben der Hilfe Dritter, d.h. entsprechend fachkundiger

Industriefirmen bedienen kénnen.

Auf der industriellen Ebene hat die Kopplung von Entsorgungsvorsorge urd

Genehmigung neuer Kernkraftwerke die ElektrizitHtswirtschaft schlieBlich

dazu veranlaflt, die Realisierung des Entsorgungszentrums planerisch und durch



c)
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Bereitstellung von Finanzmitteln beschleunigt in Angriff zu nehmen, nachdem
die chemische Industrie sich schlieBlich doch nicht bereitfand, zur Finan-
zierung der Entsorgungsanlagen beizutragen. Es ist zu hoffen und zu erwarten,

daf ihre fachliche Mitwirkung im Auftragswege weiterhin erhalten bleibt.

Die deutsche Energiewirtschaft hat sich zur Losung der Entsorgungsaufgaben
in der Deutschen Gesellschaft fiir Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen mbH

(DWK) zusammengeschlossen.

Die von ihr vorzunehmende Planung, Organisation und Bereitstellung von Finanz-

mitteln fiir das Entsorgungszentrum hat ein fortgeschrittenes Stadium erreicht:

- die DWK wurde mit einem Gesellschaftskapital von zun&dchst 100 Mio DM ge~
griindet. Sie hat die Kernbrennstoff-Wiederaufarbeitungs-Gesellschaft (KEWA)
iibernommen und Anteile an der Gesellschaft zur Wiederaufarbeitung von Kern-

brennstoffen (GWK) erworben;

- umfangreiche Planungsauftrdge zur ingenieurtechnischen Vorbereitung des
Entsorgungszentrums wurden vergeben. Ihre Ergebnisse waren u.a. Grund-

lage des Genehmigungsantrages und des Sicherheitsberichts;
- Planungen zum Zwischenlager sind durchgefiihrt;

- Vertridge mit der franzdsischen Compagnie Générale des Matieres
Nucléaires (COGEMA) zur teilweisen Sicherstellung der Entsorgung der

Kernkraftwerke der Bundesrepublik sind weitgehend fertigverhandelt.

Dies sind wesentliche Schritte der Energiewirtschaft zur Vorbereitung der

Entsorgung ihrer Kernkraftwerke.

Entsprechend dem Entsorgungskonzept und im Hinblick auf die Bundesverantwor-
tung fiir die Endlagerung hat es der Bund iibernommen, einen geeigneten Stand-
ort fiir das Entsorgungskonzept 2zu finden und zu erwerben. Nach der Voraus-
wahl einiger geeignet erscheinender Standortkandidaten in Niedersachsen schlug
schlieBlich die niedersdchsische Landesregierung im Februar dieses Jahres

vor, einen Standort im Landkreis Liichow-Dannenberg auf dem Salzstock Gorleben
zur Grundlage der weiteren Planungen fiir das Entsorgungszentrum zu machen.

Die Bundesregierung stimmte nach einer ausfiihrlichen Vorpriifung im Sommer
dieses Jahres der Vorauswahl von Gorleben zu. Es steht ausser Frage, daB
dieser Standort grundsdtzlich fiir die Errichtung des Entsorgungszentrums ge-

eignet ist. Seine endgiiltige Eignung ist allerdings noch im Laufe des Genehmi-




d)

e)

gungsverfahrens vor Erteilung einer 1. TEG, d.h. etwa in den nichsten
2 - 3 Jahren nachzuweisen, insbesondere durch eine ausfiihrliche geologische

Erkundung des unterliegenden Salzstocks.

Gestatten Sie mir in diesem Zusammenhang eine kurze Bemerkung: Ich bin zu-
versichtlich, daB das Land Niedersachsen das Genehmigungsverfahren, wie von
MP Dr. Albrecht mehrfach erklirt, so ziigig und intensiv wie mdglich voran-
treiben wird. Beziiglich der immer wieder diskutierten Probebohrungen ist zu
sagen, daB die PTB sehr kurzfristig einen Antrag fiir eine 1. Bohrung stellen

wird.

Zum Genehmigungsverfahren selbst:
Am 31. Mdrz 1977 hat die Deutsche Gesellschaft fiir Wiederaufarbeitung von
Kernbrennstoffen mbH (DWK) beim Niedersdchsischen Sozialminister als zu-

stdndiger Genehmigungsbehdrde den Antrag auf Genehmigung der Errichtung und

des Betriebs des Entsorgungszentrums fiir den Standort Gorleben gestellt. Der

Antrag der DWK erstreckt sich auf die von der Energiewirtschaft zu errichten-
den und zu betreibenden Teilprojekte des Entsorgungszentrums, ndmlich Brenn-
elementlagerung, Wiederaufarbeitung, Abfallbehandlung und Abfallzwischen-

lagerung, Uranverarbeitung, Plutonium-Brennelementherstellung, Abfallbehand-

lung und iibergeordnete Infrastruktur.

Eine erste Teilerrichtungsgenehmigung wurde fiir den Standort, die Errichtung
des Brennelement-Lagerbeckengebiudes und verschiedener Hilfs- und Versor-

gungsanlagen beantragt.

Die DWK hat zusammen mit dem Antrag einen Sicherheitsbericht vorgelegt. Er
beschreibt die auf der Grundlage des Entsorgungskonzepts der Bundesregierung
geplanten Teilprojekte des Entsorgungszentrums einschlieflich der Abfallend-
lagerung und insbesondere die zu ihrer sicheren Errichtung und ihrem sicheren
Betrieb vorgesehenen Einrichtungen und MaBnahmen. Die PTB hat am 28. Juli 1977
das Planfeststellungsverfahren flir das Endlager der radioaktiven Abfdlle durch
einen entsprechenden Antrag beim zustidndigen Nidersdchsischen Sozialminister

eingeleitet.

Zur technischen und sicherheitstechnischen Realisierbarkeit des EZ, die Gegen-
stand des Genehmigungsverfahrens ist, liegt inzwichen eine erste wesentliche

Zwischenentscheidung vor.
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Die vom BMI beauftragten Gremien, die Reaktor-Sicherheitskommission (RSK)

und die Strahlenschutzkommission (SSK) haben am 20.10.1977, nach mehrmonatiger
Beratung des Sicherheitsberichts fiir das Entsorgungszentrum, weiterer Unter-
lagen und nach AnhSrung zahlreicher hinzugezogener Sachverstdndiger einstimmig

befunden, "daB das Entsorgungszentrum grundsitzlich sicherheitstechnisch reali-

sierbar ist."

Die in der Beurteilung der RSK und SSK enthaltenen Bedingungen und Empfehlungen
fiir die sicherheitstechnische Auslegung der geplanten Anlagen sind nicht grund-
sdtzlicher Natur und stellen das Konzept hinsichtlich der Realisierbarkeit nicht
in Frage. Ihnen kann, wie RSK und SSK selbst hervorheben, projektbegleitend

entsprochen werden.

Die bisher vorliegenden technologischen Erfahrungen und Aktivitdten auf dem
Gebiet der Forschung und Entwicklung bestdtigen, daB die noch zur groftech-
nischen Anwendung fortzuentwickelnden Anlagen und Verfahren rechtzeitig zur

Verfiigung stehen.

Damit sind durch Vorauswahl eines geeignet scheinenden Standortes, Einleitung
des Genehmigungsverfahrens und positivem RSK/SSK-Urteil, die in den Entsor-
gungsgrundsdtzen aufgestellten Forderungen erfiillt. Diese aus der Sicht der
Bundesregierung erfreuliche Entwicklung findet ihren Niederschlag in den jiing-
sten Beschliissen der groBen politischen Parteien zur Energiepolitik und ins-

besondere zur Kernenergie-Nutzung.

Die von der Bundesregierung und den Lidndern getragenen Grundsidtze sollen auch
in Zukunft angewendet werden, um die in Verfolgung des Verursacherprinzips der
Kernenergiewirtschaft auferlegte und von ihr auch anerkannte Verantwortung fiir
die Entsorgungsvorsorge durchzusetzen und die Gefahr einer Entsorgungsliicke in
jedem Einzelfall zuverlidssig zu vermeiden. Zu diesem Zwecke muBl u.a. fiir jedes
Kernkraftwerk die Entsorgungsvorsorge fortschreibend jeweils fiir 6 Jahre im

voraus nachgewiesen werden.

Da sich der Stand der Verwirklichung des Entsorgungszentrums fortentwickelt,
werden die Entsorgungsgrundsidtze hinsichtlich der konkreten Voraussetzungen
in angemessenen zeitlichen Abstdnden fartgeschrieben. Die Bundesregierung priift,
ob und in welcher Form die Entsorgungsgrundsidtze im Atomgesetz selbst néher

geregelt werden sollen.

N\
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In Rahmen der Entsorgungsvorsorge hdlt es die Bundesregierung fiir zuldssig,
eine Zwischenlagerung der abgebrannten Brennelemente in einem zentralen
Zwischenlager bzw. eine Entsorgung im Ausland in dem Zeitraum vorzusehen,
in den Entsorgungsanlagen in der Bundesrepublik Deutschland noch nicht oder
nicht ausreichend zur Verfiigung stehen, d.h. etwa bis 1990. Dazu sind fol-

gende MaBnahmen vorgesehen:

(1) Brrichtung eines Zwischenlagers fiir bestrahlte Brennelemente mit

einer Kapazitdt von 1500 t Brennstoff

Vorbehaltlich der Ergebnisse der noch durchzufilhrenden gesetzlichen
Genehmigungsverfahren nach dem Atom- und Bauordnungsrecht (zustdndig:
Physikalisch-Technische Bundesanstalt nach dem Atomgesetz, Landesbe-
hérden nach dem Bauordnungsrecht) ist hierfiir ein Standort in Nordrhein-

Westfalen vorgesehen.

(2) Zeitlich spatere Abstiitzung auf das Eingangslager des Entsorgungszentrums

mit einer Kapazitdt von 3000 t Brennstoff.

(3) Schaffung von Kapazitdten in Kompaktlagern der Kernkraftwerke als Reserve

zur Uberwindung voriibergehender Schwierigkeiten. In einem Kompaktlager
kann der abgebrannte Brennstoff aus bis zu 8 Betriebsjahren des betreffen-

den Kernkraftwerks gelagert werden.

(4) Ergdnzende Entsorgung im Ausland

Fiir eine Entsorgungsvorsorge im Ausland steht derzeit praktisch nur die
Anlage der Compagnie Générale Matieres Nucléaires (COGEMA) bei La Hague,
Frankreich, zur Verfiigung. COGEMA ist aufgrund der in ihren Anlagen bei
La Hague gewonnenen Erfahrungen in der Lage, diese Anlagen nach dem
Baukastenprinzip auf gesteigerten Durchsatz auszulegen. AuBerdem wird
die COGEMA bis 1981 die Kapazitdt der Eingangslagerbecken ihrer Anlagen
auf 3000 t erweitern.

Die deutsche Elektrizitdtswirtschaft steht vor dem Abschluf von Entsor-
gungsvertridgen fiir 1977 bis 1979 fiir insgesamt ungefdhr 600 t Brennstoff.
Fiir die Entsorgung der bei Beriicksichtigung der unter (1) bis (3) ge-
nannten MaBnahmen verbleibenden Mengen des insgesamt ir den Jahren 1980
bis 1990 anfallenden Brennstoffs hat die DWK einen Vertrag mit der
COGEMA ausgehandelt; der hierzu notwendige Notenwechsel auf Regierungs-

ebene ist in Vorbereitung.
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In den Vertragsentwiirfen ist vorgesehen, daB die verfestigten radiocaktiven
Abfidlle erst zu einem Zeitpunkt zuriickgenommen werden miissen, zu dem An-

lagen zur Aufnahme solcher Abfdlle in der Bundesrepublik verfiligbar sind.

Weitere realistische Entsorgungsangebote aus dem Ausland sind zur Zeit

nicht abzusehen.

Dies trifft insbesondere auf die im Rahmen der amerikanischen Nuklear-
politik angekiindigte Zwischenlagerung von bestrahlten Brennelementen in
den USA zu.

Mdglicherweise werden die USA ausldndischen Kernkraftwerksbetreibern
anbieten, die fiir den eigenen amerikanischen Bedarf zu errichtenden grofien
Zwischenlager in eng begrenztem AusmaB mitzubenutzen, wenn es den Zielen
der Nichtverbreitung von Kernwaffen dient. Damit und aufgrund der Mengen-
begrenzung kann realistischerweise nicht erwartet werden, daB die USA in
ihr Angebot auch die westeuropd@ischen Industrieldnder und Japan miteinbe-

ziehen.

Was bleibt dariiber hinaus zu tun, um die Realisierung des Entsorgungszen-
trums sicherzustellen - und dies insbesondere an die Adresse der heute
hier vertretenen F + E~Stellen.

RSK und SSK sind bei ihrer Priifung des Sicherheitsberichtes Entsorgungs-
zentrum zu dem Ergebnis gekommen, daB offene Fragen, die die Realisierung
des Entsorgungszentrums grundsdtzlich zweifelhaft erscheinen lassen kdnn-
ten, nicht vorliegen, und daf deshalb alle zu empfehlenden Forschungs-
und Entwicklungsarbeiten beim Bau des Entsorgungszentrums projektbeglei-
tend rechtzeitig durchgefiihrt werden konnen. Eine zusammenfassende Dar-
stellung der Vorschliége filir Forschungs- und Entwicklungsarbeiten zu sicher-
heitstechnischen Fragen werden die Kommissionen im Dezember 1977 vorlegen
und dabei gleichzeitig begriinden, daB sie projektbegleitend geldst werden

konnen.

Ich glaube, allen Beteiligten, die das RSK/SSK-Papier iiber die Zusammen-
fassung hinaus schon analysieren konnten, ist klar, welch ein enormer
Aufwand hier erforderlich werden wird, um Verzdgerungen beim Projekt

Entsorgungszentrum zu vermeiden.




Ich sehe den Erfolg nur dann sichergestellt, wenn das bei uns insgesamt
vorhandene Potential bei GroBforschungseinrichtungen, Bundesanstalten

und Industrie in optimaler Weise verkniipft wird und zielorientiert den
Anforderungen des Entsorgungszentrums zuarbeitet. Ich sehe z.Zt. bei
allen Beteiligten den klaren Willen, zu den erforderlichen Zusammenarbei-
tungsvereinbarungen zu kommen. Ich hoffe, daB dies bald zu entsprechenden,
auch aus der Sicht des Bundes befriedigenden Vereinbarungen fiihrt.

Die Bundesregierung wird bei der Unterstiitzung und Beurteilung dieser
Vorhaben gemdB dem ihr vom Deutschen Bundestag im letzten Jahr erteilten

Auftrag verfahren - ich zitiere auszugsweise:

"1. fiir folgende MaBnahmen die Prioritdten beizubehalten:
a) baubegleitende Forschung und Entwicklung fiir die Wiederauf-

bereitung abgebrannter Brennelemente;

b) Forschung und Entwicklung‘fﬁr die Endlagerung radioaktiver AbfHlle,
insbesondere fiir die Lagerung hochaktiver AbfZlle und ihre even-

tuelle Nutzung;

2. dafiir Sorge zu tragen,
da in die Forschung zur Entsorgungssicherung und in die Entsorgungs-
sicherung selbst alle radioaktiv verschmutzten Teile einer Kernkraft-

anlage einbezogen werden."

Dazu gehort auch die Fdrderung arbeitsteiliger internationaler Zusammen-

arbeit, vor allem bei den Arbeitsgebieten Abfallbehandlung und Endlagerung.

Meine Damen und Herren, ich bin sicher, daB die weiteren Vortrdge des
heutigen Tages sehr viel prédziser auf die vor uns liegenden Aufgaben
und die mit ihnen verbundenen Schwierigkeiten eingehen. Ich hoffe, daf
dennoch zum Schlufl bei uns allen die positive Grundstimmung erhalten

bleibt, daB diese Aufgaben in der gebotenen Zeit geldst werden kOnnen.
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Stand und kiinftige Aufgaben des Projektes Wiederaufarbeitung
und Abfallbehandlung

Projektleitung PWA, vorgetragen von R. Kroebel

1. Einleitung

Im Jahre 1973 wurde gemeinsam mit allen interessierten Insti-
tutionen - KEWA/GWK als damaligem Industriepartner, BMFT und
GfK als staatlichen Stellen - ein vorldufiges F+E-Programm fir
das Jahr 1974 mit Blick auf die Erfordernisse fiir eine groSRe
Wiederaufarbeitungsanlage (WAA) formuliert. Zur Durchfiihrung
wurde am 1.1.74 das Projekt Wiederaufarbeitung und Abfallbe-
handlung (PWA) ins Leben gerufen. Im Jahre 1974 wurde eine Flief-
bildstudie erstellt. Darin wurde alles uns zugdngliche Wissen

— einschlieBlich das der einschldgigen Ingenieurfirmen - zu-
sammengetragen. Diese Studie bildete die Grundlage sdmtlicher
Zielvorgaben der F+E-Vorhaben. Diese wurden in drei Prioritdts-

klassen geordnet:

Klasse 1 fiir genehmigungstechnisch wichtige Verfahren, insbe-

sondere der Sicherheit,

Klasse 2 fiir wiinschenswerte, insbesondere betriebliche Verbes-
serungen an sich vorhandener Technologie, um Verfligbarkeit und

Betriebssicherheit zu erhdhen und

Klasse 3 fir Untersuchungen lidngerfristigen Charakters, z.B.

flir spdtere Anlagen, andere Brennstoffzyklen usw.

Diese Einteilung besteht bis heute. Im Zuge des Planungsfort-
schritts wurden nur wenige Einzelvorhaben anders zugeordnet.
Nach AbschluB der Vorplanung durch die Industrie sowie der vor-
ldufigen Priifung durch die staatlichen Genehmigungsinstitu-

tionen sind allerdings Anderungen zu erwarten. Diese sind z.Z.
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in der Beratung zur Verabschiedung durch die RSK und uns noch

nicht bekannt.

Wir diirfen heute feststellen, daB unsere im Jahre 1975 anldp-
lich unseres ersten Statusberichtes angenommene Entwicklung
des PWA eingetreten ist. Ein planm&Biger Aufbau des Projektes

ist erfolgt und der Projektumfang wurde konsolidiert.

Anderungen im Berichtszeitraum 1975 - 1977

ZuhSrer unseres 1. Statusberichtes vor 2 Jahren haben vielleicht
noch das Bild (Abb. 1) vor Augen, in dem der Vergleich der Auf-
gabenteilung in BEuropa und USA angestellt wurde. Hier haben

sich sowohl in Deutschland als auch in Frankreich bedeutsame
Anderungen vollzogen (Abb. 2). Die KEWA ist, GWK wird voll von
der aus der damaligen Projekttrdgergesellschaft hervorgegange-
nen Deutschen Gesellschaft flir Wiederaufarbeitung von Kernbrenn—
stoffen (DWK) ilibernommen, so daB es jetzt nur noch einen sowohl
finanztechnisch als auch abwicklungs- und genehmigungsm&Big

voll verantwortlichen Industriepartner geben wird.

Im F+E-Bereich gibt es neben dem GfK-Anteil aus PWA und PNS
nunmehr die seinerzeit geforderte "Entwicklungsgemeinschaft
Tieflagerung" zwischen GfK und GSF (EGT). Die Gemeinschaft soll
die dringend ndtige Verstdrkung der Endlagerkomponente, die
durch die Physikalisch Technische Bundesanstalt (PTB) im kiinf-
tigen Entsorgungszentrum im staatlichen Bereich verbleibt,
F+E-mdBig abdecken. Hierzu gibt das Projekt diesen Teil seiner
bisherigen Arbeiten ab. Die notwendige und vorhandene freund-
schaftliche Zusammenarbeit unseres Projektes mit dem Endlager-

bereich soll der folgende Vortrag von Dr. Perzl noch beleuchten.

Kiinftig wird sich die DWK an einigen groBanlagen-bezogenen

Entwicklungen selbst stdrker beteiligen miissen. Insbesondere
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gilt dies fiir die GroBkomponentenerprobung im Rahmen der von
GfK/PWA erstellten Technikumshalle filir Komponentenerprobung
(TEKO), in der die DWK eigene Versuchsstdnde errichten und

betreiben wird.

Soweit es sich um sicherheitsrelevante Forschung und Entwick-
lung handelt, bleibt GfK direkt ta&atig.

Weiterhin f£d11t in Abb. 2 auf, daB das CEA die Produktion un-
ter dem Namen COGEMA ausgegliedert hat und nur seine F+E-Grup-
pen behielt. Durch diese Angleichung der Aufteilung in Deutsch-
land und Frankreich sollte eine nunmehr eher bilaterale Zu-
sammenarbeit méglich sein, dort wo bisher allein der URG-Ver-
trag alle Beziehungen zwischen D, F und GB regelte. Der URG-
Kenntnisaustauschvertrag besteht zwar weiterhin zwischen KEWA,
COGEMA und BNFL, ist aber in der Folge der neuen amerikani-
schen Nichtverbreitungspolitik praktisch suspendiert. Die Fol-

gen dieser Suspendierung werden spdter noch behandelt.

Was wurde bisher von unseren Projektarbeiten erledigt, was

liegt noch vor uns?

3.1 Teilbereich Headend

Bei der Auslegung der deutschen WAA werden erstmals Si-
cherheitsstandards filir die Abgabe gasftrmiger Spaltprodukte
und Aerosole zu erfiillen sein, die bisher in keiner WAA
gefordert waren. Hieraus ergab sich fiir das Teilprojekt
Headend ein umfangreiches F+E-Programm zur Aufldserabgas-

129 85
r

reinigung (J , K , T, NOX, Aerosole) und zur Jodaus-

treibung aus der Aufldserldsung.

- In heiBen Versuchen beim Betrieb wvon SAPX1(Marcoule)

und WAKX2 konnte gezeigt werden, daB der angestrebte

x1 Station des Ateliers Pilote

X2 Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe
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Wert € 1% des Restjodgehaltes in der Aufléserldsung bei
geeigneter ProzefBfithrung deutlich unterschritten werden

kann.

Umfangreiche Untersuchungen zur Rickhaltung von fliissigen
und festen Aerosolen wurden durchgefiihrt. Gemessene Ab-
scheidegrade an Schwebstoffiltern der Klasse S mit radio-
aktiven Aerosolen in der SAP und WAK lagen zwischen 99%
und 99,3%.

Unser Ziel ist es, diese Abscheidegrade zu verbessern
und die Handhabung der verschiedenen Filtersysteme 2zu

vereinfachen.

Die Jodabscheidung und Kr-Abtrennung mit ihren Vorreini-
gungsschritten wird vom PNS betreut. Erinnert sei hier
an die guten Ergebnisse des LAF-Jodfilters im aktiven
WAK-Abgas.

Fir die gesamte Aufléserabgasstrecke sind geeignete Ver-
fahrensschritte vorhanden. Das optimale Zusammenspiel
der einzelnen Komponenten ist jedoch noch zu erproben.
Hieraus konnen sich Anderungen bei der Feinausarbeitung
des AbgasflieBschemas der GroBanlage ergeben, die aber
mit unseren Testanlagen zuverlédssig simuliert werden

konnen.

Die Bereitstellung der erforderlichen Analysengerdte zur
kontinuierlichen ProzeBiberwachung und -regelung fir das
Aufldserabgas ist wichtig. Fiir eine Reihe von Gerdten
188t sich aus den mit ihnen gemachten Erfahrungen ihre

Verwendbarkeit fir die WAA voraussagen.

Das Verhalten der Spaltgase beim Scheren und Auflésen von

Brennelementen untersuchen wir gemeinsam mit dem CEA.



Erste Ergebnisse deuten an, daB beim Schneidvorgang nur
geringfiligige Mengen von Spaltgasen entweichen. Die Haupt-
menge wird beim Aufldsen freigesetzt. Genauere MeBergeb-

nisse erwarten wir in naher Zukunft.

- Eine weitere gemeinsame Untersuchung mit dem CEA hat ge-
zeigt, daB die Verwendung von Paraformaldehyd zur Zer-
stdrung der Salpetersdure bei der Spaltproduktkonzentrie-
rung im industriellen MaBstab machbar ist. Dieser Ver-
fahrensschritt hilft, das Tritium in zukilinftigen WAA's

zusammenzuhalten.

.3.2 Teilbereich Extraktion

Der im Jahre 1974 in der bereits erwdhnten FlieBbildstudie
zusammengefaBte Wissensstand wurde in der Zwischenzeit durch
experimentelle Untersuchungen in der MILLI mit hochabge-
brannten Brennstoffen vervollstdndigt. Es konnte gezeigt
werden, wie die filir die Endprodukte Uran und Plutonium ge-
forderten Dekontaminationsfaktoren auch fiir das Neptunium
erreicht werden k&nnen. Noch ist offen, wie das Neptunium
gezielt in nur einen Abfallstrom - bevorzugt in den HAW -

gelenkt werden kann.

Die Aufarbeitung von Plutonium-Recycle-Brennstoff wurde
untersucht und ein FlieBschema fiir den h8heren Plutonium-
gehalt erarbeitet. Die Verminderung der Pu-Verluste im Auf-
16serriickstand ist das Ziel gemeinsamer Anstrengungen des
BE-Herstellers und des PWA.

Fir die Tritiumriickhaltung im ersten Extraktionszyklus wur-
den in einer Studie Vor- und Nachteile von Mischabsetzern
und Pulskolonnen als Tritiumscrubber untersucht. Der Ver-

gleich fiel zugunsten der Pulskolonne aus. Experimentell




konnte in statischen Verteilungsversuchen gezeigt werden,

da unter dem EinfluBR einer(fistrahlenbelastung von bis

zu 108rad nur weniger als 37/, irreversibel in der organischen
Phase verbleibt (ca. 1000-facher Durchlauf des Extraktions-
mittels).

Vor dem Einsatz von Hafnium als Werkstoff mit hoher Neu-
tronenabsorption miissen dessen Eigenschaften wie Festig-
keit, Korrosionsbestdndigkeit, Verarbeitbarkeit usw. nach
den Normen des TUV nachgewiesen werden. Nachdem inzwischen
Hafnium fiir diese Untersuchungen beschafft werden konnte,
sind die Arbeiten bei der Metallgesellschaft angelaufen.
Die Beschaffung aus den USA als einzigem Lieferanten gro-
Berer Mengen scheiterte bisher an den neuen Bestimmungen
zur Nichtverbreitung der WA-Technologie. Dieser Zustand

kann wohl erst politisch verdndert werden.

Unter Ausbau der Versuchseinrichtungen und Weiterentwick-
lung der MeBverfahren wurden die Kenntnisse des Stoffiber-
gangs und der Fluiddynamik in gepulsten Siebboden-Kolon-
nen erweitert. Auf der Basis dieser Grundlagenuntersuchun-
gen werden an Modellkolonnen im Durchmesserbereich ZWi-
schen 100 mm und 300 mm Probleme des Scale-up zur optima-

len Auslegung von Pulskolonnen einer WAA bearbeitet.

Die Planung eines Plutonium-Teststandes (PUTE) wurde ab-
geschlossen. Mit dem Aufbau wurde begonnen. Von 1979 an
werden dort Versuche zur Minimierung der Pu-Verluste im

2. und 3. Zyklus der WAA durchgefiihrt. In diesem Teststand
sollen auch die elektrolytische Rilickextraktion von Plu-
tonium mit einer Pulskolonne (ELKE) getestet und ihre ver-
fahrenstechnischen Vorziige gegeniiber den herkSmmlichen
chemischen Verfahren nachgewiesen werden. Eine elektro-
lytische Pulskolonne aus Titan wurde gebaut, nachdem in
Glaskolonnen das Prinzip erfolgreich mit Uran getestet

wurde.
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Zur heiBen Betriebserprobung steht ein elektrolytischer
Mischabsetzer (2B-EMMA) aus Titan bereit. Nach Durchlau-
fen der Uran- und Plutoniumtestphasen wird er 1978 in

den WAK-Betrieb {libernommen.

Die elektrolytischen Zellen zur Reoxidation des Pu (ROXI)
wurden mit der Entwicklung eines Flachtyps erhShter Ausbeute
weiter verbessert. Erprobungen sind nach Einbau 1978 in

der WAK, im Plutoniumteststand und im Uranextraktionszyklus

der TEKO vorgesehen.

Abfallbehandlung

Die seit einigen Jahren auch betrieblich angewandten Ver-
fahren der Bituminierung schwach- und mittelaktiver wédss-—
riger Abfdlle aus KKW und WAA k6nnen als F+E-Thema mit der
aktiven Inbetriebnahme der Eurobitumanlage in Mol zun&chst
abgeschlossen werden. Die inaktiven halbtechnischen Er-
probungen des Adduktverfahrens zur Kerosinreinigung, zur
Denitrierung saurer MAW-Abfalldsungen, zur Dekontamination
kerntechnischer Anlagen und zur Verfestigung von KKW-Aus-
tauscherharzen in organischen Kunststoffen sind abgeschlos-
sen. Das letzte Verfahren wurde bereits durch eine In-
dustriefirma auch aktiv demonstriert, die iibrigen werden
fiir eine solche Erprobung im Rahmen unserer eigenen Mog-

lichkeiten vorbereitet.

Die inaktiven Vorarbeiten zur Verglasung hochaktiver WA-Ab-
fdlle im keramischen Schmelzofen werden technisch &dhnlich
wie in Hanford (USA) von Battelle Pacific Nofth—West auch
bei uns zur aktiven Vorprojektreife gefﬁhrt; die Ende
ndchsten Jahres erreicht sein soll. Nach einer verglei-
chenden Begutachtung aller deutschen Verglasungsverfahren
durch Industrievertreter im Juni in Bonn wurde empfohlen,

daB mit Vorrang das PAMELA-Verfahren der Fa. Gelsenberg
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gefdrdert werden solle, weil es einen zeitlichen Vor-
sprung vor unserer Entwicklung habe. Wir sollen jedoch
eine Borosilikatblockglasvariante weiterentwickeln, die
mit unseren Versuchseinrichtungen lediglich unter Verzicht

auf die Spriihkalzination simulierbar ist.

Einen weiteren Schwerpunkt bilden die Arbeiten zum w&dss-
rigen MAW. Hier werden zementgebundene Matrices fiir aus-
laugbestdndige Endprodukte entwickelt, wofiir es vor allem
Vorbilder in Oak Ridge, USA, gibt. Ein von uns vorgeschla-
genes Verfahren zur Fdllung der aktiven Bestandteile des
MAW und Einbindung der gefdllten Nuklide in Glas soll in
den nadchsten Jahren halbtechnisch inaktiv und aktiv er-

probt werden.

Flir die groBen Mengen ausgelaugter BE-Hiilsen werden spar-
samere und auslaugsichere Konditionierungsalternativen

untersucht.
Die Veraschung ~-haltiger Festabfdlle ist ein wichtiges

Thema der ndchsten 5 Jahre, ebenso die Konditionierung

der veraschten Rickstédnde.

ProzeBkontrolle, Analytik

Im Bereich der ProzeBkontrolle wurden die Inline-Instrumen-
te zur kontinuierlichen Uran- und Plutoniumkonzentrations-
bestimmung soweit entwickelt, daB sie nunmehr unter rea-
listischen, heiBen Betriebsbedingungen getestet werden
miissen. Hierzu steht uns z.Z. nur die WAK zur Verfiigung.
Leider konnten dort bisher nur ein von uns entwickelter

o —Monitor und ein Hiilsenmonitor eingebaut werden.

Die fir die Sicherheit der Anlage notwendigen Monitore zur

Uberwachung von Spaltstoffakkumulationen und Neutronengift-



konzentrationen wurden konzipiert und gehen jetzt in die

Erprobungsphase.

Um die Einsatzmdglichkeiten moderner Datenverarbeitungs-
anlagen in einer WAA zu demonstrieren, wurde in enger Zu-
sammenarbeit mit der GWK ein DV-System fiir das analytische
Betriebslabor erarbeitet, das im kommenden Jahr in der WAK

installiert werden soll.

Die in der GfK verfligbharen Rechencodes zur Berechnung der
kritikalitdtssicheren Auslequng verfahrenstechnischer Appa-
rate wurden den Bedingungen einer WAA angepaBt und hiermit
insbesondere Kritikalitdtsberechnungen zur homogenen Gd-Ver-
giftung im Aufldser und zur heterogenen Vergiftung mit Hf

als Strukturmaterial durchgefiihrt.

Um die Interventions- und Schleustechniken zu verbessern,
wurden zundchst die im In- und Ausland angewandten Metho-
den einer kritischen Bewertung unterzogen und dann darauf
aufbauend eine Testeinrichtung konzipiert, an der vorhan-

dene und neue Systeme erprobt werden sollen.

Endlagerung

Die GfK bearbeitet im Verbund mit der GSF die kerntechni-
schen Entwicklungen und Sicherheitsaspekte der Endlagerung.
Als Ergebnisse dieser Arbeiten sind die Aufstellung der
ASSE-Einlagerungsbedinqgungen fiir MAW und LAW sowie die Ent-
wicklung und Beschaffung von Transportsystemen flir den ober-

und untertdgigen Betrieb zu nennen.

Der Bau der Prototypkaverne fir die abschirmfreie Be-
schickung mit MAW-Gebinden machte gute Fortschritte. Die
Anlage kann voraussichtlich wie geplant im Jahre 1979 in

Betrieb gehen.
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4. Personalentwicklung

Die personelle Entwicklung des Projektes ist durch die obere
Kurve in Abb. 3 - bezogen auf die linke Ordinate - dargestellt
und zeigt seit Ende 1976 an, daB wir uns im Sdttigungsbereich
befinden. Die untere Kurve - bezogen auf die rechte Ordinate -
gibt ein dhnliches Bild filir die Anzahl der Einzelvorhaben.

Heute arbeiten etwa 220 GfK-Angehérige, 25 delegierte Industrie-
ingenieure von den Firmen NUKEM, KAH, UHDE/LURGI sowie 7 Mit-
arbeiter der GWK-E an den rd. 60 F+E-Vorhaben, die sich iiber

12 wissenschaftlich-technische Institutionen unserer Gesell-

schaft erstrecken.

1974 1975 1976 1977

GEfK-Angehdrige 85 185 207 218
Delegierte Ingenieure 8 19 21 23
Mitarbeiter GWK/E - 8 8 8
93 212 236 247

Tabelle 1: Durchschnittliche Anzahl der in den Jahren 1974-1977
fiir PWA t&tigen Personen

Wie aus den dargebotenen Zahlen ersichtlich ist, liegt die we-
sentliche Aufbauphase des F+E-Projektes seit 1975/76 hinter
uns. Wir kdnnen so Konsolidiert in den kommenden Jahren mit
einem Potential von ausgebildeten Leuten in den durch GfK er-
stellten Versuchsanlagen die meisten anstehenden Fragen beant-

worten.

Die Ausbildungsfunktion, die dem Kernforschungszentrum zukommt,
findet u.a. darin Ausdruck, daB einmal mehrere GfK-Angeh&ri-
ge zu Industriefirmen wechselten, zum anderen bereits 20 dele-

gierte Ingenieure nach z.T. mehrjdhriger Tdtigkeit im Kern-
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forschungszentrum zu ihren Stammfirmen zurickkehrten, um dort
die hier erworbenen Kenntnisse und Erfahrungen bei der Planung

der Anlagen des Entsorgungszentrums zu verwerten.

GrdBere Versuchsanlagen

Unser gr6Btes Einzelbauvorhaben ist die Technikumshalle fiir
Komponentenerprobung (TEKO), die im Auftrag des BMFT auf dem
Geldnde der GfK errichtet wird, um die seinerzeit von KEWA

und PWA-PL formulierten Tests von Komponenten und Verfahren
vornehmen zu kdnnen. Der Bau und die Infrastruktur der Halle
mit ca. 46.000 m3 umbauten Raum fiir ca. 22,5 Mio DM werden
spdtestens bis Sommer 1978 zur Verfiigung stehen. Da die In-
dustrie ihre Tests - insbesondere des 1. Extraktionszyklus -
im MaBstab 1:1 selbst finanzieren soll, hat sie nach dem Vor-
projekt die Abwicklung nunmehr Gbernommen und den Planungs-
auftrag vergeben. Wir erwarten, daB diese sehr wichtigen Tests,
die vor allem der Erhdhung von Betriebssicherheit und Verfilig-
barkeit dienen, aber auch die Erfiillbarkeit sicherheitstech-
nischer Auflagen der Behdrden nachweisen missen, ab 1980 durch-
gefihrt werden kdnnen. Dieses Thema wird in einem folgenden

Beitrag der KEWA noch eingehend dargestellt.

Eine neue Anlage zur Reinigung des Aufl&serabgases an der WAK
(AZUR) ist seit 3 Monaten ins Projektplanungsstadium einge-
treten und soll bis 1981 fiir den aktiven Versuchsbetrieb be-
reitstehen. Dieser wird durch die GWK durchgefiihrt. Flir das
Zustandekommen der Anlage AZUR sind an wichtigen Punkten Er-
gebnisse der GfK-Arbeiten notwendig, die teils vorliegen, teils
noch durch den Betrieb der inzwischen von GfK erbauten Test-

anlagen erbracht werden miissen. Diese Testanlagen sind aller-



dings vorrangig flir die Simulation der Verhdltnisse in der

GroBanlage gedacht, welche nicht vollst&ndig mit AZUR erfast
werden kOnnen. Der Vortrag zum Stand der Technik bei der Be-
handlung des Aufldserabgases wird hierzu die Einzelheiten ab-

handeln.

Fir die Sicherheitsforschung bzw. Nachweise der Sicherheit

werden zwel weitere Anlagen ertiichtigt, die bereits vorhan-

den waren, nd&mlich das alte Transplutoniumlabor (TPL) als bleiab-
geschirmte Heiflzellenanlage und die MILTESSA genannte Pulsko-
lonnenerweiterung der MILLI unserer heiBen Versuchswiederauf-
arbeitungsanlage, um die in Mischabsetzern nicht simulierba-

ren Stdrfdlle im ExtraktionsprozeB zu untersuchen.

Fir PlutoniumflieBschemauntersuchungen und die Sicherheits-
aspekte im Pu-Zyklus sowie die Minimierung der Pu-Verluste
wurde das schon erwdhnte Projekt Plutoniumteststand (PUTE) in
Angriff genommen. PUTE dient aber auch Arbeiten zur Briiterauf-

arbeitung und Verfahrensentwicklung des PlutoniumflieBschemas.

Die internationale Zusammenarbeit

a) CEA

Durch die Zusammenarbeit mit dem CEA sollte F+E-Arbeit und
damit Zeit und Geld gespart werden. Drei Jahre fruchtbarer
Kooperation mit dem CEA fiir rd. 6 Mio DM deutscher Zahlun-

gen liegen hinter uns.

Seinerzeit ermdglichte uns diese Zusammenarbeit den sofor-
tigen Beginn priorit&drer Arbeiten zur Sicherheit (Jodaus-
treibung, Tritiumrilickhaltung, Extraktionssttrfdlle, heiBe
Abgasuntersuchungen in Marcoule, FlieBschemaentwicklungen

zum Plutonium).




b)

Der mdgliche Wegfall dieser Zusammenarbeit infolge der

neuen Nichtverbreitungspolitik filir WA-Kenntnisse und hier
besonders der Mitbenutzung vorhandener heiBer Testanlagen

in Frankreich, fiir die es hier keine Alternative gibt,
fihrte dazu, ad hoc einige Testanlagen auszubauen. Es bleibt
jedoch anzumerken, daf die Nutzung kompletter Testanlagen

- wie der SAP-Anlage in Marcoule - h6chstens durch Teil-
nahme an der Wiederinbetriebnahme der Eurochemic ersetzt
werden konnte. Hierbei bleibt festzuhalten, daB diese viel-
leicht mogliche Alternative nicht die erwiinschte Flexibilitéit

hat, dafir allerdings die grdBere Betriebsndhe.

Die fir viele Auslegungen und Betriebsprilifungen wichtige
WAK ké6nnte natirlich auch Entwicklungen priifen, jedoch nur
unter Verzicht auf Durchsatz, wegen der langwierigen und

teuren Umbauarbeiten fiir solche Erprobungen.

Zusammenfassend 1&Bt sich zu diesem Thema sagen, daB bei
definitivem Abbruch der Zusammenarbeit mit Frankreich die
Mehrbelastungen im Investitionssektor fiir alternative Test-
anlagen im Bereich von 3-5 Mio DM liegen, ohne Beriicksich-

tigung der SAP. Der Wegfall des Personaleinsatzes, den wir

dem CEA nur zu 50% bezahlen muBten, betrdgt etwa 30-40 MJ/Jahr.

Dies wiirde sich in der Verldngerung unserer Arbeiten nieder-
schlagen. Hiermit sind nur Angaben zum staatlichen F+E-Sek-
tor gemacht worden, im Industrie-E-Bereich ist der Ausfall
in mehrstelligen Mio-Betrdgen zu suchen, weil dort auch das
groBtechnische Betriebs-know-how kompensiert werden muB.
Deshalb kommt den in der Technikumshalle TEKO von der In-

dustrie geplanten Versuchen erhdhte Bedeutung zu.

BNFL

Mit BNFL liefen bisher keine konkreten Vorhaben gemeinsam.
Diese waren flir das laufende Jahr auf einigen Gebieten ge-
plant und wurden durch die gednderte internationale Nuklear-

politik verhindert.
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c) USA-ERDA

Seit Ende 1974 besteht zwischen der US-ERDA und dem BMFT
ein F+E-Austauschabkommen auf dem Gebiet radiocaktiver Ab-
fdlle. Die Zusammenarbeit lief inzwischen auf einigen Ge-
bieten, wie im Endlagerbereich, bei t-haltigem Abfall und
hochaktiver Verglasungstechnik an. Geplant ist die Aus-
dehnung auf mittelaktive, evtl. auch auf gasfdrmige Abfal-
le. Unsere gegenseitige Kenntnis der einschligigen Arbei-
ten vermeidet die Aufnahme von Technologievorhaben mit ge-
ringen Erfolgsaussichten und befruchtet die wissenschaft-
lich-technische Diskussion iiber die besten L&sungswege.
Die mehrfachen amerikanischén Organisationsénderuﬁgen der
letzten Jahre verhinderten aber die Aufnahme gemeinsamer

Vorhaben.

d) EUROCHEMIC

Mit Betriéd und F+E der EUROCHEMIC besteht ein lebhafter Ge-
dankenaustausch und durch Delegation von GfK-Mitarbeitern
die direkte Mitarbeit an den Programmen zur Bituminierung

sowie demnédchst zur Verbrennung &-haltiger Abfidlle.

e) Europdische Gemeinschaften

Die GfK hat drei Kontrakte mit der Kommission der Europ&dischen
Gemeinschaften (EG) abgeschlossen im GesamtzuschuBvolumen

von ~14,5 Mio DM, die sich auf 4 Jahre verteilen. Sie be-
treffen die Bereiche Hochaktivlagerung in geologischen
Formationen, x—-Abfallbehandlung und Hiilsenkonditionierung.
Diese Programme werden z.T. auch auf alternativen L&sungs-
wegen in anderen EG~-Ldndern bearbeitet. Wir hoffen, daB die-

se Programme auch nach 1979 fortgesetzt werden.




7.

Nationale Zusammenarbeit im F+E-Bereich

Die nationale Zusammenarbeit erfolgt im Rahmen der Arbeits-
gemeinschaft der GroBforschungseinrichtungen (AGF) mit der
GSF, dem HMI und der KFA. Daneben bestehen intensive Dis-
kussionskontakte mit der NUKEM und der Gelsenberg AG.

Durch die direkte Forderung des BMFT von radiochemisch orien-
tierten Hochschulinstituten, welche PWA-relevante Themen be-
arbeiten, erfahren wir eine willkommene Ergdnzung im Grund-
lagenbereich. Diese Arbeiten werden von uns fachlich betreut,
die Ergebnisse in unseren Instituten filir Entwicklungen ge-
nutzt. Der Gesamtaufwand betr&gt 12 MJ in 1977 mit steigender

Tendenz fir die Folgejahre.

Nationale Zusammenarbeit mit der Industrie

Ziel der meisten unserer Arbeiten - ausgenommen Schnellbriter-
arbeiten und langfristige Programme, die z.Z. nur einen ge-
ringen Umfang haben - ist es, filir den Bau des deutschen Ent-
sorgungszentrums notwendige F+E-Arbeitsergebnisse bereitzustel-
len. Daher miissen alle aufwendigen Entsorgungsarbeiten auch

in die Planung und den Bau bzw. die Sicherheitssysteme des
geplanten Entsorgungszentrums einfliefen. Soweit es sich um
Alternativldsungen handelt, muf zu gegebener Zeit die wirkungs-
vollste Alternative gemeinsam mit der Industrie festgelegt

werden.

Viele unserer Entwicklungen bedlirfen praxisnaher Tests, d.h. ent-
weder der betrieblichen Uberpriifung in der WAK einschlieBlich
AZUR, Verglasung usw. oder der Erprobung in der ADB. Sofern

dies nicht mdglich oder nicht n&tig ist, kdnnen fallweise an-
dere Testanlagen im In- und Ausland diese Rolle ibernehmen
(EUROCHEMIC, SAP Marcoule, BNFL, ERDA). MaBstabvergrdBerungen
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bis zum OriginalmaBstab werden in der TEKO geprift, die z.T.
aus Industriemitteln unterhalten und betrieben werden soll.
Einige Entwicklungen der GfK befinden sich bei der GWK, dem
Betreiber der WAK, in der Erprobung, andere werden in den
ndchsten Jahren libernommen, betrieblich gepriift, evtl. in Zu-
sammenarbeit ertlichtigt und dann fiir die GroBanlage zur Ver-

fligung gestellt.

Die kiirzlich erfolgte Ubernahme aller Industrieaktivit&ten
durch die DWK - auch die GWK - wird demndchst zu 100% auf DWK
ibergehen, macht nunmehr einen Vertrag zur Forschung und Ent-
wicklung zwischen GfK und DWK m&glich. Dieser wird derzeit

verhandelt.

Ausblick auf die ndchsten Arbeitsjahre des F+E-Projektes PWA

Im Projekt wurden bisher ca. 800 Mannjahre F+E erbracht, wo-
bei unsere Schdtzung von 1975 2000 Mannjahre bis zur Inbetrieb-
nahme der Anlage vorsah. Nachdem sich die Auflagen der Behdr-
den, die 8ffentliche Akzeptanzproblematik usw. erschwerend
bemerkbar machen und der Planer bereits im Sicherheitsbericht
Daten vorlegen muB, die eigentlich erst durch die Anlage selbst
verifiziert werden sollten, miissen wir unsere Sch&tzung deut-
lich nach oben korrigieren. Selbst 3000 Mannjahre F+E erscheinen
mittlerweile kaum ausreichend, hinzu kommt die durch Prdsident
Carter ausgel®ste Absperrung des internationalen Kenntnisaus-
tausches, die uns zwingt, nunmehr auch bereits anderswo exi-
stierende Technologie selbst zu entwickeln. Ein weiterer Auf-
schlag von mindestens 1000 MJ erscheint in erster N&herung

die Folge zu sein, d.h. die heutige F+E-Schdtzung liegt bei
4000 MJ ohne die Endlagerung. Hiervon muB die Industrieseite
einen eigenen Teil von ca. 1000 MJ fiir Technologievorhaben
(TEKO) aufbringen.




GfK sieht es daritiber hinaus als sehr wichtig an, Arbeiten zur
Wiederaufarbeitung von Schnellbriiterbrennelementen (SBR-WA)
schon jetzt zu beginnen und die Anstrengungen stetig zu stei-
gern. Hierzu wird auBerdem die Kooperation mit dem CEA ange-
strebt. Unter dieser Voraussetzung glaubén wir derzeit, mit
dem in der Abb. 4 rot ausgelegten Anteil von ca. 700 MJ fir

Schnellbriiterarbeiten bis 1990 auszukommen.

Der gelbe und gelb-schraffierte Teil von 3200 MJ, wovon 800 MJ
- wie erwdhnt - bereits geleistet wurden, ist fiir die LWR-Auf-
arbeitung vorgesehen, die allerdings bei im Grunde gleicher

Technologie wesentliche Vorarbeiten fiir die SBR-WA liefert.

Mit Aufnahme des aktiven Probebetriebs der GroBanlage (1986)
erwarten wir einen Wiederanstieg des LWR-Personaleinsatzes.
Wie sich die SBR-Anstrengungen damit vertragen, ist derzeit

unklar.

Ich schlieBe meine Ausfilihrungen mit dem Dank der Projektlei-
tung an alle Beteiligten der GfK fiir die in den letzten zwei
Jahren geleistete Arbeit und bitte um Ihre weitere volle Un-

terstiitzung flir die Arbeiten der kommenden Jahre.
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PWA - Vortrag 18. Nov. 1977

Stand des Projektes Entsorgungszentrum

Die Definition des Projektes Entsorgungszentrum resultiert
grundsédtzlich aus dem von der Bundesregierung 1974 postulier-
ten sogenannten "Integrierten Entsorgungskonzept". Dieses
beinhaltet im wesentlichen die Durchfilihrung aller Schritte
zur SchlieBung des Brennstoffkreislaufes sowie die Endla-

gerung der radioaktiven Abfdlle an einem Standort.

Diese Entsorgungsschritte sind, - heute als Teilprojekte

definiert -

1. Brennelementlagerung

2. Wiederaufarbeitung, Abfallbehandlung und
Zwischenlagerung

3. Uran-Verarbeitung

4, PU- BE-Herstellung

5. Abfallendbehandlung

6. Endlagerung

7. Ubergeordnete Infrastruktur

Erst als die Elektrizitdts-Versorgungsunternehmen endgiiltig im
Jahre 1976 als direkte Verursacher die Verantwortung flr die Ent-
sorgung iUbernahmen, sind diese Schritte im Sinne einer echten

Integration zu einem "Zentrum" im einzelnen definiert und abge-

grenzt worden.



Damit und durch die konsequent erfolgte Griindung der
Trdgergesellschaft DWK wurde die Basis geschaffen, die
bis dahin weitgehend unabhdngig voneinander laufenden

F & E~- sowie Vorplanungsarbeiten zu einzelnen Schritten

der Entsorgung aufeinander abzustimmen und zu koordinieren.

Zwischenzeitlich sind alle wesentlichen am Projekt beteiligten
Institutionen, Firmen und sonstige Gruppen sowohl auf der Auf-
tragnehmer- als auch auf der Auftraggeberseite in einer Projekt-

/’

organisation zusammengefaBt.

Ziel dabei ist es, angesichts dieses komplexen, in einem Zeit-

raum von fast 20 Jahren zu realisjerenden Projekts

~ das Wissen aller Beteiligten zusammenzufassen

- es auf die spezifischen Randbedingungen und

wechselnden Prioritdten auszurichten

- und bei der schrittweisen Verwirklichung die notwen-
digen und letzten Erkenntnisse aus Forschung und Ent-

wicklung einflieBen zu lassen.

Die in dieser Richtung bisher gemachten Anstrengungen resul-

tieren in 3 wichtigen Ereignissen:

1. Antrag auf Erteilung der Errichtungs- und Betriebs-
genehmigung gem. § 7 Atomgesetz fir das Entsorgungs-
Zzentrum mit Ausnahme der Abfallendlagerung am 31.3.1977
durch die DWK fir den am 22.2.1977 vorldufig benannten

Standort Gorleben. Hierbei wurde der Sicherheitsbericht




flir alle Teilprojekte, jedoch - in Anbetracht der unter-
schiedlichen Errichtungszeitrdume - mit unterschiedlichem

Detaillierungsgrad abgeliefert.

Fir die erste Teilgenehmigung werden der Standort und
die sicherheitstechnisch relevanten Bauwerke des 1. Teil-

projektes Brennelementlagerung beantragt.

2. Einleitung des Planfeststellungsverfahrens gem. § 9 b Atg
fir die Abfallendlagerung, Teilprojekt 6, durch die PTB am

28.7.717.

3. Positives Urteil der Reaktorsicherheits- und der Strahlen-
schutzkommission iliber "die grundsdtzliche sicherheitstech-
nische Machbarkeit des Entsorgungszentrums”, das von den
beiden Gremien termingerecht und einstimmig am 19.u.20.10.77
abgegeben wurde. Grundlage flir dieses Urteil, das die letzte
Bedingung der Weisung des Bundesinnenministeriums vom 25.4.77
zur Entsorgungsvorsorge flir Kernkraftwerke erfiillt, waren
der Sicherheitsbericht, Anhdrungen des Antragstellers und

zusdtzliche Unterlagen.

Nach dieser kurzen Riickschau m&chte ich nun auf den aktuellen Stand

des Genehmigungsverfahrens und der Planung der Teilprojekte libergehen:

2. Genehmigungsverfahren

Die fir das Entsorgungszentrum zustdndige Genehmigungsbeh&rde,



der Niedersichsische Minister filir Soziales, hat den TUV Hannover
mit der Erstellung eines Gutachtens zum Konzept des Entsorgungs-
zentrums beauftragt. Infolge des Aufgabenumfanges hat der TUV
eine Arbeitsgemeinschaft, "ARGE Nukleares Entsorgungszentrum"
genannt, gebildet. Diese besteht aus den verschiedenen fiir
kerntechnische Anlagen tdtigen Technischen Uberwachungsvereinen
der Bundesrepublik. Die ARGE hat sich gemdB der Gliederung des
Sicherheitsberichtes nach Teilprojekten organisiert und im

April 1977 ihre Gutachtert&dtigkeit aufgenommen.

Der Ablauf dieser ersten, sog. Konzeptbegutachtungsphase des
Genehmigungsverfahrens nach § 7 ATG sieht z. Z. die sukzessive
Erstellung von zusdtzlichen Unterlagen bis zum Herbst 1978 vorxr
und endet mit einer 1. Revision des Sicherheitsberichtes zum

Ende des Jahres 1978.

Dabei werden die von der ersten Teilgenehmigqung betroffenen
Teilprojekte 1, BE-Lagerung und 7, Dbergeordnete Infrastruktur,

vorgezogen mit gr&Berem Detaillierungsgrad behandelt.

Da infolge der z. Z. noch nicht mdglichen Standortuntersuchungen
Standortdaten nicht in ausreichendem Umfang zur Verfiigung stehen,
wird diese erste Begutachtungsphase weitgehend standortunab-

héngig erfolgen.

Die 2. Phase des Genehmigungsverfahrens ist durch die standort-
bezogene Begutachtung gekennzeichnet. Hierzu werden neben dem
TUV zahlreiche Gutachter und u. a. die fiir Bau-, Wasser- und

Bergrecht zustdndigen Behdrden eingeschaltet. Als Weisungsbehérde,
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die sich u. a. der Reaktorsicherheits und der Strahlenschutz-
kommission bedient, fungiert der Bundesminister des Innern nach

dem Atomgesetz wie im Genehmigungsverfahren fir Kernkraftwerke.

Der Beginn der 2. Phase wird durch einen Grundsatzentscheid der
Genehmigungsbehtrde und durch Ergebnisse der Standortuntersuchungen
bestimmt. Hier sind die im Rahmen des Planfeststellungsverfahrens
durchzufithrenden Tiefbohrungen zeitkritisch; denn erst nach Fest-
legung der Schachtansatzpunkte fiir das Endlager ist der endgiiltige
Lage— und Bebauungsplan erstellbar und danach die fir die 1. Teil-
genehmigung erforderlichen letzten Daten u. a. fir den Bauantrag zu

ermitteln.

Aus heutiger Sicht kann unter Berilcksichtigung eines weitgehend
reibungslosen Ablaufes und der erforderlichen Standortdaten mit

der ersten Teilgenehmigung in 1981 gerechnet werden.

Aus dem vorstehend Gesagten wird deutlich, daB die Anforderungen
aus dem Genehmigungsverfahren im Hinblick auf die Erlangung der

1. Teilgenehmigung, die sich nur auf die Teilprojekte 1 und 7be-
zieht, eine mindestens bis zu diesem Zeitpunkt begutachtungsfidhige
Festschreibung des Sicherheitsberichtes auch fir die anderen Teil-

projekte notwendig machen.

Andererseits besteht aus dem logischen Planungs- und Errichtungs-
ablauf des Entsorgungszentrums und aus der Forderung, bei der Er-
richtung den letzten Kenntnisstand zu bericksichtigen, kein derar-
tiger Zwang zur Festschreibung von Konzepten fiir die spdteren Teil-
projekte, insbesondere flir die noch im Konzeptstadium befindliche

Abfallendbehandlung.
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Dieser Tatsache wird dadurch Rechnung getragen, daB die endgiiltige
Konzeptfestschreibung erst zum Zeitpunkt des Antrags auf die

1. Teilgenehmigung des betreffenden Teilprojekts angestrebt wird.

Stand der Planung der Teilprojekte

Der Rahmenterminplan des Entsorgungszentrums (Abb. 1) ist natur-
gemdB wegen der Einfliisse aus dem Genehmigungsverfahren und der
unterschiedlichen Planungstiefe der Teilprojekte mit entsprechen-

den Unsicherheiten behaftet.

Er stellt aus heutiger Sicht den letzten Erkenntnisstand dar

und zeigt - auch unter Berilicksichtigung des reduzierten Zubaus

an Kernkraftwerkskapazitdt, der teilweisen Aufstockung der Lager-
kapazitat in Kernkraftwerken durch Kompaktlagergestelle, der
Wiederaufarbeitung im Ausland bis 1984 und der Existenz eines
BE-Zwischenlagers - die Notwendigkeit der ziigigen Realisierung

des Entsorgungszentrums.

Deutlich wird dies insbesondere an der etwa Mitte 1990 mdglichen
heiBen Inbetriebnahme dex zentralen und fiir die weiteren Teilpro-

jekte terminfiihrenden Wiederaufarbeitung.

Das im Jahre 1986 in Betrieb zu nehmende Eingangslager fiir 3000 t
Uraninhalt muB bereits eine Pufferzeit von lber 4 Jahren iber-
briicken, bis im Ablauf von weiteren 2 Jahren der Auslegungsdurch-

satz der Wiederaufarbeitung mit 1400 t/a erreicht wird.

Uranverarbeitung (TP 3) und Plutonium- BE- Herstellung (TP 4)
orientieren sich an der heiBen Inbetriebnahme der Wiederaufar-

beitung.




— 43 —

Die Inbetriebnahme der einzelnen Linien der Abfallendbehandlung
wird vom zeitlichen Anfall der unterschiedlichen Abfidlle aus

der Brennelementlagerung und der Wiederaufarbeitung bestimmt.

Die Zwischenlagerung von fllissigen hochradioaktiven Abfdllen
ist - da bei Beginn der Wiederaufarbeitung von einer durch-
schnittlichen Abklingzeit nach Reaktorentladung von etwa 3 Jahren

ausgegangen werden kann -auf weitere 3 Jahre angesetzt.

Wird diese 3jdhrige HAW-Zwischenlagerung unterstellt, ergibt

sich fir die Verglasung ein Inbetriebnahmetermin um 1993.

Die Errichtung des Endlagers wird im wesentlichen durch die Er-
gebnisse der Tiefbohrungen, den Planfeststellungsbeschluff und dann
terminfiihrend von der Abteufdauer von mindestens 2 Schdchten be-

stimmt.

Ziel ist es, die Zwischenlagerung bereits im Zentrum angefallener
und endbehandelter leicht- und mittelaktiver Abfdlle (LAW und MAW
fest) mdglichst kurz zu halten und das dafilir vorgesehene Grubenge-
bdude (Lagerkammern) in einer ersten Ausbaustufe etwa 1992 in Be-

trieb zu nehmen.

Im AnschlufBl daran - in einem Zeitraum von etwa 3 Jahren - wird das
Grubengebdude filir die Lagerung der verglasten hochaktiven Abfidlle
errichtet. Damit ergibt sich aus der Sicht der Errichtung eine

Mindestlagerzeit fiir HAW-Glasbldcke von etwa 3 Jahren.

Diese Angabe ist unabhdngig von dem Ergebnis der z. Z. laufenden

Untersuchungen lber den Zusammenhang zwischen der zuldssigen
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maximalen Salztemperatur in einem Endlagerfeld, dessen Volumen
und der Abklingzeit des im Entsorgungszentrumé anfallenden

hochaktiven Abfalls.

Die im Rahmenterminplan nur grob angedeuteten Planungsphasen
in den Jahren 76 bis 79 sind fiir die Teilprojekte 1, 2 und 7
fiir die ersten Teilgenehmigungen und die Errichtung termin-

fiihrend, fiir die restlichen Teilprojekte von den bereits er-

wdhnten Anforderungen des Genehmigungsverfahrens bestimmt.

In diesem Zusammenhang wird die fir die gesamte Projektab-
wicklung terminbestimmende Planung und Errichtung der Wieder-

aufarbeitungsanlage deutlich.

Wenn auch im Laufe der weiteren Planung dieses Teilprojektes 2
Anstrengungen zur Verkiirzung der Bauzeit unternommen werden und
iber mehrere Teilgenehmigungen das EinflieBen von letzten Ent-
wicklungs- und Planungsergebnissen angestrebt wird, so kann

nicht dariiber hinweggegangen werden, daf in den n&chsten 3 Jahren
zahlreiche irreversible Enmtscheidungen mit zunehmendem De-
taillierungsgrad fallen miissen. Auch hier sei nochmals auf die
Anforderungen aus dem Genehmigungsverfahren hingewiesen,

denen insoweit nachzukommen ist, als daB keine "wesentlichen
AEnderungen” im Sinne des Atomgesetzes im Genehmigungsablauf

auftreten sollen.

Folgerungen flir das PWA

In Anbetracht des Planungs- und Errichtungsablaufes der

Wiederaufarbeitungsanlage und der Zwischenlagerung des
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flissigen HAW kommt einem wesentlichen Teil der Arbeiten

des PWA eine prioritdre Bedeutung zu. Mit der Projektde-
finition, dem Sicherheitsbericht, der weitgehend fertig-
gestellten, einheitlichen Konzeption fir die Auslegung

der sicherheitstechnisch relevanten Systeme und dem Rahmen-
terminplan sind die Randbedingungen vorhanden, nach denen
auch alle auf das Entsorgungszentrum abzielenden Forschungs-
und Entwicklungsaufgaben einschlieflich der erforderlichen

Versuchsanlagen ausgerichtet werden miissen.

Es gilt nun, filir diese im engen Zusammenhang mit der Pro-—-
jektabwicklung des Entsorgungszentrums stehenden Aufgaben
die Organisation und die erforderliche Zusammenarbeit so zu
gestalten, daB ein sicherheitstechnisch den hohen Anforde-
rungen geniigendes, betrieblich funktionelles und wirtschaft-
lich vertretbares Zentrum termingerecht die Entsorgung der

Kernkraftwerke itibernehmen kann.

Dabei wird sicher nicht jede wissenschaftlich und technisch
erfolgversprechende Entwicklungsrichtung bis zur Errichtung
von Versuchseinheiten oder bis zum Einsatz im Entsorgungs-
zentrum flihren, auch wenn dieses manchem Beteiligten wilin-
schenswert erscheint. Die vorhandenen Mittel und die Sach-

und Terminzwdnge aus der Abwicklung des Projektes Entsorgungs-

zentrum werden hier den MaRBstab setzen miissen.

Mit dieser Zielsetzung mdchte ich die Beteiligten aufrufen,

alle Krdfte gezielt zum Gelingen dieses wohl zur Zeit
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schwierigsten Projektes einzusetzen und somit die gesamte
Kerne-nergie im Rahmen ihrer Bedeutung fiir die Energie-

versorgung sicherzustellen.

AbschlieBend m&chte ich mich bei den Veranstaltern des
PWA-Statutsberichtes 1977 bedanken, daB Sie mir die
Gelegenheit gaben, aus der Sicht des GroB8projektes

vorzutragen.




—ir—

TEILPROJEKT JAHR 76 | 77 {78 | 79| 80} 81|82 ) 83) 84| 85| 86| 8788 |89 90|91 |92]93 | 94| 951 96
1| Brennelementlagerung 5r-" 3 05 91 10. 6, mﬁ .
Wiederaufarbeitung, Abfallbe- 5. 13, 6. o 6 6.
2 handlung und Zwisclflenlagerung LR T K] T EQ ﬁ’ 2277477}
5, 13, _6. 6. ] O . 6. )12,
HAWilﬁsgiq Lagex | . O T Y - iy S T > ’
3] uranverarbeitung 54:':1*% D e e—— e wg(
4| Plutonium-Brennelementherstellg 3. 12] _12. 1 <O 6. P N
Abfallendbehandlung {Legende
LAW/MAW___ /Corebaut.Busbaust. 1 ST I W I [a2 6, 112. 3= Planung
P Errichtung und
LAW/MAerSt/Corebaut.Ausbaust.2 g3 3. | 6. g O 16 6. 112. Inbetriebn. kalt
X N T I ra p773 = Inbetriebn. heiB
5 LAWflﬁSSig Busbaustufe 1 5|.nr B - - { {SL 12. ¥ 23 . Abgabe der Geneh-
LAWE) gssig Ausbaustufe 2] 5 EREN Y 1210 6. 53 . O = migungsx'mtlg .f£.4.
zugehdrige 1.TG
MAWOrganisch 5[Lm 3.’T 31T 12. 6 12. e 12- P Erteilung der zu-
MAW_ - . 3. 3. 3 12[O [ 5. |3. gehdrigen 1.TG
wissrig TR %zz 10. = Ende d.10. Monats
HAW Verglasung Sl_'su - :% ~F 49# 6f 12 6, 226 .
HAW Glasblocklager ST I T - S - 12{O
LAW/MAW Festabfall-Zwischenlg.| 3[ — % o {12. 6‘.-% 12. e. Legende
o_ |3 1 T 1 Sp = Unterlagenerstlg.
Abfallendlagerung 26 1 <> Planfeststellungsbeschluf B = £, sicherheitsb.
Oberirdische Anlagen T, 7. 1. K = Konzept
7 i E = Entwurf
Tiefbohrungen - 0 AtV= Ausschreibung
Schacht I + II 2 1 1. und Vergabe
LAW/MAW Grubengebdude 7. 1 1.
6 ]
HAW Grubengebidude . 1
Tritium Lager -t Ci————
Krypton  Lager =f6ﬁg W'
7| tbergeordnete Infrastruktur o J20 20 10 12,
0071 13 15.11.771 1
HMENTERMINPLAN .
DWK ENTSORGUNGSZENTRUM RA o071 113 s T




Die F & E - Vorhaben aus der Sicht der

Anlagenplanung fiir das Entsorgungszentrum

Dr. P. Ziihlke

In zahlreichen Verlautbarungen der fiir die Genehmigung des
deutschen Entsorgungszentrums zustdndigen Niedersdchsichen
Landesregierung ist sinngemdafB zum Ausdruck gebracht worden,
dag vor Erteilung der exrsten Teilerrichtungsgenehmigung die
von den kompetenten Behdrden und Gutachtern vorzunehmende
Konzeptbeurteilung zu einem positiven Ergebnis iiber die Reali-
sierbarkeit und sicherheitstechnische Unbedenklichkeit kommen
milsse. Angesichts der vergleichsweise langen Zeiten filir die
Realisierung des Entsorgungszentrums und der zeitlichen Ab-
stufung in mehrere Teilprojekte konnte ein unbefangener Be-
obachter zu dem SchluB verleitet sein, daB auch die Konzept-
beurteilung entsprechend solcher zeitlichen Abfolge gestuft
und zundchst fiir das erste Teilprojekt erforderlich sein

k&nnte.

Wir wissen, dafl das von der Genehmigungsbeh&rde nicht so ge-
meint ist, und ich mdchte betonen, daB auch wir auf der An-
tragstellerseite voll hinter dem Grundsatz stehen, daB vor dem
Beginn der Bau- und Errichtungsarbeiten die Machbarkeit des
Gesamtkonzeptes mit allen seinen Einzelschritten aufgezeigt
sein muB. Diese Auffassung hat sich dokumentiert in der mit
Antragstellung erfolgten Ubergabe eines alle Teilprojekte be-
handelnden Sicherheitsberichtes. Mit dieser umfassenden Doku-
mentation hat der Antragstellter seiner fundierten Uberzeugung
Ausdruck gegeben, daB fir alle Teilschritte im geplanten Ent-
sorgungszentrum, vom Empfang und der Zwischenlagerung bestrahl-
ter Brennelemente bis zur Verarbeitung des wiedergewonnenen
Urans und Plutoniums und der Endlagerung konditionierten Ab-
falls, ausreichend erprobte Verfahren und Komponenten zur Hand
sind und Erfahrungen darliber in einem MaBe vorliegen, die eine
zuverldssige Ubertragung auf die nach Gr&Be und Sicherheit der

Anlagen besonderen Bedingungen gewdhrleisten.




Die Kompetenz des Antragstellers und der hinter ihm stehenden
Gesellschaften und Forschungseinrichtungen sowie seine berech-
tigten Erwartungen in eine zligige Behandlung des Antrages miis-
sen auch bei einem AuBenstehenden das als SchluB nahe legen,
was flir die mit der Materie Befaften fundiertes Wissen ist,
ndmlich, daB die Technologien der Wiederaufarbeitung, Abfali-
behandlung und Brennstoffverarbeitung beherrscht werden. In
diesem Sinne diirfen wir auch die jlingsten Aussagen von RSK und
SSK in ihrer Stellungnahme zur "grundsdtzlichen sicherheits-
technischen Realisierbarkeit des Entsorgungszentrums" werten,
wo es zusammenfassend heiBt, daB "alle vorgesehenen Verfahren
bereits so weit erprobt sind, daB sie auf groBtechnische MaB-
stdbe Ubertragen werden kdnnen und dafl das Entsorgungszentrum

grundsdtzlich sicherheitstechnisch realisierbar ist."

Sind solche eindeutigen, positiven Darlegungen und Stellung-
nahmen vereinbar mit den von gleicher Seite propagierten oder
betriebenen umfangreichen Forschungs- und Entwicklungsarbei-
ten? SchlieBen sich nicht die Erkl&rung ilber die Beherrschung
der Technologie und die Forderung nach weiteren Forschungs-
und Entwicklungsarbeiten gegenseitig aus? Wir wissen, daB die-
se Frage umgeht, und so praxisfremd sie in ihrer undifferen-
‘zierten, pauschalierenden Art auch ist, kann sie nicht einfach
mit einem bloBen Nein beantwortet werden. Die Antwort darauf,
warum beides nebeneinander zuldssig und sinnvoll ist, charak-
terisiert das Verhdltnis zwischen denen, die planen und denen,

die Forschung und Entwicklung betreiben.

Das Verhdltnis zwischen beiden Gruppen ist komplex; und wenn
ich eine gewisse Polaritdt konstruiere, so deshalb, um zu ver-
deutlichen und in dem klaren BewuBtsein, daB eine solche Pola-
ritdt nur als konstruktives Element unter einer gemeinsam ge-
tragenen Verantwortung und fiir ein gemeinsames Ziel verstanden

werden darf.



Potentielle Konflikte ergeben sich aus dem wissenschaftlichen
Auftrag und Drang der in Forschung und Entwicklung Tdtigen,
Neues zu suchen und zu finden einerseits und dem Zwang auf
der anderen Seite, unter dem die Planer stehen, in meist
engen Zeit- und Kostenrahmen technische Anlagen der Nutzung
zuzufiihren. Dieser 2Zwang flihrt zu der hinldnglich bekannten
Tatsache, daB Verfahrens- und Anlagenkonzepte zu einem friihen
Zeitpunkt festgeschrieben werden miissen und Neuentwicklungen
fiir das in Frage stehende Projekt nicht mehr Berilicksichtigung
finden kénnen. In unserem Falle des Entsorgungszentrums muBte
dies besonders ausdriicklich geschehen. Die vor alle Teiler-
richtungen gelegte Beurteilung des Gesamtkonzeptes zwang zu
einer Verfahrens- und Apparateauswahl zu einem Zeitpunkt, der
fiir die meisten Teilprojekte viel friiher lag, als unter rein
technischen Gesichtspunkten notwendig gewesen wdre. In dhnli-
cher Weise einschneidend war der fiir die Planung aufgestellte
Grundsatz, stets die am weitesten und intensivsten erprobten
und als am zuverldssigsten erkannten Komponenten einzusetzen,
daflir aber auf potentielle Vorteile von Neuentwicklungen zu
verzichten. Im Sinne der Fragestellung nach der Legitimitdt
von Forschungs—- und Entwicklungsarbeiten fiir eine angeblich
beherrschte Technologie mufl deshalb hier 2zundchst festgestellt
werden, daB zur Realisierung des Entsorgungszentrums neue Ver-
fahren nicht notwendigerweise entwickelt zu werden brauchen.
Vordergriindig k&nnte daraus eine Ignoranz der anwendenden
Seite gegeniliber einem groRen Teil der Forschungs- und Ent-
wicklungsarbeiten insbesondere des PWA abgeleitet werden.

Da8 es eine solche Ignoranz nicht geben darf und auch nicht

gibt, davon wird gleich noch zu sprechen sein.

Zum gegenwdrtigen Zeitpunkt steht der Antragsteller vor der
Aufgabe, die von ihm gewdhlten Konzepte zu vertreten und im

Zuge zunehmender Tiefe des Genehmigungsverfahrens die Aussage-
kraft und Belastbarkeit der Detailunterlagen zu belegen. Die
erste Prioritdt erhalten daher vom Standpunkt der Planung
diejenigen Versuchsarbeiten, die aus sicherheitstechnischer
Sicht flir die Akzeptanz der Konzepte, fiir die Anpassung der
Komponenten und zur Absicherung der Auslegungsdaten erforderlich

sind.




In dieser Einschdtzung und Einstufung der Dringlichkeiten
werden die Planer bestdrkt durch die RSK und SSK, die in
ihrer bereits zitierten Stellungnahme Empfehlungen ausspre-
chen und Fragen aufwerfen, die - wie es wdrtlich heifit -

zum Teil einer weiteren Behandlung durch Forschungs- und
Entwicklungsarbeiten bediirfen. Zur Zweckmdfigkeit und Legi-
timitdt solcher Arbeiten parallel zur Genehmigung und Planung
seien ebenfalls die beiden Kommissionen zitiert, die hierzu
ausfihren, daB die grundsdtzliche sicherheitstechnische Re-
alisierbarkeit des Entsorgungszentrums dadurch nicht in Frage
gestellt sei. Die noch ausstehenden Arbeiten kdnnten vielmehr
entsprechend dem stufenweisen Vorgehen bei der Errichtung des
Entsorgungszentrums projektbegleitend geldst werden, wie dies
auch in anderen Ldndern geplant und in anderen im Aufbau be-

griffenen Industriezweigen iublich ist.

In dieser Aussage, die auch der Einstellung der Antragsteller
entspricht, reflektieren sich drei grundsitzliche Tatsachen:
Zum einen das Wissen um die bereits in Gang befindlichen, um-
fangreichen Forschungs- und Entwicklungsarbeiten und deren
vielfdltige LOsungsansdtze, zum zweiten die Berechtigung zur
Anwendung der industrieliblichen Grundsdtze projektbegleitender
Forschungs- und Entwicklungstatigkeit auch bei der Realisie-
rung des Entsorgungszentrums und schlieflich die langen zur
Realisierung der einzelnen Teilprojekte angesetzten Zeitraume,
die weit Uber das sonst in der Industrie Ubliche - ja ich m&chte
sogar sagen - Vertretbare hinausgehen. Zur Bewertung der vor
uns liegenden Zeitrdume und der mit ihnen gegebenen Mdglichkei-
ten ergdnzender¥ Arbeiten in Labors und in Versuchs- und Pilot-
anlagen mag folgendes Zahlenbeispiel helfen. Zwischen dem Be-
ginn der Betdtigung mit der Kerntechnik in der Bundesrepublik
im Jahre 1956 und dem ersten Vollastbetrieb des Kernkraft-
werkes Biblis A lagen anndhernd 19 Jahre. Von heute bis zum
Zeitpunkt des Betriebes der hdufig als besonders entwicklungs-
bedlirftig angesehenen Verglasung hochaktiver Abfdlle liegen

17 Jahre.



In etwa gleiche Zeitrdume also, nur mit dem Unterschied, daBi
die Verglasung weit fortgeschritten ist im Vergleich zur

kerntechnischen Stunde Null des Jahres 1956.

Aus der Sicht der Anlagenplanung filir das Entsorgungszentrum
ist - um das noch einmal deutlich hervorzuheben - den Aufga-
ben die hdchste Prioritdt zu geben, die bei der Planung und bei
der Begutachtung im Genehmigungsverfahren zur sicherheits-
technischen Realisierung erforderlich sind. War bisher

von der Berechtigung die Rede, die die Anlagenplaner zur In-
anspruchnahme solcher projektbegleitenden Forschungs- und
Entwicklungsarbeiten haben, so muB auch ein Wort dariber ge-
sagt werden, welche Bedeutung und welcher Umfang diesen Ar-—
beiten zugemessen wird. Mit der blofen Erwdhnung von Dring-
lichkeiten ist das wohl nicht ausreichend getan. Sicherlich
ist es nicht Aufgabe dieses Referats, Forschungs- und Ent-
wicklungsaufgaben im einzelnen aufzuzidhlen, und nach Ziel-
vorgabe, Bearbeitungszustdndigkeit, Terminplan und Kosten
detailliert zu beschreiben. Zur Erlduterung der groBRen Be-
deutung, die den Forschungs- und Entwicklungsarbeiten von
seiten der Anlagenplanung beigemessen wird, mag aber der
Hinweis darauf dienen, daf KEWA im Rahmen ihrer fachtechni-
schen Kompetenz bei der Realisierung des Entsorgungszentrums
neuerlich einen Katalog aller von ihr flir erforderlich gehal-
tenen Forschungs- und Entwicklungsvorhaben erstellt hat, der
etwa 50 Aufgaben mit zahlreichen Unterpunkten enth&dlt. Rund
zwei Drittel dieser Aufgaben gehdren zu der Gruppe der er-
wdhnten ersten Prioritdt. Um eine Vorstellung von Art und
Umfang solcher Aufgaben zu vermitteln, seien beispielhaft

einige von ihnen kurz zitiert.

1. Die Abbrandmessung mit Entwicklung einer
MeBmethode zur Bestimmung des Restspalt-
stoffgehaltes im Hinblick auf die Kritika-
litdtsiberwachung im Aufléser, Testen eines
prototypischen Gerdtes in der WAK und Ent-

wicklung des endgiiltigen Mefigerdtes.




und

Wie diese

ben weder

Die Behandlung von Feedkldrschlamm mit Ermittlung
von physikalischen und chemischen Charakterisie-
rungsdaten im Hinblick auf Abtrennung, Transportier-
barkeit, Zwischenlagerung und Konditionierung, Er-
probung von Zentrifugen zur Ermittlung der Fest-
stofftrenngrenze, der Feststoffaustragung, der

Dekontaminierbarkeit und der Auswechselbarkeit.

Die AuflGserabgasreinigung mit den wesentlichen
Einzelschritten Naf- und Trockenaerosolfilterung,
Jodfilterung, katalytische NOX—Entfernung, Ent-

fernung wvon HZO und CO2 und Kryptonabtrennung.

Die Tritiumabtrennung im 1. Extraktionszyklus,
fiir welche der bei dem unglinstigen Phasenver-
hdltnis am besten geeignete Apparat im Anlagen-
maBstab gefunden werden muB und deren Effektivi-

tdt zu optimieren ist;
als ein letztes Beispiel,

Die Untersuchungen zur sicheren Lagerung von kon-
zentrierten Hochaktiv-Abfalldsungen mit Untersu-
chung der Denitrierung durch Radiolyse, Feststel-
lung der Ausfdllmechanismen und Bestimmung chemi-
scher und physikalischer Beschaffenheit der Nieder-
schldge sowie Untersuchung von Radiolysegasen und

Nachweis ihrer Bildungsraten.

wenigen Beispiele zeigen, ist der Katalog der Aufga-

originell noch neu. Immerhin deckt er die Vorstellun-

gen von RSK und SSK zu notwendigen, ergidnzenden Forschungs- und

Entwicklungsvorhaben ab; eine Feststellung, die indes den fir

die ndchsten Wochen hierzu von beiden Kommissionen geplanten

Beratungen nicht vorgreifen soll.
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Weder neu noch originell ist der Katalog deshalb, weil er
nach seinen Fragestellungen in der {iberwiegenden Zahl der
Punkte seine Entsprechung im PWA-Programm findet. Das ist
flir beide Seiten nicht nur nicht abwertend, sondern im
Gegenteil positiv als eine Bestdtigung der bisherigen abge-
stimmten Zusammenarbeit zu werten. Ein Vergleich der zuvor
gegebenen wenigen Beispiele mit den im Rahmen des PWA unter-
nommenen Arbeiten zeigt, daB wichtige Teile der Zielvorgaben
bereits angegangen worden sind. Entsprechendes gilt fir Un-

tersuchungen der GWK im Rahmen des WAK-Betriebes.

Mit der Erstellung des Kataloges werden im wesentlichen vier
Ziele verfolgt, mit denen die Bereiche Forschung/Entwicklung
und Planung in ihrer Arbeitsteilung und gegenseitigen Kommu-

nikation bestdrkt werden sollen.

1. Die Darlegung der von den Planern fir er-
forderlich gehaltenen Arbeiten, wie zuvor

bereits erwdhnt.

2. Die Festlegung einer klaren, ablauflogischen
Einbindung und Zusammenfassung aller Teil-
schritte im Sinne einer systematischen Fort-
fiihrung der Bearbeitung in Labors, Technikum
und Pilotanlagen bis hin zur Grofkomponenten-

Entwicklung.

3. Das Aufzeigen der MaBnahmen und Moglichkeiten,
die auch im Falle eines Fehlens von internatio-
naler Zusammenarbeit eine ziligige Realisierung

aller Teilprojekte gewdhrleisten, und

4. die Herstellung der notwendigen terminlichen
Einbindung der FPorschungs- und Entwicklungs-
arbeiten in die Projektabwicklung des Entsor-

gungszentrumnms.




Die zuerst genannte Aufstellung der von den Planern fiir er-
forderlich gehaltenen Programme hat mit einer vorurteilslo-
sen und jede Uberschidtzung der eigenen Fidhigkeiten vermeiden-
den Aufgeschlossenheit, aber auch mit jener gebotenen Niichtern-
heit zu geschenen, die sich verstiegenen Neuerungsbediirfnissen
zu erwehren weifl. Geschehen Zielvorgabe und Verfolgung der Ab-
wicklung von Aufgaben mit einer solchen Einstellung, so dlirfte
es nicht schwierig sein, das von der Sache her gebotene Primat
der Planer fir die Vorgaben zu akzeptieren. Man wird bei
diesen Gedanken unwillkirlich an den so haufig gebrauchten
Hinweis auf die Motivation erinnert. Sicher in vielen Fédllen
eine allzu billige Entschuldigung,hat sie in der Forderung
nach Ernsthaftigkeit und Stetigkeit bei der gemeinsamen Auf-
stellung und Verfolgung von Forschungs- und Entwicklungspro-
grammen ihre tiefe Berechtigung. Wenn ich das hier ausbreite,
so in dem Wissen, daf die guten Ansédtze aller am Entsorgungs-
konzept Beteiligten gewif noch verbessert werden kdnnen. Wesent-
lich dafiir ist, daB einmal gemeinsam festgestellte Ziele von
beiden Seiten als verbindlich angesehen werden. Das setzt zu-
nachst voraus, daB die vorgeschlagenen Arbeiten von der Sache
und den gegebenen MOglichkeiten her machbar sein miissen, es
bedeutet aber auch, daf alle verfigbaren Ressourcen vorbe-
haltlos zur Verfigung gestellt werden und zur Verfigung ge-
stellt bleiben. Die erforderlichen Einrichtungen sind auBer-
ordentlich komplex und aufwendig, die Zahl der erfahrenen
Fachkrdfte begrenzt,und es gibt zur Erzielung der Forschungs-
und Entwicklungsergebnisse keine nach jeweiligem Belieben
wechselbare, alternative Angebote. Zweierlei sollte stets

im BewuBtsein sein, ndmlich daB8 den Forschungseinrichtungen
eine zielgerichtete Aufgabe zugewiesen wurde und daB die an-
wendende Industrie sich nach Zeit und Geld keine Alternative
schaffen kann, sondern auf die Erfiillung dieser Aufgabe durch
eben diese Forschungseinrichtungen angewiesen ist. Von Zeit

zu Zeit aufkommendes Unbehagen berechtigt oder erlaubt keinem,

sich davonzustehlen.



Verbindlichkeit bedeutet auch den Anspruch, das nach ge-
meinsamer Zielsetzung erfolgreich Entwickelte angewendet zu
sehen. Freilich ist die Beurteilung dessen, was als erfolg-
reich abgeschlossen zu gelten hat, keine einfache Angelegen-
heit und man wird wohl akzeptieren miissen, daB die letzte
Entscheidung dariber beil denen liegen mufB, die flir Errich-
tung und Betrieb der Anlagen verantwortlich sind. DafB einer
solchen Entscheidung eingehende Erdrterungen mit denen vor-
ausgehen miissen, die die Entwicklung betrieben haben, muB

selbstverstdndlich sein.

Als erstes der mit dem Aufgabenkatalog verfolgten Ziele habe
ich die Darlegung der von den Planern fiir erfolgreich gehal-
tenen Arbeiten genannt. Im Sinne der zu Beginn erwdhnten
konstruktiven Polarit&dt zwischen denen in Forschung und Ent-
wicklung und denen in der Planung bedeutet der Hinweis darauf,
daB es sich um eine Darlegung der Erfordernisse aus der Sicht
der Planer handelt, ein Eingest&ndnis der Einseitigkeit und
eine Aufforderung 2zu kritischer Wertung und insbesondere zur

Ergdnzung.

Unter dem Zwang,Prioritdten setzen zu missen, stehen in den
KEWA-Vorschldgen die sicherheitstechnischen Untersuchungen

zur Konzeptbeurteilung und Komponentenauslegung an erster
Stelle. Die Aufgaben zur Planungsabsicherung im Sinne erhdhter
Anlagenverfiigbarkeit und ProzeBoptimierung und die Aufgaben

zur Welterentwicklung der Technologie von Wiederaufarbeitung

und Abfallbehandlung haben nachgeordnete Prioritdt erhalten.

Das sollte nicht als kurzsichtige Einseitigkeit gewertet werden,
aber in einem Referat, das die Beurteilung der Forschungs- und
Entwicklungsvorhaben aus der Sicht der Anlagenplanung behandelt,
braucht auf die Bedeutung und Dringlichkeit von zukunftsgerich-
teter Forschung flir die kritische Wertung und Stimulierung der
projektbegleitenden Arbeiten nicht ndher eingegangen zu werden.
Die Tatsache, daB solche Aufgaben auch im Programm der fach-
technisch fir die Planung verantwortlichen KEWA als erforderlich
aufgefihrt sind, zeigt an, daB sie eine kurzfristige Beschrdn-

kung auf Tagesprobleme vermieden sehen mdchte.
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Nicht erst seit Beginn des Genehmigungsverfahrens und nicht
nur wegen der in Gang gekommenen Beurteilung der vorgelegten
Konzepte besteht eine sehr starke Neigung, Forschungs- und
Entwicklungsvorhaben danach zu unterscheiden, ob sie der Ver-
besserung von Anlagensicherheit und Umweltschutz oder der
Verfahrensoptimierung und Weiterentwicklung dienen. GewiB

ist eine solche Klassifizierung fir Gutachter und Behorden
zweckmdBig, sie ist aber in hohem MaBe unbefriedigend, wenn
sie als Mafstab fir die Bedeutung von Vorhaben und ihrer
Forderungswiirdigkeit herangezogen wird. Erhdhung der Anlagen-
sicherheit und Verbesserung der Anlagenverfligbarkeit haben
den gleichen Effekt, denn eine Anlage mit hoher Verfiigbarkeit

ist auch eine sichere Anlage.

Wie unzuldssiqg es ist, die erwdhnte Prioritdteneinstufung

als Mafistab filir den Stellenwert von Vorhaben heranzuziehen,

mag am Beispiel der mit Erfolg im Institut fiir HeiBe Chemie
betriebenen Entwicklung von Verfahren und Apparaten zur di-
rekten elektrolytischen Reduktion und Oxidation dargelegt wer-
den. Natilrlich kann im zweiten und dritten Plutoniumzyklus die
Reduktion des Plutoniums durch Zugabe von U-IV und die anschlies-
sende Rickoxidation mit Stickstoffdioxid betrieben werden. Das ist
erprobt entsprechend dem Grundsatz, nur die nach heutigem Stand
zuverldssigsten Verfahren und Apparate einzusetzen, wurden

diese Schritte auch gewdhlt. Aber es widre natilirlich wilinschens-
wert, auf die Zugabe von Uran, das in den Plutoniumzyklen an-
sonsten ein unerwiinschtes Fremdion ist, verzichten zu kdnnen,

und es wire eine Erleichterung, die zu vermehrten Anfall an riick-
zufiihrender Salpeters&dure fiilhrende Stickstoffdioxidzugabe durch
elektrolytische Oxidation zu ersetzen. In noch starkerem MaRe
gelten diese Uberlegungen fiir die L&sungsmittelwdsche mit
Hydrazin in Verbindung mit elektrolytischer Oxidation des ent-
stehenden Hydrazinnitrats. Wdre der Wegfall der Wdsche mit
Natriumkarbonat nur eine Betriebsoptimierung oder ist die da-
mit verbundene drastische Reduzierung der als mittelaktiver
Abfall anfallenden Salzfracht nicht auch von erheblicher

sicherheitstechnischer Relevanz?



Wenn ich das hier in einigem Detail ausgebreitet habe, so
deshalb, um die zu Beginn gemachte Behauptung zu belegen,

daB es die Ignoranz der Planer gegeniiber Verbesserungen

und Neuentwicklungen nicht gibt. In diesem Zusammenhang muf
der Erwartung Ausdruck gegeben werden, daB die friihe Konzept-
auswahl nicht auch eine endgiltige Konzeptfestschreibung zu
bedeuten hat, sondern daB angesichts der langen Zeitrdume

bis zur endgiiltigen Realisierung verschiedener Einrichtungen
des Entsorgungszentrums auch die Genehmigungsbehdrden zuge-
stehen, daB zundchst ausgewdhlte Verfahrensschritte durch

Neuentwicklungen ersetzt werden diirfen.

Die als zweites Ziel genannte Festlegung einer klaren,
ablauflogischen Einbindung und Zusammenfassung aller Einzel-
aktivitdten in Forschung und Entwicklung zielt auf eine noch
hdhere Effizienz in der Nutzung vorhandener oder zusdtzlich

zu schaffender Einrichtungen und auf eine wirkungsvolle Koor-
dinierung aller einschldgigen Aktivitdten lber die Institute
der GIfK und der Arbeiten des PWA hinaus. Dieses Bemiihen erhdlt
durch den dritten der angefiilhrten Punkte zusdtzliche Dringlich-
keit, ndmlich durch die Forderung, alles darauf einzurichten, daB
auch ohne eine internationale Zusammenarbeit die termingerech-
te Realisierung des Entsorgungszentrums gewdhrleistet bleibt.
Unser grofies Interesse an einem umfassenden internationalen
Erfahrungsaustausch und einer weitgehenden Arbeitsteilung be-
darf keiner besonderen Erwdahnung, nur diirfen Abhdngigkeiten

das Projektziel nicht gefdhrden.

Was in diesem Zusammenhang Ausnutzung aller Ressourcen und
Koordinierung der Arbeiten bedeutet, kann deutlich werden

an den beiden besonders dringlichen Vorhaben der Aufl&serab-
gasreinigung und der Verfestigung hochaktiver Spaltprodukt-
16sungen. Mit dem Aufbau und dem Betreibén von Einzelversuchs-
stdnden zur Abgasreinigung und Schadstoffrickhaltung in den
Instituten des Kernforschungszentrums wurden die Vorausset-
zungen fiir die Auslegung der kompletten Teststrecke AZUR zur

aktiven Erprobung bei der WAK geschaffen.




Die Versuchsergebnisse von AZUR sollen nicht nur die grund-
sdtzlich nicht in Frage stehende Machbarkeit der Aufloser-
Abgasreinigung demonstrieren, sondern sollen vor allem fiir
die Detailauslegung der entsprechenden Anlagen des Entsor-
gungszentrums zur Verfiigung stehen. Auf dieser Linie zurlick
ergibt sich der Anspruch der Planung an der Mitwirkung bei
der Gestaltung des AZUR-Versuchsbetriebes und im Rahmen der
Optimierung dieses Betriebes das Bedlirfnis, ergdnzende und
begleitende Parameterstudien an den Teststdnden durchzufih-
ren. Es gilt also festzustellen, daB es nicht nur eine sach-
liche Abfolge Labor, Teststand, Pilotanlage, Grofianlage gibt,
sondern auch eine Notwendigkeit flir parallele Aktivit&dten in
den verschiedenen Stufen. Ahnliches k&nnte auch fir die Ex-
traktion mit den Einrichtungen Milli, WAK und Uranextraktions-

zyklus der TEKO aufgezeigt werden.

Die Hochaktiv-Verfestigung zeigt in ganz besonderem MaBe

das Bedlirfnis nach umfassender Koordinierung der vielfdlti-
gen intensiven Arbeiten, weshalb in diesen Tagen die Bildung
eines bundesweiten Projektes speziell fiir diese Aufgabe be-
trieben wird. Sie ist in besonderem MafBe geeignet, auf die
Zweckmdpigkeit und Legitimitdt paralieler Entwicklungsarbei-
ten hinzuweisen,die auch filir andere wesentliche Aufgaben in
Anspruch genommen werden darf. Das von Gelsenberg in der
Kernforschungsanlage Jilich entwickelte PAMELA-Verfahren soll
als Pilotanlage fiir die Verfestigung von Hochaktivabfall-
L&sungen der Eufochemic in Mol betrieben werden und fir die
zur langfristigen Fortfilhrung des Betriebes erforderliche
Verfestigung der Spaltproduktl&sungen bei der WAK bestehen
gute Aussichten, das franzdsische Verglasungsverfahren, be-
kannt unter dem Namen AVM, einzusetzen. Damit wird nicht nur
die Moglichkeit erdffnet, bei diesem flir das Entsorgungszentrum
so wichtigen Anlagenteil unter verfahrenstechnischen Aspekten
die beste Ldsung zu wdhlen, sondern es erdffnen sich aufgrund
der unterschiedlichen Art der Entprodukte Vitromet und Boro-
silikatglasblock zusdtzliche Freiheitsgrade bei der Auslegung

der Endlager.



Als viertes Ziel des Programmkataloges schlieflilich war die
terminliche Einbindung aller Forschungs- und Entwicklungs-—
arbeiten in die Projektabwicklung genannt worden. Uber die
Bedeutung dieses Ziels brauchen keine zusdtzlichen Worte
gemacht zu werden. Vorgabe und Einhaltung von Terminen be-
stimmen Sinn und Bedeutung aller Vorhaben. Dies erinnert
mich aber daran, daf auch mir fir dieses Referat ein Termin

vor- und einzuhalten gegeben wurde.

Ich mdchte daher abschlieBiend nur noch die von mir zu Be-
ginn angeflihrte Polaritdt zwischen Planung und Forschung

und Entwicklung, wenn nicht aufzul&sen, so doch zu relati-
vieren versuchen. Uber Forschung und Entwicklung aus der
Sicht der Anlagenplanung zu sprechen, heiBt auch darauf
hinweisen 2zu miissen, welche Fiille von wertvollen Ergebnis-
sen in den vielen Jahren der Zusammenarbeit, die bis in die
frihen Tage der WAK zuriickreicht, erarbeitet wurde, ochne die
die bisherigen Erfolge und Fortschritte nicht hidtten erzielt
werden k&nnen. Das gilt nicht nur flir die mit zahlreichen Be-
richten lbergebenen Dokumente, sondern in gleichem MaBe flir
die kaum meBbare Unterstiitzung in Diskussionen der Fachleute
und der kollegialen Beratung in Einzelfragen. Mag Polaritédt
als konstruktives Element zwischen den Bereichen gelten. Als
Motiv filir den persdnlichen Umgang miteinander hat es sie
letztlich in der Vergangenheit nicht gegeben,und ich bin

sicher, daB es sie auch in Zukunft nicht geben wird.




Stand der Technik bei der Behandlung des Aufldserabgases einer

Wiederaufarbeitungsanlage und Wege der Verfahrensoptimierung

F. Baumgdrtner, R. v. Ammon, E. Henrich, E. Hutter, G. Koch,

W. Weinlé&dnder

Eine kritiscﬁe Nahtstelle zwischen Wiederaufarbeitungsanlage
und Biosphédre bilden die Rickhalteeinrichtungen filir die gas-
formigen Schadstoffe. Der gesamte radioaktive Inhalt eines
Reaktorbrennelements wird im Auflbser aus seiner Umhiillung
freigesetzt. In der Abluft des Aufldsers treten deshalb alle
Radionuklide gleichzeitig auf, die in einer Wiederaufarbei-
tungsanlage iiberhaupt gasfdrmig auftreten k&nnen. Im Riick-
haltesystem des Aufldserabgases sehen wir deshalb die am
meisten belastete Nahtstelle zwischen Wiederaufarbeitungsanlage

und Biosphére.

Was die Abgasriickhaltetechnik an dieser Stelle nach dem
heutigen Stand der Technik zu leisten vermag und welche
Entwicklungsarbeiten noch anstehen, das soll im folgenden

erldutert werden.

Die Aufgaben, die an das Abgasreinigungssystem des Aufldsers
gestellt sind, lassen sich sehr einfach iiberschauen, wenn
getrennt voneinander betrachtet werden

1. die Gasmengen und

2. die potentiellen Strahlungsdosen der einzelnen radioaktiven

Komponenten.

1) Die Gasmengen

Die Abgasbestandteile sollen zuerst nach ihrer Herkunft unter-
teilt werden, Abb. 1. Der geringste Volumenanteil entf&llt bei

dieser Einteilung auf den Radiolysewasserstoff. Ihm folgen die
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Volumenvergleich der Abluftkomponenten Abb. 1




gasfdrmigen Bestandteile des Kernbrennstoffs, die radioaktive
und nicht radioaktive Komponenten enthalten. Den néchst
grbBeren Volumenanteil liefern die Stickoxide. Den gr&Bten
Volumenanteil nimmt nach dem derzeitigen Planungsstand das

absichtlich zugespeiste inaktive Transportgas ein.

a) Die gasf&rmigen Komponenten des Kernbrennstoffs

bestehen in der Reihenfolge abnehmenden Volumens aus Xenon,
Krypton, Tritium und 14C—Kohlendioxid. Dazu kommt noch das Jod,
das nicht von vornherein gasfdrmig ist, unter den Bedingungen
des Auflbsers aber verfliichtigt werden kann. Die einzelnen
Mengen werden von der Vorgeschichte des Kernbrennstoffs
bestimmt. Den Angaben in der Tabelle liegt ein Brennstoff mit
einem Abbrand von 33000 MWd pro Tonne Uran und zwei Jahre Ab-

klingzeit zugrunde.

Die Tabellenwerte sind berechnet nach dem ORNL-Isotope

Generation and Depletion Code " ORIGEN1).

g/t U Ci/t U 1073 Nm>/t U
Xenon 5480 6,58 10 1> ~1000
Krypton 368 9920 ~100
Jod 271 0,0375 ~25
Tritium 0,066 640 ~0,50

Flir das 14C—Kohlendioxid, das gelegentlich in bedrohlicher

Menge angekindigt worden ist, wird hier der gemessene Radio-

2) |

aktivitdtswert verwendet

3

Ci/t U 10 Nm37t U

C02 (33000 MWd/t U) 0,033 ~0,01

14
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b) Die Stickoxide

Die Sdure zum Auflbsen des Brennstoffs ist Salpetersdure. Sie
oxidiert das Urandioxid, wodurch Stickstoffmonoxid (NO) und

Stickstoffdioxid (N02) entwickelt werden:

3UO2 + 8HNO3 E— 3U02(NO3)2 + 4H20 + 2NO

U0, + 4HNO., — U02(N03)2 + 4H20 + 2NO

2 3 2

In welchem Verhdltnis die Reaktionen ablaufen, wird von der
Temperatur, der Sdurekonzentration etc. bestimmt. Im folgenden
gehen wir davon aus, daB Stickstoffmonoxid und Stickstoffdioxid
zu gleichen Anteilen gebildet werden, wie es die folgende

Bilanzgleichung beschreibt:

200, + 6HNO, — 2U02(NO3)2 + 3H20 + NO + NO

2 3 2

Die gebildeten Mengen von NOX sind dann:
100 Nm3 pro 1 t Uran

c) Der Radiolysewasserstoff

Die "Beurteilung und Empfehlungen der Reaktorsicherheits-
kommission und Strahlenschutzkommission vom 20. Oktober 1977
Uber die grundsdtzliche sicherheitstechnische Realisierbarkeit
des Entsorgungszentrums" legt fiir die Berechnung der Wasser-
stoffbildung durch 8 und Y-Strahlung einen G(H,)-Wert von 0,44
Moleklile H2/1OO eV zugrunde. Ein niedrigerer Wert wird nicht
ausgeschlossen, wenn dafiir ein experimenteller Nachweis
gebracht werden kann. G(H,) = 0,44 bezieht sich auf die y-
Radiolyse von reinem Wasser. Es gibt aber keine Bedingung unter
der der Kernbrennstoff und die Spaltprodukte in reinem Wasser
geldst vorliegen kdnnten. Beim wdRrigen Wiederaufarbeitungs-
verfahren treten nur nitrathaltige Ld&sungen auf. Hier soll
deshalb zur Berechnung der Wasserstoffbildung ein fiir solche

L&sungen gemittelter3-13) G(H2)—Wert von 0,1 Molekiile/100 eV




verwendet werden. Wenn die gesamte radiocaktive Zerfallsleistung
des verbrauchten Brennstoffs in der L&sung absorbiert wilirde,

dann widre die Wasserstoffbildungsrate auf Grund dieses G(H2)—

Wertes:
Molek. H
3 W 18 ev 2 1 Mol
5,9-10 G «+6,24+10 Sac 0,001 oV ‘ 23 Molek. H
6+10 2
3600 €€ .22 .4 1 ~
h ' Mol —
3
LtrH Nm™H
~ 5 2 - 5.073 2
>~ h-t U h«t U

d) Die Transportgasmenge

Durch die Gasfodrdereinrichtungen im Abgasreinigungssystem
herrscht im Aufldser Unterdruck. Als Folge wird durch die
Brennelement-Schere und idber die davor liegenden Brennstdbe im
Scherenmagazin Luft in den Aufl&ser gesaugt. Flir die GroBanlage
wird derzeit mit einer Scherenspiliilgasmenge von durchschnittlich
2000 m3 pro 2 t-Charge gerechnet. Diese durch Konstruktions-
merkmale der Zerkleinerungs- und Aufldse-Einrichtungen
festgelegte Fremdgasmenge ist in erster Linie fiir die Kiihlung
der Brennstdbe und fir den Transport des Brennstoff-Staubes hin
zum Aufldser gedacht. Er dient aber auch dem Transport des
verfliichtigten Jods, des 14C—Kohlendioxids und der Spaltedel-
gase zu ihren Abscheidefiltern. Dariiberhinaus erleichtert das
Transportgas die regeltechnische Steuerung der vorgesehenen

Betriebsbedingungen im gesamten Abgassystem.

2. Die potentiellen Strahlungsdosen der radioaktiven Komponenten

Bei radioaktiven Stoffen ist nicht die Gr&Be der Radioaktivitéat
an sich die MaBzahl fir die Strahlenbelastung von Personen,
sondern die durch sie hervorgerufene Dosisbelastung der

kritischen KOrperorgane ist die biologisch bedeutsame GrdBe.



Die Dosisbelastung der kritischen K&rperorgane berechnet sich
als Produkt aus dem jeweiligen Emissionswert /Ci/sec/, dem
Ausbreitungsfaktor [éec/m%] und dem Dosisfaktor filir das ent-
sprechende kritische Kdrperorgan /mrem a/m3 Ci/, wobei die
Isotopenverdiinnung durch die natilirlichen Luftbestandteile zu
bericksichtigen ist.

Wenn Krypton-85, Jod-129, Tritium als Wasserdampf und 14C—
Kohlendioxid in ihrer Gesamtheit ein ganzes Jahr hindurch von
einer 1400 jato Anlage ohne irgendeine Riickhaltung liber einen
200 Meter Kamin an die Atmosphdre abgegeben wilirden, dann wére
durch die einzelnen Radionuklide mit einer Dosisbelastung in
der Umgebung zu rechnen, die in Abb. 2 dargestellt ist. (Die

Berechnungen werden im Anhang ausgefiihrt).

Die vom Gesetzgeber in der Strahlenschutzverordnung zuge-
lassenen Maximalbelastungen der kritischen K&rperorgane sind
ebenfalls eingezeichnet. Wie aus der Abbildung ersichtlich ist,
liegt die maximale Dosisbelastung in rund 1 km Entfernung vom
200 Meter Kamin. Wie das Diagramm auBerdem zeigt, bleiben die
maximalen Dosisbelastungen der kritischen K&rperorgane durch
Kr-85, HTO-gasfbrmig und 14C—Kohlendioxid auch bei ungehinderter
Emission noch in einem betrdchtlichen Abstand von der Zul&ssig-

keitsgrenze.

Die Dosisbelastung der kritischen Korperorgane wlrde beim
Krypton etwa 1/5, bei tritiiertem Wasserdampf 1/4 bis 1/2 und
bei 14CO2 ca. 5/1000 der vom Gesetz her zuldssigen Organbe-

lastung ausmachen.

Jod liegt bei dieser Rechnung, wenn der vom Bundesministerium
des Inneren vorgegebene Dosisfaktor zugrunde gelegt wird, um
den Faktor 88 iiber dem flir die Schilddriise eines Kleinkindes
zugelassenen Grenzwert. Flir Jod ist also wegen der unzuldssigen
Uberbelastung der Schilddriise von Kleinkindern eine Riickhaltung

mit einem Dekontaminationsfaktor von etwa 100 erforderlich.
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Lokale Strahlenexposition durch die Emissionen einer
1400 t/a-Wiederaufbereitungsanlage ohne Riickhaltung



Die Riickhaltung von Krypton, tritiiertem Wasserdampf und
Kohlendioxid ist dagegen nicht wegen einer unzuldssig hohen
Dosisbelastung im Einzelfall oder in der Summe Uber alle
erforderlich! Sie ist aber trotzdem vorgesehen, um den all-

gemeinen Strahlenschutzgrundsatz StrlSchV § 28 zu erfilillen: Wer

mit radioaktiven Stoffen umgeht ... ist verpflichtet, Jjede
Strahlenexposition ... unter Beachtung des Standes von Wissen-
schaft und Technik ... auch unterhalb der festgesetzten Grenz-

werte so gering wie mdglich zu halten.

Wo steht nun Wissenschaft und Technik bei der Rilickhaltung der

radioaktiven Abgase ?

3) Stand der Technik bei der Schadstoffriickhaltung aus dem

Aufldserabgas

Aus konventionellen verfahrenstechnischen Einheiten wurden in

den vergangenen Jahren im Kernforschungszentrum Karlsruhe drei
Teststdnde aufgebaut und auf ihre Wirksamkeit gegeniiber den
Schadstoffen des Auflbserabgases gepriift: Die Griinde fiir den
Bau von drei Teststdnden statt eines zusammenhdngenden sind nur
raumlicher, nicht sachlicher Natur. Wegen der rdumlichen
Trennung wurden ihnen eigene apparatebezogene Namen gegeben,
namlich: HET, ADAMO und KRETA.

Abbildung 3 zeigt das VerfahrensflieBbild des sog. Head-End-
Teststandes HET (Teststand der ProzeBl-Eingangsstufe). Er
besteht aus einem Aufldser von ca. 400 Liter Fassungsvermdgen,
einem Kondensator, zwei Sprihkolonnen (0,6 m Querschnitt, L&ange
5 m), zwei mit Pallringen gefiillte Kolonnen von je 10 m HOhe
flir die NOX—Absorbtion und Jod-Desorption, einem Satz von je
einem Aerosol-Grob-Fein- und Absolutfilter, Typ Euroform Brink
und CEAG. Am Ende befindet sich ein Jodriickhaltefilter nach
Wilhelm aus dem Labor filir Filtertechnik des KfK.

Abbildung 4 zeigt das VerfahrensflieBbild der Anlage zur
Adsorption an Molekiilsieben, abgekilirzt: ADAMO. Der Stand be-
steht aus einem Gaskiihlaggregat und drei Filterstrecken aus je

einem Silikagel- und einem Molekularsieb-Bett. Die einzelnen

Filterbettvolumen betragen je 100 Liter.
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Abb. 3

Verlahrénsﬂieﬂhild Versuchsstand Aufloser und Abgasbehandlung HET



v OWvay abejuesuondiospy-QcH pun -¢pJ pliagaifjsualyepsp

Li/184-H3HI
HLLZ s
IR S ‘E_@@__
=
) m > g
! Mm qaIsIe[nyajo W / W
m__e___iuawa___._m |abexijiS ww
sefiqesauauabay + J ,
= N




Abbildung 5 zeigt das Verfahrensfliefbild der Krypton—-Ent-
fernungs-Tieftemperatur-Anlage, abgeklirzt KRETA genannt. Diese
Einrichtung besteht aus einem Wdrmeaustauscher, in dem das
anstrdmende Gas vor Eintritt in die Stickstoff-Rektifikations-
kolonne auf ca. 135 Kelvin abgekiihlt wird. In der Rektifi-
kationskolonne wird dann der Gasstrom etwa in der Mitte
eingespeist, wdhrend der Kolonnensumpf auf ca. 180 K gehalten
wird. Diese Verfahrensweise erlaubt es, daB der leichter
siedende Stickstoff vom Einspeisepunkt an nach oben ab-
destilliert, wdhrend die schwerer fliichtigen Komponenten Xenon
und Krypton nach unten abflieBen und sich im Kolonnensumpf
praktisch frei von Stickstoff anreichern k&nnen. Die so
konzentrierten Edelgase werden, wegen ihrer geringen Menge
diskontinuierlich, vom Boden der ersten Kolonne abgezogen und
in der Mitte einer Xenon-Krypton-Trennkolonne eingespeist. Das
Krypton destilliert nach oben ab und wird nach erneuter
Kondensation zwischengelagert, dann in Druckflaschen abgefiillt.
Der Gasdurchsatz aller 3 Anlagen ist gleich und betr&gt 50 Nm3
pro Stunde, das ist etwa ein Drittel bis ein Viertel des

derzeit geplanten mittleren Durchsatzes der 1400 jato Anlage.

Abbildung 6 zeigt schematisch die Folge des gesamten Filter-

konzeptes und die wichtigsten, damit erreichbaren Dekonta-

minationsfaktoren. Das integrale Filtersystem ist so ange-

ordnet, daB die Komponenten des Abgases in folgender Reihe

zuriickgehalten werden:

1) die Stickoxide und Wasser einschlieflich dem tritiierten
Wasser im Kithler und in der Waschkolonne; in diesen Wasch-
kolonnen bleibt dariiberhinaus auch ein Teil der Aerosole,

Jod und RuO4 zurick;

2) die Aerosole im Aerosolfiltersystem;
3) das Jod und Aerosolreste im Jodfilter;
4) Sauerstoff nach konventioneller katalytischer Verbrennung

mit Wasserstoff zu Wasser durch dessen Kondensation;

5) Kohlendioxid (C-14) und noch vorhandene Spuren von NOX und
HZO auf den Molekularsieben;

6) Krypton und Xenon einschliefilich aller noch vorhandenen

Spurenreste in der Tieftemperatur-Destillationsanlage.
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Es soll nochmals betont werden: alle Filtereinheiten ent-
sprechen konventionellen Filtersystemen, wie sie auch an
anderer Stelle in der Technik im Gebrauch sind. Als konven-
tionelles Filtersystem wollen wir hier auch das KfK-Jodfilter
nach Wilhelm betrachten, weil es bereits routinemdBfig in der

WAK zur Jodriickhaltung verwendet wird.

Die derzeit vorliegenden praktischen Ergebnisse, wie sie in
Abbildung 6 zu ersehen sind, entsprechen dem Erfahrungsstand
vom Oktober 1977. Die Krypton-Abtrennanlage KRETA und ADAMO
hatten zu diesem Zeitpunkt 5 Versuchskampagnen mit insgesamt 15
Wochen Betrieb, der Head-End-Teststand einen 15-monatigen

Versuchsbetrieb mit ca. 50 % Betriebszeit hinter sich.

Aus den Ergebnissen ist zu schlieBen, daB der System-DF fiir
jede der genannten Schadstoffkomponenten nach dem Stand der
Technik und ohne Optimierung nach Gesichtspunkten der chemi-
schen Reaktionstechnik durch die teilweise mehrfache Wirkung
einzelner Filterstufen in dieser Anordnung schon grdBer ist als
1000.

Aus den hohen DF-Werten der Einzelstufen und der teilweise
mehrfachen Absicherung durch die hinterander geschaltete
Filtereinheiten kann auch im Falle einer Stdrung an Einzel-
filtern zumindest noch mit einer teilweisen Riickhaltung

einzelner Abgaskomponenten gerechnet werden.

Als Folge der hohen Einzelriickhaltefaktoren ist damit zu
rechnen, daB die Leckraten bei der Weiterverarbeitung der
zurlickgehaltenen Einzelkomponenten mdglicherweise grdBer sind
als die Schadstoffabgaben durch das integrierte Filtersystem

einschlieflilich der Gasverfliissigung bei der Edelgasabtrennung.

Die weiteren Entwicklungsaufgaben an den Priifstd@nden zur Schad-
stoffriickhaltung aus Abgasen liegen also weniger in der
Steigerung der Dekontaminationsfaktoren der Einzelfilter, als
vielmehr in der Bereitstellung von Auslegedaten und in der

Betriebsoptimierung des integrierten Gesamtsystems.




Welche Auslegungsdaten und Optimierungsaufgaben des inte-

grierten Systems stehen nun noch an ?

4) Entwicklungsaufgaben zum Abgas—-Reinigungssystem

In der Bundesrepublik werden jdhrlich schdtzungsweise 2000 bis
3000 Nm3 Krypton aus Luft gewonnen. Eine 1400 jato Wieder-
aufarbeitungsanlage wird dagegen nur ca. 140 Nm3 Krypton im
Jahr produzieren und dabei vergleichbare Verfahrenseinheiten
benlitzen wie bei der konventionellen Luftverfliissigung. Trotz
der erheblich geringeren Krypton-Mengen bei der Wiederaufar-
beitungsanlage sind aber noch einige Verfahrensfragen abzu-

kldren:

Durch die ionisierende Strahlung des Krypton-85 kann sich aus
dem Luftsauerstoff Ozon bilden, besonders wenn der Sauerstoff
verflliissigt ist. Akkumuliertes Ozon wiederum kann sich unter
Energieabgabe spontan zersetzen. BetriebsstdSrungen kdnnten die
Folge sein.
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In Abbildung 7 sind die Verfahrensweisen hinsichtlich der
Sauerstoffentfernung in verschiedenen Anlagen und verschiedenen
Lidndern gegeniibergestellt. In den Anlagen in Frankreich,
Belgien und Idaho (USA) wird das Betriebsrisiko der Ozonbildung
so gering eingeschdtzt, daB keine besonderen MaBnahmen dagegen
ergriffen werden und die Spaltedelgase gemeinsam mit dem
Luftsauerstoff verfliissigt werden. Sukzessive werden dort
zuerst der Stickstoff und dann der Sauerstoff vom Edel-
gasgemisch getrennt. Die Ozonbildung wird dabei durch nur kurze
Kontaktzeiten vom Krypton und Sauerstoff in der fliissigen Phase
so weit zurilickgedrédngt, daB kein Betriebsproblem daraus
entsteht.
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In der Idaho-Chemical-Processing-Anlage wird seit 1958 nach
dieser Verfahrensweise gearbeitet. Diese Anlage ist noch heute
in Betrieb. Die Anlage ist allerdings nicht auf eine quanti-
tative Krypton-Rlickhaltung zum Umweltschutz ausgelegt, sondern
dient der Gewinnung von radioaktivem Krypton als Handels-
produkt. In den deutschen Anlagen wird dagegen unter dem
Gesichtspunkt der Risikominimierung von vornherein kein
fllissiges Krypton-85-Sauerstoffgemisch erzeugt. Der Luft-
sauverstoff im Trégergas wird vor der Verfliissigung durch
Reduktion mit Wasserstoff quantitativ beseitigt, in Form von
Wasser auskondensiert und der Rest auf dem Molekularsieb

gebunden.

Durch diese Verfahrensweise tritt aber eine andere Schwierig-

keit auf: die Ausfrierung des Xenons.

Nach Abtrennung des Sauerstoffs liegt bei der KfXK-Verfahrens-
weise ein Dreikomponentensystem aus Stickstoff, Krypton und
Xenon vor. Das Dreistoffdiagramm dieser Gase zeigt im frag-
lichen Temperaturbereich zwei Phasen, eine feste und eine
flissige mit dem Unl&slichkeitsbereich zwischen Xenon und
Stickstoff, Abbildung 8.

Bei der iiblichen Luftverflilissigung bedeutet das Unl&6slichkeits-
gebiet zwischen Stickstoff und Xenon keine Schwierigkeit, weil
die Arbeitslinie aufBerhalb des Unl&slichkeitsbereichs verlduft,
wie aus Abbildung 8 (linke Arbeitslinie) 2zu ersehen ist. Durch
den in der Luft vorliegenden 10-fachen KryptoniiberschufB
gegeniiber Xenon wird der Unldslichkeitsbereich bei der

Luftverfliissigung nicht beriihrt.

Bei der Abtrennung der Spaltedelgase 1ldft sich aber nicht in
derselben Weise verfahren, weil man durch das umgekehrte
Krypton-Xenon-Mengenverhdltnis von ungefdhr 10 : 1 (das sich
beil der Kernspaltung so ergibt) direkt auf den Unldslichkeits-
bereich des Xenons treffen wilirde, Abbildung 8 (rechte Arbeits-

linie).
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Diese Situation 1Bt sich aber auf mehrere Weise umgehen,
Abbildung 8:

1) durch eine Kr-Vorlage
2) durch Krypton-Recyclierung
3) durch Rektifikation bei hdherem Druck (215 bar)

Wenn beispielsweise von einer Kryptonvorlage im Sumpf der
ersten Kolonne ausgegangen wird, dann 1388t sich bei der
weiteren Abdestillation des Stickstoffs der Xenon-Gefrier-
bereich umfahren wie in Abbildung 8 (gebogene Arbeitslinie)

angedeutet ist.

Ein anderer, aber &dhnlicher Weg ist die Rezyklierung des einmal
abgetrennten Kryptons. Diese Variante wird bei der im Bau
befindlichen AZUR~-Anlage bei der WAK eingeschlagen. Durch
fortlaufendes Riickfilhren des abgetrennten Kryptons wird das
Krypton-Xenon-Verhdltnis allmdhlich dem in der Atmosphdre und
damit den konventionellen Verhdltnissen bei der Luftver-

flissigung angendhert.

Abbildung 9 zeigt die Siede- und Gefrierfl&dchen bei ver-
schiedenen Drﬁcken14). Mit steigendem Druck weicht das Unlés-
lichkeitsgebiet zurtick, um bei ca. 15 bar zu verschwinden.
Daraus ergibt sich die dritte MOglichkeit, die Xenonausfrierung
zu vermeiden, namlich Rektifikation bei hdherem Druck. Der
Betrieb einer Rektifikationss&dule bei tiefen Temperaturen und
bei 15 bis 20 bar ist keine technische Neuerung. Die Ein-
gangsstufen konventioneller Luftzerlegungsanlagen arbeiten in

einem Druckbereich von 5 bis 10 bar.

Den optimalen Weg zu finden zwischen Rektifikation bei hdherem
Druck, Krypton-Vorlage oder Krypton-Rezyklierung ist die

Entwicklungsaufgabe der allerndchsten Zeit.
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Es wilirde der Versachlichung der Diskussion um die Sicherheit im
Brennstoffkreislauf dienen, wenn in Zukunft mehr als bisher
beachtet wiirde, daB diese laufenden Entwicklungsarbeiten zur
Krypton-Riickhaltung rein der Betriebsoptimierung dienen. Ein
Problem wie das beschriebene, das allein durch einen h&heren
Betriebskostenaufwand in Form einer Kryptonvorlage aus der Welt
geschafft werden kann, sollte nicht als ein Sicherheitsproblem

hingestellt werden.

Zum SchluB noch zu den Entwicklungsaufgaben fiir die Apparate-
auslegung und Betriebsoptimierung im Aufldser-nahen Filter-
bereich HET.

Schon eine fliichtige Betrachtung des Mengenfliefbildes der
Abgasbehandlung (Abbildung 10) zeigt, daf im bisherigen
Verfahrenskonzept das radioaktive Gasvolumen, das eigentlich
die Ursache des Aufwandes ist, nur noch Promille des zu
filternden Abgasvolumens ausmacht. Es besteht gegeniiber der
eigentlichen Absicht der Abgasbehandlung eine auf den Kopf
gestellte Situation: Das absichtlich zugefiihrte, inaktive
Transportgas nimmt einen so grofien Umfang ein, daff von ihm die
Apparatedimensionen bestimmt werden und damit die Anlagenkosten
und auch die als Restkonzentration ausgetragene, absolute Menge
der Schadstoffe.

Damit wird man auf die Frage gestoBen, in welchem Umfang das

Transportgas im Aufl®&serabgas Uberhaupt erforderlich ist.

Das Transportgas leitet seine Daseinsberechtigung ab zum einen
vom Radiolysewasserstoff und zum anderen vom geringen Dampf-

druck des Jods bei niederen Temperaturen.

Um die Explosionsgrenze des Wasserstoffs in Luft 2zu unter-

schreiten (das sind 4,1 & H, in Luft), genligt es, ihn um das 50

2
bis 100-fache seines Volumens zu verdilinnen.

Von Wasserstoff bilden sich 10 Liter pro Stunde und Doppeltonne
Brennstoff unter den Bedingungen, die am Anfang genannt worden

sind. Um diese Wasserstoffmenge sicher handhaben zu kdnnen,
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werden rund 1 m3 Luft pro Stunde zur Verdiinnung bendtigt. Das
ist etwa ein tausendstel der gegenwdrtig noch vorgesehenen

Transportgasmenge.

Eine gewisse Menge an Transportgas wurde bisher aber auch fiir
den Abtransport des Jods aus dem Aufldser filir notwendig
erachtet. Die mdglichst vollstédndige Verfliichtigung des Jods
aus dem Auflbser ist ein Ziel, das auch unter dem Gesichtspunkt
der Transportgasminimierung nicht aufgegeben werden sollte.
Andernfalls wiirde das Jod in den Extraktionsteil der Anlage
iberfihrt werden und sich dort auf das organische Ldsungsmittel

und andere ProzefstrOme verteilen.

Dieses Ziel der m8glichst vollst8&ndigen Jodaustreibung aus dem
Aufldser kann aber durch Destillation allein auch erreicht
werden, wie Abbildung 11 zeigt. Wie aus dem Verlauf der Rest-
jodkonzentrationen in einem Aufllser extrapoliert werden kann,
sollte das Jod bei Abdestillation von 10 % des L&sevolumens auf
rund 1 Promille abgereichert werden. In der Praxis zeigt sich
dagegen bei einem Restjodgehalt um etwa 1/2 bis 1 % eine nur
schwer unterschreijitbare Grenze. Die Ursache daflir liegt u.a.
darin, daB sich in der kochenden Salpetersdure hdhere, nicht

flichtige Oxidationsstufen des Jods bilden.

Abbildung 12 zeigt Versuchsergebnisse, wie die Restjodschwelle
von 1 % durch chemisch reduzierende Zus&tze noch weiter herab-
gesetzt werden kann. Das Reduktionsmittel 1&dBt sich in Form von
NOX auch in salzfreier Form und als prozeBeigene Chemikalie

zufihren.

An diesem Beispiel diirfte ersichtlich sein, daB auch die
Jodaustreibung aus dem Aufldser nicht transportgasbestimmend
ist. Flir die Transportgasminimierung gibt es aber auch noch
andere M8glichkeiten. Wie weit die einzelnen Wege beschritten
werden konnen, hidngt insbesondere von der Scheren- und
Aufldserkonstruktion ab. Auf die MOglichkeiten und Vorteile der
Gasrezyklierung wurde hier - mit Ausnahme der kurz erwdhnten

Kryptonrezyklierung - nicht eingegangen.
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Dieser Bericht soll abgeschlossen werden mit einer zusammen-
fassenden Bemerkung iliber die Forderung von minimaler Umwelt-
belastung durch die radioaktiven Abgase und iiber die sich

daraus ergebenden Entwicklungsaufgaben.

Wenn als Stand der Technik das verstanden wird, was ohne
Riicksicht auf Kosten erreichbar ist, dann diirften die hier
vorgefiihrten Beispiele aus der Abgasbehandlung gezeigt haben,
wie praktisch alle Sicherheitsforderungen - einschlieBflich der
nicht mehr sinnvollen - erfiillbar sind, ohne daB dabei in
technologisch unbekanntes Neuland vorgestoBen werden miiBte - so
wie es beispielsweise noch bei der Weltraumfahrt notwendig
gewesen ist. Diese Tatsache gibt uns die GewiBheit, daB die
groBe Wiederaufarbeitungsanlage entgegen einer verbreiteten
Meinung sicherlich im Rahmen konventioneller Risiken wahr-
scheinlich sogar mit geringeren Risiken als den alltdglichen,

an die wir uns gewShnt haben, betrieben werden kann.

Wenn dabei so wie heute oft verfahren wird, die Forderungen zur
ErhS8hung der Sicherheit bereits im ersten Planungsdurchgang,

fast ohne Riicksicht auf die Kosten erfiillt werden, dann ist die
technologische Nachlese flir Forschungs- und Entwicklungsgruppen

eine besonders lohnende Arbeit.

Was ich hier vorgetragen habe sind die Ergebnisse der Arbeiten
von 2 GfK-Arbeitsgruppen: von der Projektgruppe Kryptonab-
trennung aus der Abteilung Reaktorbetriebe und vom Bereich
KRETA und HET aus dem Institut flir HeiBe Chemie.
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Anhang: Berechnung der Dosisbelastung von Personen am
intensivsten Aufpunkt bei vollst&ndiger gasfdrmiger
Emission von Krypton-85, Jod-129, tritiertem
Wasserdampf und 14CO2 iiber einen 200 Meter Kamin ohne
Riickhaltung.

Nach dem Entwurf des Bundesinnenministeriums vom 12.6.1977:
"Allgemeine Berechnungsgrundlagen fiir die Bestimmung der
Strahlenexposition durch Emission radioaktiver Stoffe mit der
Abluft" (Abbildung 13) errechnet sich der maximale Langzeit-
ausbreitungsfaktor fiir einen 200 Meter Kamin, wie er im

7 sec/m3. Dieser

Entsorgungszentrum vorgesehen ist, zu 0,64.10
Wert stellt sich bei gleichmdBiger Emission in etwa 1000 m
Entfernung vom Kamin ein, wenn die Windrichtungshdufigkeit 15 %

fiir einen 3Oo Sektor ausmacht.

a) Krypton-Emission ohne Riickhaltung

Im Jahresmittel betrdgt die Radioaktivitdt des Kr-85 am inten-
sivsten Aufpunkt, wenn keine Kryptonriickhaltung wirksam sein
sollte:

9,92-103 %% » 1400 gg. 1 5 :ec .0,64,10—7 sgc -
3,1558-10 m
= 2,8.10'8 9%
m

Der Dosisfaktor der Kryptonstrahlung flir die Haut, dem
kritischen Kdrperorgan des Kryptons, betridgt nach Regulatory
Guide 1,109 (S. 41) 1,34:10° mrem m>/ci a.

Die somit zu erwartende Dosisbelastung der Haut bei vollstédndig
emittiertem Kr-85 widhrend eines ganzen Jahres aus dem 200 Meter

Kamin einer 1400 jato Anlage ergibt sich daraus zu:

3
mrem

8 Ci m”
Ci a

3
m

2,810° 9

+1,34°10

= 37,5 mrem/a




b) Jod-Emission ohne Riickhaltung

Nach 2 Jahren Abklingzeit der Brennelemente liegt die Radio-
aktivitdt des Jods nur noch im Jod-129. Ohne Riickhaltung des
Jods wiirde die Jod-129 Aktivitdt unter den Bedingungen wie bei

a) am intensivsten Aufpunkt betragen:

37,5410 3 %% . 1400 gg_ 1 o .0,64+10 " 85 =
3,1558 10 mn
-_ . _13 gi
= 1-10 :
m

Das kritische Organ flir Jod ist die Schilddriise. Vom Bundes-
ministerium des Inneren wird der Dosisfaktor des Jod-129 fiir
Kleinkinder, der alle Belastungspfade einschlieft, mit 2,552-

106 rem m3/sec Ci angegeben.

Bei Kleinkindern, falls deren Milch von der Weide am stdrksten
Abgas-Aufpunkt der 1400 jato Anlage gewonnen werden sollte,
wdre somit bei vollstidndiger Emission des Jods widhrend eines
ganzen Jahres eine maximale Dosisbelastung der Schilddriise zu

erwarten von:

. 3
o3 9% .2,552-10°
m

7 sec

mrem . 3 4558-10 2= = 8,0 rem/a

secC

1-1

(”5
'—l.

c) Tritium-Wasserdampf-Emission ohne Riickhaltung

Die Erfahrung lehrt, daB nur 50 bis 90 % des Tritiums als HTO
in der L&sung des Brennstoffs auftreten. Der Rest bleibt in den
Zircaloy-Hillsen gebunden und wird mit diesen beseitigt. Als
tritiertes Wasser treten deshalb statt 640 Ci nur 320 bis 580
Ci/t U in Erscheinung. Wenn die gesamte Tritium-Menge die in
der Brennstoffl&sung enthalten ist, {iber einen 200 Meter Kamin
an die Atmosphédre abgegeben wilirde, dann ergdbe sich am

intensivsten Aufpunkt einen Tritium-Konzentration von:



. Ci tU 1 a -7 sec
(320 bis 580) = « 1400 — - 7 Sec 0,64:-10 —

tu 3,1558+10 m

-10 ci

3
m

(9 bis 16)+10

Der tritierte Wasserdampf vermischt sich dabei vollstédndig mit
dem natlirlichen Wasserdampf der Atmosphédre. Bei einer mittleren

Feuchtigkeit von 10 g H20/m3 Luft resultiert daraus eine
spezifische Tritium-Aktivitdt von (9 bis 16) -10" 11 §%§5 .
Tritium in Form von Wasser verteilt sich liber den ganzen
Kbrper. Deshalb gibt es kein kritisches Organ fir Tritium,
sondern es zdhlt die GesamtkSrperbelastung. Die "Referenz-
Person" von 70 kg Gewicht besteht zu 42 kg aus H20. Bei
vollkommenem Gleichgewicht des Kdrperwassers mit dem atmo-
sphdrischen Wasserdampf und dem daraus kondensierten Wasser

ergdbe sich eine Gesamtkdrperbelastung durch Tritium zu:

\ -11 Ci 10 Zerf. 7 sec

(9 bis 16) 10 gHzO 3,7'10 m 3,1558 10 T
6880 eV (mittel) .1 6-10_12 erg .42000 gHZO .
Zerf. ! eV 70000 g Ref.Pers. 100

rad g Ref.Pers.

erqg.
= 6,9 bis 12,3 mrem/a

d) 14C—Kohlendioxid—Emission ohne Riickhaltung

Das 14CO aus einer 1400 jato Anlage erreicht bei unbehinderter

2
Emission wdhrend eines Jahres am intensivsten Aufpunkt eine

Radioaktivitdt von




0,033 & .1400 . —1 - 2..0,64.107 552 -
3,1558+10 0
9,4-10" 14 9%
m

Flir Radiokohlenstoff gibt es kein kritisches Organ. Deshalb
wird die GesamtkOrperdosis berechnet. Die "Referenz-Person" von
70 kg Gewicht enthdlt 16 kg Kohlenstoff. Wie beim Tritium
treffen wir die Annahme, daB der Kohlenstoffgehalt der
Referenz-Person dieselbe Konzentration an Radiokohlenstoff
besitze wie am intensivsten Aufpunkt in der Umgebung der

Wiederaufarbeitungsanlage.

Die Strahlendosisbelastung dieser Referenz-Person durch das

14CO2 wilirde dann betragen:
3 g'?co 12
9 4_10-14 Ci _1 m , 44 2 ,16000 g "C .
14
m3 0,5 g12C02 12 g12C 70000 g Ref.Pers.
. 110 Zerf. | .17 sec | eV (mittel)
3,7-10 Ci sec 3,1558:10 3 57700 TorF .

. 1,6-10_12 erg ., _1 rad g Ref.Pers.
ev 100 erg

= 0,17 mrem/a
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TIEFLAGERUNG RADIOAKTIVER ABFALLE IM SALZ
- Erreichtes und Geplantes -
F. Perzl
Gesellschaft f£. Strahlen- u. Umweltforschung mbH. Miinchen

1. Einleitung

Die sichere Beseitigung radiocaktiver Abfdlle gewinnt in letz-
ter Zeit insbesondere in der 6ffentlichen Diskussion immer
mehr an Bedeutung.

Zum Teil wird bezweifelt, daB es grundsdtzlich méglich ist,
diese potentiell gefdhrlichen Stoffe iiberhaupt sicher zu hand-
haben und anschlieBend zu beseitigen, u. a. mit dem Argument,
daB diese Abfidlle liber Jahrhunderte bzw. Jahrtausende bewacht
werden miissen. Eine Bewachung iber dérartige Zeitrdume ist
jedoch nicht erforderlich, wenn wir uns Methoden bedienen, die

uns von der Natur vorgemacht wurden.

2, Salzgestein als Lagermedium und Sicherheitsbarrieren

Folgende Voraussetzungen miissen an eine endgiiltige sichere
Entfernung radioaktiver Abf&lle aus der Biosphdre bei einer

Lagerung in tiefen geologischen Formationen erfiillt sein:

- AbschluB von der Biosphdre bis zum Zerfall der radioakti-
ven Stoffe

- dichter EinschluB in geologisch stabile Formation

- kein Auftreten von Spalten und Kliiften, die Wasserzutritt

ermbglichen




- einige hundert Meter Tiefe, lange Diffusionswege und Rick-
haltevermdgen von Gesteinsschichten fiir radicaktive Stoffe
wird wirksam

- keine Zerstdrung der dichten geologischen Schicht durch Er-

warmung bei Einlagerung hochradioaktiver Abfdlle

Diese Voraussetzungen werden durch Salzgestein in hervorra-
gender Weise erfiillt. Norddeutsche Salzstdcke in ihrer jetzigen
Form sind vor etwa 120 Millionen Jahren entstanden und haben
sich nur unwesentlich gedndert, obwohl die Salzstdcke inzwischen
durch hunderte von Metern Ablagerungen (Gestein, Sande,

Kiese) iiberdeckt wurden. Bei Hohlrdumen im Salzgestein ist je-
doch zu beachten, daB lokale Aufldsungen von Salz durch ein-
dringendes Wasser mdglich wiren; in diesem Fall wlirde sich

eine gesdttigte Salzlauge bilden, die schwerer als Wasser ist
(Dichte 1,2 - 1,3). Als Transportmedium aus einer Lagerstétte
fiir radioaktive Abfdlle aus einigen hundert Meter Tiefe kommt
im wesentlichen nur Grund- bzw. Tiefenwasser in Frage. In Ab-
bildung 1 sind schematisch veérschiedene Sicherheitsbarrieren
dargestellt, die eine Freisetzung radioaktiver Abfdlle ver-

hindern.

Die erste Sicherheitsbarriere besteht aus dem verfestigten
radioaktiven Abfall. Der radioaktive Stoff ist in Stahlbe-

hdltern mit Bindemitteln (z. B. Bitumen, Zement, Glas) fixiert.

Teilweise liegen die radioaktiven Stoffe in einer Form vor,
die in den betrachteten Zeitrdumen als fast unl&slich be-
zeichnet werden k&nnen (z. B. Aktivierungsprodukte). Die
Fixierung bei hochaktiven Abfdllen in Gldsern ist so gut,
daB nur ein geringer Bruchteil bis zum Zerfall der Masse der
Spaltprodukte iliberhaupt in Wasser bzw. Salzlauge dgel&st

werden kann.

Die zweite Sicherheitsbarriere besteht aus dem einige hundert

Meter dichten Salzgestein. Am Ende der Einlagerung werden alle

Hohlr&dume mit Salz oder einem anderen Versatzstoff geflllt,
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um einen Zustand des Gebirges wieder herzustellen, der mdg-
lichst dem urspriinglich vorhandenen nahe kommt. Auch alle Zu-
gdnge zu den radioaktiven Abfdllen, wie Strecken, Schdchte,
Bohrungen, usw., werden verfiillt. Der Salzstock selbst wird
von wasserundurchldssigen Schichten abgedichtet; diese

bilden die duBere Schutzhiille gegeniiber den Deckgebirgs-

schichten.

Die dritte Sicherheitsbarriere bilden einige hundert Meter

Deckgebirgsschichten zwischen dem Salzstock und der Erdober-
fldche. Falls radioaktive Stoffe tatsdchlich aus dem Salz-
gestein in die Deckgebirgsschichten gelangen sollten, miiBten
diese dort noch einige hundert Meter Deckgebirgsschichten
iiberwinden, um an die Erdoberfldche zu gelangen. Zwischen den
verschiedenen Tiefenwasserschichten findet nur ein sehr ge-
ringer Austausch statt, da keine nach oben gerichtete Str&mung
vorhanden ist. In den Gesteinsschichten kann man auBerdem mit
einer Adsorption der radioaktiven Stoffe rechnen, da die Ge-
steine dhnlich wie ein Filter wirken, von dem die radioaktiven
Stoffe festgehalten und nur sehr langsam wieder freigegeben

werden.

Aus diesen allgemeinen Sicherheitsiiberlequngen, die fiir einen
bestimmten, als Endlager vorgesehenen Salzstock im einzelnen
konkretisiert werden miissen, ergibt sich, daB es nicht mbg-
lich ist, daB radioaktive Stoffe in nennenswertem Umfang in

die Biosphdre gelangen.

Aus diesem Sicherheitsbarrierenmodell kann man auch das fiir

eine Tieflagerung radioaktiver Stoffe notwendige Forschungs-

" und Entwicklungsprogramm ableiten.

Aus der dritten Sicherheitsbarriere, den Deckgebirgsschichten,
ergibt sich die Notwendigkeit, die Wasserverhdltnisse um einen

wege kennen zu lernen. Dazu miissen die Grund-u.Tiefenwasserverhdlt-




nisse in der Umgebung eines Endlagersalzstockes eingehend
studiert werden. In der Umgebung des Salzbergwerkes Asse
wurden im Rahmen des hydrogeologischen Forschungsprogrammes
etwa 20 Bohrungen niedergebracht. Es werden laufend hydro-
logische Messungen durchgefiihrt, um die Grundwasserverhdlt-

nisse zu erkunden und zu iberwachen.

Die zweite Sicherheitsbarriere, der Salzstock, muB ebenfalls
genau erkundet werden, wobei die Eigenschaften der verschie-
denen vorkommenden Salzarten eingehend untersucht werden miissen.
Flir die Einlagerung groBer Mengen hochradioaktiver Gl&ser ist
das Verhalten des Salzes bei Wdrmezufuhr besonders wichtig;
auBerdem mufl das Gesamtverhalten des Salzstockes bei groBer
Warmezufuhr im Verlauf der ersten Jahrzehnte nach der Einlage-

rung erforscht werden.

Auf die erste Sicherheitsbarriere, den verfestigten radio-
aktiven Abfall wird sehr viel Mihe verwandt, wie z. B. die
Veranstaltung dieses Tages zeigt. Auch bei den wichtigen hoch-
radioaktiven Gldsern verfiligt man bereits heute liber Verfahren
im Labor- und im technischen MaBstab, bei denen man alle wich-
tigen Parameter variieren kann, um ein gutes, wenig aus-

laugfdhiges Endprodukt zu erhalten.

Diese grundsdtzlichen Uberlequngen fiihrten dazu, daB in Deutsch-
land 1964, auf Empfehlungen der Bundesanstalt fiir Bodenfor-
schung (jetzt BGR) mit den Arbeiten zur sicheren Lagerung von

radiocaktiven Stoffen im Salzgestein begonnen wurde.

3. Wesentliche bisherige Ergebnisse

GfK und GSF arbeiten seit 1964 bei der Tieflagerung radioakti-
ver Abfdlle im Salzbergwérk Asse zusammen, wobei eine Arbeits-
teilung bestand, nach der von der GfK vor allem kerntechnische
und von der GSF geowissenschaftliche und bergtechnische Fragen

bearbeitet wurden..



Seit 1967, also nunmehr seit 10 Jahren, werden in der Ver-
suchsanlage Asse grofBtechnische Einlagerungsversuche mit ech-
ten Abfdllen durchgefiihrt, die zum Ziel haben, die Einlage-
rungstechnologie zu erproben, um sie beim Bau von Endlagern
anzuwenden. Die wesentlichen Ergebnisse dieser zehnjdhrigen
groBtechnischen Versuche und ihre Erfahrungen lassen sich wie

folgt zusammenfassen:

1. Umrilistung eines stillgelegten Salzbergwerkes in eine

Versuchsanlage fiir die Einlagerung radioaktiver Abfdlle

Hierflir waren zundchst die Herrichtung des Bergwerkes, ein-
schlieBlich der oberirdischen Gebdude, die Sicherung des
Schachtes durch Einbau einer Vorbausdule und die Herstel-
lung eines modernen Transportsystems in der Grube, erfor-
derlich. Diese MaBnahmen haben ca. 35 Mio DM gekostet.

Das Salzbergwerk Asse besaB urspriinglich nur einen Schacht.
Ein zweiter Schacht wurde in Verbindung mit der Prototyp-
kavernenanlage als Bohrschacht geschaffen. Hierfliir werden
bis zur Fertigstellung 1979 ca. 50 Mio DM aufgewendet werden.
Erwdhnt werden soll auch noch der Bau eines AnschluBgleises
an das Bundesbahnnetz, der 1978 abgeschlossen sein wird, um
die angrenzenden Bundes- und LandstraBen von den Schwer-
transporten zu entlasten. Die Gesamtbauinvestitionen des
Bundes in die Versuchsanlage Asse werden sich nach Fertig-
stellung all dieser Baumafnahmen auf ca. 100 Mio DM be-
laufen, woflir als Gegenwert eine universell verwendbare

Versuchsanlage zur Verfiigung steht.

2. Zehn Jahre Erfahrung mit der Einlagerung schwach-

radioaktiver Abfille

Seit 1967 werden schwachradioaktive Abf&dlle in verschie-
denen Versuchsphasen in das Salzbergwerk Asse eingelagert.
Zundchst wurde eine Kammer mit Fdssern gefilillt, die in vier

Lagen stehend libereinander gestapelt wurden, mit Kontroll-




gdngen dazwischen. Im nadchsten Versuch wurden Fédsser lie-
gend bis unter die Decke der Kammer eingelagert. Im letzten
Versuch wurden Fésser aus einem Schaufellader abgekippt und
danach mit Salz verfillt, so daB sich Lagen von Fdssern -
Salz - Fdssern - Salz abwechseln. Das ndchste Ziel ist die

Einlagerungskammer v&llig zu verfiillen.

Als Nebeneffekt wurde ein Grofteil der in der Bundesrepu-
blik angefallenen schwachradioaktiven Abf&dlle als Versuchs-
masse bei diesen Versuchseinlagerungen beseitigt, sofern

die Abf&lle den Einlagerungsbedingungen entsprachen.

3. Finf Jahre Erfahrung mit der Einlagerung mittelradio-
aktiver Abfdlle

Fisser mit mittelradioaktivem Abfall miissen wegen der hohen
Dosisleistung in Abschirmbehdltern transportiert und mani-
puliert werden. Hierzu muBte ein Abschirm- und Transport-
system vom Entstehungsort bis zum Bergwerk entwickelt
werden. Neben Einzelbehdltern wurden aus Kostengriinden

auch Mehrfachbehdlter entwickelt. Aus dem 5 bzw. 10 t
Abschirmbehdlter heraus wird das genormte 200 1-Abfall-

faf in eine spezielle allseits dicht abgemauerte, nicht

begehbare Lagerkammer abgesenkt.

4. Entwicklung von Einlagerungsbedingungen

Fir schwach- und mittelradioaktive Abf&dlle wurden spezielle
Einlagerungsbedingungen fiir die Versuchsanlage Asse ent-
wickelt. Wdhrend mittelradioaktive Abfdlle nur in genorm-
ten 200 l-Fdssern angenommen werden koénnen, gibt es fiir
schwachradioaktive Abfdlle verschiedene Behdltertypen

(200 1-, 400 1-Fasser, betonummantelte 200 l1l-Fidsser, sode-
nannte verlorene Betonabschirmungen, um die Dosisleistung
an der Oberfldche fiir das Bergwerkspersonal zu verringern).
Der Inhalt der Fdsser muB verschiedenen Anforderungen ge-
niigen, die in den jeweils giiltigen Einlagerungsbedingungen

festgelegt sind. Es werden nur feste Abfdlle angenommen,



fliissige, gdr-, faulfdhige und explosible Stoffe sind
ausgeschlossen. AuBerdem gibt es fiir verschiedene
Radionuklide (z. B. gasfbrmige, g-Strahler und Kernbrenn-

stoffe) besondere Bedingungen.

Fir die Annahme der radioaktiven Abfdlle sind Kosten 2zu
entrichten. Die Annahmebedingungen zusammen mit der Kosten-
regelung haben es m6glich gemacht, daB die Belegschaft des
Salzbergwerkes Asse die Abfallbehdlter gefahrlos, ohne
nennenswerte Dosisbelastung handhaben kann, da eine hohe
Dosisleistung der Beh&dlter einen wesentlich hodheren Preis

erforderlich macht.

5. Bau einer Prototypkavernenanlage fiir schwach- und
mittelradioaktive Abfdlle

Um von dem komplizierten Umlademechanismus, insbesondere

der mittelaktiven Abschirmbehéltef wegzukommen, wurde

Anfang der 70er Jahre der EntschluBB gefaBt, eine Kavernen-
anlage zu bauen, bei der die Abfallfdsser direkt, ohne Ab-
schirmung von iibertage bis in etwa 950 m Tiefe transpor-
tiert werden. Innerhalb des Kavernenhohlraumes, der die Form
eines Rotationsellipsoides hat, fallen die Abfallfésser

dann zu Boden. Die Anlage ist derzeit in der Endmontage.

6. Versuche zur Wirmeausbreitung fiir sp&dtere Versuche mit

hochaktiven verglasten Abfdllen

Versuche mit elektrischen Erhitzern zur Simulation der
Wdrmeentwicklung von hochaktiven Gldsern in sogenannten
Temperaturversuchsfeldern wurden durchgefiihrt, deren Er-
gebnisse mit theoretischen Wirmeberechnungen verglichen
wurden. Eine gute Ubereinstimmung zwischen Theorie und

Praxis konnte festgestellt werden.

AuBerdem wurden Untersuchungen zum Verhalten von Bohr-

l6chern im Salz bei hohen Temperaturen vorgenommen.




7. Beflirwortung des Endlagerkonzeptes durch RSK und SSK

Die Befilirwortung des Konzeptes eines Endlagers im Salz-
stock Gorleben durch die Reaktorsicherheitskommission und
die Strahlenschutzkommission erfolgte auch unter Hinweis
auf den langjdhrigen Versuchs- und Demonstrationsbetrieb

im Salzbergwerk Asse.

Dies sollte eine kurze Zusammenfassung der wesentlichen Er-

gebnisse der letzten Jahre sein.

4. Griindung der Entwicklungsgemeinschaft Tieflagerung

GEfK und GSF haben im Hinblick auf die zunehmende Bedeutung

der Entwicklung von Methoden zur sicheren Endlagerung radio-
aktiver Abfdlle beschlossen, ihre bisherige Zusammenarbeit

auf diesem Gebiet zu formalisieren und sich zur Durchfihrung
eines gemeinsamen FE-Programmes als "Entwicklungsgemeinschaft
Tieflagerung radioaktiver Abfdlle (EGT)" zusammenzuschliefBen.
Hierdurch sollen die wissenschaftlichen und technischen Vor-
aussetzungen fir die Errichtung und den Betrieb von Bundes-
endlagern filir radiocaktive Abfdlle durch die Physikalisch-Tech-
nische Bundesanstalt, Braunschweig, innerhalb eines abge-

stimmten Fristenplans geschaffen werden.

Nach Zustimmung der verschiedenen Aufsichtsgremien wird noch
in diesem Jahr der Vertrag lUber die "Entwicklungsgemeinschaft
Tieflagerung" abgeschlossen werden. Bevor ich nun auf Organi-
sation, Aufbau und Strukur dieser Arbeitsgemeinschaft ein-
gehe, mdchte ich Thnen anhand eines Bildes zeigen, wieviele
Mitarbeiter in den letzten Jahren zur L&sung dieser wichtigen

Probleme tdtig waren (Abb. 2).

Wie Sie aus der Abbildung entnehmen kdnnen, waren bis 1975

nicht einmal 30 Mitarbeiter mit FE-Aufgaben beschdftigt;
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hinzu kommen 50 Mitarbeiter, die den Betrieb und die Bau-
mafnahmen des Salzbergwerkes Asse durchfiihren. Seit 1975 ist
ein Personalzuwachs auf Zeitvertragsbasis durch die Ubernahme
von Forschungsauftridgen festzustellen. Um alle an uns herange-
tragenen Terminwlinsche rechtzeitig erfiillen zu k&nnen, wire

es erforderlich, das Personal entsprechend der obersten Kurve
aufzustocken. In dieser Kurve sind auch erforderliche fremde
FE-Auftrdge sowie notwendiges Personal fiir die Infrastruktur

mit enthalten.

Wie man hieraus unschwer ersehen kann, klafft eine bedeutende
Licke zwischen dem erforderlichen und dem tatsdchlich vorhande-
nen Personal. Wir glauben, daB wir in einigen Jahren {iber eine
diesem wichtigen Problem entsprechende Mannschaft verfiligen
werden, um den grdften Teil der anstehenden Aufgaben zu bear-
beiten. Ich m&chte mit diesem Bild nicht erreichen, daB sich
der Geldgeber angegriffen fiilhlt, sondern ihn eher ermuntern,
auf einem so wichtigen Gebiet mehr und schneller etwas 2zu tun,

als in der Vergangenheit.

Bevor ich zum kiinftigen FE-Programm komme, m&chte ich Thnen
in Abb. 3 einen Uberblick liber den Organisationsaufbau der
Entwicklungsgemeinschaft Tieflagerung geben. Der wissenschaft-
lich-technische Beirat soll die EGT insbesondere beim FE-Pro-

gramm beraten.

5. Kiinftiges FE-Programm der EGT

1. Betrieb des Salzbergwerkes Asse als Versuchsanlage.

Durchfiihrung von Versuchseinlagerungen und Betrieb

von Versuchsfeldern zur Komponentenerprobung, z. B.
Wdrmeversuche, Verhalten von Bohrl&chern,

Durchfiihrung der Umgebungsiiberwachung, insbesondere
des hydrogeologischen MefBprogrammes zur Erforschung
der Grundwasserverhdltnisse an dem Salzstock Asse,

als Modelluntersuchung filir spdtere Endlager an anderen
Stellen.
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Entwicklung, Erprobung und Demonstration von Methoden

und Verfahren filir eine sichere Endlagerung radioaktiver

Abfdlle in Salzformaticnen.

Weiterentwicklung und Optimierung von Einlagerungs-

verfahren fir schwach- und mittelradioaktive Abfdlle.
Dies bedeutet z. B.:

Verminderung der Dosisbelastung des Betriebsperso-

nals,

Auswahl geeigneter Materialien zur Verfiilllung der
Hohlrdume zwischen den Fdssern (Zwickelfiillung),
Sicherer EndverschluB von Kammern und Sohlen,

Priifung der Eignung verschiedener Fixierungsmaterialien,
Erprobung der fiir das Endlager im Entsorgungszentrum
vorgesehenen Lagermethoden, (Form der Kammer, u. 4&.)
Priifung der M&glichkeiten, spezifische Abf&dlle an

besonders hergerichteten Lagerorten zu lagern.

Bau einer neuen Einlagerungskammer fiir mittelradioaktive
Abfidlle.

Unter weitgehender Berilicksichtigung der bisher gemach-

ten Erfahrungen soll eine neue Einlagerungskammer mit

allen technischen Einrichtungen gebaut werden. Hiermit

soll eine im Endlagerbergwerk des Entsorgungszentrums

einsetzbare Methode entwickelt werden, wobei von Anfang

an die Verfilltechnik mit erprobt werden soll.

Prototypkavernenanlage im Salzbergwerk Asse.

Die jetzige Einlagerungstechnik flir mittelradioaktive

Abf&lle in der Versuchsanlage Asse hat den Nachteil

eines stark begrenzten Durchsatzes, da jedes FaB mit

seinem Abschirmbeh8lter einzeln liber den Hauptschacht

nach untertage und dort bis zur Lagerkammer transpor-
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tiert werden muB. Nach der Einlagerung des Abfallfasses
mufBl der Abschirmbehdlter auf gleiche Weise wieder zu-

riickbefSrdert werden.

Bei der neuen Einlagerungstechnik, die in der Prototyp-
kavernenanlage erprobt werden soll, werden die F&dsser
ibertage aus ihrer Abschirmung ausgeschleust, durch

einen eigenen Fdrderschacht bis zur Lagerkaverne ge-
férdert und dort abgeworfen. Diese neue Einlagerungs-—
technik muB im Hinblick auf Sicherheit, Zuverldssig-

keit und Wirtschaftlichkeit im technischen MaBstab ge-
testet werden. Dabei wird das Versuchsprogramm in mehreren
Stufen - Funktionspriifungen, inaktiver Betrieb, Ver-
wendung von schwachaktiven, danach von mittelaktiven

Abf&dllen - durchgefilihrt werden.

Zur Beschaffung der filir die Auslegung von spdteren

Kavernenprojekten an anderen Standorten notwendigen
Daten und zur Uberwachung der eingelagerten Abfdlle
sind geeignete MeB- und Uberwachungsprogramme zu er-

stellen und durchzufiihren.

Absenkung von mittelradiocaktiven Abfdllen in Bohrl&chern

(sogenannte AVR-Einlagerung) .

- Erprobung einer Einlagerungstechnologie, bei der mit-
telradioaktive, in Stahlbehdltern verpackte Abfille
mit hohen Aktivit&dtswerten jedoch noch ohne Wdrmeent-
wicklung nicht in Kammern oder Kavernen, sondern in
Bohrldchern eingebracht werden;

- Untersuchung des Langzeitverhaltens des Steinsalzes
und der Stahlbehdlter bei hoher Strahleneinwirkung;

- Uberpriifung des Druckverhdltnisses in den Lagerbohrun-
gen und der Standfestigkeit der Bohrl&cher, sowie

deren Versiegelung;
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- Erprobung der Einlagerungstechnik und {iberpriifung
der Ubertragbarkeit auf zukiinftige Endlagerungs-
vorhaben.

Vorbereitende Versuche filir hochradioaktive Abfdlle
Bisher wurde bereits in mehreren Temperaturversuchs-
feldern die Wdrmeentwicklung hochradiocaktiver Abfdlle
durch elektrische Erhitzer simuliert. Die Ubereinstim-

mung mit theoretischen Berechungen war zufriedenstellend.

Seit 1976 kOnnen diese Arbeiten durch einen Vertrag mit
den Europdischen Gemeinschaften verstidrkt durchgefiihrt

werden.

Das weitere FE-Programm sieht vor, spdter, nach Kldrung
aller Parameter, eine Anzahl stahlummantelter, hochradio-
aktiver Gl&ser in z. T. verrohrten Lagerbohrungen in
riickholbarer Form wdhrend eines ldngeren Zeitraumes

(ca. 10 Jahre) zu lagern.

Technische Gerdte und Einrichtungen fiir Transport und
Einlagerung, Kontroll- und Uberwachungsgerdte miissen
erprobt und spdter im aktiven Betrieb demonstriert
werden. AuBerdem soll der Nachweis erbracht werden,

daB sich das Gesamtsystem (Abfdlle, Bohrlochausstattung
und umgebendes Salz) entsprechend der Vorhersage ver-
h&lt.

Folgende Parameter miissen vorerst noch ermittelt werden:

- Folgeerscheinungen von Strahlung und Wdrmefreisetzung
im Salz

—<Erprobung aller technischen Ger&dte und Anlagen

- Projektierung eines Versuchsfeldes

- Sicherheitsstudien filir eine Genehmigung
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Ziel ist, Anfang bis Mitte der 80er Jahre einen ersten
aktiven Versuch mit Gldsern durchzufiihren, um auch fir
diese Abfdlle dem Endlagerbergwerk im Entsorgungszentrum

eine Modelldsung anbieten zu kdnnen.

Verfestigung und Lagerung radioaktiver Abf&dlle in
untertdgigen Hohlr&dumen.

Ein Verfahren flir die behdlterlose Einlagerung und
Verfestigung von in flilissiger Form anfallenden schwach-
und mittelradiocaktiven Abf&dllen in untertdgigen Hohl-
rdumen eines Salzstockes soll entwickelt werden.

Hierzu miissen gebirgsmechanische, kerntechnische und
sicherheitstechnische Fragen in Theorie und Praxis

gekldart werden.

Entwicklung von Methoden und Verfahren fir die End-

lagerung radioaktiver Abfdlle in nicht salinaren geo-

logischen Formationen.

Beurteilung der Eignung der Schachtanlage Konrad.

In einer Studie so0ll bis Ende 1979 festgestellt werden,
ob das stillgelegte Eisenerzbergwerk Konrad auf Grund
seiner geologischen und bergtechnischen Gegebenheiten
mit einem vertretbaren Aufwand zur Endlagerung radio-
aktiver Abfdlle geeignet ist und die erforderliche
langfriste Sicherheit bietet. Die einlagerbaren Ab-

fdlle sind zu definieren.

Beseitigung tritiumhaltiger Abwdsser in por&sen
Speichergesteinen.

Demonstration eines einfachen und sicheren Verfahrens
zur Beseitigung von tritiumhaltigen Abwdssern durch
ihre Einleitung in isolierte pordse Speichergesteine
des tiefen geologischen Untergrundes, am Beispiel einer

erschépften Erd&llagerstdtte.
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4. Erarbeitung von sicherheitstechnischen Anforderungen
an Abfdlle und Endlager

4.1 Quantitativer Anforderungskatalog filir Abfallprodukte.
Quantitative Festlegung der Anforderungen an die Quali-
tdt der Abfdlle in Abhdngigkeit von den Gegebenheiten
der Versuchsanlage Asse. Ubertragung der Ergebnisse

auf das Endlager im Entsorgungszentrum.

4.2 Entwicklung von MefBsystemen zur Produkteingangskon-
trolle.
Entwicklung geeigneter Kontrollsysteme zur Uberprii-
fung der Angaben {iber die zur Versuchseinlagerung

angelieferten Abfdlle.

Dies war eine sehr kurz gefaBte Darstellung der Aufgaben der
ndchsten Zukunft, die alle zum Ziel haben, flir das geplante
Endlagerbergwerk im Entsorgungszentrum rechtzeitig geeignete

Methoden zur Verfiigung zu stellen.

6. Kinftige Aufgabenstellung der Versuchsanlage Asse und

Zusammenarbeit mit anderen Stellen

Durch das 4. Gesetz zur Anderung des Atomgesetzes (AtG) vom
01.09.1976 sind filir das Salzbergwerk Asse einige zusdtzliche

Probleme entstanden.

In § 23 AtG wird die Physikalisch-Technische Bundesanstalt
als die fiir die Endlagerung zustdndige Stelle benannt. AuBer-
dem ist fiir ein Endlager gemdf § 9b ein Planfeststellungsver-

fahren erforderlich.

Einige Blirger haben im August vor dem Verwaltungsgericht Braun-
schweig gegen die Einlagerung von 100 Stahlbehdltern mit je-
weils 1 OO0 AVR-Brennelementgraphitkugeln in 4 Bohrldchern

im Salzbergwerk Asse ein Verwaltungsgerichtsverfahren beantragt,

mit dem Ziel, dafB noch ein Planfeststellungsverfahren nach
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§ 9b AtG durchgefiihrt werden soll. Das Gericht hat den Antrag
auf ErlaB einer einstweiligen Anordnung abgelehnt. Inzwischen
wurde gegen die gliltige Einlagerungsgenehmigung Widerspruch
beim Bergamt eingereicht. Ein ldngeres Verfahren ist abzusehen.
In Ubereinstimmung mit dem Bundesminister des Innern sind wir
jedoch der Ansiéht, daB die von GSF und GfK im Salzbergwerk
Asse durchgefiihrten FE-Arbeiten nach wie vor keines Planfest-
stellungsverfahrens bediirfen und von der Neuregelung nicht be-
troffen sind, weil die Versuchsanlage Asse kein Endlager nach
dem AtG ist.

Auf einige wichtige Unterschiede zwischen der Forschungs-
und Entwicklungstdtigkeit der GSF und dem Auftrag der PTB

nach dem Atomgesetz wird in der Abbildung 4 hingewiesen.

Mit der PTB, als der fiir Endlager 2zustidndigen Stelle, arbei-

ten wir eng zusammen.

Die EGT bemiiht sich weiterhin, die Zusammenarbeit im nationa-
len und internationalen Bereich gut zu gestalten.

Die Abstimmung im nationalen Bereich geschieht durch:

1. Abstimmung des FE-Programmes durch den wissenschaftlich-
technischen Beirat.
(BMFT, BMI, PTB, BGR, INDUSTRIE, Sonstige)

2. Zusammenarbeit mit den Forschungszentren.
(GfK, KFA, HMI)

3. Vertrdge mit groBen Abfallerzeugern.

(Kernkraftwerken, Sammelstellen, Kerntechnische Industrie)

4. Vertrdge zur Durchfiihrung des FE-Programmes.

(speziell bei hochradioaktiven Abfdllen)

Im internationalen Bereich besteht ein allgemeiner wissen-

schaftlicher Erfahrungsaustausch. Mit den Europdischen Gemein-
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schaften ist das Forschungsprogramm ebenfalls abgestimmt,
da speziell zur Einlagerung hochaktiver Abfdlle im Salz

ein Forschungsvertrag abgeschlossen ist.

Im Rahmen des Europdischen Forschungsprogrammes auf dem Gebiet
der Tieflagerung radioaktiver Abf&dlle wurde folgende Arbeits-

teilung vorgenommen:

Lagermedium
Deutschland Salz
Holland Salz
Italien Ton
Belgien Ton
Frankreich Granit
England Granit

Mit den USA und Kanada besteht ebenfalls ein intensiver Erfah-
rungsaustausch, der mit den USA in einem Zusammenarbeitsver-
trag zwischen US-ERDA und BMFT geregelt ist.

7. SchluBbemerkungen

Wir glauben, daf wir durch die organisatorische Zusammen-
fassung der Aktivitdten von GfK und GSF auf dem Gebiet der
Methodenentwicklung zur sicheren Endlagerung radioaktiver
Abf&dlle in der EGT einen entscheidenden Schritt getan haben,

um dieses wichtige Ziel rechtzeitig erreichen zu k&nnen.

Wir sind Uberzeugt, daB wir auch Erfolg haben werden und

bitten Sie, uns dabei zu unterstiitzen.

Der Dank fiir das bisher Erreichte gebiihrt zuerst unseren
Mitarbeitern, die in den vergangenen Jahren, teilweise in
einer "AuBenseiterposition", als das Problem der radioakti-
ven Abfdlle noch nicht so aktuell war wie heute, Wertvolles

geleistet haben.
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Die Behorden, hier besonders das Bergamt Goslar und das Ober-
bergamt Clausthal-Zellerfeld, haben uns immer fair behandelt,
wofiir ich Ihnen an dieser Stelle einmal Offentlich danken

m&chte.

An die Adresse des Geldgebers Bund richtet sich meine Bitte,
uns auch materiell und personell so duszustatten, daBf wir in
die Lage versetzt werden, unsere erweiterte Aufgabenstellung

erfiillen zu konnen.
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KEWA Kernbrennstof-Wiederaufarbeitungs-Gesellschaft m.b.H. Leopoldshafen, den 17. Nov. 1977
Wi/as/77/1117c

2. Statusbericht des Projektes Wiederaufarbeitung und
Abfallbehandlung der Gesellschaft flir Kernforschung
am 18. November 1977

Auslegungsstdorfdalle in den Einrichtungen des Entsorgungs-
zentrums und die geplanten MaBnahmen zu ihrer Beherrschung

W. Issel, K.P. Schulze, KEWA

Sehr geehrte Damen und Herren!

In meinem Vortrag mochten wir die Frage

"Ist Sicherheitstechnik und Storfallbeherrschung in einer
groBen Wiederaufarbeitungsanlage eine Aufgabe fiir das
Forschungs- und Entwicklungsprogramm?"

etwas betrachten.

1. Sicherheitstechnische Fragen im Forschungs- und Ent-

wicklungsprogramm

Zundchst mochte ich auf zwei Fragen eingehen, die
sich bei der Formulierung eines F+E-Vorhabens bzw.
bei der Beurteilung von F+E-Arbeiten immer wieder
stellen und zwar auf die erste Frage:
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Genehmigungsfahigkeit entwickelter Prozesse

Ist das von der Entwicklungsseite fiir projektbezo-
gene F+E-Arbeiten vorgeschlagene Konzept liberhaupt
genehmigungsfdhig, d.h. besteht iiberhaupt eine Rea-
lisierungsmoglichkeit fir das angestrebte Ergebnis?

Hierzu stellt sich natiirlich sofort die Frage, wel-
ches sind die Kriterien fiir die Genehmigungsfdhig-
keit. DaB diese Frage nur sehr schwer vollstandig
zu beantworten ist, zeigen die heute laufenden
langwierigen Genehmigungsverfahren.

Zur Genehmigung eines kerntechnischen Bauprojektes
ist eine Sicherheitsbetrachtung erforderlich bzw.,
wie leider immer wieder bevorzugt ausgedriickt, eine
Storfallbetrachtung.

Es erscheint daher sinnvoll, in jegliche projekt-
bezogenen F+E-Vorhaben moglichst friihzeitig die si-
cherheitstechnischen Anforderungen einflieBen zu
lassen, bzw. storfallbezogene Vergleiche und Bewer-

tungen anzustellen, um Storfdlle weitestgehend
auszuschlieBen, so daB das entwickelte Verfahren

nach Vorliegen entsprechender Resultate in die
Genehmigungspraxis libernommen werden kann.

Verbesserung der Genehmigungsfahigkeit des Projektes

Eine weitere Frage stellt sich bei F+E-Vorhaben,
die speziell dem Zweck der Verbesserung der Sicher-
heitstechnik und Storfallbeherrschung dienen, und
zwar:
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1.2.1 Anpassung der F+E-Arbeiten an die Planung

Ist das ausgewdhite F+E-Vorhaben den Fragen
zur Sicherheit einer groBtechnischen indu-
striellen Anlage richtig angepaBt?

1.2.2 Vermeidung und Beherrschung von Storfallen

Konnen durch F+E-Vorhaben eventuell denkbare
Storfdalle weitestgehend ausgeschlossen und ge-
gebenenfalls sicher beherrscht werden?

Mit beiden Fragen ist der enge Bezug zwischen den Anfor-
derungen und Aufgaben filir das F+E-Programm zu den sicher-
heitstechnischen Belangen in einer groBen Wiederaufarbei-
tungsanlage deutlich hergestellt.

1.2.3 Abstimmung zwischen F+E-Arbeiten und Planung

Zur Beantwortung dieser Fragen nach Genehmigungs-
fahigkeit und Storfallbeherrschung sollen Betrach-
tungen aus genehmigungstechnischer Sicht herange-
zogen werden, wobei ich ihren moglichen EinfluB
auf F+E-Arbeiten aufzeigen mochte. Gleichzeitig
konnen damit Moglichkeiten zur Verbesserung der
F+tE-Entscheidungen abgeleitet werden.

Im Rahmen dieser sicherheitstechnisch wichtigen

Oberlegungen zeigt es sich immer wieder, daB die
zum Bauprojekt des Entsorgungszentrums gehdren-

den '
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F+E-Arbeiten einerseits
und die Ingenieurleistungen fiir

- Konstruktion und Planung, fiir

- Kostenvergleiche, fiir

- Konzeptbewertungen, fiir

- Konzeptstudien, fiir

- Vorprojekte und fir

- Auswahlbegriindungen andererseits

im Gesamtzusammenhang gesehen werden miissen, um zu
moglichst objektiven Aussagen in sicherheitstech-
nischen Fragen zu kommen.

Storfdlle

Doch zundchst einige Anmerkungen zum Begriff des
Storfalles und seiner Abgrenzung gegen andere Er-
eignisse:

Storfdlle sollten in dem Umfang betrachtet werden, Abb. 1
wie sie in § 28, Ziffer 3 der Strahlenschutzverord-

nung angesprochen sind. Darin ist gefordert, daB

bei der Planung baulicher oder sonstiger technischer
SchutzmafBnahmen gegen Stérfdalle in oder an einem
Kernkraftwerk in der Umgebung der Anlage im ungiin-

stigen Stdrfall hochstens die Werte der Anlage X

zugrunde gelegt werden diirfen. Mafgebend fiir eine
ausreichende Vorsorge gegen Storfdlle ist der Stand

von Wissenschaft und Technik.

Fiir Wiederaufarbeitungsanlagen wird von den Geneh-
migungsbehOrden eine sinngemdaBe Anwendung dieser
Vorschrift gefordert, wozu es in oben genanntem

§ 28 weiter heiBt: Die Genehmigungsbehdrde kann




2.

1

— 117 —

Wl/as/77/111l7c

diese Vorsorge insbesondere dann als getroffen an-
sehen, wenn der Antragsteller bei der Auslegung der
Anlage die Storfdlle zugrunde gelegt hat, die nach
den Sicherheitskriterien und Leitlinien fiir Kern-
kraftwerke die Auslegung eines Kernkraftwerkes be-
stimmen miissen,

Angewendet auf die Wiederaufarbeitungsanlage heift
das heute, daB fir die gegen Storfallauswirkungen

zu treffenden SchutzmaBnahmen solche Storfdlle zu-
grunde gelegt werden, die von dem Gutachter als be-
stimmend fiir die Auslegung angesehen werden sollten.

Nicht angesprochen werden hier fiir die Festlegung
der Sicherheitskriterien die probabilitischen Be-
trachtungen, wohl aber diejenigen sicherheitstech-
nischen MaBnahmen, die das Eintreten des jeweiligen
Storfalles hinreichend unwahrscheinlich machen sol-
len.

Storfalldefinition

Al1gemeinhin unterscheiden wir heute flir die Pla-
nung zwei Kategorien von Storfdilen, die insbeson-
dere die Kriterien: "Auswirkungen auf den Betrieb,
auf das Betriebspersonal bzw. auf die Umgebung"
berilicksichtigen und die sicher beherrscht werden
missen. Wir nennen die einen "anlagenbegrenzte
Storfdlle" und die anderen "Auslegungsstorfalle”.
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Als Storfdlle werden somit Ereignisse bezeichnet, Abb.

- gegen deren Auswirkungen Schutzeinriéhtungen
oder redundante Schutzvorkehrungen in dem
MaBe vorhanden sind, daB die Folgen mit Sicher-
heit unterhalb bestimmter festgelegter Gren-
zen bleiben, eine in Grenzen erhGhte Dosisbe-
lastung des Betriebspersonals kann jedoch
nicht ausgeschlossen werden.

- bei denen Freisetzungen von Aktivitdt in die
Umgebung auftreten, die jedoch so beschrdnkt
werden, daB die GesamtkOrperdosis am unglinstig-
sten Aufpunkt unterhalb des gesetzlichen Grenz-
wertes von 50 md/kg/Storfall (5 rem/Storfall)
bleibt (StriSchV § 28(3)).

- nach deren Eintreten eine Stillegung des betref-
fenden Anlagenteils aus sicherheitstechnischen
Grinden mit umfangreichen Oberpriifungs- und
Reparaturarbeiten erfordgr]ich werden kann.

Storfallabgrenzung

iber den Betriebsstorungen die zwar einen gegeniiber
dem bestimmungsgemdBen Betrieb anomalen Betriebs-
zustand darstellen, die Folgen derartiger Betriebs-
storungen sind aber im Rahmen vorhandener Repara-
tur- und Betriebsanweisungen behebbar. Auswirkun-
gen auf den Betrieb der gesamten Anlage, das Be-
triebspersonal und die Umgebung treten nicht auf.
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geniiber hypothetischen Ereignissen zu erfolgen, die
jedoch auf der Basis sicherheitsphilosophischer
Annahmen zu definieren waren und im Rahmen der hier
betrachteten F+E-Programme keine aufgabenrelevante
Rolle spielen.

Storfallverhinderung und -beherrschung

Fiir die weitere Betrachtung méchte ich die anfangs
vorgenommene Trennung in der Betrachtung von einer-
seits SchutzmaBnahmen zur Beherrschung von Stor-
fdllen und von andererseits sicherheitstechnischen
Mapnahmen, die das Eintreten eines Stdorfalles ver-
hindern sollen vertiefen. Das erscheint zundchst
nicht unwichtig, da sich die F+E-Arbeiten vorzugs-
weise mit MaBnahmen zur Vermeidung eines Storfalles
befassen. Der Entwicklung der Sicherheitstechnik
zur Storfallvermeidung ist von allen Beteiligten
eine dominierende Rolle zugewiesen. Die Griinde da-
fiir sind, wie sich zeigen wird, auch leicht einzu-
sehen.

Die unter die Kategorie "Stdrfdlle" fallenden Er-
eignisse werden festgelegt, einmal nach der Ein-
trittswahrscheinlichkeit und zum andern nach den
radiologischen Auswirkungen.

Dabei sind die schdadlichen Belastungen im Einzel-
fall als auch die Gesamtbelastung fiir die Auswahl
entscheidend.
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Storfallverhinderung

Somit ergibt sich zwangsldaufig, daB zundchst durch
sicherheitstechnische VorsorgemaBnahmen die Eintritts-
wahrscheinlichkeit so gering wie moglich zu halten
ist.

Zur Verhinderung eines Storfalleintritts sind die
zahlreichen

- administrativen
- kontrollierenden und
- konstruktiven

MaBnahmen mit den daraus resultierenden Anforderungen
an Material, Qualitdat und Zuverldssigkeit, konstruk-
tive Ausfiihrung und Herstellung, MeBtechniken mit
entsprechenden Steuerungen und Verriegelungen, re-
dundante MaBnahmen und Betriebsvorschriften fiir die
maschinentechnischen und apparativen Einrichtungen
sowie an die Gebdudeausfiihrung hinreichend bekannt.
Die verbliebenen Liicken und noch zu 16senden Aufgaben
treten deutlich hervor und sind somit im Rahmen eij-
nes F+E-Programmes hinreichend leicht und klar de-
finierbar.

Einige markante Beispiele aus Vergangenheit und Ge- Abb.
genwart der Sicherheitstechnik der groBen Wieder-
aufarbeitungsanlage mogen dies verdeutlichen:

Die Anstrengungen auf dem Gebiet der Filtertech-

nik haben zur erfolgreichen Entwicklung und zum Ein-
satz von Jodfiltern gefliihrt, zundchst in der Ver-
fahrenseinheit der Aufldserabgasreinigung. Auch die
Entwicklung von Schwebstoffiltern mit der Mgglich-
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keit einer Dichtheitsprifung wahrend des Betriebes
kann als wesentlicher Beitrag zur Verbesserung der
Sicherheitstechnik von Abluftreinigungssystemen an-
gesehen werden. Die Verfahren zur Riickhaltung von
Krypton iiber eine Teiftemperaturrektifikation be-
finden sich derzeit noch in der Entwicklung. Die
bisherigen Vorarbeiten lassen positive Resultate
erwarten, so daB dieses System in der Planung der
groBen Wiederaufarbeitungsanlage bereits beriicksich-
tigt werden konnte.

Umfangreiche Daten und Berechnungen zur Kritika-
1itdt, MeBdaten zur Radiologie aus der Umgebungs-
iberwachung sowie die Erarbeitung von meteorolo-
gischen Ausbreitungsmodellen mit Angaben zur Do-
sisbelastung in der Umgebung der groBen Wiederauf-
arbeitungsanlage sind als wesentliche Beitrage

zur Sicherheitstechnik in die Planung eingeflos-
sen. Einen bedeutsamen Platz nehmen die kontrol-
lierenden MaBnahmen fiir den Umwelt- und Anlagen-
schutz ein.

Eine spezielle Entwicklungsaufgabe kommt hierbei
den MeBgerdten und daher vor allem den in-line-
MeBgeraten zu, die zur Verhinderung von Storfdl-
len an vielen geeigneten Stellen im ProzeBsystem
eingesetzt werden konnen. Hier sind insbesondere
Neutronenmonitore zur Detektion von Spaltstoffan-
sammlungen zu nennen.

Es ist wichtig, daB die Entwicklung von in-line-
MeBgerdten konsequent fortgesetzt wird. Hierbei

kommt einer meBtechnischen Abbrandbestimmung im

Rahmen der Kritikalitatssicherheit der gesamten

Anlage eine besondere Bedeutung zu.
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Dariiber hinaus sollten genauere Daten zur Bildung
von Radiolyseprodukten, wie z.B. Wasserstoff und
Kohlenwasserstoffe, aus radioaktiven Ldsungen er-
mittelt werden, da die sicherheitstechnische Aus-
legung der Abgassysteme hierdurch optimiert werden
kann. SchlieBlich sollte man auch die C-14-Riick-
haltung im Auge behalten, auch wenn die derzeitige
sicherheitstechnische Auslegung der grofien Wieder-
aufarbeitungsanlage hiervon in der laufenden Pla-
nung keinen Gebrauch machen mufB.

Storfallbeherrschung

Da nun das Eintreten des Storfalles nicht vollig
ausgeschlossen wird, werden MaBnahmen zur Beherr-
schung des Storfalles vorgesehen. Diese MaBnahmen
werden bestimmt durch den jeweiligen Storfallab-

lauf und durch das sich im Einzelfall ergebende

Modell fiir die Freisetzung von zur Gefdhrdung fiihrenden
Aktivitaten und die gegebenenfalls auftretende
Direktstrahlung.

Anhand einiger bekannter Storfallmodelle mdchte
ich MaBnahmen zur Storfallbeherrschung aufzeigen.

Zundchst sind von auBen einwirkende Storfdlle mit
ihren Folgewirkungen zu betrachten. Ursachen fiir
diese Storfalle kdnnen:

- Flugzeugabsturz, Abb.
- Erdbeben,

- Flachenbrand und

- Druckwellen aus einer Gaswolkenexplosion

sein.
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Weiterhin mochte ich kurz auf die Ursachen einiger
in der Anlage zu betrachtender Storfalle eingehen
wie

- Kritikalitat
-~ groBere Leckage aus dem ProzePbehiltersystem

- Brdnde und Explosionen mit aktivititsbelade-
nen LGsungen.

Die Sicherheitssysteme sind nun in der Weise aus-
zulegen, dafl sie den angenommenen Storfall auch
dann beherrschen, wenn unabhdngig vom Storfaller-
eignis der Ausfall einer beliebigen Komponente
einschlieBlich Folgefehler auftritt. Dieses Krite-
rium muf auch wdhrend der Reparatur und Priifung
von Komponenten unter Berilicksichtigung der Repa-
raturzeit und der erforderlichen Eingriffszeit
erfillt sein.

Welche MaBnahmen kommen nun fir die geforderte
Storfallbeherrschung infrage?

Zu unterscheiden ist bei der Auswahl von MaBnah-
men immer, ob der Storfall direkt zu einer unzu-
ldssigen Belastung an einem reprdsentativen Auf-
punkt in der Umgebung fiihrt oder aber moglicher-
weise daraus resultierende Folgeereignisse derar-
tige Belastungen bewirken konnen.

Lassen Sie mich zur Verdeutlichung auf einige
charakteristische Merkmale der genannten Stor-
fdlle und die wichtigsten MaBnahmen zu ihrer Be-
herrschung eingehen.
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Storfdlle durch Einwirkungen von auBen

Zundachst einige Anmerkungen zu den Stérfillen Abb. 5
durch Einwirkungen von auBen (EVA).

Ein Flugzeugabsturz auf Gebdude ist zu betrach-
ten, da deren Beschddigung ohne SondermaBnah-
men zu einer unmittelbaren Freisetzung von Ak-
tivitdat fiihren konnte.

Diesem Storfall wird in der Regel durch eine
flugzeugabsturzsichere Bauweise des Gebdudes
begegnet, womit gewisse potentielle Schadens-
mechanismen von vornherein ausgeschlossen sind.

Gebdude, deren Beschddigung zu einer Beeintrédch-
tigung sicherheitstechnisch wichtiger Systeme,
wie Strom- und Wasserversorgung, meBtechnische
Einrichtungen oder dhnlichem filihren konnte und
damit lUber Folgeereignisse zu Aktivitdtsfrei-
setzungen flihren wiirde, kann man ebenfalls durch
flugzeugabsturzsichere Bauweise schiitzen. Eine
andere Moglichkeit besteht darin, derartige Ein-
richtungen redundant auszufiihren.

Sofern die Auswirkungen von auflen nicht von lo-
kaler Art sind, sondern global wirken, wie z.B.

Erdbeben, miissen sicherheitstechnisch wichtige

Gebdude und Einrichtungen direkt gegen Erdbeben
ausgelegt werden, womit ebenfalls gewisse poten-
tielle Schadensmechanismen von vornherein ausge-
schlossen werden konnen. Khnliche Oberlegungen
gelten auch fir die global wirkenden Druckwel-
len, gegebenenfalls auch fiir toxische oder ex-
plosible Gase, die liber Uffnungen in die Gebaude
eindringen kdonnten.
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Die MaBnahmen zur Beherrschung derartiger Ein-
wirkungen von aufen sind also insbesondere von
bautechnischer Art, womit sich fiir das Fachge-
biet der Baudynamik eine Fiille von neuen Pro-
blemen und Aufgaben stellen. So ist z.B. die
GroBe derartiger Gebdudekomplexe und damit die
Frage der Spannweite freitragender Decken von
entscheidender Bedeutung flir die Anordnung der
prozeBtechnischen Verfahrenslinien. Die indu-
zierten Erschiitterungen, die sich auf die empfind-
lichen verfahrenstechnischen Komponenten und
Apparate iibertragen konnten, miissen durch ge-
eignete MaBnahmen, z.B. eine weitgehend scha-
lenartig entkoppelte Bauweise, geddmpft werden.

Um das Eindringen toxischer oder explosibler
Gasgemische in die Anlagen zu verhindern, bedarf
es zundchst der Entwicklung entsprechend empfind-
licher und spezifisch messender Gerdte. Die Ver-
fligbharkeit geeigneter Detektoren ist bestim-

mend flir die zu treffenden SchutzmaBnahmen,

wie z.B. VerschlieBen von Zuluftklappen.

Storfalle anlageninternen Ursprungs

Bei der Betrachtung von Storfdllen anlagenin-
ternen Ursprungs (EVI) und den zu treffenden
MaBnahmen zu ihrer Beherrschung war zuvor be-
reits gesagt worden, daB vornehmlich drei Grup-
pen von Storfdllen hierbei zu beriicksichtigen
sind.
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Unter die erste Gruppe fallen

- groBere Leckagen im aktivitatsfiihrenden
ProzeBsystem,

als zweite Gruppe gelten

- Brdnde und Explosionen mit aktivititsbela-
denen Losungen,

und in eine dritte Gruppe fallen

- Kritikalitdtsereignisse, d.h. die Ansamm-
lung von Spaltstoff und Bildung einer kri-
tischen Konfiguration.

Fir alle Storfdlle anlageninternen Ursprungs
sind folgende Parameter zu beachten:

- Bereits vorhandene oder sich bildende Akti-
vitdt kann freigesetzt werden, z.B. aus
einem Behdlter aufgrund der Verdanderung des
Aggregatzustandes durch das Auftreten z.B.
flichtiger Nuklide oder infolge eines Bran-
des.

- Die Freisetzungsrate und die insgesamt
freigesetzten Mengen sind hierbei von der
Art und Zeitdauer der chemisch-physikali-
schen Voraussetzungen abhdngig.

- Die Freisetzung kann grundsdtzlich in die
Richtungen Boden und Grundwasser sowie At-
mosphare erfolgen und unterliegt den hier-
flir jeweils spezifischen Ausbreitungspara-
metern.
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Fiir die Beherrschung, aber auch den vélligen Aus-
schluB dieser Storfdlle sind Auslegungskrite-
rien a]]gemeiner Art zu beachten. Dazu gehdren:

- Ein_mehrfaches_Barrierenprinzip, d.h.

radioaktive Substanzen werden in mehreren
unabhdngig voneinander vorgesehenen Ein-
schliissen gelagert oder verarbeitet, z.B.
Behdlter fir Pu-Nitrat/ProzeBzelle/Gebdude-
einschluB, ohne daB im einzelnen jeweils
nach Hohe des Aktivitdtsinventars oder des
Gefdhrdungspotentials differenziert wird.

flir die Einrichtungen der Aktivitdtsein-
schliisse und die zugehdrigen Sicherheits-
einrichtungen. Die Anforderungen sind in
umfangreichen technischen Regeln und spe-
ziellen Richtlinien ausfiihrlich dargelegt.

Schadensabldufe kdonnen z.T. inhdrente Si-

gen- und Gebdudegestaltung vorgesehen wer-
den, wie z.B.

Vermeidung, Reduzierung oder Vereinfa-
chung von Transportstrecken,

Kritikalitdtssicherheit durch Handha-
bung unterkritischer Massen oder kon-
struktive MaBnahmen zur Verhinderung
kritischer Spaltstoffansammlungen,
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Vermeidung oder Reduzierung chemisch reak-
tiver Substanzen oder brennbarer Stoffe,

Vermeidung von hohem Druck und hohen Tem-
peraturen in den ProzeBverfahren. Rium-
liche Trennung von Apparaturen von ande-
ren Einrichtungen zur Vermeidung gegensei-
tiger Beeinflussung.

Anhand der postulierten Versagensmechanismen
sind dann die Schadensauswirkungen hinsicht-
lich

- Hohe der Aktivitdtsfreisetzung
- Riickwirkungen auf andere Einrichtungen
- Strahlenbelastung in Anlage und Umgebung

zu betrachten.

Durch die vorgenommene Auswahl der zu betrachten-
den Storfdlle ist gewdhrleistet, daB die getroffe-
nen MaBnahmen den gesamten Bereich der erforder-
lichen Storfallbeherrschung abdecken, wie an eini-
gen wesentlichen Beispielen gezeigt werden soll:

- GroBere Leckagen im aktivitdtsfiihrenden Pro-
zeBsystem aus Behdltern und Rohrleitungen
werden durch die weitere direkte Umschlies-
sung, in Art einer HeiBen Zelle, ausgestat-
tet mit hochwertigen Bodenwannen aus Edel-
stahl und angeschlossen an ein Abluftreini-
gungssystem beherrscht. Das Abluftreinigungs-
system ist hierbei in wesentlichen Komponen-
ten redundant ausgefiihrt, so daf der fiir die
Aktivitdtsriickhaltung erforderliche Mindest-
riickhaltefaktor erhalten bleibt.
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- Brédnde und Explosionen im Prozefsystem durch
Druckentwicklung oder exotherme Vorginge bei
chemischen Reaktionen mit Freisetzung von ra-
dioaktiven Stoffen aus der ersten Umschlies-
sung werden als Storfall angenommen.

In diese Storfallgruppe sind Briande von Zr-
Pulver und Losungsmittelbrande einzuordnen,
aber auch Explosionen von Wasserstoff-Luft-
gemischen oder von TBP Uranylnitratgemisch

bei erhohten Temperaturen. Die chemisch-physi-
kalischen Randbedingungen fiir das Eintreten
derartiger Storfdlle sind duBerst komplex

und kdnnen im Rahmen dieses Vortrages nicht
behandelt werden.

Diese Storfalle werden beherrscht durch die
druckfeste und auch filir hohe Temperaturen ge-
eignete Ausfiihrung der umschliefenden HeiBen
Zellen.

Sie bestehen aus Stahlbeton mit Wandstarken
von zumeist iiber einen Meter Dicke und sind

in die baustatische Funktion der tragenden
Wande und Decken eingebunden. Eine iliberragende
Bedeutung kommt jedoch der Filtertechnik des
jeweiligen Zellenabluftsystems zu, welches

in dahnlicher Weise den Forderungen nach Druck-
und Temperaturbestandigkeit geniigen muB. Dies
ist nach heutigem Kenntnisstand durch den Ein-
satz entsprechend ausgebildeter Sandbettfil-
ter in verldplicher Weise erreichbar. Mit ih-
ren wesentlichen Eigenschaften der Temperatur-
und Druckbestdndigkeit, verbunden mit einem
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geeigneten Mindestriickhaltefaktor, auch bei
Beladung mit groBen RuPBmengen, sind sie 1in
hervorragender Weise geeignet, zur Beherr-
schung der oben genannten Stérfdlle einge-
setzt werden zu kdnnen. Diese Filter sind be-
kannt aus amerikanischen Anlagen, aber auch
fiir deutsche Anlagen sind sie bereits vorge-
sehen. Ihrer weiterfliihrenden Entwicklung als
Storfallfilter sollte im Rahmen der F+E-Pro-
gramme eine besondere Prioritat eingerdumt

werden. Der industrielle Anwender erwartet

von dieser Entwicklung spezifisch einsetz-
bare, dem jeweiligen Anwendungszweck optimal
angepafBte Sandbettfilter. Die Entwicklung der-
artiger Filter sollte auch Konstruktionsvor-
schldge, die die Handhabung und das Auswech-
seln einbeziehen, mit beinhalten.

Es soll auch an dieser Stelle vielleicht noch
angemerkt werden, daB bei den MaBnahmen zur
Storfallbeherrschung, auch fiir selbsterhit-
zende radioaktive Spaltproduktliosungen, ge-
eignete und befriedigende &@hnliche Systeme
eingeplant wurden, so daBl sich Betrachtungen
einer sich selbst liberlassenen Spaltprodukt-
l1osung eriibrigen.

Kritikalitdatsereignisse kdonnen in Abhdngig-
keit von der Zahl der Spaltungen zur Bildung
radioaktiver Spaltprodukte, die zum Teil auch
fliichtig sind, sowie zu einer erheblichen y-
und Neutronenstrahlung fiihren. Letztere wird
durch den EinschluB des Prozefsystems in ei-
ner HeiBen Zelle in den Betonwdnden weitge-
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hend absorbiert. Eine besondere Gefidhrdung

des Betriebspersonals ist somit ausgeschlos-
sen. Die entstandenen Spaltprodukte, insbeson-
dere die fliichtigen oder in Aerosolform vor-
liegenden, miissen nun von dem Abgasreinigungs-
system in geeigneter Weise zuriickgehalten
werden. Derartige Systeme bestehen daher in
der Regel aus einer Hintereinanderschaltung
mehrerer verschiedenartiger Filter. Als we-
sentliche Komponente sind Schwebstoff-Filter
vorhanden, die einen erheblichen Anteil der
Aktivitdt aufnehmen konnen. Der Moglichkeit
des Versagens von Komponenten des Abgasrei-
nigungssystems wird durch entsprechende re-
dundante Auslegung begegnet.

Neben diesen wesentlichen Auslegungsstorfdllen sind
auch andere Storfdlle fiir die Auslegung in Betracht
zu ziehen, welche aber durch die gleichen MaBnahmen
beherrscht werden kodnnen.

Dariiber hinaus wird in die Storfallbetrachtung auch
das Versagen von Hilfssystemen, wie z.B. Strom-

oder Kiihlwasserversorgung einbezogen. Die Beherr-
schung derartiger Versagensmechanismen erfolgt

durch den Aufbau entsprechender Notsysteme, so

z.B. fiir eine Notstromversorgung oder Notkiihlwasser-
versorgung. Im allgemeinen sind diese Systeme mehr-
fach redundant vorhanden. Der totale Ausfall die-
ser Hilfssysteme kann somit als praktisch ausge-
schlossen betrachtet werden.
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Sicherheitstechnische Bedeutung der Forschungs-
und Entwicklungsarbeiten

Wie nun diese UObersicht iiber Stérfallverhinderung
und Storfallbeherrschung zeigen sollte, sind Stor-
fdlle gegen die die Planung einer Anlage Vorkehrun-
gen zu treffen hat, weitestgehend zu verhindern und
sicher zu beherrschen.

- Forschungs- und Entwicklungsarbeiten zur Pro-
zeBoptimierung sollten immer das Ziel haben
den erreichten Stand sicherheitstechnischer
Zuverldssigkeit zu erreichen oder zu verbes-
sern, so daB sie im betrachteten Sicherheits-
rahmen genehmigungsfahig sind.

- Forschungs- und Entwicklungsarbeiten zur Op-
timierung sicherheitstechnisch wichtiger Kom-
ponenten nehmen im Zusammenhang mit der si-
cherheitstechnischen Auslegqung einer Anlage
eine bevorzugte Stellung ein.

- Forschungs- und Entwicklungsarbeiten sollten
die Kenntnisse liber die Storfallablauf- und
Freisetzungsmechanismen dort vertiefen, wo
ein Storfall durch geeignete MaBnahmen oder
bessere Kenntnisse des Vorganges vollig aus-
geschlossen werden kdnnte und hierfiir ent-
sprechende Berechnungsmethoden und Daten er- Abb.

mitteln.

Hierzu gehoren vertiefte Kenntnisse, z.B.

iber das Entziindungsverhalten von Zirca-
loy und tlber

die Entwicklung von Radiolysewasserstoff




— 133 —

Wil/as/77/1117¢c

tiber die Daten fiir genauere Kritikalitdats-
berechnungen sowie Daten iiber den Chemismus
fliir die Ansammlung grGBerer Spaltstoffmen-
gen oder bestimmter Spaltprodukte an bestimm-
ten Anlageteilen. Sie sollten vervollstdn-
digt werden und letztlich kdnnten weiterent-
wickelte MeB- und Kontrollsysteme Storfall-
eintritt und unzuldssige Folgen verhindern.

Bereits heute haben die Resultate aus den abge-
schlossenen bzw. laufenden F+E-Programmen wesent-
lich dazu beigetragen, daB eine sicherheits-
technisch auch die hohen in der Bundesrepublik
geltenden Anforderungen berilicksichtigende Pla-
nung fiir die groBe deutsche Wiederaufarbeitungs-
anlage begonnen werden konnte.

Ein gezielt angesetztes, fortfihrendes F+E-Pro-
gramm sollte mithelfen, daf die Genehmigung, der
Bau und Betrieb der Anlage erleichtert werden.



Storfdlle ( Auswirkung, Ursache

[

n

Definition

- Schutzeinrichtungen oder redundante
Schutzvorkehrungen

- Dosisbelastung des Betriebspersonals
- Freisetzung von Aktivitat in die

Umgebung

- Stillegung eines Anlagenteiles aus

sicherheitstechnischen Grinden

— Vel —




Storfalle

( Auswirkung

Ursachen

Beherrschung )

Sicherheitskriterien und Leitlinien

- Einwirkungen von aufien (EVA)

— Flugzeugabsturz
— Erdbeben

— Druckwellen

- Einwirkungen von innen (EVI)

— Explosionen und Brand

— Kritikalitat
— Grofie Undichtheiten

Prozeflsystem

im

A

— SElL —



Storfdlle Ursache , Beherrschung )

A

Strahlenschutz - Verordnung § 28, Absatz 3, Anlage X

Korperdosen

Korperbereich im Kalenderjahr

- Ganzkorper, Knochenmark, Gonaden, Uterus = 5 rem

- Hande, Unterarme, FUBe, Unterschenkel,

Kndchel einschl. der dazugehdrigen Haut =< 60 rem
- Haut = 30 rem
- Knochen, Schilddruse = 30 rem
- andere Organe = 15 rem

—9el —



Wesentliche F & E - Arbeiten zur Sicherheitstechnik

l

\ 4

Filtertechnik

- Jodfilter
- Schwebstoffilter

- Ruckhaltung von

Krypton
- Sandbettfilter

Berechnungsmethoden

und Daten

- Kritikalitat
- Radiolyse
- Verhalten von Zirkaloy

- Umgebungsiberwachung

- meteorologische

Ausbreitung

MeRtechnik
( in-line - MeBgerdte )

- Neutronenmonitor
- Abbrandmonitor

- Detektion explosibler

und toxischer Gas-

gemische

— e} —



- Fldchenbrand

EVA

Flugzeugabsturz

Druckwelle )
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Ausbreitung im Boden
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Mehrschaliger Aktivitatseinschlufl
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Neue Ergebnisse in der Versuchsanlage MILLI aus

Experimenten zur Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen

W. Ochsenfeld, H.-J. Bleyl

Seit der heiBen Inbetriebnahme der Versuchsanlage MILLI im
Jahre 1971 sind in dieser eine Reihe von Untersuchungen zur
Wiederaufarbeitung hochabgebrannter Leichtwasser- und
Schnellbriiter-Kernbrennstoffe durchgefiihrt worden. An Brenn-
stoffen aus dem Kernreaktor Obrigheim mit Abbrdnden bis zu
37000 MWd/t und Kiihlzeiten bis herunter auf 250 Tagen und
Schnellbriiter Pqu/UO2 Brennstoffen aus Dounreay mit 61000
MWAd/t Abbrand wurde die Anwendbarkeit des Purex-Verfahrens fir
hochabgebrannte Brennstoffe nach gewissen Modifikationen des

Verfahrens bewiesen.

MILLI ist eine hochabgeschirmte, geometrisch kritikalitdts-
sichere Versuchsanlage mit einem Tagesdurchsatz von 1 kg Brenn-
stoff pro Extraktionszyklus des Instituts flir HeiBe Chemie des
Kernforschungszentrums. Ein Aufldser und Filter, der erste
"Kodekontaminations"~ und der zweite "Trennzyklus" sind in zweil
HeiBen Zellen untergebracht. Der dritte Extraktionszyklus in
einem gasdichten Handschuhkasten ist nur mehr teilweise
abgeschirmt. Das Schema der Wiederaufarbeitungsversuche mit
Pu/U-Trennung im 1. Extraktionszyklus zeigt Abb. 1.

Von den Ergebnissen des letzten Jahres mit UO2 LWR- und Pu-
recycle-Brennstoff mdchte ich heute aus Zeitmangel schwer-
punktmdfig iiber zwei Fragen berichten, die in letzter Zeit

besonders wichtig erschienen:

1. Uber die Aufldsung abgebrannter, insbesondere von Pqu/UO2
Brennstoffen;

2. Uber das Verhalten des Neptuniums im ExtraktionsprozeB.
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In der Fachliteratur sind keine experimentellen Daten iber die
Aufldsung und Wiederaufarbeitung von Plutonium recycle

Brennstoffen zu finden.

iber das Verhalten des Neptuniums hochabgebrannter Brennstoffe,
insbesondere im 1. hochaktiven Extraktionszyklus, liegen keine
Ergebnisse vor. In Fachkreisen hielt man es bisher flir
fraglich, ob die Spezifikationen der Endprodukte Uran und

Plutonium beziiglich Neptunium erfiillt werden kOnnen.

1. Aufldsung abgebrannter Brennstoffe

Aus den auf 5 cm lange Stilicke geschnittenen Brennstdben wurde
der Brennstoff in siedender Salpetersdure geldst. Die LOsung
wurde liber Sintermetallfilter mit PorengrdBen von <14 um

oder <1 jam filtriert. Die ungeldsten Riickstdnde wurden

getrocknet, gewogen und auf Pu und U analysiert.

uo, enthaltende Brennstoffe aus Obrigheim (KWO) und Kahl (VAK)
mit Abbrédnden bis zu 37000 MWA/t wurden von 6 M HNO3
von 2 bis 4 Stunden gel&st. Der ungeldste Riickstand betrug 0,2

innerhalb
bis 0,3 Gew.-% des abgebrannten Brennstoffes mit 0,2 bis 0,35 %
Pu, entsprechend einem Verlust von 0,05 bis 0,1 % des gesamten

Plutoniums.

ggz/PuO2 Brennstoffe zeigen je nach Herstellungsart ver-

schiedene L&sbarkeit.

Wir wollen zuerst die Aufldsung von Pu-recycle Brennstoffen

betrachten.

Tabelle 1 gibt einen Auszug aus etwa 50 L&seversuchen an unbe-
strahlten und bestrahlten Pu-recycle Brennstoffen. Die
Brennstoffe waren durch mechanisches Mischen von UO2 und PuO2
Pulver hergestellt worden. Der Brennstoff der KWO-Fertigung
1976 war ohne weitere Vorbehandlung, der neuere rss-Brennstoff
von Alkem nach einem anderen Verfahren mit einer zusdtzlichen
Vorbehandlung gefertigt worden. Der deutliche Unterschied im
Gewicht der Aufl&serlickstdnde der unbestrahlten Proben von 0,9

% gegeniiber 0,06 %, beziehungsweise des ungeldsten Plutoniums
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von 15,5 % gegen <2,5 % des gesamten Plutoniumgehaltes der

Brennstoffe zeigt eine deutliche Verbesserung der Ldsbarkeit.

Das Lo&severhalten des ersten Brennstoffes nach der Bestrahlung
zeigt der untere Teil der Tabelle. Wdhrend bis zu einem Abbrand
von 1,5 % (wir hatten Abbrédnde ab 0,7 % untersucht) keine
merkliche Anderung der L&sbarkeit gefunden wurde, zeigte sich
bei 2 % Abbrand und dariiber eine bedeutende Verbesserung der
Losbarkeit. Bei 2,1 % bzw. 2,6 % Abbrand wurde nur noch 5,5 %

bzw. 2,0 % des Plutoniums nicht gel&st.

Innerhalb einer Brennstoffsorte ist die Riickstandsmenge und der
Plutonium-Anteil im Riickstand vom Abbrand, d.h. von der
Brennstableistung und im Endeffekt von der Brennstofftemperatur
abhdngig. HOohere Temperaturen des Brennstoffes iiber l&ngere

Zeit haben bessere L&slichkeiten zur Folge.

Daten liber die mittlere Brennstableistung und Temperaturen im
Zentrum der drei Brennstdbe im 1. und 2. Bestrahlungszyklus

zeigen einen Anstieg dieser Werte mit steigéndem Abbrand:

1. Zyklus 2, Zyklus
KWO 249/133 128 W/em  655-695°C 196 W/cm 880-895°C
251/296 178 795-800 219
251/493 220 950-985 265

Das ungel®&ste Plutonium in den Riickstdnden kann mit <O0,1 M HF
enthaltender 10 M HNO3 nahezu vollstdndig geldst werden. Eine
mdgliche, aber unerwiinschte technische L&sung ware die

Aufldsung in zwei Stufen. Zuerst die Aufldsung der Hauptmenge
mit Salpetersdure, Filtration und danach L&sen des Riickstandes
mit Salpetersdure und Fluorwasserstoff. Diese Verfahrensweise

erfordert geringere Fluorid—Mengen als eine sofortige Zugabe
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des Fluorids. Infolge der bekannten Schwierigkeiten, die HF
verursacht, ist fiir die AuflSsung in der WAK und dem geplanten

Entsorgungszentrum nur Salpetersdure vorgesehen.

Pqu—UO2

art wurden auf ihr Aufldseverhalten untersucht. Das L&sever-

Schnell-Briiter Brennstoffe verschiedener Herstellungs-

halten der durch Koprdzipitation von Uran und Plutonium

hergestellten Brennstoffe unterscheidet sich sehr von dem der
durch mechanisches Mischen hergestellten Pqu/UO2 Brennstoffe
(Tab. 2). 5 - 6.1 % abgebrannter, durch Koprdzipitation

hergestellter Brennstoff aus Dounreay lber 9 Stunden in 10 M
HNO3
stoffes, in dem 0,04 % des urspriinglichen Plutonium-Gehalts

geldst, gab einen Riickstand von 0,5 Gew.-% des Brenn-

gefunden wurde. Eine Anreicherung von Plutonium gegeniiber Uran
wurde im Riickstand nicht beobachtet, das Verhdltnis Pu/Pu+U im

Rickstand entsprach dem des urspriinglichen Brennstoffes.

Bei denselben Aufl&sebedingungen verblieb von den mechanisch
gemischten Brennstoffen nach einem Abbrand von 5,1 % im DFR ein
Riickstand von 3 Gew.—-% des Brennstoffes, der 4,5 % des gesamten
Plutoniums enthielt. Nach 9,5 % bzw. 9,3 % Abbrand im Reaktor
Rapsodie, von zwei verschiedenen Herstellern angefertigter
Brennstoffe, wurde praktisch dieselbe Menge von 1,8 bzw. 1,9
Gew.-% nicht geldst und darin 1,7 bzw. 1,4 % des gesamten
Plutoniums gefunden. An dhnlich hergestellten und in Rapsodie
auf 9 % abgebrannten Brennstoffproben wurde die Menge des
Ungeldsten mit 2,2 Gew.-% von CEN-Belgien angegeben. Aus diesen
Riickstdnden konnte das Plutonium mit siedender 0,1 M HF - 10 M
HNO3 in 8 Stunden bis auf einen Rest von 0,02 bis 0,09 % in

L&ésung gebracht werden.

Alle diese Experimente, die fortgesetzt werden, zeigen, daB

auch nach lang andauerndem Kochen mit 10 M HNO., die durch

3
mechanische Mischung hergestellten Brennstoffe sogar nach

Abbrédnden von ca. 9 % nicht vollkommen 186slich sind.
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In dem Riickstand des kopré&dzipitierten Brennstoffes wurde
mittels R&ntgenfluoreszenz-Analyse auBer Uran und Plutonium in
abnehmender Reihenfolge Mo, Ru, Fe, Ni, Tc, Rh, Pd, Sn und Zr

gefunden. Fe und Ni sind auf die Stahlhiille zurilickzufiihren.

Die Verminderung der Plutonium-Verluste in den Riickstdnden der
Aufldsung ist das Ziel einer Kooperation zwischen Brenn-
stoffhersteller und GfK. Das in der ersten Tabelle gezeigte
ginstigere Aufldseverhalten der unbestrahlten rss-Alkem Proben
von Pu-recycle Brennstoff, wobei nach hdheren Abbré&dnden (>20
MWd/kg) eine weitere Verbesserung der Ldsbarkeit des Plutoniums
erwartet werden kann, zeigt, daB der Brennstoffhersteller auf
dem richtigen Wege zum gesetzten Ziel ist. Erste Bestrahlungs-
proben dieses Brennstoffes sind in KWO eingesetzt. Das Her-
stellungsverfahren der Brennstoffe wird weiter verbessert.
Nach neuesten Versuchen von Alkem kann der ungel®dste Anteil

des Plutoniums auf <0.1 % reduziert werden.
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2. Extraktion

Im Laufe der extraktiven Reinigung wurde dem 1. hochaktiven
Zyklus besondere Aufmerksamkeit gewidmet. Die im 1. Extrak-
tionszyklus auftretenden Schwierigkeiten infolge der Bildung
von Niederschldgen und Emulsionen ("Crud") konnten in den
Versuchen mit hochabgebrannten LWR-Brennstoffen durch die von
uns vorgeschlagene Verfahrensweise - hohe S&ttigung des Ex-
traktionsmittels TBP und hohe 3-4 M HNO3 Konzentrationen -
zurlickgedrédngt werden. Die obere Grenze der zuldssigen
Sdttigung wird durch einen dariiber eintretenden Anstieg der Pu-
Verluste gegeben. Bei Plutonium-recycle Brennstoff mit

~3 % Pu war, wie dies Abb. 2 zeigt, bei einer Beladung des 30 %
TBP/Alkan von rund 80 %, d.h. 100 g U+Pu/l1l, der Plutonium-
Verlust im wdBrigen Raffinat <0,05 %. Es ist aber auch zu
sehen, daB bei dieser Sdttigung mehr Extraktionsstufen als im
Normalfall erforderlich waren. Flir die Praxis wird man mit mehr
Sicherheit arbeiten wollen und deswegen eine 5 - 10 % geringere
Beladung (d.h. 90 - 95 g U+Pu/l) vorziehen.

In keiner Kammer des Extraktors ist jedoch auch in diesem Falle
eine Anh8ufung des Plutoniums gemessen worden. Die Konzen-
trationen lagen unter der kritikalitdtssicheren Grenze von 7 g

Pu239 pro Liter.
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3. Neptunium

Infolge der eingeschrédnkten Redezeit kann ich jetzt nur noch
auf unsere Ergebnisse liber das Verhalten des Neptuniums bei der

Wiederaufarbeitung hochabgebrannter LWR-Brennstoffe eingehen.

Bei Abbr&dnden von 33 bzw. 36 MWd/kg im Kernreaktor Obrigheim
(Tab. 3) war gegeniiber dem errechneten Np-Gehalt von 440 bzw.
460 mg/kg Brennstoff nach der Aufldsung 410 bzw. 430 mg/kg

gefunden worden.

Um die Produktspezifikationen zu erfiillen, muB das Neptunium
bis auf

1 ppm Np im Uran, und

1000 ppm Np im Plutoniumprodukt
entfernt werden. Infolge der angestrebten Abbr&dnde von bis zu
40 MWd/kg Brennstoff sind fiir Neptunium Dekontaminationsfak-
toren zu erreichen, die

>500 im Uranprodukt, und

>50 im Plutoniumprodukt

sind.

Das Verhalten des Neptuniums im 1. hochaktiven Extraktions-
zyklus wurde zuerst in mehreren Versuchen verfolgt, ohne
Eingriffe wum fir das Neptunium optimale LOsungen zu finden.
Aus drei Versuchen der Tab. 4 ist zu sehen, daB der {iiber-
wiegende Teil des Neptuniums extrahiert wird, nur etwa 10 %
gelangt in den hochaktiven Abfall. Die Streuung der Ver-
suchsergebnisse kann auf den sehr empfindlichen EinfluB der
Nitrit-Konzentration auf die Einstellung der verschieden
extrahierbaren Np(VI)- und Np(V)-Verbindungen zuriickgefiihrt

werden.

Bei der Trennung von Plutonium und Uran mittels U(IV) als
Reduktionsmittel verteilt sich Np auf beide Strome. 50 bis 85 %
des Neptuniums verblieb im Uranstrom. In "kalten" Gegen-

stromversuchen war etwa 70 % des Neptuniums im Uranstrom und
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etwa 30 2 im Plutoniumstrom gefunden worden. Die hier und in
den ndchsten Tabellen aufgefiihrten Werte sind Durchschnitts-
werte aus den Analysen der Behdlterinhalte jeweils einer

Kampagne.

Das Verhalten des Neptuniums bei der Reduktion mit U(IV) ist
darauf zurilickzuflihren, daB Np(VI) schnell zum schlecht extra-
hierbaren Np(V) und dann langsam zum gut extrahierbaren Np(IV)

reduziert wird.

Neptunium muB sowohl in den Uran als auch in den Plutonium-

Reinigungszyklen gezielt entfernt werden.

Neptunium in den Uran-Reinigungszyklen

Der 2. Uran-Zyklus dient in erster Reihe zur Entfernung des
Plutoniums aus dem Uranstrom (Abb. 3). Plutonium wird mit
hydrazinstabilisiertem U(IV)-Nitrat reduziert, wobei bis zu
99,9 %, in diesem Versuch 99,4 & (DF-Pu = 150), des Plutoniums
in den wdBrigen Raffinat, den mittelaktiven Abfall, gelangen.
Gleichzeitig wird auch Neptunium zu Np(V) reduziert und mit
einem DF = 125 vom Uran getrennt. Eine Verbesserung dieses
Ergebnisses wurde bei geringerer S&durekonzentration (Tab.5 )
erreicht. Die Daten der Tabelle 5 ermdglichen den Vergleich
eines "verdiinnten" Fliefschemas, d.h. Feedkonzentration ca. 50
g U/1 und org./wsg. FluBverhdltnis 0,6 in der Extraktion mit
Durchschnittswerten DF(Np) = 100 bis 200 und einem "konzen-
trierten" FlieBschema mit 293 g U/l und FluBverhdltnis
org./wsg. = 2, bei dem wiederholt nur DF(Np) = 10 gefunden

wurden.

Die Entfernung des restlichen Neptuniums wird im 3. Uran-Zyklus
durch gezielte Einstellung ausreichender Nitrit-Konzentrationen
erreicht, die zur Einstellung des nicht extrahierbaren Np (V)

erforderlich sind (Abb. 4). Mit Nitrit-Konzentrationen von 0,04
bis 0,1 M pro Liter TBP wurden flir Np DF's bis zu 103 erhalten
(Tab. 6). Die geforderten Spezifikationen im Uranprodukt wurden

in beiden F&dllen weit Uberboten.
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Plutonium-Reiniqungszyklen

Die Zugabe von Nitrit hatte schon in einem Plutonium-Ex-
traktionszyklus eine ausreichende Reinigung des Plutoniums von
Neptunium ergeben, wenn die als optimal gefundenen Bedin-
gungen - (Tab. 7) geringe HNO3-Konzentration (¢2 M HNO3 in der
wdBrigen Phase) und ausreichende Nitrit-Konzentration im TBP -

eingehalten wurden.

Das Konzentrationsprofil von Np, Pu, U und HNO3 im 2. Plu-
tonium-Zyklus ist in der Abb. 5 dargestellt. Bei den bisher
gefundenen optimalen Bedingungen 0.08 M HNO2 im 30 % TBP/Alkan
und <2 M HNO3 in der wdfrigen Phase wurde eine Abnahme des
Neptunium-Gehalts von 1.8 % auf 55 ppm im Plutonium in der
Extraktion und Wdsche, entsprechend einem DF = 330, erreicht.

Die Frage, ob die Produktspezifikationen bezliglich Neptunium
nach hohen Abbrédnden der Brennstoffe erflillt werden, kann
aufgrund unserer Versuchsergebnisse positiv beantwortet werden.
~Jedoch wére es wilinschenswert, das Neptunium sofort in die
hochaktive AbfallSsung (HAW) des 1. Extraktionszyklus zu
flihren. Dies ist das Ziel unserer weiteren Versuche beziiglich

Neptunium.
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Einstellen

Hiillen Unlaslicher 1. Extr. Zykl. Hochaktiver
Abfall Riickstand Pu/U Trennung Abfall
2. Uran 2.Pu
Zyklus Zyklus
J. Uran 3. Pu
Zyklus Zyklus

Schema der Wiederaufarbeitung.

Pu/U-Trennung im 1. Zyklus
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Abb. 1
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Abbrand | % Pu im Ungeldster Riickstand ungeldst %Pu

Brennstoff % | Brennstoff | gew. % %U %Pu des ges. Pu
unbestrahit

KWO-76-Fertigung| 0 3.67 0.9 16 63 15.5 |

r$S-Alkem 0 2.05 0.06 <25 lﬁ
bestrahlt

KWO0 249/133 1.35 3.14 0.86 18.2 56.6 155

KWO0 251/296 2.1 2.70 0.49 13.3 30.0 5.5

KWO0 251/493 2.6 2.40 0.49 5.9 9.9 20
Auflosung in siedender 10 Mol /HNO; iiber 6 Stunden

IHCH

Pu-recycle Brennstoffe

Tab. 1



% Pul, Abbrand % Pu
vor Abbrand % ungelost

1. Koprazipitierter Brennstoff

(Donnreay) 15 o U.6.1 0.04
2. Mechanisch gemischte

Brennstoffe

Rapsodie BM 14 (BelgoNucléaire)

Rapsodie AU 22 (Alkem) gg gg II .;1

DFR 455-1A59 (Alkem) 30 5'] 4 5

Auflosung in siedender 10 Mol/ HNO, iiber 9 Stunden

UO2/Pul2 Schnell-Briiter Brennstoffe

Tab. 2

IHCH
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KWO i KWO [ii

Abrand [MWd/kg] 36 33
Kiihizeit [d] 180 240
Brennstoff [kg] 8.2 17
Np-Gehalt [mg/kg] 410 430

Berechnet: 440-460 mg Np/kg (Brennstoff)

|

IHCH-0-1-77

H
s
o

“

Analysen des Np in LWR-Brennstoffen
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KWO | KWO Il KWO Il
Wsg. Abfall (HAW) 0.4 14 9
Pu-Prod. (1 BP) 14 28 34
U-Prod. (ICP) 16 ol 39

Extraktion Speiselosung: (HAF): 3 M HNO3, 1M UN

Waschlosung: (HAS): 3 M HNO3

Extraki. Mittel: (HAX): 30% TBP-Alkan

Np-Verteilung (%) im 1. Extraktionszyklus

i
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KWO-Brennstoff Nr. I Il
Flieischema Art verd. verd. konz.
Feed, U g/l o0 47 293
Extraktion, Org./Wsg. 0.6 0.6 2
Wische, Org./Ws. 4552 b 6
Waschlosg., U (IV) g/1 1.3-5 0.2-04 0.5-1
DF (Np), Durchschnitt 125 200 10

2. Uran-Zyklus
Abtrennung des Np mit U (IV)
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KWO-Brennstoff I Il

% U-Sittigung des TBP o4 o0
mM HNO, im TBP 01-04 | 40-100
DF (Np), Durchschnitt 10 108

ppm Np im U-Produkt
nach 3 Zyklen 0.2 2-10-3

Wit
KT

!!“

IHCH-0-4-77

3. Uran-Zyklus
Abtrennung des Np mit Nitrit
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KWO0-Brennstoff

()

mM HNO, im TBP
M HNO; in wsg. Ph.
DF (Np), Durchschnitt

Gesamt DF (Np) in 2 Zyklen

(“;l Storung durch HDBP

2. Plutonium-Zyklus
Abtrennung des Np mit Nitrit

15-50
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Einleitung

Die unvermeidliche und nicht weiter reduzierbare, radioaktive
Abfallmenge bei der Wiederaufarbeitung ist durch zwei Quellen

gegeben:

1. Spaltprodukte. Das sind ca. 30 kg/t Uran fiir einen Leicht-
wasser-Reaktor mit rund 30000 MWd/t Abbrand, und
2. aktivierte Materialien vom Brennelement, vornehmlich das

Hiilsenmaterial. Die Menge betrdgt etwa 400 kg/t Uran.

Verursacht durch den Gebrauch von Hilfsstoffen (ProzeBchemi-
kalien) und unvollstdndige Rezyklierung der Medien (H20,
organische LOsungsmittel) werden jedoch auch in der Wieder-
aufarbeitungspraxis wie bei jedem chemischen ProzefB die

entstehenden Abfallmengen vergrdBert.

Bei der Verglasung des hochaktiven Abfalls muB mit einer
Verdiinnung der Spaltprodukte um einen Faktor 4 - 10 gerechnet
werden. Auch die aktivierten Brennelementmaterialien kommen nur
verdiinnt zur Lagerung. Wesentlich bedeutender sind jedoch die
Mengen an mittelaktivem Abfall, die durch nicht rezyklierbare
kontaminierte ProzeBchemikalien in der Hauptsache Natrium-
nitrat, gebildet werden. Auch Dekontaminationschemikalien und
Uberschiissige S&dure gehdren dazu. Hier muf insgesamt mit einem
Anfall von einigen Kubikmetern/t Uran gerechnet werden. Ohne
Dekontaminationschemikalien werden von der Wiederaufarbeitungs-
anlage Karlsruhe (WAK) heute etwa 2 m3 bituminierter mittel-
aktiver Abfall/t U produziert (1), obwohl es zahlreiche
betriebliche Verbesserungen in der Rezyklierung der Prozef-
medien gegeben hat. Dazu gehdrt in erster Linie die Riickfiihrung
von Salpetersdure und Wasser mittels mehrfacher, hintereinander
betriebener Verdampfungsvorgdnge und die Riickfiihrung wvon
Kerosin in die organische Extraktionsmittelphase. Das erstmals
bei der GfK in den Dekontaminationsbetrieben erprobte und fir
kontinuierliche Betriebsweise weiterentwickelte Phosphorsdure-
adduktverfahren zur Kerosinriickfiihrung arbeitet wie folgt

(2,3): Das zum Waschen von wédBrigen Produkt- und Raffinatstrdmen
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verwendete, mit Tributylphosphat beladene Kerosin wird zuerst
einer Wische mit Natriumkarbonat oder Natriumhydroxid unter-
zogen. Durch den anschlieBenden Zusatz konzentrierter Phosphor-
sdure bildet sich in Mischabsetzern ein Tributylphosphat (TBP)-
Phosphorsidureaddukt. Die verbleibende organische Phase, das
Kerosin, wird einer Feinreinigung unterworfen und in den ProzeSR
zuriickgefiihrt. Das Addukt wird mit Wasser im Gegenstrom wieder
aufgetrennt, wobei halbkonzentrierte Phosphorsdure und
hochprozentiges TBP entsteht. Die Phosphorsdure wird aufkon-
zentriert und wieder eingesetzt. Filir das Kerosin sind Spaltpro-
dukt-Dekontaminationsfaktoren bis zu 108 bei Verwendung von
Silikagelsdulen zur Feinreinigung erreichbar. Bisher wurden
mehr als 50 m3 Kerosin im diskontinuierlichen Betrieb durch-

gesetzt.

Die Abb. 1 zeigt vereinfacht das Bilanzschema der heutigen
ProzeBpraxis und die dabei entstehenden fliissigen Abfallmengen.
Den oberen Kidsten k&nnen die verwendeten ProzeBchemikalien ent-
nommen werden. Flir die Plutonium-Uran-Trennung und fir die
Plutonium-Riickextraktion haben wir als Reduktionsmittel
Hydroxylammoniumnitrat angenommen. Wasserstoffperoxid und
Kaliumpermanganat dienen als Redoxchemikalien und Oxals&dure zur
Fdllung des Plutoniums. Natriumcarbonat und Natriumhydroxid
werden zur Extraktionsmittelwd&sche verwendet. Im mittleren
gestrichelt gezeichneten Rechteck sind die ProzeBschritte der
heutigen Verfahrenspraxis aufgefiihrt. Die untere Kastenreihe
zeigt in der Mitte die Menge des mittelaktiven und rechts die
des hochaktiven Abfalls. Auf der linken Seite steht die nach
der anschlieBenden Verdampfung leicht- bis mittelaktive
Salpetersdure, die zum Teil rezykliert werden kann. Der
UberschuB muB als Abfall beseitigt werden. Die Mengen werden in
Mol pro Tonne Uran angegeben, die Fldchen der Kidsten sind
mengenproportional. Sie sehen, daB bei sparsamen Einsatz von
ProzeBchemikalien mindestens 1350 Mole Natriumnitrat, das sind
115 kg pro Tonne Uran beseitigt werden miissen. Auferdem

mufB3 damit gerechnet werden, daB durch die restriktiven
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Auflagen bezliglich der Plutoniummenge im verfestigten mittel-
aktiven Abfall wesentlich grdBere Mengen an verdiinnender
Matrix, Bitumen oder Zement, aufgewendet werden miissen und

dadurch eine Vervielfachung der Kosten zu erwarten ist.

Auf der Basis dieser Uberlegungen sind im Institut flir HeiBe
Chemie eine Reihe von Entwicklungsvorhaben entstanden, die die
Minimierung der mittelaktiven Abfallmengen und die Senkung der
Plutoniumverluste als Hauptziel haben. Alle Verfahren sind

durch zwei Merkmale gekennzeichnet:

- weitgehender Ersatz der Prozefchemikalien durch Elektro

oxidation oder Elektroreduktion

- die eingesetzten ProzeBchemikalien sollten durch Verfllichtigung

von den nichtfllichtigen Spaltprodukten, sowie dem Uran und

Plutonium hocheffektiv gereinigt werden k&nnen.

Der Entwicklungsstand und das Potential der einzelnen Verfahren

wird im Folgenden beschrieben.

Elektrooxidation von Plutonium und Hydrazinl&sungen (4,1)

Nach jedem Extraktionszyklus f&llt das Plutoniumprodukt als
Plutonium-III-nitrat in verdlinnter salpetersaurer Hydrazinldsung
an. Vor der erneuten Extraktion bzw. vor der Fdllung als Oxalat
muBl es wieder vollstdndig zu Plutonium-(IV) oxidiert werden,
wobei auch das Stabilisierungsmittel Hydrazin zerstdrt werden
muB. Dieser Prozefischritt erfolgt in bestehenden Anlagen
entweder durch Zugabe von Natriumnitrit oder durch Begasen der

Produktl&sung mit NO Das erste, dltere Verfahren fihrt zu

unerwinschter Salzbiidung. Das zweite Verfahren besitzt den
Nachteil, daB relativ hohe iiberschiisse des gut im Extraktions-
mittel 1l8slichen Oxidationsmittels angewendet werden miissen. In
der Abb. 2 werden die Verfahrensweisen der WAK und Eurochemic
mit dem Elektrooxidationsverfahren verglichen. In der WAK wird
durch einfache Begasung in einem Behdlter gearbeitet. Das Ver-

fahren ist wenig effektiv und bendétigt deshalb mehr als den
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15-fachen st&chiometrischen NOz—UberschuB. In der Eurochemic
wird eine Begasungskolonne verwendet. Der UberschuB an NO2 ist
geringer. In beiden Anlagen verbleibt ein Restgehalt von fast
0,1 M/1 Nitrit in der L&Ssung. Zur Vermeidung von Stdrungen bei
der reduzierenden Plutoniumriickextraktion muB daher dieser
OxidationsmitteliiberschuBf durch Ausblasen mit Luft in einer

Kolonne beseitigt werden.

Bei der Elektrooxidation entsteht Nitrit nur in vernachl&dssigbaren

4 M/1 und die experimentell erreichten

Mengen von etwa 5°10
Stromausbeuten liegen bei anndhernd 100 %. Der besondere Vorzug
des Elektrooxidationsverfahrens ist die direkte Steuerbarkeit

des Prozesses {iber den elektrischen Strom.

Abb. 3 zeigt den prinzipiellen Aufbau einer Elektrooxidations-
zelle. Der GrundkOrper ist aus Titan gefertigt und dient als
Kathode. In die mdanderfdrmigen Kandle werden Streckblechanoden
aus platinisiertem Tantal oder Titan eingesetzt. Da die
Hydrazinoxidation irreversibel ist und Plutonium-(III) in Ab-
wesenheit von Hydrazin nicht stabil ist, kann auf ein Dia-
phragma verzichtet werden. Abb. 4 zeigt eine Laborzelle mit
einer Kapazitdt, die anndhernd dem Durchsatz des zweiten
Plutoniumzyklus der WAK entspricht. In solchen Zellen ist auch
die Oxidation von Hydroxylammoniumnitrat und die Reduktion von
Plutonium~-VI zu Plutonium-(IV) gelungen. Letzteres mit ver-

dndertem Kathoden/Anoden-Fldchenverhdltnis.

Extraktionsmittelwdsche mit Hydrazin (5,6)

‘Wie eingangs schon erwdhnt, enthalten bei der herkSmmlichen
Verfahrensweise die wdBrigen Abfall&sungen aus den Extraktions-—
mittelwdschen neben den mengenmdBfig geringen Degradations-
produkten des Tributylphosphates hauptsdchlich Natriumnitrat,
das durch Neutralisierung der alkalischen Waschmittel Natrium-
hydroxid bzw. Natriumcarbonat mit Salpetersdure entsteht. Das
auf diese Weise anfallende Natriumnitrat stellt die Hauptmenge
des kontinuierlich aus dem GesamtprozeB anfallenden mittel-
aktiven Abfalles dar. Ziel des neuen Verfahrens ist es, diesen
mittelaktiven Abfall zu vermeiden. Abb. 5 zeigt schematisch das

Verfahrensprinzip. Anstelle von Natriumcarbonat wird das
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Extraktionsmittel mit CO2

Waschldsung wird danach durch Elektrooxidation in Stickstoff

-beladenem Hydrazin gewaschen. Die

zersetzt. Die wdBrige LOsung kann nun im Verdampfer zusammen
mit anderen Raffinatstrdmen hochaufkonzentriert werden und zur
Spaltstoffentfernung in z.B. den unteren Teil der HA-Kolonne
eingefiihrt werden. In der Abb. 6 sind typische Versuchsergeb-
nisse mit "heiBem" Extraktionsmittel dargestellt. Es wurde
Extraktionsmittel aus der MILLI-Anlage und aus der WAK
verwendet. Die erreichten Dekontaminationsfaktoren zeigen, daB
bei der Wdsche mit Hydrazincarbonat mindestens vergleichbare
Wascheffekte fiir Zirkon, Ruthen und Dibutylphosphat erreicht
werden wie mit Natriumcarbonat. Die Experimente wurden in
Miniaturmischabsetzern in abgeschirmten Boxen durchgefiihrt.
Abb. 7 zeigt die abgeschirmte Anlage. In der Mitte des Bildes
sind die zwei bleiabgeschirmten Boxen erkennbar, die mit
StoBgreifern bedient werden kOnnen. Rechts ist die unab-

geschirmte Probenahmebox zu sehen.

Als Alternativverfahren zur Elektrooxidation der verbrauchten

Hydrazinwaschldsungen wird bei der GWK ein Oxidationsverfahren
entwickelt, das fliissiges N204 verwendet. Mdgliche Schwierig-

keiten an den Elektroden in stark verschmutzten L&sungen

k&nnten damit umgangen werden.

Plutonium-Uran—-Trennung und Plutonium-Riickextraktion durch
Elektroreduktion (1,4)

Die Plutonium-Uran-Trennung wird durch Reduktion von Plutonium-
(IV) zu Plutonium-(III) erreicht. Neuerdings wird auch in
denPlutonium-Reinigungszyklen grundsdtzlich reduzierend
gearbeitet. Das heute am hdufigsten verwendete Verfahren ist
die Reduktion mit Uran-(IV). Das Verfahren hat erhebliche

Schwdchen:

- es werden grofle Reduktionsmitteliiberschiisse benétigt,

- eine Vermischung von Brennstoffchargen unterschiedlicher
Isotopenzusammensetzung ist kaum vermeidbar,

- bei der Plutonium-Feinreinigung mit dem Uran- (IV)-Reflux-

ProzefB werden zwei zusdtzliche Extraktionsapparate benttigt

und nicht zuletzt
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-~ k&nnen spontane Reoxidationen auftreten (7,8).

Es hat deshalb zahlreiche Bemlihungen gegeben, diese Schwierig-
keiten durch neue Verfahren zu umgehen. Dazu zdhlt die
Anwendung von Hydroxylammoniumnitrat als Reduktionsmittel (9).
Nachteilig dabei ist, daB das an radiolytisch gebildete, saure
Phosphorsdureester gebundene Plutonium nur unvollstdndig

rickextrahiert wird.

Bei der Gesellschaft filir Kernforschung wurde der Elektro-
reduktionsprozeB fiir Mischabsetzer und Pulskolonne entwickelt
(10). Die Elektroreduktion l&duft dabei im Extraktionsapparat

neben dem extraktiven Stoffaustausch ab.

Abb. 8 zeigt einen Vergleich der mit dem elektrolytischen
Mehrstufen-Mischabsetzer (MILLI-EMMA) erzielten Trennergebnisse
mit denen von Eurochemic und WAK. Die Plutonium-Uran-Trennung
erfolgt bei der Eurochemic und bei der WAK mit groBen Uber-
schiissen an Uran-(IV), nédmlich mit 10 bis 20-facher Stéchio-
metrie. Bei Anwendung von 8 theoretischen Stufen werden bei der
Eurochemic Trennfaktoren (DF) fiir Plutonium von 100 - 500 in
einer Pulskolonne erzielt. Bei vergleichbaren Plutoniumgehalten
im Brennstoff wurden durch Elektroreduktion Trennfaktoren von
500 - 2000 in der MILLI-EMMA mit nur finf theoretischen Stufen
erreicht, Bel héherem Plutoniumgehalt im Brennstoff stiegen die
Trennfaktoren bis auf liber 20000. Die dabei erzielten Strom-

ausbeuten betrugen bis zu 30 %, bezogen auf Plutonium.

Die Plutonium-Rickextraktion wurde bei der Eurochemic fiir die
meisten Kampagnen mit verdiinnter Salpetersdure durchgefiihrt.
Die WAK arbeitet nach dem gleichen Verfahren. Die erreichbaren
Dekontaminationsfaktoren sind gering. Bei der WAK wird deshalb
das organische Raffinat in den ersten Zyklus zurlickgefiihrt. Von
der Eurochemic werden Dekontaminationsfaktoren von ca. 300 bei
10 theoretischen Stufen im Mischabsetzer angegeben. Die
erreichbaren Plutoniumproduktkonzentrationen betragen maximal
25 g/1. Bei der Elektroreduktion haben wir mit nur 8 theore-
tischen Stufen Trennfaktoren von 4000 bis 20000 bei Produkt-

konzentrationen bis zu 60 g/l erreicht.
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Die Abb. 9 zeigt ein Foto des Elektrolyse-Mischabsetzers
(MILLI-EMMA). Das Gehduse ist aus Titan gefertigt und dient als
Kathode. Als Anode werden wieder mit Edelmetallen beschichtete
Tantal- oder Titan-Streckbleche verwendet, die im hinteren Teil
der Absetzkammer angeordnet sind. Der Mischabsetzer wurde ins-
gesamt {iber mehr als 2000 Stunden ohne Schwierigkeiten in der

Elektrolysefunktion betrieben.

Die Versuche mit der parallel entwickelten Elektroreduktions-
kolonne (ELKE) haben iiber mehrere Konzepte heute zu einer sehr
einfachen Konstruktion gefiihrt. Abb. 10 zeigt den Aufbau der
Kolonne. Das Kolonnenrohr und die Siebbdden sind aus Titan ge-
fertigt und wirken als Kathode. Ein Zentralstab aus platini-
siertem Tantal, der iUber Keramikringe von den Siebbdden
elektrisch getrennt ist, dient als Anode. Das gesamte Elektro-
dengas wird damit im Extraktionsraum entwickelt. Zur Ab-
scheidung von mitgerissener kontinuierlicher wadBriger Phase

sind im Kopfdekanter einige zusdtzliche Bleche installiert.

Die Umsatzexperimente mit Uran sind in Abb. 11 zusammengefafBt.
Die bei einer mittleren Stromdichte von 13 mA/cm2 erzielte
Raum-Zeit-Ausbeute von 1,3 g U-(IV)/Ah ist identisch mit dem in
der MILLI-EMMA bei 15 mA/cm2 erzielten Wert. Der MaBstabsfaktor
Zzwischen Kolonne und Mischabsetzer betrdgt etwa 100. Die Ex-
traktionseffektivitdt des Miniatur-Mischabsetzers ist mit 40 %
Stufenwirksamkeit gering, das ist ein generelles Problem bei
Miniaturextraktionsapparaten, wdhrend die theoretische
StufenhShe in der Kolonne mit 80 cm fiir die Uranextraktion
einen befriedigenden Wert darstellt und zeigt, daB keine
wesentliche Beeinflussung der Extraktionseffektivitdt durch die
Elektrolyseeinbauten auftritt. Z.Zt. wird eine Titan-Elektro-
lyse-Kolonne zum Uran-Test vorbereitet. Abb., 12 zeigt ein Foto
dieser Kolonne wdhrend des Aufbaues. Unten und oben im Bild
sind die geflanschten Titan-Rohrabschnitte erkennbar. In der
Mitte ist die Elektrodenkonstruktion mit den Siebbdden
sichtbar. Aus Montagegriinden wurde eine geflanschte Kon-
struktion fir die Versuchskolonne gewdhlt; die Kolonne kann
selbstverstandlich auch in vollverschweiBter Konstruktion

ausgefiihrt werden.
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Bisher wurden Pulskolonnen bis zu einem Durchmesser von nur 100
mm getestet. Durch Stromdichteverteilungsexperimente an einer
Modellzelle konnte jedoch nachgewiesen werden, daB fir
Kolonnendurchmesser, wie sie in einer 1500 jato Anlage in-

stalliert werden, keine scale-up Probleme zu erwarten sind (4).

Abbau von Nitraten und Oxalsdure durch Elektrolyse (1,11)

Trotz aller Bemiihungen zur Minimierung der ProzeBchemikalien
wird in einer Wiederaufarbeitungsanlage mittelaktiver Abfall
anfallen. Hauptquelle dirften Dekontaminationsl&sungen sein.
Diese L&sungen enthalten neben freier Salpetersdure Natrium-
nitrat und Komplexbildner. Vor der Verfestigung solcher
Losungen mufBB in jedem Fall die freie Salpetersdure zerstodrt
werden. In der heutigen Betriebspraxis wird die freie Sdure
durch Neutralisation mit Natronlauge gebunden. Es wird also
zusdtzlich Salz gebildet, das eine Belastung der Prozefdkonomie
darstellt. An der chemischen Denitrierung mit Ameisensdure wird
seit la&ngerer Zeit gearbeitet. Die Reaktionsprodukte dabei sind
Wasser, Kohlendioxid und NOx. Neben nicht vernachldssigbaren
Korrosionsraten im Reaktor verlduft die Reaktion schon bei
einer Restkonzentrationen von 0,3 M/1 HNO, nur noch sehr

3
langsam.

In Laborzellen wurden mit Elektroreduktion Ergebnisse erzielt,
die einige Vorteile dieses Verfahrens gegeniliber der chemischen
Reduktion erwarten lassen. Als Kathodenmmaterial hat sich
Graphit als vorteilhaft erwiesen. Auch bei diesem Verfahren
kann auf ein Diaphragma verzichtet werden. Als gasfdrmiges
Reaktionsprodukt entsteht haupts&dchlich Stickstoff. NO bzw. NO2
entsteht nur in sehr geringen Mengen. Ein anderer Vorteil des
Verfahrens ist damit gegeben, daB auch gebundene Nitrate
reduziert werden kdnnen, was zumindest die Moglichkeit
er8ffnet, Natronlauge, die als Dekontaminationsldsung verwendet
wird, teilweise zu rezyklieren. Nachteilig ist die Bildung von
Ammoniumionen, die intermedidr bei dem ProzeB entstehen. Abb.
13 zeigt eine Graphitzelle, die z.Zt. noch in "kalten"
Experimenten getestet wird. In der Mitte des Bildes ist der
Graphitkdrper mit den mdanderfbrmigen Kandlen zu sehen, in die

der unten im Bild sichtbare Anodenkamm eingesetzt wird. Die




— 169 —

Zelle ist filir einen Durchsatz von ein bis zwei Liter mittel-
aktivem Abfall ausgelegt und hat einen AnschluBwert von 150 A.
In Zusammenarbeit mit der DECHEMA wird an der Entwicklung
einer Zelle mit einer "Schiittbettkathode" (12) aus Graphitpar-
tikeln gearbeitet. Durch die leichtere Austauschbarkeit solcher
Elektrodenbetten sollten Probleme, die durch Niederschldge und

Verschmutzungen entstehen, besser bewdltigt werden kodnnen.

In Laborzellen verschiedener Konstruktion konnte auch die Zer-
stdrung von Oxalsdure in salpetersauren L&sungen erfolgreich
demonstriert werden. Oxalsdure fdllt im Purex-ProzeB bei der
Regenerierung der Silikagelsdulen zur Uranfeinreinigung und bei
der Fdllung von Plutonium an. Vor der Rezyklierung in den
ProzeB muB diese Oxalsdure abgebaut werden. Bei einfachem
thermischen Abbau wilirden in den verwendeten Verdampfern durch
die Oxalsdure schwer beherrschbare Korrosionsprobleme auf-
treten; auBerdem sind groBe Verweilzeiten im Verdampfer er-

forderlich.

SchluBfolgerungen

Der industrielle Einsatz der beschriebenen Entwicklungen wirde
es ermdglichen, den weitaus groBRten Teil des kontinuierlich
anfallenden mittelaktiven ProzeBabfalls in eine hochaktive und
eine leichtaktive Fraktion aufzuspalten. Erstere kann ohne
wesentliche VolumenvergrdBerung dem hochaktiven Abfall
zugeschlagen werden, wdhrend letztere Fraktion als praktisch
inaktiv ohne zus&dtzliche Belastung in die Biosphdre entlassen
werden kann. Neben dem Okonomischen Vorteil ergibt sich durch
diese Verfahrensweise aus unserer Sicht auch ein Vorteil fiir
die Endlagerung, weil der grdB8te Teil des Abfall-

Plutoniums damit dem stabilen Verfestigungsprodukt Glas

zugefihrt wilirde.

In der Abb. 14 ist das Potential der neuen Verfahren in einemn,
der Abb. 1 vergleichbarem Bilanzschema zusammengefaBt. Es
entfallen die Redoxmittel und der mittelaktive Abfall, weil der
nach der Aufkonzentrierung kleine Massenstrom nun Skonomisch

vertretbar dem hochaktiven Abfall zugefiihrt werden kann.
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Welche der vorgeschlagenen neuen Techniken zu welchem Zeitpunkt
industriell angewendet werden kdnnen, hdngt von ihrem Dauertest
unter realistischen Betriebsbedingungen ab. Ein elektrolytischer
Mischabsetzer zum Einbau in den zweiten Plutoniumzyklus der WAK
befindet sich z.Zt. im Testbetrieb. Wir hoffen, daB der
Einbautermin 1978 gehalten werden kann. Die beschriebene
Pulskolonne aus Titan, die etwa einem Viertel des Durchsatzes
des zweiten Plutoniumzyklus einer 1500 jato Anlage entspricht,
wird in dem noch in Errichtung befindlichen Plutonium-Teststand
in der GfK betrieben werden. Fiir die Plutonium-Uran-Trennung
hoffen wir, einen Test mbglichst fir eine 1:1-Kolonne in der
TEKO zu finden. Der elektrochemische Abbau von Nitraten soll in
der Abfallbehandlungsanlage der GfK in einem bypass am MAW-
Verdampfer getestet werden. Flir die Elektrooxidation von
Oxalsdure ist ein Versuchsaufbau in Handschuhk&dsten bei der GfK

vorgesehen.




— 171 —

Literatur
(1) H. Schmieder, H. Goldacker, K.L. Huppert
in: "Chemie der nuklearen Entsorgung", Thiemig Taschenbuch,

im Druck

(2) L. Pinsterwalder, H. Hausberger
GWK, Techn. Berichte

(3) W. Bdhr et al.
Interner Bericht, Ges. f. Kernforschung (1977)

(4) H. Schmieder, F. Baumgdrtner, H. Goldacker, H. Hausberger,
Ber. d. Ges. f. Kernforschung, KFK 2082 (1974)

(5) H. Goldacker, H. Schmieder, F. Steinbrunn, L. Stieglitz
Kerntechnik 18, (1976) 426

(6) Interner Bericht, Ges. f. Kernforschung (1977)

(7) R.L. Walser
ARH-SA-69

(8) W. Ochsenfeld, H.J. Bleyl, D. Ertel
DAtF, Reaktortagung, Diisseldorf (1976)

(9) P. Patigny et al.
Intern. Solv. Extraction Conf., Lyon, Sept. 1974,
Proceedings Vol. 3

(10) F. Baumgdrtner, E., Schwind, P. Schlosser,
Deutsches Pat. Nr. O0S 19 65 519 (6.8.1970)
USs Pat. 3 730 851 (1.5.1973)

(11) Interne Berichte, Ges. f. Kernforschung

(12) G. Kreysa, E. Heitz, Chem. Ing. Techn. 48, (1976) 582



— 172 —

(000K} 130

PROZESS- 130 ;

CHEMIKALIEN Kfﬂﬂﬁ A
EXTRAKTION/

REDUKTION 7;

DJUST !

PROZESS- !

- SCHRITTE OXIDATION m
FALLUNG
REGENER.

KD, ABTREIIIER

MMEWWI e Abb. 1
IIHMWIII']'

| ND; >
: ABFALL m
: xlEZYKUElIBAﬁ

| SCHWACHAKTIVER ummum HOCHAKTIVER

ABFALL ABFALL
- T3 ey
- A £
IHCH
PROZESSPRAXIS

Menaen in Mol/t-Uran

* bezogen auf Hydrazin
** geschatd

EHe—

Vergleich der Oxidationsverfahren fiir wassrige Plutoniumproduktidsungen. |

Abb 2




— 173 —

Abe S

ELEKTRO-OX)DATIONSZELLE

GK, ST F veaser ooe

n 7
e T




— 174 —

*Mischabsetzer | **Mischabsetzer ll, in Reihe geschattet
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“bezogen auf !l bei 0.6% Pu im Brennstofl 4) bei 5* Pu im Brennstof
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*gerechnet aul maximalen Durchsalz (~ 40°C)
**bezogen auf Uran-Extraktion

R R

Vergleich der Uran-Kennwerle von Elektrolyse-Mischabsetzer (EMMA)
und Elektrolyse-Kolonne (ELKE).
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KEWA Kernbrennstoff-Wiederaufarbeitungs-Gesellschaft m. b, H. 7. Dezember 1977
KDK/st.

Uberarbeitete Fassung des Vortrages zum PWA-Status-Bericht
am 18.11.1977

Aufgaben zur Optimierung des Head-ends fiir

die deutsche Wiederaufarbeitungsanlage

von K.D. Kuhn und P.Kunze

Das Thema dieser Ausarbeitung enthdlt drei Begriffe, die
einer Erlduterung bediirfen, mit der gleichzeitig der Rahmen

abgesteckt wird, in dem sich die Ausfiihrungen bewegen werden.

Unter Aufgaben sind hier nur solche zu verstehen, die im
Rahmen von F+E-Arbeiten der GfK oder in Zusammenarbeit mit
der GfK bearbeitet werden. Uberlegungen, die rein ingenieur-
technischer Natur sind und zwischen Planern und beteiligten
Ingenieurfirmen diskutiert werden, sind nicht Thema dieser
Abhandlung.

Optimierung heift im Rahmen der folgenden Darstellung:

- Verbesserung der im Head-end angewendeten Verfahren und
der eingesetzten Apparate aufgrund tiefer gehender Kennt-

nisse oder ldngerer Betriebserfahrungen und

- Anpassung des Planungsstandes an neue Ergebnisse- aus
laufenden F+E-Vorhaben.

Es ist die Frage zu stellen, warum Optimierung gerade im
Head-end? Die Beantwortung dieser Frage fiihrt zur Kldrung
des 3.Begriffes ndmlich dem "Head-end" (s.Bild 1).
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Eine Anlage zur Aufarbeitung von abgebrannten Brennelementen
entspricht einer chemischen Anlage, in der radioaktives Mate-
rial in groBen Mengen hantiert wird. Der AufarbeitungsprozeB
selbst ist ein chemischer ProzefB, dem mechanische Verfahrens-
schritte vorgeschaltet sind. Diese mechanischen Verfahrens-
schritte befinden sich in der Eingangsstufe der Wiederauf-
arbeitungsanlage dem Head-end. Man versteht darunter (s.
Bild 2) die Verfahrensschritte: Entladen und Lagern der
Brennelemente, Zerlegen und Aufldsen mit den dazugehdrigen
Nebeneinrichtungen, wie Abgasbehandlung und Hiilsenbehandlung,
sowie Kl&dren und Bilanzieren der im Aufl8seprozef erhaltenen
Feedl&sung. (Das System der Abgas-Behandlung ist bereits an
anderer Stelle behandelt worden (L1)).

Wie aus Bild 2 zu ersehen ist, stehen einem im Prinzip ein-
fachen chemischen Vorgang, ndmlich der Aufldsung von UO2

in HNO3, mehrere mechanische Verfahrensschritte gegeniiber.

Bei dem hohen Stand der Ingenieurtechnik in Deutschland liegt
es auf der Hand, daB flir diese mechanischen Arbeitsschritte
zahlreiche Alternativen entwickelt werden, deren Diskussion
und objektive Wertung mit zu den Aufgaben der Optimierung
zdhlen. Zahlreiche F+E-Vorhaben des PWA liefern hierzu Daten

und Unterlagen, die erst diese objektive Wertung ermdglichen.

Zur Darstellung der Aufgaben ist es notwendig, das Konzept
des Head-ends flir die deutsche Wiederaufarbeitungsanlage an-
hand des derzeitigen Planungsstandes kurz darzustellen

(s. Bild 3).

Verfolgt man den Weg eines Brennelements vom Lagerbecken bis
hin zur Aufl8sung, so kann man der Reihe nach alle Ver-
fahrensschritte, denen das Brennelement im Head end unter-
worfen ist, betrachten.
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Eine Transportmaschine befdrdert die Brennelemente vom Lager-
becken zu einer Position, die direkt unter der Einschleus-
6ffnung im Boden der dariiber liegenden Zerlegezelle liegt.
Der Zellenkran zieht die Brennelemente einzeln in die Zelle.
Hier werden sie in das waagerechte Magazin der Bilindelschere
ibergeben. Die Schere dient dazu, die Brennelemente als gan-
zes Biindel in kurze Stilicke von 2-5 cm Ldnge zu zerschneiden,
nachdem mit derselben Schere zundchst ein Endstilick abgetrennt
wurde. Beim Schneidvorgang werden alle Stdbe so geschnitten,
daB offene Schnittfldchen flir den S&dureangriff auf den Brenn-
stoff vorhanden sind. Die Schere zerschneidet 8 DWR- bzw.

20 SWR-Brennelemente pro Tag und erreicht damit eine Leistung
von 4 t Brennstoff pro Tag. Sie verfligt dariiber hinaus noch

iber eine erhebliche Leistungsreserve.

Unter der Zerlegezelle befindet sich die Aufldserzelle. Die
abgeschnittenen Stabstiicke fallen, wie auch die Brennelement-
endstlicke, liber einen Verteiler in die K&rbe der einzelnen
Aufléser, die eine Kapazitdt von 2 t pro batch besitzen. In
den Aufl&sern findet der chemische AufschluB des Spalt-
stoffs aus den Hiilsenabschnitten mit HNO3 statt. Es wird

in die 80-90 °C heiBe Siure geschnitten, so daB die Auf-
16sung bereits wdhrend des Flillens des Korbes beginnt. Nach
Beendigung des Auflésevorgangs wird die L&sung in den Puffer-
behédlter vor der Klédrzentrifuge gefdrdert. Die Ausfdrderung
aus dem Aufldser ist dabei so konstruiert und installiert,
daB8 alle ungeldsten, in den Aufl8ser gelangten Partikel sicher

ausgetragen werden.

AnschlieBend erfolgt eine Nachaufldsung in frischer Sdure, um
die letzten Brennstoffreste vollst&ndig aus den Hilsen zu ent-

fernen. Diese Nachaufldsung findet bei Normalbetrieb im
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Hauptaufltser statt, um die mechanischen Handhabungs-
schritte mit dem Korb 2zu minimieren. Wenn die Aufldser
eine hOhere Kapazitdt liefern sollen, werden die separa-

ten Nachaufl8ser eingesetzt.

Der Nachauflbsung schlieBt sich das Splilen der Hiilsen im

Korb an. Der Korb mit den Hiilsen und dem Strukturmaterial

wird danach in die separate, abgeschirmte Position des Hiilsen-
monitors eingesetzt und auf Brennstoffreste untersucht. Aus
der MeBposition des Hiilsenmonitors libernimmt der Brilickenkran
den Korb und befdrdert ihn iber den Hillsensammelbehédlter,

wo der Korb entleert wird.

Nach beendeter Aufldsung wird die Uranldsung von ungeldsten
Partikeln durch Zentrifugieren oder Filtrieren befreit. An-
schlieBend wird eine chemische Analyse und eine Volumen-

messung im Bilanzierungstank durchgefiihrt.

Die Kldrung der Aufléserldsung wird vorgenommen, um die bei
jeder Aufl&sung verbleibenden Rickstdnde, den Feedkldrschlamm,

abzutrennen. Diese Abtrennung ist exrforderlich,

- um hydraulische St&rungen in den weiteren ProzefBschritten

aufgrund von Ablagerung dieser Riickstdnde zu verhindern,

- um eine genaue Bilanzierung einer homogenen L&sung im

Bilanzierungstank durchfiihren zu k&nnen und

~ um StSrungen durch Radiolyse, die durch die hochaktiven
feinen Partikel des Aufldserschlamms hervorgerufen werden
kdnnen, zu minimieren.
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Der Zentrifugenrilickstand wird nach dem Zentrifugieren in
den Schlammbehilter gespiilt. Uber einen Monitor wird der

Schlamm auf etwaige Brennstoffreste untersucht.

Einer der Schwerpunkte, an denen Optimierungsiiberlegungen
einsetzen miissen, ist das Zerschneiden der Brennelemente
(Bild 4).

Prinzipiell gibt es daflir zwei M&glichkeiten:

- entweder - wie in der WAK - mit der bewidhrten Einzelstab-
schere nach dem Herausziehen einzelner Stdbe aus dem Brenn-

elementbiindel
- oder mit einer Biindelschere.

Wie Bild 5 zeigt, sind alle aufgefiihrten auslindischen
Wiederaufarbeitungsanlagen mit Bilindelscheren ausgerilistet.
Trotz der - im Vergleich zum Durchsatz der geplanten Anlage -
geringen Betriebserfahrung, geht die Planung fiir die deutsche
Anlage von einer Bilindelschere aus, da nur mit ihr die gefor-
derte Leistung erreichbar ist. Daneben gilt, daB fir LWR-
Brennelemente kein anderes mechanisches oder chemisches
AufschluBverfahren bekannt ist, mit dem mehr Brennelemente
verarbeitet wurden als mit einer Biindelschere. Kritische
Punkte, die einer Optimierung und weiterer Tests bedlirfen,
sind: die Gestaltung des Scherenmessers, die Scherenlagerung,
die Dekontaminationsméglichkeiten sowie die Reduktion der
Staubablagerung. Zur Durchfiihrung dieser Tests wird fir die

TEKO ein Versuchsstand flir eine Biindelschere geplant.

Das Hauptgewicht der Arbeiten liegt zur Zeit auf der Kon-
zipierung der Schere selbst. Alle bisher eingesetzten Biindel-

scheren sind Einzelfertigungen, die den jeweiligen Anlagen-
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verhdltnissen angepafBt waren. Die beiden zur Zeit in heiBer
Erprobung befindlichen Gerdte in La Hague und Tokai Mura
sind franzdsische Entwicklungen. Die in England erprobte
Windscale-Schere und die filir Thorp in der Planung befind-
liche Schere sind englische Entwicklungen. Diese Situation
fiihrte zu der Uberlegung, filir die deutsche Anlage - auf Basis
der gesammelten Wiederaufarbeitungs-Erfahrungen - das vor-
handene ingenieurtechnische Potential zu nutzen und zusammen
mit einer deutschen Firma ein entsprechendes Gerdt zu kon-
zipieren. Dieses deutsche Know-how beruht auf den umfang-
reichen Erfahrungen mit dem Bau und Betrieb von Schrott-
scheren, die sich in ihrer Grundkonzeption - abgesehen von
den kerntechnischen Besonderheiten - nicht von einer Bilindel-

schere unterscheiden.

Von den erwdhnten Versuchen mit der Schere haben einige Unter-
suchungen erhebliche sicherheitstechnische Bedeutung, da sie
zu dem Komplex "Verhinderung von Zircaloybrdnden" gehdren.
Die Ergebnisse von zahlreichen Testprogrammen - bestdtigt
durch Erfahrungen aus existierenden Wiederaufarbeitungsan-
lagen - zeigen, daB Zircaloy nur dann ein Entzlindungsrisiko
beinhaltet, wenn das Hiillmaterial in hinreichend fein ver-
teilter Form vorliegt. Massive Hiillrohrabschnitte sind eine
stabile Form der Lagerung, wie sie seit l&ngerer Zeit in
Windscale, NFS und auch in La Hague unter Wasser praktiziert
wird bzw. wurde. Bis jetzt ist es in keiner Wiederaufarbei-
tungsanlage filir oxidische Brennstoffe zu einem Zircaloybrand
der Hiilsen gekommen. In der NFS vorgekommene Brdnde geschahen
beim Aufldsen von metallischem Uranbrennstoff, der sich in

Zircaloyhlillen befand, in hochkonzentrierter HNO3.
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Beziiglich fein verteiltem Zircaloy zeigten Versuche, daB8 sich
Zirkonpulver nicht entziinden 1d8t, wenn es mit einem inerten
Material (z.B. Sand) ilber das Siebenfache seines eigenen Vo-
lumens verdiinnt wird (L2). Aus diesem Grund erscheint eine
Brandgefahr im Betriebsbereich zwischen Lagerbecken und Auf-
1l6sexr sehr unwahrscheinlich, denn bei einem geschnittenen
Brennelement betrdgt das Verhdltnis der Zirkonspdne zum UO2
nur etwa 400 ppm. Das Zirkon ist damit durxch ein Material
geschiitzt, das eine hohe thermische Kapazitdt aufweist und
nicht mit dem Zirkon reagiert. Auch im Feedkldrschlamm ist
mit einer sicheren Verdlinnung von > 10 : 1 der Zircaloy-
teilchen zu rechnen. Untersuchungen zur Bestdtigung dieser
Sachlage, die zur Zeit im Rahmen des PWA in Zusammenarbeit
mit der WAK laufen, gewinnen noch an Bedeutung durch den
Wunsch der RSK, der im Rahmen der Empfehlung zur sicherheits-
technischen Realisierbarkeit des Entsorgungszentrums ausge-
sprochen wurde, daB zu den Punkten Entziindbarkeit des Feed-
kldrschlamms und Brandgefahr des Zircaloy weitere Arbeiten

durchgefiihrt werden sollen.

Da der Aufl&ser direkt mit der Schere gekoppelt ist, muB
seine Konstruktion auf das jeweilige Scherenkonzept abge-
stimmt sein. Das beeinfluBt die Uberlegungen zur Kritikali-
tdtssicherheit des Auflbsers, die einen wesentlichen sicher-
heitstechnischen Aspekt des Head-ends darstellen (Bild 6).

Der Aufllser besteht aus dem Aufldserrohr und dem Aufldser-
tank (s.Bild 7). Er ist filir die Aufl&sung von Brennelementen
ausgelegt, die einen Abbrand von etwa 36.000 MWd/t Uran

und damit eine der Anfangsanreicherung von 4 % U-235 ent-
sprechende Restanreicherung von <« 1,8 % U-235 &dquivalent
haben.
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Diese Festlegung von Abbrand und Erstanreicherung der ein-
gebrachten Brennelemente und der vollstdndige Austrag des
Spaltstoffes (d.h. keine Spaltstoffakkumulation im Aufl&ser)
sind die Randbedingungen filir die Kritikalit&dtssicherheit

des Systems. Die Einhaltung der Randbedingungen muf durch
iberwachung der Spaltstoffbilanz sichergestellt werden. Dies
geschieht eingangsseitig durch Ermittlung des Restspaltstoff-
gehaltes der angelieferten Brennelemente. Zwei Methoden k&n-
nen dafilir angewandt werden, die administrative Kontrolle
durch eine sogenannte Lebenslaufkarte der Brennelemente und
die meBtechnische Kontrolle durch einen Monitor, der den
Restspaltstoffgehalt der Brennelemente registriert. Ausgangs-
seitig wird die Spaltstoffbilanz ebenfalls administrativ

und meBStechnisch iiberwacht. Die administrative MaBnahme be-
ruht auf einer Buchfiihrung der eingesetzten Spaltstoffmengen
und die meBtechnische auf der Bilanzierung und einer Kon-
trolle mdglicher Spaltstoffakkumulationen durch einen weiteren

Monitor.

Die Kritikalitdtssicherheit des Systems basiert unter diesen
Randbedingungen auf zwei unabhdngig voneinander wirkenden
Parametern:

1) der Geometrie des Aufldsers in Verbindung mit Erstan-

reicherung und Abbrand der Brennelemente und
2) der homogenen Vergiftung der L&sesidure durch Gadolinium.

Jeder dieser beiden Kritikalitdtsparameter hdlt fiir sich das
System unterkritisch, etwa auf einem keff <0,9. Erst nach
Eintritt von zwei voneinander unabhdngigen Ereignisabl&dufen,
in diesem Falle also nach einem Versagen der beiden ge-

nannten Kritikalit&tsparameter, wdre eine kritische Konfi-
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guration denkbar. Aus diesen Betrachtungen ist ersicht-
lich, da8 die homogene Vergiftung nur eine sekunddre redun-
dante SicherheitsmaBnahme ist.

Brennelementchargen, die den genannten Randbedingungen nicht
geniligen, miissen einer besonderen Behandlung unterworfen wer-
den. Flir diesen Fall k&nnte z.B. ein Korbeinsatz verwendet
werden, der aufgrund heterogener Vergiftung den Anforderungen
fir nicht abgebrannte Brennelemente geniligt. In gleicher Weise
kann auch die Gadoliniumvergiftung der L&sesdure diesem Fall
angepaft werden. Bei der Anreicherung von 4 % U-235 ohne
Abbrand ergibt sich dann eine Gadoliniumkonzentration von

2,7 g/1 der Aufldserlésung. Dies entspricht einem Wert wvon
7,3 mg Gd/g Uran. Die Anwesenheit von Gadolinium in der L&se-

sdure wird durch einen Gadoliniummonitor iliberwacht.

Ansammlungen von ungel&stem Brennstoff auBerhalb des Korbes
k6nnen nicht auftreten, da die Brennelemente in die heiBe
Sdure geschnitten werden und so die Lo&sereaktion sofort ein-
tritt. Als zusdtzliche Vorkehrung wird jedoch am Boden des
Aufldserkessels ein Pu-Monitor als "Kritikalitdtsmonitor"
angebracht.

Zu erwdhnen ist noch, daB das Konzept der homogenen Vergiftung
mit Gadolinium sowohl in der Barnwellanlage als auch in den

neuen Anlagen der Exxon und der BNFL vorgesehen ist.

Aus der oben gegebenen Darstellung des Kritikalit&dtskonzepts

flir die AuflSsung lassen sich zwei Folgerungen ziehen:

1) Der Aufldser muB filir seine Detailauslegung einer genauen
Kritikalitdtsberechnung unterworfen werden. Parallel hierzu
laufen tberlegungen und Untersuchungen im Rahmen des PWA,
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die Berechnungsgrundlagen und Alternativkonzepte liefern und
bei ihrer Realisierung zu einer Minimierung des Verbrauchs
an Gadolinium und damit zu einer geringeren Salzfracht im

HAW fiihren koOnnen.

2) Eine weitere, noch wesentlichere Folgerung ist die Notwen-
digkeit der Entwicklung von betriebssicheren Monitoren, die
die Sicherheit des Anlagenbetriebes deutlich verbessern

kGnnen.

Zusammen mit den bereits erwdhnten werden fiir die deutsche An-

lage folgende MeBgerdte bendtigt (s.Bild 8):

-~ Ein Spaltstoffmonitor zur Bestimmung des Spaltstoffgehaltes

in abgebrannten Brennelementen
- Ein Vergiftungsmonitor fiir Gadolinium
— Ein Pu-Monitor zur Messung von Pu-Akkumulationen

- Ein Hiilsenmonitor und

- Ein Schlammonitor, beide zur Messung von Brennstoffresten.

Sie gruppieren sich alle um den Verfahrensschritt Aufl&sung
und sind auch zur Durchfiihrung der SpaltstoffluBkontrolle wilin-
schenswert. Zusammen mit den Messungen zur Bilanzierung ermdg-
lichen sie die Bildung einer abgeschlossenen Bilanzzone um
den Aufléser.

Im folgenden ist der Stand der Entwicklung kurz skizziert:

Die Uberlegungen fir den Spaltstoffmonitor im Rahmen des PWA
sind soweit abgeschlossen, daB8 die Entscheidung flir das Ver-
fahren getroffen werden konnte. Ausgewdhlt wurde die Neutronen-
multiplikationsmethode, deren kalte Erprobung kurz bevorsteht.
Der Einbau eines Prototyps ist 1978 in der WAK geplant.
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Die Arbeiten des PWA zum Gadoliniummonitor filhrten zur Aus-
wahl eines Neutronenabsorptionsverfahrens. Auch hier sind
kalte Versuche im Gange. Dieser Monitor kann - neben anderen
Zwecken - auch zur Feststellung der Wirksamkeit einer hete-
rogenen Vergiftung benutzt werden.

Als Pu-Monitor k&nnen ebenfalls Entwicklungen des PWA zur
Anwendung kommen. Parallel hierzu ist der Einsatz der in der
WAK seit zwei Jahren erfolgreich eingebauten Neutronenzdhler
zu erwdgen (L3). Solche Z&hler sind auch als Schlammonitore

einsetzbar.

Als Hiilsenmonitor wird ein §-Monitor geplant, der auf der
Messung der Pr-144-Aktivitdt beruht. Er wurde aufgrund von
Versuchen des PWA entwickelt und wird zur Zeit in der WAK
eingebaut. Ahnliche Monitore werden in Windscale, La Hague und

Barnwell angewendet.

Ein weiterer Punkt, der im Rahmen der Optimierungsaufgaben
eine groBe Rolle spielt, ist die Klirung der Aufldserldsung
(s. Bild 9). Sie dient dazu, den Feedkl&drschlamm abzutrennen.
Die chemische Zusammensetzung dieses Schlamms 1&8t sich auf

vier Hauptgruppen zurilickfiihren (s.Bild 10):

nicht 16sliche Spaltprodukte

Brennstoffreste

Brennstabreste

Korrosionsprodukte

Das Bild zeigt den derzeitigen Stand unserer Kenntnisse

(L2, L4, L5, L6). Zur besseren Beurteilung des chemischen
Verhaltens von Feedkldrschlamm sind jedoch ergdnzende Unter-
suchungen im Rahmen des PWA und der WAK erforderlich. Dies

gilt besonders im Hinblick auf den von der RSK ausgesprochenen
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Wunsch nach weiteren Untersuchungen zum Thema Entziindlich-
keit des Schlamms und zur Nachbehandlung des Schlamms fiir
den Fall, das8 der Anteil der Brennstoffreste zu hoch ist.

Die sich aus dieser chemischen Zusammensetzung ergebenden

physikalischen Eigenschaften sind in Bild 11 dargestellt.

Hierbei ist besonders auf die KorngrdBe zu verweisen. Nach
Untersuchungen der BNFL liegt der gr&8te Anteil bei 2—5/um
(L2) . Zur Optimierung der Schlammabtrenneinrichtungen und

der Behdlter fiir seine Zwischenlagerung ist es unbedingt er-
forderlich, dieser KenngrtB8e erh8hte Aufmerksamkeit zuzuwenden,
um weitere Information iiber das Sedimentationsverhalten zu
bekommen, ein Wunsch, der auch von der RSK ausgesprochen
wurde.

Zur Abtrennung von Feedkldrschlamm sind in den bestehenden
oder geplanten Anlagen Filter oder Zentrifugen zum Einsatz ge-
kommen (s. Bild 12). Als Zentrifugen kamen bisher nur Voll-
mantelzentrifugen mit fliegend gelagerter Trommel, sogenannte
Pendelzentrifugen, zum Einsatz. Solche Zentrifugen arbeiten
mit 1000 Umdrehungen/min, wodurch eine Beschleunigung von
1000 g erreicht wird. Damit lassen sich Teilchen mit 4-5/um
KorngrdBe abscheiden. Die notwendige Verbesserung der Ab-
scheidung kann erzielt werden durch Erhdhung der Beschleuni-
gung, woflir sich dieser Zentrifugentyp nicht ideal eignet.
Besser einsetzbar flir diesen Zweck sind sogenannte Dekanter
oder Tellerseparatoren, filir die jedoch keine Erfahrungen in
kerntechnischen Anlagen vorliegen. Eine weitere Mdglichkeit
ist gegeben durch eine Erh&hung der Verweilzeit. Man kann
dies erreichen durch ein Hintereinanderschalten von Zentri-

fugen. Mit dieser Erhdhung der Verweilzeit ist jedoch eine
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Durchsatzverminderung verbunden, so daB8 der Einsatz von

parallel geschalteten Zentrifugen erwogen werden musf.

Aus diesen grundsdtzlichen berlegungen ist ersichtlich, das
weitere Arbeiten zur Aufkldrung des Kornspektrums und des
Sedimentationsverhaltens des Feedkldrschlamms erforderlich
sind. Parallel dazu wird der schlieflich ausgewdhlte Zentri-
fugentyp in einem Teststand geprift, der zur Zeit fir die
TEKO konzipiert wird. In diesem Teststand lassen sich auch

Filter auf ihre Eignung fiir die Grofianlage untersuchen.

Vorstehende Ausfiihrungen geben einen Eindruck, welchen Wert
die F+E-Arbeiten des PWA fiir die Planung dexr Deutschen Wieder-
aufarbeitungsanlage haben, aber auch, welche Untersuchungen
wlinschenswert sind.

Unseren Mitarbeitern S.J.Booth und C.R.Jungmann danken wir
fiir Thre Mithilfe bei der Erstellung der Unterlagen filir diesen
Vortrag.



— 192 —
KEVVA Kernbrennstoff-Wiederaufarbeitungs-Geselischaft m. b. H.

Abbildungsverzeichnis

Bild 1: VerfahrensflieBbild

Bild 2: Verfahrensschema Head-end

Bild 3: Head-end (schematisch)

Bild 4: Verfahrensschritte im Head-end
Bild 5: ibersicht iliber die bisher einge-

setzten Scheren

Bild 6: Verfahrensschritte im Head-end

Bild 7: KEWA-Aufléser (2 t)

Bild 8: Verfahrensschritte im Head-end

Bild 9: Verfahrensschritte im Head-end

Bild 10: Feed-Klarschlamm, Chemische Zusammensetzung
Bild 11: Feed-Kldrschlamm, Physikalische Eigenschafen
Bild 12: tibersicht iiber die bisher eingesetzten

Vorrichtungen zur Feedkl&rung




— 193 —
KEWA Kernbrennstoff-Wiederaufarbeitungs-Gesellschaft m. b. H,

Literaturverzeichnis

L1: F. Baumgdrtner
Stand der Technik bei der Behandlung des
Aufldserabgases einer Wiederaufarbeitungs-

anlage und Wege der Verfahrensoptimierung
PWA-Statusbericht 1977

L 2 : BNFL
Public Inquiry 1977

Statement of B.F. Warner

L 3 : Dr. Finsterwalder
Reaktortagung 1976
In-line~Messung von Plutonium durch

Neutronenzdhlung

L 4 : Unverdffentliche Ergebnisse der GfK, IHCh,
Versuche mit der MILLI-Anlage

L 5 : Unverdffentliche Untersuchungsergebnisse

der GWK aus Betriebsergebnissen der WAK

L 6 : DPST-LWR-76-2-3, Quarterly Report III/1976,
Du Pont de Nemours and Co., Savannah River
Laboratory, Aiken S.C.



UGNy — CMprang Brennelement - Lager Zerlegung und Auflosung Abgasreinigung

=
1. Extraktionszyklus 2. Uran - Zyklus 3. Uran - Zyklus U -Tail - end
‘ | ; D
Spaltpro -~ Saureriick - 2. Pu - Zyklus 3. Pu - Zyklus Pu -Tail - end
duktkon- gewinnung m

zentrierung

¥ - » ’// puy
’ _ P—
Abfall- -
HAW- Saureriick=~ Zwischenlager
nzentratla ewinnun
Konzen ger g g ] Uran Salpetersiure
' Plutonium [0 Spaltgase
- . . MAW- g [T] Spaltprodukte [T] Wasser
' fliissig LR,
— LAW = Leichtaktiver Waste |
MAW = Mittelaktiver Waste -
—= m 0 ! 2
— ; HAW = Hochaktiver Waste
LAW- I
tritium- -

haltig FeststofT KEWA| VerfahrensflieBbild




Schere
trockene e — Extraktion
Entladung :

e

BE-Empfang

Zentrifuge . Pufferlager
Bilanzierung

Aufloser

Hiilsen- und Schlammlager

Spaltprodukte Plutonium

rypton - ini O Uran O Spaltgase
Abfiillung Abgasreinigung

KEWA | Verfahrensschema Head-end

— G6l —



/- /
\\\\\\Q ? V Scherenzelle ?
Beckenh Q? ?
e NZRP Q/ Hﬂﬂ ] %
NgR%l °© /
LS L YOPL> SIS
N SRS N % = —
NIV T
[ N % L/ 'H H 1] Aufldsungszelle
e NS = = i | N 707 | 777
TRIEEE R ‘—_‘—.*Q/ 4 N s
—Qge_r '1BE—- _-_ '___ -__ j@; - /\é ? ] _ | Nachauflgser
TUbergabe™ e /\/ / | |
P _ T A\/ % —  J Aufléserzelle
o INIZ 777777 77777
77/ TTT 77T 7777 777,
% % N
TR T

KEWA Head- end (schematisch)

-— 961 —



— 197 —
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KEWA Verfahrensschritte im Head -end




Anlage Scherenkraft (t) durchgesetzte Menge (tU)

NFS (USA) 300 630, davon 240 LWR
Barnwell (USA) 300 Kalter Betrieb
Windscale (GB) 250 120
La Hague (F) 200 15
Eurex (1) 150 Kalter Betrieb
Tarapur (IND) in heiBer Erprobung
Tokai Mura (JAP) 240 in heifler Erprobung
Thorp (GB) 450 in Entwicklung
Eurochemic (B) in Planung
WAK (D) 70
B = Bindelschere E = Einzelstabschere

Ubersicht {iber die bisher eingesetzten

KEWA Scheren
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Bestandteile des
Feed - Kldarschlamms

°% in der
Trockenmasse

Nicht [0sliche Spaltprodukte
Ru (30 - 40 %), Mo (10 -20°%),
Rh (8°%), Pd (7°%), Tc (5 %),
Nb, Te, Sb, Cs als Metall

oder Legierung

60 - 70

Brennstoffreste
Pu: U=1:3 bis 1:10

Brennstabreste

Zircaloy - Spdne oder Staub,

Zr - Oxid

<10

Korrosionsprodukte

Rest ?

KEWA

Feed - Kldrschlamm
Chemische Zusammensetzung




— 204 —

anfallende Menge

3 -5 kg/t Brennstoff

Korngrofle

Spdne : < 2mm
Pulver : <50 um
Nach dem

Absetzen: <10 am
Maximum: 2-5 um

Warmeleistung

Nach 1a Kihlzeit : 600 W/tU
Nach 3a Kihlzeit : 150 W/t U

Spezifische
Aktivitat

Nach 1a Kihlzeit : 4 x 104 ci/tu
Nach 3a Kiihlzeit : 1x 104 Ci/tuU

Spezifisches

Gewicht der 8-12 g/cm3
Feststoffe
Farbe schwarz
Feed - Klarschlamm
KEWA Physikalische Eigenschaften




Anlage Feedkldrung durchgesetzte Menge (tU)
Idaho (USA) stehende Pendelzentrifuge ?
Hanford (USA) hdngende Pendelzentrifuge ?
Barnwell (USA) hdngende Pendelzentrifuge Kalter Betrieb
Exxon (USA) hangende Pendelzentrifuge in Planung
La Hague (F) hdngende Pendelzentrifuge 15
Marcoule (F) hdngende Pendelzentrifuge ?
Eurochemic (B) hdngende Pendelzentrifuge ca. 80
Thorp (GB) hdngende Pendelzentrifuge in Entwicklung
WAK (D) Filter 70
Tokai Mura (JAP) gepulstes Filter in heifer Erprobung
NFS (USA) - 630, davon 240 LWR
Windscale (GB) - 120

KEWA Ubersicht {iber die bisher eingesetzten

Vorrichtungen zur Feedklarung

— S0 —
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Abteilung Dekontaminationsbetriebe

Die Eindampfanlage filir mittelaktive, wdBrige Ab-
fallésungen - Auslegung und Betriebserfahrungen

Es werden Daten liber Herkunft, Nuklidzusammensetzung
und Aktivitdtsverteilung von mittelaktivem Waste ge-
liefert, wie er in der Wiederaufarbeitungsanlage fiir
Kernbrennstoffe, Karlsruhe, anfdllt,.

Die Auslegung und Inbetriebnahme der MAW-Eindampfan-
lage werden beschrieben.

Nach einer Prozefdarstellung werden die Betriebser-
fahrungen wiedergegeben. M&glichkeiten zur Erarbei-
tung von Testefgebnissen fiir Forschung und Entwick-
lung werden aufgezeigt.

1. Einleitung

2, Auslegungsdaten und Inbetriebnahme
3. ProzeBbeschreibung

4, Betriebserfahrungen

5. Ausblick

Gesellschaft fiir Kernforschung mbH., Karlsruhe
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Einleitung

Die Eindampfanlage fir mittelaktiven, widssrigen Waste (MAW)

hat die primdre Aufgabe, die Wiederaufarbeitungsanlage f£fiir
Kernbrennstoffe, Karlsruhe (WAK) auf dem MAW-Sektor zu ent-
sorgen. Diese Dienstleistung trdgt damit indirekt dazu bei,
verschiedene Forschungs- und Entwicklungsvorhaben im Bereich
Wiederaufarbeitung sicherzustellen. Gleichzeitig gibt die An-
lage die MOglichkeit, Erfahrungen und Daten filir zukiinftige Bau-
vorhaben dieser Art zur Verfigung zu stellen. Den Ausfithrungen
iber die MAW-Verarbeitung seien zundchst einige Daten iliber Her-
kunft und Nuklidzusammensetzung der von der WAK stammenden Ab-
wdsser vorausgestellt. Tabelle 1 macht Angaben ilber die Her-
kunft der Abfalldsung im Jahr 1976

ProzeBl&sungen ca. 15%
Regenerierwdsser ca. 30%
Dekontaminationsldsungen ca. 40%

Laborwdsser, Abgaswaschwidsser,
Treibdampfkondensat ca. 15%

Tabelle 1: Herkunft mittelaktiver Abfalldsungen
aus der WAK (1976)

Im gleichen Jahr wurden Brennelemente der Kernkraftwerke Gund-
remmingen (KRB) und Obrigheim (KWO) aufgearbeitet. Es handelte
sich um insgesamt 13,64 t Uges mit einem Abbrand bis 24000 MWd/t
und einer Nachkiihlzeit von ca. 5 Jahren. Die Radionuklidzusam-
mensetzung im MAW nach Aufldsung von Brennelementen mit 30000
MWd/t Abbrand und 5 a Nachkilhlzeit ist aus der 2. Tabelle er-
sichtlich. Es sind die Anteile an der Gesamtaktivitdt angegeben.
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Nuklid Anteil (%)

Eu-154 0,122
Eu=-155 0,970
Ce-144/Pr-144 11,47
Cs-134 4,683
Cs-137/Ba-137 m 32,197
Co-60 0,061
Nb-95 0,133
Ru-106/Rh-106 25,160
Sb-125/Te-125 m 5,181
Sr-90 10,000
Y-90 10,000
Zr-95 0,022

Tabelle 2: Radionuklidzusammensetzung

Ein Vergleich der Mengen und Aktivitdten zwischen dem in der
WAK produzierten, hochaktiven Waste (1 WW) und dem in der Ab-
teilung Dekontaminationsbetriebe (ADB) aus dem mittelaktiven
WAK-Waste erzeugten MAW-Konzentrat (MAWC) zeigt, daB ca.

1,5 30 der 1 WW-Aktivitdt im MAWC zu finden sind.

Die Werte sind in Tabelle 3 aufgefiihrt. Die Angaben gleichfalls
aus dem Jahre 1976

1 WW MAWC
m3/a 16,8 36
Ci/m3 200 000 133
ci/a 3,36 x 10° 4,7 x 103

Tabelle 3: Mengen- und Aktivitdtsvergleich zwischen
1 WW und MAWC
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Auslegungsdaten und Inbetriebnahme

Die MAW-Verdampfungsanlage wurde am 1.3.1976 nach einem umfang-
reichen Erprobungsprogramm "heif" in Betrieb genommen.
Die wichtigsten Priifpunkte waren

- Uberpriifung der verfahrenstechnischen Funktionsfdhigkeit

- Uberpriifung der Garantiedaten (Ausdampfleistung, Dekonta-
minationsfaktor, Wdrmehaushalt)

- Betriebsverhalten im Grenzlast- und Stdrungsbereich.

Die Kontrolle des DF wurde {iber Na-Nachweis durchgefiihrt. Es
wurden Werte zwischen 106 und 107 gemessen., Dies entspricht
den Auslegungsangaben. Die Funktionsfihigkeit wurde nachgewie-
sen. Bei den Grenzlastversuchen konnte auBerdem festgestellt
werden, daB

- keine der peripheren Komponenten die Leistung des Systems
Kolonne/Verdampfer beeintrdchtigt

- Storfallsituatioren jederzeit beherrschbar sind

- die garantierte Ausdampfleistung erreicht wird.

Die wichtigsten Auslegungsdaten zeigt die Tabelle 4:

Ausdampfleistung 0,8 t/h
Dekontaminationsfaktor 106
max.Aktivitit des Roh~MAW 300 Ci/m3
max.Konzentrataktivitdt 1000 Ci/m3

Tabelle 4: Auslegungsdaten der MAW-Eindampfanlage

ProzeBbeschreibung (Abb. 1)

Fir die Befdrderung von wdBSrigem wie auch organischem MAW wird
ein Tankwagen (Behdltersattelanhdnger) mit ca. 2,1 m3 Transport-
volumen benutzt. Die MAW-Ubernahme in den Tankwagen erfolgt durch
Evakuieren des Tanks, die Ubergabe durch Evakuieren des Eingangs-
behdlters,

Aus dem Eingangsbehdlter mit 2,5 m3 Volumen wird die LOGsung Uber
ein nach dem Schwerkraftprinzip arbeitendes TrenngefdB gefdrdert,
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in dem die organische Phase abgeschieden wird. Der max. Durch-
satz liegt bei 1,5 m3/h. Die wdBrige Phase lduft in freiem Ge-
fille ab in zwei Vorlagebehdlter von je 2,5 m3 Fassungsvermd-
gen. Aus diesen erfolgt die kontinuierliche Einspeisung in die
Verdampferkolonne. Die Fdérdermenge ist dabei von O,7 bis 1,2 m3/h
verstellbar.

Die Verdampfung wird eingeleitet in einem dampfbeheizten, stehend
angeordneten Rohrbilindel-Wdrmetauscher. Dieser ist oben und unten
seitlich an den Sumpf einer Siebbodenkolonne angeschlossen. Durch
die Beheizung entsteht ein Naturumlauf. Nach Ubetritt der sieden-
den LOsung in die Kolonne erfolgt die Dampfabscheidung unterhalb
der Siebbdden.

Interessant ist hier der quasi-tangentiale AnschluB des oberen
Ubertrittsrohres, wodurch eine Zentrifugenwirkung erzielt wird,
die eine effektive Fliissigkeitsseparation aus dem Dampf sicher-
stellt.

Der aufsteigende Briidendampf wird beim Durchtritt durch die B&-

den durch riickstromendes Destillat weiter dekontaminiert. Die
Briiden werden in einem Kondensator niedergeschlagen, nachgekiihlt
und in die Eingangsbehdlter der Eindampfungsanlage fir leicht-
aktives Abwasser geleitet. Ein Teil des Destillates lduft auf

den oberen Siebboden zuriick.

Das Betriebsvolumen des Systems Kolonne/Verdampfer betrdgt 1,6 m3.
Nach Erreichen der Endkonzentration erfolgt der Austrag des Kon-
zentrates in einen gekiihlten Zwischenbehdlter mit 1,7 m3 Inhalt
(batch-Betrieb). Es besteht aber auch die Mdglichkeit, entsprechend
dem Aufkonzentrierungsfaktor durch Anheben des Niveaus im Kolonnen-
sumpf Konzentrat gleichbleibender Zusammensetzung in den Zwischen-
behdlter iUberlaufen zu lassen. Das gekilhlte Konzentrat wird in
einen Sammelbehdlter, der 13,7 m3 faBt, transferiert. Von dort
wird es nach Bedarf bei der Konzentrataufarbeitung in einen Kon-
ditionierbehdlter gefdrdert, in dem durch Laugezugabe der gewiin-
schte pH~-Wert eingestellt wird.
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Betriebserfahrungen

Allgemeine Ubersicht

Einige Betriebsdaten der MAW-Eindampfung von 1976 sind aus
Tabelle 5 ersichtlich. Sie beinhaltet auch den MAW-Durchsatz,
die Eindampfanlage fiir schwachaktives Abwasser (LAW) in den Mo-
naten Januar und Februar 1976

MAW-Durchsatz 366 m3
Aktivitdtsdurchsatz 4700 Ci
Trockensubstanz-Durchsatz 16,9 to
Konzentratproduktion 36,0 m3
Laufzeit 396 h
Zuverldssigkeitsgrad 96,5 %
Auslastungsgrad 4,5 %

Tabelle 5: Betriebsdaten der MAW-Eindampfung 1976

Der Zuverldssigkeitsgrad ist das Verhdltnis zwischen Istlaufzeit
und Planlaufzeit, der Auslastungsgrad das zwischen Istlaufzeit
und theoretisch mdglicher Laufzeit (365 4 x 24 h).

Bis zum 1.11,.1977 wurden insgesamt 1000 m3 in 1088 Betriebsstun-
den verarbeitet. Damit lag die durchschnittliche Ausdampfleis-
tung bei 0,94 t/h. Diese hohe Ausdampfleistung wurde erreicht
durch Betreiben der Anlage im oberen Grenzlastbereich, d.h.:

- es wird kein Destillat auf die Siebbdden zuriickgeleitet
- die Beheizung des Verdampfers wird soweit angehoben, bis das
Kolonnenverhalten gerade eben noch stabil ist.

Eine solche Fahrweise ist deshalb méglich, weil die spezifische
Aktivitdt des MAW bisher so niedrig lag, daB selbst bei vermin-
dertem DF die max. zuldssige Destillataktivitdt von 10-2 Ci/m3

nicht tUberschritten wird.
MAW-Transport und -Phasentrennung
Durch das Arbeiten mit Unterdruck bei Ubernahme in den Tankwagen

und Abgabe in den Eingangsbehdlter wird das Kontaminationsrisiko
auf ein Minimum beschrdnkt. Das gleiche gilt fir die Befiillver-
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riegelung durch geeignete Schwimmerschalter, die den Fiillvorgang
bei ca. 85% des Tankvolumens automatisch unterbrichen. Nennenswer-
te Stdrungen oder gar Kontaminationen sind bislang nicht aufge-

treten.

Die Durchlaufgeschwindigkeit von max. 1,5 m3/h (bei ca. 200 1
GefiBvolumen) durch das Phasentrenngefdf erwies sich bisher f£fiir
den Trennvorgang als geniigend niedrig. Bei Anfall grdBerer Men-
gen organischer L&sungen - wegen der Vortrennung im Eingangsbe-
hdlter durchaus iliblich - wird der Mengenstrom durch eine geeig-
nete Regelung reduziert bzw. beili unzuldssigem Anstieg unter-

brochen.

Vorlagesystem

Im Vorlagesystem sind zwei Behilter installiert. Mit je 2,5 m3
sind die Volumen sehr knapp bemessen. (Dies resultiert aus einer
Konzeptdnderung wdhrend der Bauphase). Diese Einschridnkung be-
dingt hdufiges Umschalten der als Dampfstrahlpumpen ausgefihr-
ten Einspeisepumpen. Insbesondere beil Betrieb im Grenzlastbereich
bringt dies eine nicht unerhebliche St6rung des Kolonnenverhal-
tens mit sich:

Die Umschalttechnik erfordert, zeitweise mit zwei Pumpen einzu-
speisen. Wegen der dann erhShten Kaltwassermenge entsteht ein
Siedeverzug, wodurch es zum "Durchsinken" des Destillates durch
die Siebbdden kommt.

Wenn eine kurze Umschaltfrequenz erforderlich wird, kann ein Aus-
fall der Einspeisung wegen Uberhitzung der Dampfstrahlpumpen vor-
kommen. Gleiches gilt fir Ansaugvorgidnge bei niedrigem Beh&dlter-

niveau.
Verdampfer/Kolonne

Der Verdampfungsvorgang verlduft bei Atmosphdrendruck. Der Heiz-
dampfdruck betrdgt 2,7 bar (Sattdampf).

Nach Fiillen der Kolonne mit MAW bis auf Uberlaufniveau, beginnt
man mit der Beheizung. Der max. zuldssige Temperaturgradient be-
trdgt 3 K min-1. Bei einer anflinglichen Heizdampfmenge von 300
kg/h ist dies sichergestellt. Nach Siedebeginn wird die Dampf-
menge um 150 bis 200 kg/h erhtht. Der Destillat-Rilcklaufteiler
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ist so eingestellt, daB das gesamte Destillat auf die Siebbdden
zuriickgeleitet wird. Dadurch baut sich ein Dampf-Differenzdruck
(DD) in der Kolonne auf. Dieser DD ist eine charakteristische
GrbBe fiir die Kolonne und hat fiir jeden Lastzustand einen ganz
bestimmten Wert. Die Einhaltung wird anhand eines Betriebsdia-
grammes iliberwacht, d.h. nach jeder Dampfmengenerhhung ist ein
stabiler DD abzuwarten, so daB der Anfahrvorgang ca. 1 h dauert.
Ab ca. 700 kg/h Heizdampf setzt der Naturumlauf ein, gekennzeich-
net durch ploétzliche Schwankungen der Dichteanzeige und einen
Negativsprung des Fiillstandes in der Kolonne.

Wdhrend des Befiillens der Siebbdden nimmt der Filillstand konti-
nuierlich ab. Die MAW-Einspeisung ist daher rechtzeitig einzu-
schalten, um das minimale "Naturumlaufniveau" nicht zu unter-
schreiten., Wenig spdter wird dann der Riicklaufteiler in Betriebs-
stellung gebracht.

Wie erwdhnt, ist der Siebboden-Differenzdruck wichtigster An-
haltspunkt fiir den Betriebszustand der Kolonne. Solange er im
Diagrammbereich stabil bleibt und die Destillataktivité&t 10-2
Ci/m3 nicht iibersteigt, kann die Heizdampfmenge - ab ca. 1000 kg/h
in kleinen Stufen von 50 kg/h - erhdht werden.

Ahnliches gilt fiir die Ricklaufteilerstellung, denn es konden-
siert offensichtlich so viel Briidendampf im Bereich der Bd&den,
daB ein ausreichender Destillatquerstrom erhalten bleibt, auch

wenn kein Destillat iiber den Riicklauf aufgegeben wird.

Bei derart optimierter Anlageneinstellung muf natiirlich ein sen-
sibles Verhalten des Systems in Kauf genommen werden. Alle Ein-
fliisse, insbesondere Anderungen der Einspeiserate oder des Anla-
gendruckes, die zu einem Siedeverzug bzw. zu einer beschleunigten
Ausdampfung fihren, gefdhrden die Stabilitdt. Es kann zum "Trok-
kenblasen" bzw. Uberfiillen der Siebbdden kommen. Beides wiirde ei-
nen erneuten Anfahrvorgang erforderlich machen.

Aus den MAW-Eingangsanalysen ld8t sich der zuldssige Aufkonzen-
trierungsfaktor hinsichtlich des Salzgehaltes oder aber der spezi-
fischen Aktivitdt ermitteln.

Da das Kolonnenvolumen bekannt ist, kann das Erreichen der End-
konzentration leicht iliber die eingespeiste Menge errechnet wer-

den. Es ist lediglich die Verdiinnung des Konzentrates durch die
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Dampfstrahltransfers von 10 bis 20% zu berilicksichtigen. Die Kon-
zentrat-Austragsmdglichkeiten wurden in der Anlagen-Kurzbeschrei-
bung dargestellt.

Bei batch-Betrieb ist nach genligender Abkiihlung des Konzentrates
(auf mindestens 65°C) der Austrag mittels Dampfstrahlpumpen in
den gekiihlten Zwischenbehdlter problemlos. Dagegen ergeben sich
bei kontinuierlichem Betrieb, also Konzentratilberlauf, verschie-

dene Schwierigkeiten:

In dem am Kolonnensumpf angeschlossenen Uberlaufrohr (NW80) sind
mehrere Einperlrohre fiir Dichte- und Fiillstandsmessung installiert.
Bei Erreichen des tberlaufniveaus entsteht durch die eingeperlte
Luft ein Mammutpumpeneffekt, durch den ein Teil des Kolonnenin-
halts abgehebert wird. Gleichzeitig verursacht das strSmende Me-
dium eine Verfdlschung der Dichteanzeige. Da mit diesem Signal

die Fillstandsanzeige elektrisch korrigiert wird, ist also auch
der Wert fehlerbehaftet. Daraus ergibt sich, daB eigentlich nur
ein quasi-kontinuierlicher Betrieb mdglich ist.

Eine Niveauregelung iiber die Einspeiserate 1ist mit der vorhan-
denen Anordnung unméglich,

Ein weiterer Mangel ist, daB bei hohem Kolonnenfilllstand das Kon-
zentrat - wenn auch nicht ilibermifig stark -~ ilber eine der beiden
Einspeiseleitungen in den Vorlagebehdlter zurilicklduft.

Insgesamt ist das Kernstlick der Anlage aus verfahrenstechnischer
Sicht nach hinreichender Ausbildung und Ubung durchaus unkompli-
ziert handhabbar.

Konzentratbehdlter

Gekiihlter Zwischenbehdlter und Sammelbehdlter stellen eine sinn-
volle Einheit dar. Probenahmen und Weitertransfer in den Kon-
ditionsbehdlter waren jederzeit ohne Schwierigkeiten mdglich.

Ausblick

Nach Planungsdaten im Bereich der Wiederaufarbeitung (MAVA) ist
mit einem MAW-Anfall von 2660 m3/a zu rechnen. Die Entsorgung

wiirde eine Verfiigbarkeit der Eindampfanlage von 40% erforderlich
machen., Nach heutigen Erkenntnissen kdnnten milhelos 80% erreicht
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werden. Bis jetzt liegt die Auslastung bei 7,5%, die Zuverldssig-
keit bei 98%. Ob sich letztere bei hdherer Auslastung halten l&dBt,
bleibt abzuwarten. Das umfangreiche Priifprogramm zur vorbeugen-
den Instandhaltung zielt in diese Richtung.

Bisher wurde die Anlage in der Regel einschichtig gefahren. Ein
Zweischichtbetrieb wurde vorilibergehend zur Abschdtzung verfah-
renstechnischer Grenzen durchgefilhrt. Das durchgehende Betreiben
ist aus heutiger Sicht lediglich durch die personelle Ausstattung
begrenzt.

Als groB8te Verarbeitungsstdrung wird ein Defekt des Verdampfer-
heizbiindels angenommen, Es muB8 dann mit einer Ausfallzeit von ca.
9 Monaten gerechnet werden. Zu den bereits durchgefiihrten Repa-
raturvorbereitungsmafnahmen gehdren die Anfertigung einer An-
schluBSschablone und verschiedene Dekontaminationsversuche im Ver-
dampfer/Kolonne-Bereich. Zum letzteren Punkt liegen Ergebnisse
vor, die eine ziigige Reinigung mit erheblicher Verminderung der
Ortsdosisleistung im Arbeitsbereich erméglichen.

In diesem Zusammenhang seien einige Anmerkungen in Bezug auf
Sammlung weitergehender Erfahrungswerte am MAW-Verdampfer durch
ADB angefigt:

Im ersten Betriebsjahr lag das Hauptaugenmerk der Betriebslei-
tung - bedingt durch die Forderung problemloser Entsorgung spezi-
ell der WAK - bei der Ausbildung des Betriebspersonals an der
neuen Anlage. In letzterer Zeit konnten nun verschiedene Versuchs-
reihen gefahren werden, die sich u.a. auf die BeeinfluBarbeit des
Dekontaminationsfaktors beziehen. Hier zeigt sich bisher, das die
Wirksamkeit der Siebbodenkolonne nicht in dem zuvor angenommenen
Bereich von ca. 102 liegt. Bei Anderung des Destillatriicklaufes
von O bis fast 50% (Abb. 2) verbessert sich der DF lediglich um
das Dreifache. Ein solcher Effekt ist aber auch durch Verminderung
der Heizdampfmenge erzielbar (Abb. 3), wobei die Netto-Ausdampf-
leistung sogar noch hoher liegt.

Es ist denkbar, daB zu einem spdteren Zeitpunkt auch MeBreihen

zur Ermittlung z.B. nuklidspezifischer Dekofaktoren durchgefiihrt
werden.
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Fixierung von MAW in anorganischer Matrix

- L. Kahl, M. Kelm -

1. Einleitung

Als mittelradiocaktiv (MAW) werden alle Abfalldsungen aus
der Kernbrennstoffwiederaufarbeitung bezeichnet, deren
spezifische Aktivitit zwischen 10™% und 10 ci/1 betrigt.
Sie entstehen im Purex-ProzeB hauptsdchlich bei der
Losungsmittelwdsche (ProzeB-MAW) und bei der Dekontamina-
tion von Anlagenteilen der Wiederaufarbeitungsanlage
(Deko-MAW) .

In der geplanten WA werden ca. 23000 m3 MAW pro Jahr an-—
fallen, die auf ca. 1500 m3 Konzentrat eingeengt werden.

Je nach Ort der Entstehung kann die Zusammensetzung schwan-

ken.

Bild 1 zeigt eine typische MAW-Zusammensetzung.

Sieht man von den Spuren an Spaltprodukten, Uran, Plutonium
und LOsungsmittelresten ab, enth&dlt MAW hauptsdchlich HNO3
und NaNO,. Das Verhdltnis Sdure/Salz kann recht stark

3
schwanken, betrégt aber im Mittel 2:1.

Augenblickliche Praxis der MAW-Behandlung ist, den Roh-MAW
bis zu einem Gesamtnitratgehalt von 4 Mol/Liter einzuengen,
die Sdure 2zu neutralisieren, das neutrale Konzentrat bei
443 K (170°C) mit Bitumen oder bei Raumtemperatur mit
Zement zu vermischen und die Verfestigungsprodukte in 200 1

Fdssern abgefiillt in Asse II einzulagern.
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Element Konzentration | Nuklid Akt. - Konz.
(mg/1) (mCi/1)
H+ 90
Na 3500
Ca 10
Mg 10
Si 10
Fe 1,5
Cs nicht gemessen | Cs-137/134| 6,5/0,85
Sr 0,1 Sr-90 3,8
Ir 50 2r-95 0,04
Nb 5 Nb-95 -
Sh 2 Sh-125 2,1
Ce ] Ce-144 0,8
Ru 3 Ru-106 1,74
Co 0,1 Co-60 0,2
U 160
Pu 1,1
Am 0,3
Organische Bestandteile:
Gesamtkohlenstoffgehalt: 855 mg/|
TBP 69 mg/I
HDBP 97 mg/|
Kerosin 10 mg/I

Bild 1: Analyse von Prozef-MAW
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Widhrend der Bituminierung verdampft das Wasser bis auf
einen Rest von 0,1 %. Bei der Zementierung wird das Was-
ser chemisch gebunden. Die Aufnahmef&dhigkeit fiir das MAW-
Salzgemisch betrédgt bei Bitumen 50 Gewichtsprozente, bei

Zement 10 Gewichtsprozente.

Schwachstellen bei diesen beiden Verfahren ist die Ent-

wicklung von H, infolge Radiolyse des Bitumens oder des

Kristallwasseri im Zement, die Desintegration des Bitumen-
gemisches, wenn es ilber ldngere Zeitrdume hdherer Tempera-
tur im Endlager ausgesetzt ist und die relativ schlechte

Auslaugbestdndigkeit des Zementproduktes. Die H2—Entwick—
lung kann zu Druckaufbau in den F&ssern oder bei schlech-

ter Bewetterung zu Knallgasgemischen im Endlager fiihren.

Zur Beseitigung dieser Schwachstellen wurde bei ABRA begon-
nen, die M6glichkeit der Verfestigung des MAW in einer
Glasmatrix analog der vorgesehenen Verglasung der hoch-
radioaktiven (HAW) Abf&lle zu untersuchen. Weiterhin wird
in einem gesonderten Programm an der Verbesserung der
Zementprodukte hinsichtlich Aufnahmef&higkeit von MAW,
Auslaugbestdndigkeit und Beherrschung der Radiolysegase

gearbeitet.

Das Verglasungskonzept, das in diesem Vortrag vorgestellt
werden soll, sieht die Abtrennung von mehr als 90 % der
Gesamtaktivitdt durch eine Mitf&dllung an oberflédchenrei-
chen Niederschldgen vor. Die Fdllschldmme werden entweder
zusammen mit dem HAW oder gesondert verglast. Das Filtrat
soll der Spezifikation von LAW entsprechen und wie dieser

bituminiert oder zementiert werden.

Konzept des Verfahrens

Verfahrensschema

Bild 2 zeigte das Schema einer fiir das ABRA-Technikum ge-

planten aktiven Demonstrationsanlage im 50 Liter-MaBstab.
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Bild 2:

Verfahrensschema zur MAW- Behandlung
(AnlagengridBe: 50 Liter/ Charge)
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Die Einzelschritte des Verfahrens sind:

1.

Denitrierung der Salpetersdure durch Zugabe des MAW-
Konzentrats in vorgelegte 26 molare Ameisensiure bei
373 K (1OOOC) im batch-Verfahren.

ZerstSrung der Uberschiissigen Ameisensdure mit H202.

Uber fihrung des denitrierten Konzentrates in den FH1ll-
beh&dlter.

Dosierung der F&dllchemikalien bei bestimmten pH-Werten.
Die Mengen an Fédllchemikalien richten sich nach der Ein-
gangsanalyse, Richtwerte sowie die pH-Werte fir die Do-
sierung wurden in Labor- und halbtechnischen Versuchen
ermittelt. Das Schema berlicksichtigt bereits das in
letzter Zeit gednderte Verfahren des F&dllungsschrittes.

Bis vor kurzer Zeit wurde noch TiCl SnCl2 und Wasser-

3’
glas zur F&llung benutzt. Darauf wird im Punkt 2.2.1.

ndher eingegangen.
Abtrennung der Fdllschl&dmme.
Bituminierung oder Zementierung des Filtrats (LAW).

Verschmelzen des in HNO3 geldsten Fdllschlammes zusam-
men mit HAW bei etwa 1473 K (1200° C).

MengenflieBbild der Salz- und Volumenstrtme der 50 Liter-

Demonstrationsanlage.

Bild 3 macht die Trennung des MAW in einen Strom grofBen

Volumens mit dem gré&Bten Teil des NaNO3 und einen kleinen

Strom, der den Fdllschlamm fihrt und vor allem die aktiven
Bestandteile enthdlt deutlich.

Die Menge von 12 g Glihrickstand (7 g Oxide + 5 g Natrium-

nitrat) pro Liter MAW und seine Zusammensetzung erlauben,

den Fdllschlamm mit dem HAW-Strom zu vereinigen, ohne daB

das Volumen des HAW-Glases erhdht wird.




4,2 Liter Fallchemikalien
(85 ml/Liter MAW)

P
Fallbehalter Filtrat
50 Liter MAW 54,2 Liter 92,8 Liter |
( 2m NaNO, ) (2,18 m NaNO,) ( 2,18 m NaNO, > :
0,25 m HNO, = 97,4% des NaNO,
Niederschlag mit ca. 70% Feuchte
<z Tg Oxide + Karbonate + Sullale)
+ 9,1g NaNO; pro Liter MAW
Bild 3:

MengenflieBbild fiir eine Fallung mit Abtrennung bei einer Anlage
fiir 50 Liter MAW/Charge
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Nach bisherigen Versuchen werden bei der Fdllung mehr als
95 % der/3/Jf—Aktivitét sowie 80-90 % des Plutoniums und
des Urans in den Niederschlag iiberfiihrt.

Durchgefﬁﬁrte F+E-Arbeiten

Laborversuche mit simuliertem MAW-Konzentrat

Féllung

Bild 4 zeigt die bis zum Sommer d.J. entwickelte F&illmetho-
de und die damit erzielten Ergebnisse. Es sind angegeben
die Dekontaminationsfaktoren (DF) der wichtigsten Aktivi-
tdtstrédger, die Mengen und Art der Fdllchemikalien und der
pH-Wert ihrer Zugabe zum MAW-Konzentrat. Die Einstellung
des pH-Wertes erfolgte mit konz. NaOH. In den Klammern hin-
ter den Reagenzien sind die Elemente angegeben, die durch
dieses Reagenz besonders effektiv aus der LOsung entfernt
werden,

Die Versuche wurden im MaBstab von 25 ml bis zu einem
Liter durchgefiihrt. Reihenversuche bei denen die DF in
Abhdngigkeit von der Chemikalienmenge und vom pH-Wert der
Zugabe verfolgt wurden, ergaben die im Bild4 aufgezeigten
Mengen und das Dosierschema. Die Wirksamkeit der F&ll-
chemikalien flir die adsorptive Mitf&dllung bestimmter Nuk-
lide wurde in eigenen Versuchen und durch Auswertung der
Literatur ermittelt. Leider muBte dieses bisher - auch in
den Versuchen mit echtem MAW - leistungsfédhige Verfahren
in den letzten Monaten aufgegeben werden, da sich bei der
Verglasung der Fdllschl&mme zeigte, daBf durch Chloride die
Fliichtigkeit des C&siums aus der HAW-Glasschmelze von
durchschnittlich 15 & auf ca. 70 % ansteigt. Besonders Ti
und Sn sind aber nur als Chloride fiir die Fdllung verfiig-
bar, so daB auf sie vorerst verzichtet werden muBte. Bei
Waschversuchen wurden neben den Chloridionen 5-10 % der

adsorbierten Aktivitdt ausgewaschen. Weite:e Versuche,
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Fallreagenz Menge pH-Wert Tracer DF
g/l bei Dosierung

AI(NO,),.9H,0 7,0 (Ce,Zr,Nb) 1-2 Sr-85 190

SnCl, 1,5 (Ru) Zr-85 1000

NaOH | his 3,5 Nb-95 1000

TiCl; in HCL 1,0 (Sr) Ru-106 190

NaOH his 4,0 Cs-137 290

K,(Fe(CN)g)- 3H,,0 0,5 (Cs) Ce-144 1000

NaOH his 7,0

Wasserglas 16,0 (Sr)

NaOH bis 9,5

Eine NaNO0-Konzentration von 350 g/! hat keinen EinfluB auf die DF. Eine griBere Konzentration

verschlechtert die Werte.
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Bild 4: Fillmethode mit chloridhaltigen Reagenzien
Ergebnisse in simuliertem MAW
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besonders im halbtechnischen MaBstab milissen zeigen, ob
sich Chloride weitgehend aus dem Schlamm entfernen lassen,
ohne daB groBe Mengen Sekunddrwaste entstehen. Wegen die-
ser Schwierigkeiten wurde ein alternatives Verfahren zur
Fdllung erarbeitet. Es wird im Bild 5 analog Bild 4 vor-
gestellt. Wie sich zeigte, sind die erreichbaren DF nicht
so gut wie bei der 1. Methode. An der Verbesserung wird
gearbeitet. Auf Wasserglas wurde aus filtertechnischen
Griinden verzichtet. Hier sind ebenfalls noch Versuche not-

wendig.

Verglasung der F&llschlamme

Das Konzept der HAW-Verglasung sieht vor, in dem Karlsru-
her Borosilikatglas VG 98 20 Gew.% HAW-Oxide zu verglasen.
Um die absolute Menge an einzulagerndem HAW-Glas mdglichst
nicht zu erhdhen, wurde versucht, zur Fdllung von MAW Sub-
stanzen zu verwenden, die in der Grundglasmatrix bereits
vorhanden sind, wie z.B. A1203, SiO2 und Tioz. Das war bei
dem in Bild 4 vorgestellten Fillkonzept recht gut gewdhr-
leistet. Von dem HAW-Glas muBten zusdtzlich nur 4 Gewichts-

prozent Fdllschlammoxide aufgenommen werden.

Vergleichende Untersuchungen von Grundglas, Produktglas mit
20 % HAW-Oxiden und Produktglas mit 20 % HAW- und 4 % F&all-
schlammoxiden hinsichtlich Auslaugresistenz, Wdrmeleitfa-
higkeit und Schlagfestigkeit ergaben nur bei der Schlag-
festigkeit etwas geringere Werte. Dagegen zeigten sich die
Warmeleitfahigkeit und die Auslaugresistenz durch die zu-
sdtzliche Integration der Féllschiammoxide eher verbessert,

wie Bild 6 fiir die Auslaugung demonstriert.

Dargestellt sind die Auslaugraten flir das Grundglas und die
beiden Produktglédser. Ausgelaugt wurde Glasgranulat bei
353 K (80°C) im Soxleth. Mit dem F&llschlamm der 2. Fill-

methode wurde die Verglasung noch nicht erprobt.
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Fall- oder Menge pH-Wert bei Tracer DF
Trégerreagenz g/l Dosierung

Sr(NO,); 1,0 1-2 Sr-85 50 - 260
CsNO; 0,04 Zr-95 > 500
AI(NO),-9H,0 7,0  (Ce,Zr,Nb) Nb-95 > 500
FeS0,-7H,0 1,0 (Ru) Ru- 106 25 - 50
NaOH bis 3,5 Cs-137 40 - 200
K,(Fe(CN)5)-3H,0 0,5 (Cs) Ce-144 >-500
NaOH bis 7

Na,C0, 6.0 (Sr) ~ g

NaNO; hat bis zu einer Konzentration von 350 g/1 keinen Einfluf auf die DF.
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Bild 5: Fallmethode mit chloridfreien Reagenzien
Ergebnisse in simuliertem MAW
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Laborversuche mit echtem MAW-Konzentrat.

Bisher wurden ca. 3 1 echter WAK-MAW (bei der ADB auf

eine NOS—Konzentration von 4 Mol/Liter aufkonzentriert)

in einer Handschuhbox in 100 ml-Chargen gefdllt. Da die
Sdure noch nicht denitriert werden konnte, ergab sich am
Ende der Fdllung ein NaNO3-Gehalt von ca. 4 Mol/Liter.

Bei der jetzt in einer anderen Box bestehenden M&glichkeit

zur Denitrierung wird der NaNO,-Gehalt 1,5 - 2 Mol/Liter

3
betragen.

Die meisten Versuche wurden nach der ersten F&dllmethode,
37 SnCl2

durchgefihrt. Die Ergebnisse schwankten recht stark,

also unter Verwendung von TiCl und Wasserglas
gleichgiiltig, ob in verschiedenen oder der gleichen MAW-
Charge gearbeitet wurde. Bild 7 zeigt die Werte zwischen
denen die erreichten DF von 10 Versuchen liegen. Eine H&u-

fung ist in Richtung h&herer DF festzustellen.

Mit der F&dllmethode im chloridfreien System sind noch

nicht geniigend Versuche durchgefihrt worden, um eindeutige
Aussagen zu ermdglichen. Tendenz scheint aber zu sein, daB
die DF fiir Sr etwas filir Ru wesentlich schlechter sind als

die nach der ersten Methode.

Hier sind noch entsprechende Entwicklungsarbeiten nétig.
Die Versuche mit denitriertem MAW-~-Konzentrat zeigen keine
signifikaten Unterschiede zu den Versuchen mit nicht deni-

triertem Konzentrat.

vVersuche mit simuliertem MAW-Konzentrat im 200 l-MaBstab.

Die Versuche im 200 1-Mafstab wurden gerade aufgenommen.
Erste Fallungen mit simuliertem, denitriertem MAW wurden
durchgefiihrt. Als Abtrenneinheit wurde eine Dekantierzen-

trifuge benutzt.
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Nuklid DF

Sr-90 1-70
Zr/Nb-95 1000
Ru-106 5-270
Sh-125 9-150
Cs-134/137 15-380
Ce- 144 1000

v 0-10

Pu 0-10
Am 400-500
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Bild 7: Dekontaminationsfaktoren von -
10 Fallversuchen mit MAW-Konzentrat.
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Analysen liber den Feststoffgehalt des Dekantats und den
Gehalt an Sr und Cs sowie den Wasser- und Na-Gehalt des
Fdllschlammes sind in Arbeit. Diese Gr&Ben sollen in Ab-
hdngigkeit von verschiedenen Versuchsparametern (z.B.
Drehzahl und Verweilzeit beim Zentrifugieren, Filtrations-

druck beim Filtrieren usw.) ermittelt werden.

Vorgesehene F+E-Arbeiten fiir die Errichtung

der aktiven Demonstrationsanlage im ABRA-Technikum.

Nach Ausarbeitung des neuen chloridfreien Fdllkonzeptes
werden sich die kiinftigen F+E-Arbeiten im LabormaBstab auf
Fdllungen von echten denitrierten MAW-LOsungen beschréanken.
Versuchsparameter ist dabei im wesentlichen die Zusammen-
setzung des MAW. Auf Grund von MAW-Analysendaten werden
besser simulierte Versuche im 200 1 MaBstab durchgefiihrt
werden k&nnen. Der Verbundbetrieb mit dem 200 1 Stahl-

denitrator wird erprobt.

Wichtigstes Ziel der 200 l-Versuche wird jedoch die Auswahl
eines geeigneten Abtrennverfahrens sein. Die zur Zeit lau-
fenden Versuche mit einer Dekantierzentrifuge sollen mit
einem Vakuumtrommelfilter und einem Zentrifugalreinigungs-
filter fortgefiihrt werden. Auswahlkriterium ist die Hand-
habbarkeit, der Feststoffgehalt im Filtrat, die Restfeuchte,
die Standzeit u.&d.. Parallel zu den halbtechnischen Versu-
chen wird die Vorplanung des aktiv zu betreibenden Ver-

suchsstandes im ABRA-Technikum fiir 50 1 Chargen laufen.
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In-Line Instrumentierung und Laborautomatisierung

als Grundlage einer effektiven ProzeBkontrolle

P. Groll (IHCH), W. Heep (ADI), M. Selig (RBT)
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1. Einleitung

In jedem Produktionsprozef muf man, um die einwandfreie Funktion
der Anlage und ihren Wirkungsgrad kontrollieren zu kdnnen, Prozef-
grbBen bestimmen. Dabei handelt es sich um die Messung physikali-

scher und chemischer Eigenschaften der Prozefmedien (Abb. 1).

Physikalische Gr&Ben der Prozefstrtme, wie Druck, Temperatur,
FluB etc. k&nnen nur direkt im ProzeB gemessen werden. Ihre Be-
stimmung erfolgt mit Instrumenten, wie sie in konventionellen
chemischen Fabriken verwendet werden. Selbstverstdndlich miissen
diese Instrumente den Anforderungen einer Wiederaufarbeitungs-
anlage, ndmlich Einsatz unter stark korrosiven Bedingungen und

unter radioaktiver Strahlung, geniigen.

2. Kriterien zum Bau und Einsatz von In-Line Instrumenten und

Laborautomaten

Die Messung der Konzentrationen von Uran, Plutonium, Spaltprodukten,
Sdure etc., die im wesentlichen die chemischen MeBgr&B8en sind, ist
natiirlich generell an einzelnen Proben im Labor modglich. Gelingt

es aber, durch direkte Messung einer physikalischen GrdBSe die
Konzentration eines Stoffes eindeutig zu bestimmen, so kann auf
diesem Mefprinzip ein In-Line Instrument entwickelt werden. Geht
dem eigentlichen MeBvorgang allerdings eine Abtrennung des zu
bestimmenden Stoffes voraus oder kann die eigentliche Messung

erst nach einer Reaktion mit einem Reagenz, wie z.B. bei der Kolori-
metrie, durchgeflihrt werden, so werden solche Analysen im allge-

meinen giinstiger im Labor durchgefiihrt.

Die Vorteile der Verwendung von In-Line Instrumenten (Abb. 2)
liegen in der praktisch verzdgerungsfreien dynamischen Aufzeich-
nung des ProzefBverlaufs, wodurch Trends des Prozesses schnell
bemerkt werden kdnnen. Man kann sich kontinuierlich von der
einwandfreien Funktion der Anlage iiberzeugen und im Falle einer

Anomalie oder UnregelmdBigkeit des Prozesses rasch handeln. Im
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1. PHYSIKALISCHE MESSGROSSEN
Druck
Temperatur
Fluf
Lage der Trennschicht
Niveaumessung in Behiltern

2. CHEMISCHE MESSGROSSEN
Urankonzentration
Plutoniumkonzentration
Sdurekonzentration
Spaltproduktkonzentration
TBP-Konzentration

[
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Auswahl von MefgroBen zur ProzeBiiberwachung
der Wiederaufarbeitung




In-Line Instrumente Laborverfahren

Direkte Messung Messung physikalischer GroBen erst
physikalischer GrdBen nach eingehender Probenvorbereitung

Kontinuierliche Messung Diskrete Proben

— €8¢ —

Erfassung des
statischen ProzeBzustandes

Erfassung des
dynamischen Prozefiverhaltens

Genauigkeit geringer Genauigkeit grofier

Arbeitsaufwand gering Arbeitsaufwand groBer

Zeitverzug praktisch null Leitverzug grifer

Trend des Prozesses relativ spat zu
bemerken (je nach Probenfrequenz)

Trend des Prozesses schnell
ZUu bemerken

0
I
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Gegeniiberstellung der Vor- und Nachteile von _
In-Line Instrumenten und Laborverfahren.
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{ibrigen kann die Auswirkung der Anderung eines ProzeBparameters

auf die Funktionsweise eines Anlagenteils leicht bestimmt

werden.

Voraussetzung fiir den Einsatz eines In-Line Instrumentes in

einem bestimmten Prozefstrom ist die Kenntnis des Zusammenhangs

zwischen der gefragten Gr6B8e und dem MeBwert. Die wichtigsten

Anforderungen an ein In-Line Instrument sind (Abb. 3):

1.

Das gemessene Volumen sollte fiir den gesamten Strom
reprédsentativ sein, d.h. das Ergebnis sollte nicht durch
O6rtliche Ablagerungen von Feststoffen oder durch Konzen-

trationsdnderungen verfidlscht sein.

Das Instrument sollte eine lange Lebensdauer haben und
méglichst wartungsfrei sein. Es sollte daher m&glichst
wenig komplizierte Mechanik, Motoren, Pumpen und Ventile
enthalten. Defekte Teile sollten unter den erschwerten
Bedingungen des aktiven Betriebes leicht und schnell zu

ersetzen sein.

Die verwendeten Materialien sollten moglichst resistent

gegeniiber den Prozefmedien und der Strahlung sein.

Die Funktionsfdhigkeit des Instruments sollte von der
Warte aus liberpriift und das Instrument nachgeeicht werden

k6nnen.

Der gemessene Strom sollte direkt wieder in den ProzeSf
zuriickgehen, d.h. die Anwendung chemischer Reagentien ist
beschrdnkt und sollte nicht zu zusdtzlicher Wasteproduktion

fiihren.
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Geringe Mefwertverfélschung durch Fremdstoffe,
Verunreinigungen und Strahleneinwirkung

Représentative MeBwerterfassung
Korrosionshestandigkeit

Strahlungsbestandigkeit

Lange Lebensdauer bei weitgehender Wartungsfreiheit

Hohe MeBwertkonstanz innerhalb der MeBgenauigkeit
ohne Beeintrachtigung der Zuverlassigkeit

Moglichkeit der Nacheichung wahrend des Betriehes
Riickfiihrung der MeBstrome in den Prozefl

Maglichst grofier dynamischer Bereich
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Anforderungen an In-Line Instrumente
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Neben dem Einsatz von In-Line Instrumenten wird man aber nie
auf Laboranalysen verzichten kdnnen, da manche Messungen nur
nach ldngerer Probenvorbereitung méglich sind oder weil zu-
mindest bis jetzt flir verschiedene Bestimmungen nur Methoden
einsetzbar sind, die prinzipiell nicht fiir In-Line Instrumente
geeignet sind. Neben diesen Analysen sind in regelm&figen Ab-
stdnden Analysen zur Kontrolle von In-Line Instrumenten durch-

zufiihren.

Verallgemeinernd kann man sagen, daB In-Line Instrumente zur
Konzentrationsmessung der Hauptkomponenten von ProzeBstrdmen
und als Schwellenmonitore geeignet sind. Zur Konzentrationsbe-
stimmung von Spuren muB man sich der Labormethoden bedienen.

Darunter sind z.B. folgende Bestimmungen zu verstehen:

1. X-Spektroskopie

2. Y -Spektroskopie

3. Bestimmung von Spuren von Uran oder Plutonium nach vorher-
gehender Abtrennung

4. Bestimmung von Spuren von Dibutylphosphat im Extraktions-—
mittel

5. Titrationen

6. Sdmtliche Messungen zur Eichung und Kontrolle von In-Line

Instrumenten

Es handelt sich hierbei um immer wiederkehrende Routinebe-
stimmungen, die wegen der notwendigen Abschirmungen fernbedient
durchgefiihrt werden milissen. Um die Strahlenbelastung des
Personals zu verringern und die Arbeiten an heiBien Zellen zu
erleichtern und zu beschleunigen, arbeiten wir an der Auto-
matisierung dieser Analysen (Abb. 4). Vorteilhaft ist auch, daB
wegen des schnelleren Probendurchsatzes eine grdSere Zahl von
Eichproben durchgesetzt werden konnen. Dies und der im
Vergleich zu manuellen Methoden wesentlich reproduzierbarere
Analysenablauf fiihrt auch zu einer gréBéren Reproduzierbarkeit

und Genauigkeit der Analysenergebnisse.




Geringe Strahlenbelastung des Personals

Schnellerer Probendurchsatz

Grofiere Reproduzierbarkeil
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Leichtere Uberwachung des Betriebes der Analytik

Erhohter Durchsatz von Eichproben
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Vorteile der Automatisierung eines Routinelabors
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3. In-Line Instrumente

Allgemeine MeBprinzipien flir die im Moment in Entwicklung be-

findlicheh In-Line Instrumente sind (Abb. 5):

1. Messung der ®-Strahlung

2. Messung der @—Strahlung

3. Messung der X—Strahlung aus ProzeBl&sungen oder einer
anderen Quelle

4., Messung der n-Strahlung aus ProzeBl&sungen oder einer
anderen Quelle

5. Messung der Dichte

6. Messung der Leitf&higkeit

7. Messung der Lichtabsorption

Flir die Messung der Ww—-Strahlung haben wir einen W-Monitor
entwickelt, der auf dem Trommelprinzip beruht (Abb. 6). Eine
rotierende Walze wird von der zu messenden Prozefldsung benetzt
und die X-Aktivitdt des Fliissigkeitsfilmes gemessen. Die
Schutzfolie iliber der Walze soll Kontamination der Detektor-
.oberflédche verhindern. Der Eichteller gibt die Mdglichkeit, die
Funktionsfdhigkeit der MeBelektronik zu priifen und zu eichen,
bzw. durch einfache Abschirmung der Walze die Kontamination der

Schutzfolie zu bestimmen.

Aus dem MeBwert kann die Konzentration an Plutonium errechnet
werden, sofern die ProzeBfiihrung garantiert, daf die X-Aktivi-
tdt von Uran bzw. von Transplutoniumelementen vernachldssigt

oder deren EinfluB korrigiert werden kann.

Die damit nachzuweisende Menge an Plutonium-239 liegt zwischen
1 mg/l und 10 g/l 4in wdBrigen L&sungen. Die Genauigkeit der
Bestimmung betrdgt je nach Konzentration zwischen 5 und 10 %.
Daneben kdnnen bis zu 10 Ci/l ¥-Aktivitdt von Spaltprodukten in

der L&sung vorhanden sein. Das Gerdt kann zur Analyse




Messung von o -Strahlung aus Prozeflisung
Messung von [3-Strahlung aus ProzeBlosung

Messung von y-Strahlung aus einer ProzeBlosung oder
einer anderen Quelle

Messung von n-Strahlung aus ProzeBlosung oder
einer anderen Quelle

— 68¢ —

Messung der Dichte
Messung der Leitfahigkeit
Messung der Lichtabsorption
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MeBprinzipien fiir In-Line Instrumente Abb. s
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Detektor

y Schutzfolie
~. Eichteller

Prozeflosung

Konzentrationsbereich 10™°-10 g Pu/|
MebBfehler + 5-10%
Dekontamination: 98%
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Schema eines o -Monitors nach dem Trommelprinzip

Abb. 6




— 241 —

in Plutoniumstrdmen und als Monitor von Spuren in Waste- oder
Uranstrdmen eingesetzt werden. Flir den Betrieb als Monitor ist
wichtig, daB die gemessene X-Aktivitdt nach 4-maligem Spililen
mit 200 ml Sdure auf 2 % der zuletzt gemessenen Konzentration
sinkt. Diese Ergebnisse wurden wdhrend eines mehrmonatigen
Versuchslaufes in einem simulierten Kreislauf ermittelt. Ein ¢-
Monitor wurde zum Einsatz im 2AW-Strom der WAK vorbereitet
(Abb. 7) und wird noch im Laufe dieses Jahres in Betrieb

genommen.

Folgende Analysenmethoden basieren auf der Messung von X-
Strahlung (Abb. 8):

1. Es kann die Y{-Strahlung von Prozefl&sung gemessen und damit

der Gehalt an Spaltprodukten bestimmt werden (Y{-Monitor).

2, Durch Messung der Schwidchung der f—Strahlung einer Quelle
kann der Schwermetallgehalt einer ProzeBl&sung bestimmt
werden. Je nach ProzeBstrom handelt es sich hierbei um Uran
und/oder Plutonium. Durch Abdeckung der Quelle mit einer
Abschirmung kann die Eigenaktivitdt der L&sung bestimmt und

der Mefwert korrigiert werden (Y-Absorptiometrie).

3. Durch Messung der Fluoreszenzstrahlung, die von B- oder
§-Strahlung einer externen Quelle angeregt wurde, kann die
Konzentration von Uran, Plutonium oder auch anderen L&sungs-
bestandteilen bestimmt werden. Wdhrend die Y-Absorptio-
metrie nicht spezifisch fir Uran und Plutonium ist, k&nnen
mit der RO&ntgenfluoreszenz die beiden Spaltstoffe allein
bestimmt werden. Inwieweit eine simultane Bestimmung von
Uran und Plutonium m&glich ist, kann im Moment noch nicht
gesagt werden, da die Versuche noch nicht abgeschlossen

sind.

Die Bestimmungsgrenzen liegen bei der Y -Absorptiometrie
zwischen 10 und 350 g Schwermetall/l, bei der nichtdispersiven

Rontgenfluoreszenz zwischen 0,05 und 50 g (Uran + Plutonium) /1.
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Abb.
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Y-gross Messung Delekior

_ Blende

Vielku

Y-Absorptiometrie | oortor

——‘ZLM_ == | Eichkilvette

I

Nichtdispersive e
Rintgenfluoreszenz | MeBkivette
pr—
L J )
T/
Detektor
A

IHCH
In-Line Instrumente auf der Basis von v-Messung

AbbL. 8
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In Abb. 9 sind die Ergebnisse der Entwicklung von In-Line

Instrumenten tabellarisch zusammengefaBt.

Daneben entwickeln wir gemeinsam mit Industriepartnern ein In-
Line Photometer, das, kombiniert mit einer Leitfédhigkeits-
meRzelle, die Bestimmung von Uran-IV, Uran-VI, Plutonium-IIT,
Plutonium-IV und Plutonium-VI gestattet. Als Lichtquelle
verwenden wir einen abstimmbaren Farbstofflaser, der mittels
Lichtleiter an eine Tauchzelle und weiter an den Detektor
angekoppelt ist. Der Lichtleiter ist mit einer gasdichten
koppelbaren Boxendurchfiihrung versehen. Die Gesamtl&nge des
Lichtleiters kann bis 30 m betragen. Mit diesem In-Line
Instrument ist es moglich, die Reduktion und Oxidation von
Plutonium im 2. und 3. Plutoniumzyklus kontinuierlich zu

tiberwachen.

Ferner haben wir einen Mini-Dekanter gebaut (Abb. 10). Es ist
ein Schnitt durch einen in eine Kolonne eingebauten Mini-
Dekanter wiedergegeben. Mit diesem Instrument ist es mdglich,
bis zu 3 ml/min kontinuierliche oder dispergierte Phase der
Kolonne zu entnehmen und mit einem geeigneten In-Line
Instrument die Konzentration des entsprechenden Stoffes laufend
zu verfolgen. Wenn mehrere dieser Probenehmer iiber die Lénge
der Kolonne verteilt vorhanden sind, kann man das Konzentra-

tionsprofil eines beliebigen Stoffes kontinuierlich verfolgen.

In der Versuchsanlage TAMARA haben wir in eine Kolonne sechs
dieser Phasentrennapparate eingesetzt und das Konzentrations-
profil der organischen Phase an Uran untersucht, indem wir die
Differenz der Dichte von der Kolonne entnommener organischer
Phase und der des organischen Extraktionsmittels verfolgten
(Abb. 11). Damit ist ein schnellerer Einblick in den Extrak-

tionsablauf in einer Pulskolonne m&glich.

In Abb. 12 ist eine Auswahl der wichtigsten In-Line MeBstellen
einer Wiederaufarbeitungsanlage wiedergegeben. Daraus geht
hervor, daB8 verschiedene MeBstellen, wie z.B. in einigen
Wastestrtmen, mit In-Line Instrumenten als Schwellenmonitore
ausgestattet sind. Gleichzeitig aber sind noch Probenahme-
meBstellen vorgesehen. Diese Proben werden auch weiterhin im

Routinelabor untersucht werden.



Methode Bestimmungsgrofe

103-10 g/1

a-Zahlung Plutonium

y-Absorptiometrie § Uran und/oder Plutonium

10-350 g/I

Nichtdispersive
Rontgentluoreszenz

Uran und/oder Plutonium § 0.05-50 g/I

Differenzdichte Uran und/oder Plutonium

<100 g/I

U/Puxd Mol/l
HNO3: 0.5-6 Mol/|

Uran und/oder Plutonium §

Dichte/Leitfahigkeit

Einsatzbereiche verschiedener In-Line Instrumente

— G¥¢ —



— 246 —

oL "9qqv

auuojoys|ng U1 JajuRYag-IUI Y2np JIUY9S

Ly N

Doooooo DoOoOooOo0

aseld ayasiuebio o C i

aseyq abussem +|17 ~

L

Z

saypasey A

o o e o e O0Oapoono
| —-




KONZENTRATIONSPROFIL DER ORGANISCHEN PHASE IN EINER PULSKOLONNE

IHCH



— 8v2 —

— 2EU
@

[l
1l

I

il
i

lllllllli IN

{

In-Line Instrumentierung einer Wiederaufarbeitungsaniage

Abb. 12




— 249 —

4. Laborautomation

Laborautomaten bestehen im allgemeinen aus einem Proben-
flaschenwechsler, einer Probenvorbereitung, die spezifisch fiir
die jeweilige Bestimmungsmethode ist, und einer MeBapparatur
(Abb. 13). Obwohl sich die Analysenautomaten hinsichtlich
Umfang und Beschaffenheit voneinander stark unterscheiden, wird
ein einheitlicher Aufbau - das gilt insbesondere flir die
Steuerung - angestrebt. Die Komplexitédt der Steuerung, die
MeBwerterfaBung und oft sehr umfangreiche Auswertung macht den
Einsatz von frei programmierbaren Rechnern bzw. Mikropro-
zessoren zwingend erforderlich. Durch die Verwendung von
Rechnern bzw. Prozessoren ist eine weitgehende Standardisierung
der Hardware mdglich. Wesentlicher Wert wird auf Zuverldssig-
keit und Sicherheit der Automaten gelegt, um zu vermeiden, daB
gefdhrliche Zustédnde (z.B. Kontamination) auftreten bzw.
falsche Ergebnisse ermittelt werden. Erreicht wird dieses Ziel
mittels Uberwachungs-und Verriegelungseinheiten. Der Pro-
grammaufbau erm8glicht den Eingriff in den Steuerungsablauf,
insbesondere zur Eingabe von Parametern, zur Durchfiihrung von

BEichmessungen und zur Fehlerdiagnose.

Ein komplexer Analysenstand kann aus mehreren Standardgerdten
oder Komponenten aufgebaut sein, die mit eigener Mikro-
prozessor-Steuerung ausgeriistet sind. Sie werden in die
Gesamtsteuerung, filir die ein Rechner aus einer aufwdrts-

kompatiblen Familie eingesetzt wird, integriert.

Neben der automatischen Steuerung erhdlt jeder Laborautomat
eine Handsteuerung. Das ist besonders wichtig bei der
Inbetriebnahme, zu Testzwecken und zum Eingreifen bei

St8rungen.

Fir den Einsatz in der stark korrosiven Atmosphdre einer Hand-

schuhbox bzw. einer heiBen Zelle wurde ein Probenflaschenwechsler
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(Abb. 14) entwickelt, der die kontinuierliche Versorgung der
Analysenautomaten mit Proben gewdhrleistet. Er ist so kon-
struiert, daB er sich auch mit Handschuhen bzw. mit Mani-
pulatoren warten 1ld8t. Der mechanische Antrieb erfolgt

pneumatisch.

Der Probenflaschenwechsler ist mikroprozessorgesteuert und kann
als sogenannte selbstidndige Komponente (liber ein spezielles
Interface) an den Hauptrechner des Analysenstandes ange-

schlossen werden.

Flir die Bestimmung von Uran in hochaktiven Abfallldsungen wurde
eine automatische Apparatur, basierend auf der extraktions-
chromatographischen Trennung von Uran und Spaltprodukten ent-
wickelt. Die prinzipielle Anordnung ist in Abb. 15 dargestellt,
die Realisierung filir Tests unter simulierten inaktiven

Bedingungen ist aus Abb. 16 ersichtlich.

Die Steuerung der Apparatur sowie die MeBwerterfafung und -
auswertung erfolgt durch einen Mikroprozessor. Die Apparatur
kann 2 - 130 mg Uran/l1 HAW mit 2 - 5 % Genauigkeit in 5 - 7
Minuten bestimmen; Im Moment laufen Vorarbeiten zum Aufbau

einer heiBen Testeinrichtung.

Eine weitere, fiir die Wiederaufarbeitung wichtige Analysen-
methode ist die X-Spektroskopie. Diese Methode bedarf einer
relativ aufwendigen Probenvorbereitung. Sie besteht aus
Pipettieren, Wiegen, Verdampfen und Glihen (Abb. 17). Die pra-
parierten (festen) Proben werden einem Probenwechsler iibergeben

und ausgemessen,

Bei der Probenpridparation wird der bereits erwdhnte Proben-
flaschenwechsler eingesetzt. Die Steuerung der eigentlichen
Pridparation ist ebenfalls mit einem Mikroprozessor aufgebaut.
Ein ProzeBrechner vom Typ PDP 11 koordiniert die T&tigkeiten

von Probenflaschenwechsler, X-Prdparation und MeBapparatur und
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Abb. 16
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ibernimmt auch die Vielkanalfunktion bei der Erfassung der W%h-
Spektren. Da die Spektrenauswertung ohne menschliche Eingriffe
erfolgen soll, muB das Programm selbsttdtig auswertbare

Spektren erkennen und die Lage von Peaks feststellen kdnnen.

Wdhrend auf dem Gebiet der In-Line Instrumentierung schon ein-
satzbereite Gerdte vorhanden sind, haben wir im Bereich der
Laborautomatisierung noch eine ldngere Entwicklung vor uns, die
dank der guten Zusammenarbeit von verschiedenen Instituten der

Gesellschaft fiir Kernforschung auch gemeistert werden wird.
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DV-System fiir das Betriebslabor einer Wiederaufarbeitungsanlage

R. Friehmelt, GfK/IDT
H. Bokelund, GWK

Zielsetzung

Was man mit DV-Methoden in der chemischen Analytik erreichen kann, zei-
gen eindrucksvoll die Durchsatz-, Zuverldssigkeits- und Genauigkeits-
steigerungen in der Industrie und im medizinisch-klinischen Bereich.
Deshalb liegt es nahe, die Einsetzbarkeit von DV-Methoden in einer Wie-
deraufarbeitungsanlage zu priifen.

Fiir den Einsatz von DV-Methoden im Bereich der Analytik werden die
wichtigsten Ziele zusammengefaBt. Fiir die Analysenergebnisse wird ange-
strebt:

- Erhohung der Zuverldssigkeit

- Erhohung der Genauigkeit

-  Beschleunigung der Auswertung und Bereitstellung
- Gezielter Zugriff auf archivierte Werte

Eine wesentliche Voraussetzung fiir die sichere Handhabung von Spalt-
und Abfallstoffen ist die Zuverlassigkeit aller Analysenergebnisse.

Von der Bilanzierung und der Spaltstoffiiberwachung werden hochste An-
spriche an die Genauigkeit der Analytik gestellt. Wichtiger Auslegungs-
gesichtspunkt fiir eine grofe Wiederaufarbeitungsanlage ist die Durch-
satzoptimierung. Deshalb sind eventuelle Abweichungen des Aufarbei-
tungsprozesses von den Sollvorgaben des StandardflieBschemas so schnell
wie moglich zu erkennen. Eine exakte Dokumentation, die den gezielten
Zugriff auf die archivierten Werte erlaubt, soll eine wirksame Unter-
stiitzung fiir die Planung der groBen Wiederaufarbeitungsanlage bieten.



— 258 —

Aufgaben des DV-Systems

Zur Erreichung der genannten Ziele werden dem DV-System folgende Auf-

gaben lbertragen:

a)

Datenerfassung

ErfaBt werden alle Analysenauftrdge an das Labor, die Identifi-
kationen aller Probentrdger, die im Analytischen Labor erzeugten
Rohwerte und die Transferdaten von ProzeBbehdltern, insbesondere
ihre Fiillstdnde.

Auswertung

Nach methodenabhangigen Auswertevorschriften werden die Analysen-
ergebnisse ermittelt und mit Hilfe der Transferdaten die aufgear-
beiteten Stoffmengen berechnet.

Ergebnispriifung

Vor ihrer Freigabe werden alle Ergebnisse gepriift. Neben Grenzwert-

abfragen werden Beziehungen zwischen den verschiedenen Bestimmungs-
groBen eines Analysenauftrags (z.B. die Dichte-Sduremolaritdt-Uran-

konzentration-Beziehung) ausgenutzt, Trends in den Ergebnissen ein-

zelner Probennahmestellen verfolgt und Korrelationen aus der Lage
der Probennahmestellen im FlieBschema ausgewertet.

Qualitdtskontrolle der Analytik

Durch regelmaBig eingeschobene Priifanalysen von Proben bekannter
Zusammensetzung und deren unverziigliche Auswertung wird Taufend
die Qualitat der Analysenergebnisse kontrolliert.

Auftragsiiberwachung und Probenverfolgung

Das DV-System liberwacht parallel den Bearbeitungsstand aller Ana-
lysenauftrdage und Proben. Dadurch wird die Gefahr von Probenver-
wechslungen verringert und die termingerechte Bereitstellung der
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Analysenergebnisse iiberwacht. Das DV-System iibernimmt auBerdem die
Verwaltung der Probennehmermagazine.

f)  Unterstiitzung der Probenverteilung

Das DV-System schldgt die Verteilung der Auftrdge und Proben auf
die Arbeitspldtze nach dem fiir das Standard-Fliefschema giiltigen
Arbeitsplan vor.

g) Ergebnisdarstellung

Alle ermittelten Ergebnisse werden unverziiglich an den Auftragge-
ber gemeldet. Die erforderlichen Protokolle, Bilanzen und Uber-
sichten werden automatisch erstellt.

h)  Datenhaltung

Die Speicherung aller Ergebnisse ermdglicht jederzeit die schnel-
Te Bereitstellung friiherer Ergebnisse. Diese kdnnen nach unter-
schiedlichen Kriterien (flir bestimmte Zeitrdume, Probennahmestel-
len, BestimmungsgroBen oder Systemzustande) ausgewahlt werden.

Es sei angemerkt, dafl das DV-System grundsdtziich keine Steueraufgaben
ubernimmt.

Informationsverkniipfungen und Einbettung

Abb. 1 enthdlt die wichtigsten Arbeitsschritte der Analytik von der
Auftragserteilung liber die Probennahme, die Probenverteilung und die
Analyse bis zur Auswertung. Jedem Arbeitsschritt ist am linken Bild-
rand ein Symbol zugeordnet. Rechts im Bild sind die wesentlichen In-
formationsverkniipfungen dargestellt, die in den einzelnen Arbeits-
schritten notwendig sind. Beispielsweise sind bei der Auftragsertei-
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lung die Auftragsdaten, im Bild durch das Symbol fiir ProzeBiiberwa-
chungsinformation gekennzeichnet, mit dem Zeitpunkt der Auftragsertei-
lung zu verkniipfen. Bei der Probennahme ist aus den Auftragsdaten die
Probennahmestelle abzuleiten und mit dem Zeitpunkt der Probennahme zu
verkniipfen. Bei der verwirrenden Vielfalt der im Bild verdeutlichten
Informationsverkniipfungen erscheint der Einsatz eines DV-Systems sinn-
voll.

Dariiber hinaus geht aus Abb. 1 hervor, daB zweckmdRigerweise das DV-
System nicht auf die Analytik beschrankt wird, sondern die ProzeBwarte
als Auftraggeber ebenso einbezogen wird wie das Datenbiiro, das fiir die
Protokollierung zustandig ist. Dies gilt speziell fiir die derzeitige
Organisation der Wiederaufarbeitungsanlage Karisruhe (WAK). Bei einer
groBen Wiederaufarbeitungsaniage sind die Schnittstellen fiir ein DV-
System innerhalb eines Gesamtkonzepts geeignet festzulegen.

Die Einbettung des DV-Systems in den derzeitigen Betriebsablauf der

WAK geht aus Abb. 2 hervor. In der Mitte ist der Systemkern fiir das
analytische Labor zu erkennen, der als wichtigste Informationen Proben-
daten, Rohwerte und Analysenergebnisse mit dem unten angedeuteten Rech-
nersystem austauscht. Die Analysen- und Transferauftrage werden von der
ProzeBwarte in das DV-System eingegeben, die Protokolle an das Daten-
bliro ausgegeben.

Wie in Abb. 2 angedeutet, ist das System im wesentlichen ein Teilneh-
mersystem. An jeder Dialogstation, also in der ProzeBwarte, am Pro-
bennahmepult und in der Nahe jedes Arbeitsplatzes im Analytischen La-
bor, sind iliber das Kommunikationssystem alle im DV-System enthaltenen
Informationen verfiigbar. Durch die direkte Eingabe der Rohwerte lber
das MeBgerat-Symbol in das Kommunikationssystem soll die vorgesehene
Schnittstelle fiir den direkten AnschluB von automatisierten Analysen-
standen angedeutet werden.
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Systemplanung

Um ein System zu entwickeln, das die genannten Anforderungen mit hoher
Zuverldssigkeit erflillt, ist nach einer griindlichen Systemanalyse der
gesamte Handlungsablauf durch sogenannte Aktigramme grafisch darge-
stellt worden. Die Grundziige der verwendeten Darstellungsmethode SADT
("Structured Analysis and Design Technique", /1/) werden kurz erlau-
tert (Abb. 3). Das zu beschreibende Gesamtsystem wird schrittweise in
Aktionsbldcke zerlegt. Die kastenformig dargestellten Aktionsblocke
(wie z.B. "ProzeB liberwachen", "Probe ziehen") sind durch pfeilformig
verdeutlichte Informations- und Materialflisse (wie z.B. "Analysener-
gebnis", "Probe") miteinander verknipft. Unterschieden werden Eingangs-
informationen, die von den Aktionsbldcken benutzt oder verbraucht wer-
den (von links in die Bldcke miindend), Kontroll- oder Steuerinforma-
tionen (von oben), Berechnungsvorschriften oder andere Hilfsinformatio-
nen oder -mechanismen (von unten) und Ausgangsinformationen (nach
rechts aus den Bldcken herauskommend).

Der hierarchische Aufbau der Aktigramme unterstiitzt die systematische
Zerlegung von Handlungsabldufen. Jeder Aktionsblock kann so weit zer-
legt werden, wie es fir die Systemplanung notwendig erscheint. Kom-
plizierte oder kritische Aktionen werden ggf. bis zu ihren Einzelfunk-
tionen aufgelost. Die Zahl der Detaillierungsstufen liegt im vorliegen-
den Anwendungsfall zwischen 3 und 6 .

Zur Veranschaulichung dient eines der wahrend der Systemplanung ent-
standenen Aktigramme (Abb. 4). Der hier verfeinerte Block "Proben zie-
hen" gehort zur Detaillierungsstufe 3 . Er ist einer von vier Blocken
des Ubergeordneten Blocks Al "MeBwerte erfassen". Eingange aus anderen
Blocken sind die Analysenauftrage aus dem Block Al.1 "Auftragsertei-
lung" und die Probensubstanz aus dem Prozef (A4). Die Verkniipfungen am
Bildrand ergeben eine eindeutige und klare Schnittstellenbeschreibung.
Nach Ableitung der Probennahmeauftrage aus den Analysenauftragen in

/1/  Structured Analysis and Design Technique. SofTech, Inc.,
~ 460 Totten Pond Road, Waltham, Massachusetts 02154,
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A1.21 konnen die Aktion "Probennahme einleiten" und nach Vorliegen der
entsprechenden Proben die Aktion "Probenkennung erfassen" ablaufen.

Die erzeugte Information Probenkennung wird in den entsprechenden Ana-
lysenauftrag eingetragen und zusammen mit den identifizierten Proben an
den Aktionsblock Al.3 "Laboranalysen durchfiihren" weitergegeben.

Alle hier dargestellten Einzelaktivitdten Al.21 bis Al.23 sind bei der
Systemplanung weiter detailliert worden. Der Ubersichtlichkeit halber
ist die Abbildung 4 stark vereinfacht worden. Insbesondere fehlt der
Block "Probennehmermagazine verwalten" vollig. Lediglich die Probenneh-
merfreigabe ist als Kontrollinformation (von oben in Al.22 miindend) an-
gedeutet. Auch die Berechnungsvorschriften und Hilfsinformationen sind
der Obersichtlichkeit halber weggelassen worden.

In der Praxis hat sich bewdhrt, die Aktigramme ggf. mit Erldauterungen
zu versehen. Als Beispiel sei an dieser Stelle erwdhnt, daB der Begriff
"Probennahmeauftrag" in der WAK derzeit von den Analytikern nicht be-
nutzt wird. Er hat sich bei der Systemplanung zur Datenstrukturierung
als niitzlich erwiesen, kann aber, wenn der Anwender es wiinscht, vollig
systemintern behandelt werden und braucht flir den Ana]ytﬁker uberhaupt
nicht sichtbar zu werden.

Stand des Vorhabens

Die wahrend der Systemplanung erstellten etwa 30 Aktigramme bilden eine
gute Grundlage fiir den Systementwurf. Sie sind vom Anwender leicht ver-
standen worden. Auf ihrer Grundlage ist inzwischen die Systemspezifi-
kation zwischen Systemplanern und Anwendern abgestimmt worden.

Die Aktigramme betonen, obwohl sie auch die Datenfliisse darstellen,
stark die Aktionen. Zur detaillierten Spezifikation der Dialogdaten
wurde folgende Methode angewandt. Die Ein- und Ausgabedaten des DV-Sy-
stems sind fiir alle Dialoge zwischen Anwender und DV-System in Form
einer Matrix festgelegt worden, die bei der Zusammenstellung der Daten
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als Fragebogenschema gedient hat. Zu jeder Variablen sind als wichtig-
ste Attribute u. a. angegeben:

- E/A-Kennung (Ein- oder Ausgabevariable)

-~ E/A-Art (manuelle oder direkte Eingabe oder Rechnervorschlag)
- Einheit (physikalische bzw. chemische)

-~ Format (Anzahl Ziffern oder Zeichen)

-  Priifmoglichkeiten (Grenzwerte, Korrelationen)

-  Lebensdauer (Aufbewahrungsfrist im System).

Die einzelnen Dialoge sind iiber die Nummern der Aktigramme eindeutig
in die Beschreibung des Betriebsablaufs eingebunden. In einer Dialog-
iibersicht ist angegeben, an welchen Dialogstationen der Dialog gefiihrt
werden kann, welcher Personenkreis zur Fiihrung des Dialogs berechtigt
ist und welche vom DV-System priifbaren Bedingungen vor Beginn des Dia-
logs erfiillt sein miissen. AuBerdem sind die Fehlerausgdnge in den Dia-
logen beschrieben worden.

Schluf3bemerkungen

Inwieweit sich die bei der Systemplanung angewandte Sorgfalt auszahlt,
kann erst nach Fertigstellung und Test des DV-Systems beurteilt werden.
Mit Blick auf die grofe Wiederaufarbeitungsanlage ist die WAK insoweit
als Pilotanlage anzusehen, als sie hochste Flexibilitat in ihrer Be-
triebsweise zeigen muf3. Diese Flexibilitdat muB sich in dem geplanten
DV-System widerspiegeln. Der vorliegende transparente Entwurf gestat-
tet mit vertretbarem Aufwand eine stdndige Abstimmung zwischen Anwender
und Systementwickler bis zur Inbetriebnahme des Systems. Diese Vorge-
hensweise und die geplante Implementierung des Programmsystems nach dem
Baukastenprinzip erscheinen als ein erfolgversprechender Weg fiir die
Demonstration der Wirksamkeit von DV-Methoden in der Analytik von Wie-
deraufarbeitungsanlagen.





