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Statusbericht 1981 des Projektes Wiederaufarbeitung und Abfall

behandlung am 5. November 1981 

Begrüßung und Einführung 

H. Böhm, Vorstandsmitglied der Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH. 

Zum 4. Statusbericht unseres Projektes Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung 
begrüße ich Sie sehr herzlich, insbesondere unsere Gäste aus dem In- und Aus
land. 

Ich freue mich, daß auch dieses Mal so viele Teilnehmer zu unserer Veranstaltung 
erschienen sind und damit ihr Interesse an den Fragen der nuklearen Entsorgung 
im allgemeinen und unserer Arbeiten im besonderen bekunden. 

Dieser Statusbericht soll - wie auch bei den vorausgegangenen Malen - einen 
überblick geben über die Ergebnisse der F+E-Arbeiten des Kernforschungszentrums 
wie auch die der DWK, die in einem gemeinsamen Entwicklungsprogramm zusammenge
faßt sind. Es ist inzwischen üblich geworden, daß der Statusbericht mit einem. 
Vortrag eines Vertreters des BMFT über den jeweiligen Stand und die Perspek
tiven des deutschen Entsorgungskonzeptes begonnen wird. So halten wir es auch 
dieses Jahr, und ich freue mich, daß sich Herr Dr. Papp wieder bereiterklärt 
hat, diesen Vortrag zu halten. 

Wenn sich die Referate des heutigen Tages vorwiegend mit den technisch-wissen
schaftlichen Aspekten der Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung befassen -
entsprechend der Zielsetzung unserer Arbeiten - so bedeutet dies nicht, daß 
wir uns nicht auch mit den anderen, den energiepolitischen, juristischen und 
psychologischen Fragen der Entsorgung auseinandersetzen, die ja in der öffent
lichen Diskussion häufig eine größere Rolle spielen als die technischen Aspekte. 

Zwei Jahre sind seit dem letzten Statusbericht vergangen, der unter dem Ein
druck des Gorleben-Hearings und der nachfolgenden Entscheidung der nieder
sächsischen Landesregierung sowie der Erklärung der Bundesregierung zur Ent
sorgung und dem Beschluß der Regierungschefs stand. 



- 2 -

Seit dieser Zeit ist national wie auch international im Bereich der Entsorgung 
einiges geschehen, was der Erwähnung wert ist, und direkt oder indirekt auf 

unsere Arbeiten Einfluß hat. Leider lassen sich keine Entscheidungen oder Ereig

nisse zitieren, die als ein sehr wesentlicher Fortschritt auf dem Weg zur bal
digen Realisierung des integrierten Entsorgungskonzeptes anzusehen sind. 

Während die weltpolitischen Aspekte der Wiederaufarbeitung, insbesondere das Be

streben des ehenaligen US-Präsidenten Carter, die kommerzielle Wiederaufarbeitung 

zu verhindern, durch INFCE und durch den Präsidentenwechsel in USA mehr und mehr 
zurücktreten und nur geringen Einfluß auf die Entsorgungspolitik in der Bundes
republik Deutschland haben, hat sich die innenpolitische Situation nicht nennens

wert geändert und nicht dazu beigetragen, die bestehende Unsicherheit auf diesem 
Gebiet abzubauen. 

So sehr man die Entscheidung des amerikanischen Präsidenten zugunsten der Wieder
aufarbeitung begrüßen muß, so sehr führt sie uns doch das Mißverhältnis von der 
Existenzdauer politischer Entscheidungen zur Dauer technischer Entwicklungen 
bzw. der Errichtung von Anlagen vor Augen. Eine effektive Kopplung politischer 
Entscheidungen mit langfristigen Entwicklungen ist wegen der Instabilität vieler 
politischer Entscheidungen und ihrer hohen Wechselfrequenz manchmal nur sehr 
schwer möglich. 

Wir alle bedauern, daß die von der Regierung, von den politischen Parteien, der 

Enquete-Kommission und den EVUs gewünschte Errichtung einer Prototyp-Wiederauf

arbeitungsanlage mittlerer Größe noch keine konkreten Formen angenommen hat, 
von einer 11 ZÜgigen Errichtung 11

, wie sie der Beschluß der Regierungschefs fordert, 

ganz zu schweigen, auch wenn die Bereitschaft der hessischen Landesregierung zu 

einem Genehmigungsverfahren für eine Wiederaufarbeitungsanlage und der entspre

chende Antrag der DWK im Februar 1980 sowie die Bereitschaft der Länder Nieder

sachsen, Bayern und Rheinland-Pfalzals ein deutlich positives Zeichen zu 
werten sind. 

Die Verzögerungen sind nicht nur in Hinblick auf eine gesicherte Entsorgung 
und eine größere Unabhängigkeit vom Ausland zu bedauern sondern auch aus psy-
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ehelogischen Gründen. Wir hoffen aber dennoch, daß der Satz 11 Delay is the 
deadliest form of denial 11 sich im vorliegenden Fall nicht bestätigt und daß die 
Realisierung der Anlage bald Wirklichkeit wird und sich die Aktivitäten nicht 
mehr primär auf Analysen, Prognosen, Studien, Sicherheitsberichte und Diskussio
nen möglicher Standorte beschränken. 

Umso erfreulicher ist es, daß im Berichtszeitraum einige Entwicklungen ihre 
technische Anwendung gefunden haben bzw. sich im aktiven technischen Betrieb 
bewährt haben. 

Auf dem Gebiet der Wiederaufarbeitung ist hier zu nennen: die erfolgreiche 
Erprobung der im IHCH entwickelten elektrolytischen Verfahren im 2. Zyklus 
der WAK, die sogenannte 2B-EMMA und 2B-ROXI sowie der daraufhin geplante Ein
bau der entsprechenden Apparate in den 1. Zyklus der WAK. Hierbei hat sich 
erneut die langjährige ausgezeichnete Zusammenarbeit zwischen KfK und WAK be
währt. Es ist vorgesehen, den Einbau in den 1. Zyklus während der laufenden, 
durch den Schaden am Auflöserbedingten Interventionsphase vorzunehmen. Wir 
hoffen, daß die WAK im Laufe des nächsten Jahres ihren Betrieb wieder auf
nehmen kann. 

Im Bereich der Abfallbehandlung sind zu nennen: der Baubeginn der Verglasungs
anlage PAMELA in Mol, die auf der gemeinsamen Entwicklung von DWK und KfK/INE 
basiert und vom BMFT und der DWK finanziert wird. Bei dem Tempo, mit dem es 
möglich ist, Anlagen in Mol zu bauen, hoffen wir, daß die Anlage termingerecht 
1985 ihren aktiven Betrieb aufnimmt. An gleicher Stelle, nämlich in Mol, er
richten wir gemeinsam mit der Eurochemie eine Anlage zur Naßveraschung a-haltiger 
Abfälle, die Ende des Jahres ihren Betrieb aufnehmen soll. Bei dieser Gelegen
heit möchte ich der Eurochemic, insbesondere den Herren Detilleux und Eschrich 
für die vertrauensvolle und- ich denke- für beide Seiten nutzbringende Zu
sammenarbeit danken. 

Intensiviert hat sich in den vergangenen zwei Jahren - gerade auch im Bereich 
der Abfallbehandlung - die internationale Zusammenarbeit, und zwar sowohl mit 
den USA im Rahmen des BMFT-DOE-Abkommens als auch mit Japan auf Grund eines 

Anfang des Jahres zwischen der Power Reactor and Nuclear Fuel Development 
Corporation (PNC) und dem KfK abgeschlossenen Vertrages über die Zusammenarbeit 
auf dem Gebiet der Verglasung. 
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Fortgesetzt wurde und wird die Zusammenarbeit innerhalb der Europäischen Ge
meinschaft auf dem Gebiet der Behandlung und Lagerung radioaktiver Abfälle. 

Wir wUrden es sehr begrUBen, wenn die Kooperation auch im Rahmen der URG, 
d.h. mit Frankreich und England, wieder den Rang einnehmen könnte, der ihr 
unserer Meinung nach fUr eine erfolgreiche Lösung der Aufgaben und Vermei
dung von Doppelarbeit zukommt. 

Wenn bei einem Statusbericht des PWA die fUr unsere Arbeiten notwendige natio
nale und internationale Zusammenarbeit angesprochen wird, so rangiert fUr uns 
unsere Kooperation mit der DWK an erster Stelle, was ja auch durch die aktive 
Beteiligung der DWK an den Statusberichten zum Ausdruck kommt. Vor Uber zwei 
Jahren haben wir den Kooperationsvertrag geschlossen, und wir können wirklich 
sagen, daß sich auf allen Ebenen eine partnerschaftliehe und vertrauensvolie 
Zusammenarbeit entwickelt hat. Die sachliche Notwendigkeit unsere stark an
wendungsorientierten F+E-Arbeiten in enger Verbindung mit dem Planer und Be
treiber der zu errichtenden Anlagen durchzufUhren, hat sich als positiv und 
fUr beide Seiten befruchtend ausgewirkt. Gegenseitige Hilfe, Verständnis fUr 
die WUnsche und Belange des Partners und eine effektive Absprache bei der Ge
staltung und DurchfUhrung der Programme sind - sieht man von den Anfangsschwie
rigkeiten und Ublichen Problemenab-kennzeichnend fUr die Kooperation. So 
war es fUr uns auch leicht, die von uns beanspruchte Unabhängigkeit des KfK 
zu bewahren. 

Zweifellos ist für unser PWA die DWK der wichtigste Partner. Es soll aber 
nicht vergessen werden, daß es eine Reihe anderer interner und externer Projekte 
und Aktivitäten gibt, mit denen eine genaue Abstimmung und umfassende gegen
seitige Information ebenso notwendig ist und auch erfolgt, so z.B. mit dem 
Projekt Schneller BrUter, dem Projekt KernmaterialUberwachung, mit der Pro
jektträgerschaft Universitätsforschung zum nuklearen Brennstoffkreislauf, mit 
der EGT und mit den Arbeiten der Projektgruppe Andere Entsorgungstechniken. 
Mit dem vom HMI federfUhrend betreuten Projekt Sicherheit der Entsorgung wird 
das PWA neben der bereits bestehenden Mitwirkung von KfK-Mitarbeitern in den 
Gremien des PSE zukUnftig verstärkt Abstimmungen vornehmen. Völlig reibungslos 
erfolgt die Koordination und Information der entsprechenden Arbeiten inner-
halb der AGF. 

Last but not least möchte ich die gute und enge Zusammenarbeit mit den zustän
digen Stellen des BMFT erwähnen. Allen Beteiligten möchte ich fUr die Koopera-
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tion, die wesentlich zum Gelingen unserer Arbeit beiträgt, unseren Dank sagen. 

Sie werden verstehen, wenn mein ganz besonderer Dank unseren Mitarbeitern gilt. 
Mittel- und Stellenkürzungen, ein nur schwer wahrnehmbarer Fortgang bei der 
Realisierung der Entsorgungseinrichtungen, zunehmende die Arbeit erschwerende 
und verzögernde und in vielen Fällen nicht oder nur schwer verständliche 
Sicherheits- und Sicherungsauflagen, dies alles sind nicht unbedingt motivations
fördernde Elemente für unsere Wissenschaftler und Techniker. Wenn sie dennoch 
mit großem Engagement und Optimismus an die Lösung der vor ihnen liegenden Auf
gaben herangegangen sind und dies, wie die Vorträge des heutigen Statusberich
tes zeigen werden, erfolgreich bearbeitet haben, so verdient dies Dank und An
erkennung. 

Ich möchte meine Begrüßung und Einführung nicht abschließen, ohne ein paar 
Worte zur zukünftigen Entwicklung unserer Arbeiten auf dem Gebiet der Wieder
aufarbeitung und Abfallbehandlung zu sagen. 

Das Projekt Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung hat sich in den sieben 
Jahren seines Bestehens zum zweitgrößten Arbeitsschwerpunkt des KfK entwickelt. 
Es ist ausgerichtet auf die Realisierung des deutschen Entsorgungskonzeptes, 
einschließlich der stetigen wirtschaftlichen und sicherheitstechnischen Weiter
entwicklung der verschiedenen Prozesse und auf die Entwicklung und Optimierung 
des Schnellbrüter-Brennstoffkreislaufs. Vor diesem Hintergrund betrachten wir 
die Arbeiten zur Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung auch weiterhin als 
hochprioritär und sehen daher in diesem Projekt auch für die Zukunft einen der 
großen Arbeitsschwerpunkte des KfK. Gestützt wird diese Einschätzung durch die 
Tatsache, daß in der Bundesrepublik Deutschland nur in Karlsruhe umfassende 
experimentelle Arbeiten auf diesem Gebiet durchgeführt werden und nur hier die 
umfangreichen, notwendigen technischen Einrichtungen einschließlich des quali
fizierten Personals vorhanden sind. 

Innerhalb des Arbeitsschwerpunktes werden aber zweifellos in den nächsten 
Jahren in erheblichem Umfang thematische Änderungen erfolgen, die sich zum 
Teil aus der Verstärkung der Arbeiten zur SBR-Wiederaufarbeitung bei gleich
zeitiger Reduktion bzw. Abschluß mancher Arbeiten zur LWR-Wiederaufarbeitung 
ergeben. 
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Wenn ich darauf hinwies, daß das KfK wegen der vorhandenen Erfahrungen und 

technischen Einrichtungen für die Arbeiten auf dem Gebiet der Wiederaufar

beitung und Abfallbehandlung prädestiniert ist, so schließt dies zugleich 

aber auch die Verpflichtung ein, dafür Sorge zu tragen, daß die technischen 

Anlagen und Versuchseinrichtungen auch den längerfristigen Aufgaben und 

Zielsetzungen gerecht werden. Unsere Einschätzung dieser Arbeiten als prio
ritär bedeutet zugleich, alles zu tun, die technischen und apparativen Vor

aussetzungen für eine erfolgreiche, anwendungsorientierte und rasch in die 
Technik umsetzbare Entwicklung zu bewahren bzw. zu schaffen. 

Konkret gesprochen bedeutet dies in unseren Augen 

- Sicherstellung des Betriebs der WAK und ihrer Nutzung als heiße 
Testanlage 

- ~odernisierung der MILLI-Anlage mit dem Ziel ihrer längerfristigen Nutzung 

- Errichtung einer flexiblen, heißen Chemiezellenanlage für Untersu-

chungen und Entwicklungen unter aktiven Bedingungen 
Durchführung von vorbereitenden Arbeiten für den Bau einer kleinen 
prototypischen Wiederaufarbeitungsanlage für Schnellbrüterbrennstoffe 
in den neunziger Jahren. 

Wir wissen, daß die Durchführung aller dieser Maßnahmen angesichts der finan

ziellen Situation der kommenden Jahre nicht einfach sein wird. Wir sind aber 

davon überzeugt, daß die gesteckten Ziele dennoch zu erreichen sind. 

Mit diesem- so hoffe ich - positiven Ausblick schließe ich meine Einführung 

und wünsche Ihnen eine interessante und informative Veranstaltung. 
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STAND UND PERSPEKTIVEN DES DEUTSCHEN ENTSORGUNGSKONZEPTS 

M. Popp, Bundesministerium für Forschung und Technologie 

Meine Damen und Herren, 

wie Sie alle wissen, hat sich das Entsorgungskonzept der Bun

desregierung im Verlauf der letzten Jahre geändert. 1974 wurde 

das integrierte Entsorgungszentrum auf der Reaktortagung in 

Berlin vorgestellt. Seine Realisierung war seit 1977 in Gorle

ben geplant. Aufgrund der Entscheidung vom 16.5.1979 konnte 

diese Planung nicht verwirklicht werden, da die Niedersächsi

sche Landesregierung das Projekt für politisch nicht durchsetz

bar erklärte. Am 28.9.1979 kamen die Regierungschefs von Bund 

und Ländern überein, die Entsorgung der Kernkraftwerke im Rah

men des "Integrierten Entsorgungskonzeptes" weiter zu verwirk

lichen. Hierbei soll es ermöglicht werden, einzelne Entsorgungs

anlagen wie z.B. Zwischenlagerung, Wiederaufarbeitung und Ab

fallbehandlung sowie Endlagerung auch räumlich getrennt zu ver

wirklichen. Darüber hinaus kamen die Regierungschefs überein, 

eine Wiederaufarbeitungsanlage so zügig zu errichten, wie dies 

unter Beachtung aller in Betracht zu ziehenden Gesichtspunkte 

möglich ist. Es wurde festgelegt, auch andere Entsorgungstech

niken, wie die direkte Endlagerung von abgebrannten Brennele

menten ohne Wiederaufarbeitung, auf ihre Realisierbarkeit und 

sicherheitstechnische Bewertung zu untersuchen, um ein abschlie

ßendes Urteil darüber, ob sich hieraus entscheidende sicher

heitsmäßige Vorteile ergeben können, in der Mitte der 80iger 

Jahre zu ermöglichen. Von dieser Entscheidung des Jahres 1979 

geht die gegenwärtige Diskussion über die Entsorgungsvorsorge 

aus. Seitdem, und das heißt auch seit dem letzten Statusbericht, 

sind in den einzelnen Teilbereichen des Entsorgungskonzepts 

Fortschritte erzielt worden. In einem Vortrag "Stand und Per

spektiven des deutschen Entsorgungskonzeptes" ist es darüber 
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hinaus auch erforderlich, die Ergebnisse der Enquete-Kommission 

"Zukünftige Kernenergiepolitik" des 8. Deutschen Bundestages 

miteinzubeziehen. Abweichend von der Entscheidung der Regierungs

chefs von Bund und Ländern hat die Enquete-Kommission empfoh-

len, eine Entscheidung über die Wahl des einzuschlagenden Ent

sorgungsweges erst 1990 zu treffen, da nach dem Mehrheits-Kom

promiß der Enquete-Kommission erst dann eine Entscheidung über die 

großtechnische Nutzung der Kernenergie gefällt werden soll. Um 

für eine positive Entscheidung gerüstet zu sein, forderte die 

Enquete-Kommission u.a. den Bau einer Demonstrations-Wiederauf

arbeitungsanlage, deren Größe sich nicht am Entsorgungsbedarf 

sondern an technologiepolitischen Überlegungen orientieren soll. 

Mit der Durchführung des von der Enquete-Kommission dazu geforder

ten Gutachtens hat die Bundesregierung Prof. Häfele beauftragt. 

Er kam in seinem im Mai dieses Jahres vorgelegten Gutachten zum 

Ergebnis, daß die technologisch richtige Größe einer Demonstra

tionsanlage bei 400 - 800 t/a liegen sollte. Da die Größe der zur 

Zeit für Hessen geplanten Anlage sogar unterhalb dieser Marge lie

gen soll, ergibt sich trotz unterschiedlicher Ansätze für die Ent

sorgungspolitik in der Sache, d.h. in Bezug auf die in absehba

rer Zeit anstehenden Entscheidungen kein Dissens. Damit sind ins

gesamt - und dies ist eine wichtige Feststellung - die zur Re

alisierung des Integrierten Entsorgungskonzeptes erforderlichen 

nächsten Schritte politisch nicht grundsätzlich umstritten. 

Bevor ich jedoch auf die Situation in den einzelnen Teilbereichen 

des Integrierten Entsorgungskonzeptes näher eingehe, möchte ich 

noch einige Worte zur Historie einfügen, um einem Mißverständnis 

vorzubeugen, die genannten Jahre für die Vorstellung des Entsor

gungszentrums 1974 und des Entsorgungskonzeptes 1979 markierten 

zugleich auch den - zu späten - Beginn der Beschäftigung mit den 

Entsorgungsproblemen. 
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Wir haben im Jahre 1959, d.h. vor der Inbetriebnahme des 

1. Deutschen Versuchsatomkraftwerkes in Kahl bereits mit der 

Ratifiz~erung des Vertrages der EUROCHEMie einen Schritt zur 

Entsorgung der Kernkraftwerke gemacht. Wir haben also bereits 

vor der Inbetriebnahme eines 1. Deutschen Kernkraftwerkes den 

Weg eingeleitet, Kernkraftwerke zu entsorgen. Darüber hinaus 

haben wir bereits 1965 ASSE angekauft und dort in der Zeit von 

1967 - 1978 die Versuchsendlagerung schwach- und mittelradioak

tiver Abfälle betrieben. Zusätzlich haben wir die Versuchsanla

ge WAK für die Wiederaufarbeitung von oxidischem Brennstoff er

richtet und 1971 in Betrieb genommen. Verfahren zur Verfesti

gung hochaktiver Abfälle aus der Wiederaufarbeitung und zur End

lagerung der Produkte werden seit langem in den Kernforschungs

zentren bearbeitet. 

Damit sind in der Kerntechnik die technischen Grundlagen zu 

einem Zeitpunkt geschaffen worden, als der Begriff der Entsor

gung bei anderen Energiequellen und bei anderen Industriezwei-

gen noch ein Fremdwort war. Notwendig ist jetzt die Umsetzung die

ser Kenntnisse und Erfahrungen in konkrete Anlagen, die wirklich 

die Schließung der Entsorgungskette demonstrieren. Und ich hof

fe, daß sich auch in der über dieses Thema weiterhin erregten 

öffentlichen Diskussion noch stärker die Ehrlichkeit durchsetzt: 

man kann entweder die Offenheit der Entsorgungsfrage beklagen 

oder gegen den Bau von Entsorgungseinrichtungen protestieren. Zu 

dieser Ehrlichkeit in der Betrachtung der Entsorgung haben die 

Diskussionen der letzten Jahre, auch die der Enquete-Kommission, 

sicher beigetragen. 

Wichtig für die Realisierung ist ein Engagement von Industrie 

und Staat in genau definierter Arbeitsteilung. 

Diese Aufgabenverteilung zwischen Staat und Industrie wurde 1976 

formuliert: Bau und Betrieb von Entsorgungsanlagen einschließlich 

der Behandlung radioaktiver Abfälle und der Rückführung wieder

verwendbarer Kernbrennstoffe Uran und Plutonium sind Aufgabe der 

Industrie. 
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Der Bund trägt die im Atomgesetz verankerte Verantwortung für 

die Sicherstellung und Endlagerung der radioaktiven Abfallpro

dukte. Die Physikalisch-Technische Bundesanstalt (PTB) nimmt da

bei die Endlagerung dieser Abfälle für den Bund vor. Die Kosten, 

die mit der Errichtung und dem Betrieb des Endlagers verbunden 

sind, sind in voller Höhe von den Verursachern der Abfallstoffe 

zu tragen. Die PTB wird bei der Durchführung ihrer Aufgaben von 

der Deutschen Gesellschaft zum Bau und Betrieb von Endlagern 

(DBE) unterstützt. Diese Gesellschaft hat inzwischen ihre Arbeit 

voll aufgenommen. 

Entsprechend ihrer Interessenlage wird sich die Bundesregierung 

bei der Weiterentwicklung der Technologien im Bereich der Ent

sorgung beteiligen durch 

Weiterentwicklung, Prüfung und Realisierung einer sicheren 

Technik für die Endlagerung und Sicherstellung radioaktiver 

Abfälle 

sicherheitstechnische Weiterentwicklung der Entsorgung, ins

besondere auch Weiterentwicklung von Komponenten und Verfah

ren mit hohem Sicherheitspotential 

Untersuchungen zum Risikobeitrag der Entsorgungsanlagen im 

Brennstoffkreislauf. 

Für die Bearbeitung dieser Aufgaben sind für die Bundesregierung 

die Kernforschungszentren von außerordentlicher Bedeutung. Neben 

sicherheitstechnischen Fragestellungen geht es dort insbesondere 

um die Entwicklung von AlteFnativen oder erst langfristig reali

sierbarer Technologien. Die Bundesregierung fördert eigene Ent

wicklungsarbeiten in den genannten Aufgabenbereichen. Bedeutung 

kommt der wissenschaftlichen Beschäftigung mit den chemischen, 

verfahrenstechnischen und geologischen Grundlagen des Entsor

gungsbereichs auch an Hochschulen zu. Durch die intensive Zusam

menarbeit im Rahmen der Europäischen Gemeinschaft, der interna

tionalen Organisation NEA/IAEO sowie bilateral mit verschiedenen 

Ländern ist es möglich, Fehlentwicklungen zu vermeiden, bei be-
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stimmten Untersuchungen Kosten einzusparen, durch den Erfahrungs

austausch eigene Ergebnisse und Erkenntnisse abzusichern und so 

die technologische Position der Bundesrepublik Deutschland in die

sen speziellen Technologiebereichen zu festigen. 

Lassen Sie mich zurückkommen auf den Stand der Realisierung der 

Entsorgungsschritte in der Bundesrepublik Deutschland. 

Transport und Zwischenlagerung 

Nach dem Beschluß der Regierungschefs ist die Zwischenlagerung 

abgebrannter Brennelemente ein eigenständiger Schritt bei der 

Schließung der Entsorgungskette. Hierbei kann die Zwischenlage

rung sowohl in Kompaktlagern von Kernkraftwerken als auch in ex

ternen Zwischenlagern vorgenommen werden. 

Genehmigungsverfahren für externe Zwischenlager in Ahaus und 

Gorleben laufen. Hierbei plant die Industrie, Transportbehälter 

zur Zwischenlagerung zu verwenden. Die Beteiligung der Bundesre

gierung am Forschungs- und Entwicklungsvorhaben erfolgt aus

schließlich noch bei Untersuchungen, die sicherheitstechnische 

Fragestellungen des Strahlen- und Umweltschutzes beinhalten. 

Wiederaufarbeitung 

Die Wiederaufarbeitung abgebrannter Brennelemente stellt eine 

Schlüsselstellung für eine fortschrittliche Kernenergienutzung 

dar: Unverbrauchte (Uran) und erbrütete (Plutonium) Kernbrenn

stoffe werden für die Nutzung in neuen Brennelementen zurückge

wonnen, die radioaktiven Spaltprodukte werden abgetrennt und zu 

sicher langerfähigem Abfall weiterverarbeitet. 

Die mit Bundesmitteln errichtete und betriebene WAK in Karlsru

he und die mit deutscher Beteiligung betriebene internationale 
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El'ROCHE~HC-Anlage in Mol haben in den letzten Jahren wichtige 

Betriebserfahrungen bei der Wiederaufarbeitung der Brennelemente 

aus heutigen LWR-Kernkraftwerken geliefert. Dabei wurden auch 

die in USA, Frankreich und Großbritannien vorliegenden Erfahrun

gen bestätigt. 

Für die Zukunft stehen als weitere wichtige F+E-Arbeiten an: 

Heiterentwicklung und Optimierung von Komponenten und Ver

fahrensschritten (z.B. elektrolytische Verfahrensschritte) 

Verbesserung von Inline-Instrumentierung und -analytik 

Verminderung von Abfallmengen 

lveiterentwicklung und Prototyperprobung von Einrichtungen zur 

Rückhaltung und Abtrennung radioaktiver Isotope 

Untersuchungen von Störfallabläufen und Störfall~irkungen 

Anpassungen des PUREX-Prozesses für die Wiederaufarbeitung 

hochabgebrannter Brennstoffe und Brennelemente des Schnellen 

Brüters 

fernbediente Reparatur- und Wartungstechnik 

Meßgeräte für Spaltstofflußkontrolle 

Die DWK hat im Februar 1980 einen Antrag auf die Errichtung einer 

Anlage zur Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen mit einer auf 

350 t begrenzten Jahreskapazität beim Hessischen Minister für 

Wirtschaft und Technik gestellt. Eine Inbetriebnahme dieser An

lage wäre in der 1. Hälfte der 90iger Jahre möglich. 

Die Bewältigung der zukünftigen Aufgaben zwischen Staat und In

dustrie läuft m.E. im Rahmen des Kooperationsvertrages zwischen 

KfK und DWK zufriedenstellend. Die Forschungs- und Entwicklungs

ergebnisse werden in den Bau und Betrieb der zukünftigen Anlage 

einfließen. 

Es besteht eine enge euro~äische Zusammenarbeit über die United 

Reprocessors GmbH. (URG) mit CEA, BNFL und der DWK. Die URG, die 
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1971 als Reaktion auf die damals fälschlich erwartete jber

kapazität auf dem Gebiet der Wiederaufarbeitung in Europa ge

gründet worden war, sieht heute eine ihrer wesentlichen Aufga

ben darin, den Erfahrungsaustausch zwischen den drei Partnern 

zu fördern und insbesondere Aushilfe bei Kapazitätsengpässen 

in einem Partnerland zu leisten. Als 1. Anlage steht die fran

zösische Wiederaufarbeitungsanlage in La Hague zur Verfügung. 

Darüber hinaus ist festzustellen, daß bei KfK und D'i'lK gegenwär

tig Überlegungen über die Verstärkung der Arbeiten zur l~ieder

aufarbeitung von SBR-Brennelementen angestellt werden, die auf 

den bisher gewonnenen Erfahrungen der LWR-Wiederaufarbeitung 

aufbauen können. 

Abfallbehandlung 

Die Behandlung der radioaktiven Abfälle aus der Wiederaufarbei

tung vor ihrer Endlagerung hat zum Ziel, die radioaktiven Ab

fälle in verfestigte Produkte umzuwandeln, die die notwendige 

chemische und physikalische Stabilität über sehr·lange Zeiträu

me unter der Bedingung der Endlagerung behalten können. 

Für schwach- und mittelaktive Abfälle existieren bereits seit 

langem erprobte und bewährte Konzepte zur Verfestigung, z.B. Ver

festigung mit Beton oder Bitumen. Die Forschungs- und Entwick

lungsarbeiten auf diesem Gebiet haben als wesentliches Ziel, das 

Aufkommen der Abfallprodukte zu verringern und die chemisch-phy

sikalische Stabilität der Endlagerprodukte zu verbessern. Wei

terhin werden auch Verfahren zur Aufarbeitung von Abfallgemi

schen, insbesondere bei mittelaktivem Abfall, untersucht. Wesent

liche Anstrengungen werden auch bei der Charakterisierung von 

Abfallprodukten, insbesondere unter Störfallbedingungen, und der 

Qualitätssicherung bei der Herstellung endlagerfähiger Produkte 

unternommen. 
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Für die festen Abfälle der Wiederaufarbeitungsanlage 1 z.B. für 

die Brennstabhülsen, sind die Verfahren zur Dekontamination 

und Kompaktierung inzwischen weitgehend ausgereift. 

Mit dem Bau einer Verglasungsanlage wurde bei der EUROCHEMie in 

Mol mit deutscher Technologie begonnen. Diese Anlage soll 1984/85 

in Betrieb gehen. Als Endprodukte wird diese Verglasungsanlage, 

die mit einem keramischen Schmelzofen ausgerüstet ist, Borosili

katglasblöcke und in Metall eingebettete Borosolikatglaskugeln 

(VITROMET) liefern. 

Spaltstoffrückführung 

Mit der Rückführung des unverbrauchten Urans und des erbrüteten 

Brennstoffs Plutonium wird der Brennstoffkreislauf mit Wieder

aufarbeitung geschlossen. Die Forschungs- und Entwicklungsarbeiten 

auf diesem Gebiet konzentrieren sich auf die Untersuchung sicher

heitstechnischer Fragestellungen, die ein großtechnischer Einsatz 

von Plutonium mit sich bringt. 

Das in den Leichtwasserreaktoren entstehende spaltbare Plutonium 

hat ähnliche Eigenschaften wie das normalerweise als Kernbrenn

stoff verwendete Uran-Isotop U 235 und kann daher ebenfalls zur 

Energieerzeugung in Kernreaktoren genutzt werden. Diese Rückfüh

rung des Plutoniums ist nach heutigem Kenntnisstand sowohl aus 

sicherheitstechnischen wie auch aus volkswirtschaftlichen Grün

den wesentlich sinnvoller als eine Beseitigung als radioaktiver 

Abfall, da hierdurch eine Akkumulation des Plutoniums im Endla

ger verhindert wird und gleichzeitig die Vorräte an Uran beacht

lich gestreckt werden können. Den wichtigsten Beitrag zur Ener

gieerzeugung kann Plutonium in Schnell-Brut-Reaktoren leisten. Die 

Energieausbeute des Urans ist dort bis zu 60 mal besser als in 

Leichtwasserreaktoren. Die Herstellung plutoniumhaltiger Brennele

mente ist wegen der Radiotoxizität des Plutoniums und der somit 

erforderlichen Schutzmaßnahmen aufwendig. Die hierfür erforderli

che Technologie ist jedoch in den letzten Jahren soweit entwickelt, 
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daß die Bundesrepublik Deutschland hier eine führende Stellung 

einnimmt. Im Hinblick auf die Übertragung in den großtechni

schen Maßstab sind weitere Entwicklungsarbeiten notwendig, die 

gemeinsam mit der Industrie in Angriff genommen worden sind. 

Das bei der Wiederaufarbeitung gewonnene unverbrauchte Uran wird 

in die Brennelementfertigung zurückgeführt. Hierbei handelt es 

sich im wesentlichen um einen industriellen Prozeß, für den eine 

staatliche Förderung nicht notwendig ist. 

Die entwickelten Rückführungstechnologien schaffen die technolo

gische Basis für den späteren Brennstoffkreislauf beim Einsatz 

von Schnellen Brütern. 

Endlagerung 

Die Endlagerung der radioaktiven Abfälle muß so vorgenommen wer

den, daß eine Gefährdung der Biosphäre über einen ausreichenden 

Zeitraum hinweg ausgeschlossen ist. In der Bundesrepublik Deutsch

land wird grundsätzlich die Verbringung der Abfälle in tiefe ge

ologisch stabile Formationen, die keine Verbindung zur Biosphäre 

haben und künftig erwarten lassen, als die beste Lösung angesehen. 

In der internationalen Fachwelt gelten Salzformationen aufgrund 

ihrer geologischen und physikalischen Eigenschaften als besonders 

geeignet für die Endlagerung radioaktiver Abfälle. Hierzu liegen 

insbesondere im norddeutschen Raum günstige geologische Verhält

nisse vor. 

Im Rahmen des Salzkonzeptes werden z.Z. Forschungsarbeiten an den 

Projekten ASSE und Gorleben durchgeführt. In dem Salzbergwerk 

ASSE II wird seit 1967 durch die GSF ein umfangreiches Forschungs

und Entwicklungsprogramm zur Endlagerung durchgeführt. Hierbei 

gilt es, in den nächsten Jahren die Endlagertechnologie in Salz 

weiterzuentwickeln. Es werden spezielle geologische Fragen hin-
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sichtlich Stabilität eines Endlagerbergwerkes und Temperatur

effekte bei der Einbringung wärmeerzeugender Abfälle untersucht 

werden müssen. Die Eignungsuntersuchungen am Salzstock Gorleben 

werden weitergeführt. 

Die Bundesregierung hat nach Abschluß des Tiefbohrprogramms, 

gestützt auf die Bewertungen der Physikalisch-technischen Bundes

anstalt und der Bundesanstalt für Geowissenschaften und Rohstof

fe festgestellt, daß aufgrund der vorliegenden Berichte bisher 

keine Tatsachen bekannt sind, die begründete Zweifel an der bis

herigen Einschätzung des Sal~stockes Gorleben rechtfertigen. Dies 

bedeutet, daß nach heutigem Kenntnisstand über die allgemeinen 

geologischen Verhältnisse im nordeutschen Raum und über die bis

her bekannten individuellen Eigenschaften des Salzstockes Gorle

ben zu erwarten ist, daß seine Eignung durch die fortschreitende 

Erkundung nachgewiesen werden kann. Die Bundesregierung hat stets 

darauf hingewiesen, daß ein endgültiges Urteil erst aufgrund der 

bergmännischen Erkundung abgegeben werden kann. 

In Zukunft werden wir auch andere Möglichkeiten der Endlagerung 

radioaktiver Abfälle untersuchen. Z.B. wird das Eisenerzbergwerk 

KONRAD bei Salzgitter auf seine Eignung hin überprüft, dort 

schwa.chradioaktive Abfälle sowie Abfälle aus dem Abriß von Kern

kraftwerken endzulagern. Das Untersuchungsprogramm, das im Jahre 

1976 begonnen wurde, soll im Jahre 1982 in einem Antrag auf Plan

feststellung münden. Auch andere Festgesteine werden als Endla

germedien grundsätzlich infrage kommen und auf ihre Eignung hin 

untersucht. 

Insbesondere sollen auch Demonstrationsvorhaben zur Beseitigung 

tritiumhaltiger Abwässer durchgeführt werden. Untersuchungen zur 

Machbarkelt eines solchen Verfahrens in einer geeigneten geologi

schen Formation sollen im nächsten Jahr aufgenommen werden. 
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Zur sicherheitsmäßigen Beurteilung des integrierten Entsorgungs

konzeptes werden wesentliche Beiträge durch das Projekt "Sicher

heitsstudien Entsorgung (PSE)" geleistet. 

Ziel ist es, Aussagen zum Risikobeitrag von Entsorgungsanlagen 

zu erarbeiten. Das Projekt gliedert sich in 2 Teilprojekte, "Si

cherheitsanalyse der oberirdischen Einrichtungen der Entsorgung 

(z.B. Wiederaufarbeitungsanlage, Abfallverfestigungsanlagen)" 

und''sicherheitsanalyse des geologischen Endlagers für radioakti-

ve Abfälle (Langzeitsicherheit, Migration von Radionukliden)". 

Alle Forschungs- und Entwicklungsarbeiten auf dem Gebiet der End

lagerung finden in enger internationaler Abstimmung und Zusammen

arbeit statt, z.B. im Rahmen von Euratom, OECD/NEA, IAEO oder 

aufgrund bilateraler Verträge mit anderen Ländern (z.B. USA). 

Durch die enge internationale Zusammenarbeit wird sichergestellt, 

daß die Endlagerkonzepte in den verschiedenen Ländern gleichar

tigen Sicher.hei tsanforderungen genügen. 

Darüber hinaus werden die Kenntnisse zur Endlagerung radioaktiver 

Abfälle arbeitsteilig in verschiedenen Endlagermedien erarbeitet 

werden. Auf das Programm der EG im Bereich der Abfallbehandlung 

und Endlagerung sollte in diesem Zusammenhang besonders hingewie

sen werden. 

Andere Entsorgungstechniken 

Wie eingangs gesagt sind auch Arbeiten zur Entsorgung ohne Wie

deraufarbeitung, d.h. zur direkten Endlagerung von abgebrannten 

Brennelementen, im Programm "Andere Entsorgungstechniken" aufge

nommen worden. 

Ziel dieses Programmes ist eine sicherheitstechnische Bewertung 

sowie eine sicherheitsmäßige Abwägung und Beurteilung der direk-
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ten Endlagerung abgebrannter Brennelemente im Vergleich zu ihrer 

Wiederaufarbeitung. Im Rahmen des Forschungs- und Entwicklungs

programmes werden zunächst schwerpunktmäßig Themenkreise "Kondi

tionierung und Verpackung" sowie "Endlagerung" untersucht. In 

ersterem ist eine Konzeptauswahl zwischen dem Verpacken des ge

samten Brennelements, dem Verpacken einzelner Brennstäbe, dem 

Verpacken nach Zerschneiden der Brennstäbe und dem Verpacken nach 

Ausgasung der Brennstäbe zu treffen. Daran soll sich eine Teilbe

arbeitung von einem oder mehreren Konzepten anschließen. 

Bei der Bearbeitung des Themenkreises "Endlagerung" können Über

legungen zur Behandlung von konditioniertem hochradioaktivem Ab

fall zum Teil übernommen werden. Dieses gilt insbesondere für den 

Transport des Endlagergebindes in einem Abschirmbehälter bis zur 

Endlagerstelle, für die Endlagerung in Bohrlöchern als der ver

mutlich günstigsten Lösung und für die radiologische und chemische 

Wechselwirkung zwischen Endlagergebinde und Umgebung im geologi

schen Medium. Daneben sind aber auch Sonderfragen zu untersuchen, 

die u.U. eine wesentliche andere Gestaltung des Endlagerbergwerks 

zur Folge haben können. 

Diese Arbeiten werden durch verschiedene experimentelle Einzel

untersuchungen ergänzt. Schließlich sind auch auf der Basis der 

gewonnenen Einzelergebnisse System- und Vergleichsuntersuchungen 

vorzunehmen. Soweit zur Forschungs- und Entwicklungspolitik der 

Bundesregierung für die nächsten Jahre. 

Lassen Sie mich zum Schluß noch ein wesentliches Thema anspre

chen, das im Augenblick ein großes öffentliches Interesse findet. 

Ich möchte noch einmal bekräftigen, daß die Bundesregierung da

von ausgeht, daß die Energiewirtschaft sich stärker an den Ent

wicklungskosten neuer Energietechnologien beteiligt. Die Bundes

regierung begrüßt, daß ihre Auffassung durch alle Fraktionen 

des Deutschen Bundestages, zuletzt in der Sitzung des Ausschusses 

für Wirtschaft des Deutschen Bundestages am 16.9.1981 und den 

Beschluß der Wirtschaftsministerkonferenz vom 7.9.1981 geteilt 

wird. 



- 19 -

Aufgrund der Bemühungen des Forschungsministers und den sehr 

intensiven Verhandlungen mit der Elektrizitätswirtschaft ist 

vor wenigen Wochen im Bereich der Finanzierung des S~R-300 ein 

1. Durchbruch erreicht worden. So haben das RI~E, die Preußen

Elektra und die NWK inzwischen eine Beteiligung an dem Projekt 

des SNR-300 in Höhe von 547 Mio DM zugesagt, die von dem Zeit

punkt an gezahlt werden sollen, an dem der Deutsche Bundestag 

seinen Beschluß zur Nutzung der Brütertechnologie gefaßt hat, 

und alle Teilerrichtungsgenehmigungen für den SNR-300 sofort 

vollziehbar vorliegen. Darüber hinaus sind diese Leistungen nur 

unter der Bedingung zugesagt, daß die noch fehlende Hälfte an 

dem von der Energiewirtschaft verlangten Anteil der Finanzie

rung des SNR-300 von anderen Elektrizitätsversorgungsunterneh

men aufgebracht wird. über die Lösung dieser Frage, die wegen 

der anstehenden Haushaltsberatungen im Bundestag dringlich ist, 

wird z.Z. noch verhandelt. Wenn es gelingt, die erforderliche 

Beteiligung der Elektrizitätswirtschaft zu sichern, dann ist 

nicht nur die Fertigstellung des SNR-300 finanziell gesichert, 

vielmehr ist dann auch in unübersehbarer Weise der Ernst des in

dustriepolitischen Engagements für die Brütertechnologie unter

strichen und eine wesentliche Voraussetzung für eine erfolgver

sprechende spätere Einführung dieser Technik geschaffen. 

Auch im Bereich des Brennstoffkreislaufs ist eine stärkere Be

teiligung der Energiewirtschaft an den Kosten der Entwicklung 

und Demonstration neuer Technologien erforderlich. Die deutsche 

Elektrizitätswirtschaft hat sich der industriellen Au{gabe bei 

der Schließung der Entsorgungskette mit der Gründung der DWK 

gestellt. Die bisherigen finanziellen Leistungen der DWK auch 

im Entwicklungsbereich, wie sie z.B. im Kooperationsvertrag 

KfK-DWK ihren Ausdruck finden, sind durchaus anerkannt. Trotz

dem ist auch hier ein höheres Maß finanzieller Eigenverantwort

lichkeit der Industrie erforderlich, vor allem in technischen 

Bereichen, die Voraussetzung für den geplanten Bau industrieller 

Anlagen sind und deren Weiterführung durch den Staat im Zeichen 
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knapper Haushaltsmittel gefährdet oder unmöglich ist. Ich hof

fe, daß sich die Elektrizitätswirtschaft dieser Verantwortung 

bewußt ist und das Engagement aufbringt, das für die Glaubwür

digkeit der Entsorgungspolitik unerläßlich ist. 
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STAND·UND ERGEBNISSE DER PROJEKTARBEITEN ZUR WIEDERAUFAR

BEITUNG UND ABFALLBEHANDLUNG 

R. Kroebel, Leiter des Projektes Wiederaufarbeitung und Ab
fallbehandlung, Kernforschungszentrum Karlsruhe 

Meine Damen und Herren, sehr verehrte Gäste, liebe Mitarbeiter 

des Projekts, 

mit dem diesjährigen Bericht wollen wir Ergebnisse und Tenden

zen deutlicher als früher in den Vordergrund rücken. Hir be

richten mit den anschließenden Fachvorträgen im wesentlichen 

über die Themen, die im Laufe der letzten zwei Jahre ihrem 

Ziel sehr nahe gekommen sind, stellen damit jedoch nur etwa 

30% unserer Arbeiten im gemeinsamen F+E-Programm der Koopera

tion KfK/DWK vor. Ein KfK-Nachrichtenheft, welches im nächsten 

Jahr als Sonderausgabe für dieses Programm erscheinen soll, 

läßt dann die Darstellung von weiteren 20 Beiträgen zu. 

Dieses Mal ist im Gegensatz zum letzten Statusbericht nur ein 

äußeres Ereignis mit Wirkungen auf das gemeinsame F+E-Programm 

zu vermerken, nämlich die Entscheidung der hessischen Landes

regierung, einen Antrag für eine reine Wiederaufarbeitungsanla

ge von 350 jato mit integrierter Abfallbehandlung, jedoch ohne 

Refabrikation und ohne Endlager von seiten der DWK entgegenzu

nehmen. Dieser Antrag wurde Anfang 1980 gestellt. Die darauf

folgende Überarbeitung des F+E-Programms ergab für den KfK-Teil 

praktisch zunächst keine Änderung von Zielen und Inhalten, da 

wir nicht spezifisch auf den Durchsatz angepaßte Vorhaben be

treiben, sondern i.A. unsere Entwicklungen nur bis zum WAK-Maß

stab selbst bearbeiten. Die folgende Stufe im Maßstab 1:1 hat 

DWK selbst übernommen, nachdem die TEKO, für diese Ziele von KfK 
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erbaut, an WAK übergeben werden konnte. Hier ergaben sich 

natürlich durch die Durchsatzänderung gewisse Änderungen 

der Versuchsziele. 

An dieser Stelle sollte man, so fließend diese Trennungslinie 

auch ist, die Aufgabenteilung im gemeinsamen Entwicklungspro

gramm D\~~/KfK kurz beleuchten. Seit ca. 4 Jahren hat DWK eine 

eigene Entwicklungsgruppe, die sich um den Kenntnisfluß von 

KfK in die Dh~-Gruppe hinein kümmert, aber auch selbst experi

mentiert und entwickelt und weiterhin Dritte für besondere Auf

gaben einschaltet. Hierbei muß zwar von Fall zu Fall pragma

tisch entschieden werden, ob KfK oder DWK tätig werden. Grund

tendenz ist jedoch, daß 1 :1-Experimente sowie die WAR-Experi

mente von D~~ wahrgenommen werden und KfK die mehr grundlegen

den Untersuchungen durchführt, die Entwicklung bis zum halb

technischen Haßstab betreibt sowie die sicherheitstechnischen 

Fragestellungen und Sicherheitssysteme bearbeitet. Ebenso ge

hört in den KfK-Bereich die Vorbereitung der Schnellbrüterwie

deraufarbeitung durch eigenständiges F+E sowie die dazugehö

rige Abfall- und Abgasbehandlung, die sich voraussichtlich so

gar besonders deutlich von der LWR-Linie unterscheiden dürf

ten. Ebenso gehört die fachliche Begleitung der vom Bund geför

derten Universitätsvorhaben zur Entsorgung zum Arbeitsgebiet 

des KfK. Arbeiten, die demnach zum jeweiligen Zeitpunkt der 

Überprüfung des Programms direkt für die Planung der WA-350 

gebraucht werden, sind Teil des gemeinsamen Programms. Dem KfK 

bleibt darüber hinaus ein Freiraum für Neuentwicklungen, die 

in einem Beobachtungsprogramm erfaßt werden und damit der Be

wertung nicht verlorengehen können, aber nicht den terminli

ehen Zwängen der planungsbegleitenden Arbeiten unterliegen. 

Wir von KfK sind mit diesem System sehr zufrieden. Alle auf

gekon~enen Meinungsunterschiede konnten bisher ohne das oberste 

Schlichtungsorgan des KfK-DWK-Vertrages bereinigt werden. Dies 

ist sicher das Verdienst der Mitglieder des gemeinsamen Aus

schusses und der vielen gemeinsamen Fachgremien. 
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Da die DWK ihre Entwicklungstätigkeit im nächsten Vortrag 

selbst darstellt, sollen im folgenden nur die wichtigsten 

Ergebnisse und Tendenzen des KfK-Projekts behandelt ~:erden. 

Dies soll in bewährter Weise anhand des Fließschemas - aus

gehend vom Headend über Extraktion, Abfallbehandlung bis 

zur Prozeßkontrolle - erfolgen. Hier können aus Zeit- und 

Platzgründen nur diejenigen Arbeiten dargestellt werden, die 

durch äußere oder innere Umstände gerade besonders aktuell 

sind; eine Bewertung der Vorhaben ist damit nicht verbunden. 

Die Entwicklungsarbeiten an der Versuchsanlage PASSAT zur 

Aerosol- und Jodrückhaltung im System der Auflöserahgas

reinigung sind hinsichtlich der Verfahrenstechnik soweit 

abgeschlossen, daß die Anlage von unserer Ingenieurtechnik 

an das Laboratorium für Aerosolphysik und Filtertechnik 

übergeben werden konnte. Sie enthält bereits WA-typische 

Filterkomponenten einschließlich der Fernhantierungstech

nik zum Filterwechsel. 

Die Versuchsanlage REDUKTION hat nach manchen Schwierigkei

ten endlich ihren Standort gefunden und konnte, wenn auch mit 

zwei Jahren Verspätung gegenüber dem ursprünglichen Zeit

plan, angefahren werden. Sie ist ein notwendiges Glied für 

die Auflöserabgasreinigung nach dem Tieftemperatur-Rekti

fikationsverfahren· (TTR) zwischen PASSAT und der seit Jahren 

betriebenen TTR-Anlage KRETA. 

KRETA-Ergebnisse ermöglichen jetzt die Auslegung einer we

sentlich verbesserten Trennsäule für die Spaltedelgase. 

Kennzeichnend sind geringeres Spaltgasinventar und robuste

res Betriebsverhalten gegenüber Störeinflüssen. Soweit der 

Betrieb der Einzelanlagen zum Auflöserahgas betroffen ist, 

hoffen wir bis zum nächsten Statusbericht 1983, unsere Ar-
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beiten erfolgreich abgeschlossen zu haben. Sollte der 

Verbundbetrieb aller Anlagen demonstriert werden müssen, 

weil eine Prototypanlage fehlt, so ist dieser erst nach 

1983 möglich. 

KfK hat im Verlaufe des letzten Jahres in einer Studie vor

gerechnet, daß eine Kryptanahtrennung selbst für die große 

Gorlebener Wiederaufarbeitungsanlage (WA) weder aus Strah

lenschutzgründen notwendig, noch aus Kosten-Nutzen-Gesichtspunkten 

vertretbar ist. Erst ein sehr steiler Anstieg der Kernkraft 

würde auf die Dauer solche Kr-85-Abtrennung - dann aber 

weltweit - gebieten. Diese könnte in späteren Anlagen ver

wirklicht werden. 

Wenn wir unsere Arbeiten, die zu einer wesentlich verbesser

ten Abgasreinigung geführt haben, dennoch intensiv betrie

ben haben, so geschah dies vor dem Hintergrund der bestehen

den Vorschläge der RSK/SSK und der in diesem Punkt unklaren 

Genehmigungssituation. 

Im Teilprojekt Extraktion können wir folgende Ergebnisse be

sonders hervorheben. 

Die elektrolytischen Verfahren der Reduktion und der Oxidation 

von Plutonium haben ihre vorzügliche Eignung auch in der WAK 

unter aktiven Bedingungen bewiesen. Wenngleich sie leider we

gen des Auflöserschadens nur 13 Monate in Betrieb waren, wur

den doch in dieser Zeit 29 Tonnen Brennstoff durchgesetzt. We

gen der guten Erfahrungen und der Vorteile, die mit der Elek

trolyse anstelle von Chemikalienzugaben erreichbar sind, soll 

nun auch im 1. Zyklus der WAK eine elektrolytische Reduktion 

und Oxidation eingebaut werden. KfK und WAK versuchen gemein

sam, hierzu noch die laufende Interventionsphase auszunutzen. 

Auch das Verfahren der Solventwäsche mit Hydrazin anstelle von 
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Soda steht zur Prüfung in der WAK nach der Wiederinbetriebnahme 

der Anlage mit obenan. Ein für uns sehr bedauerlicher Vorgang 

ist, daß unsere Plutoniumversuchsanlage PUTE noch immer nicht 

in Betrieb genommen werden konnte, weil sich hier erstmals bei 

einer Versuchsanlage des Projekts Objektschutzmaßnahmen zeit

lich voll auswirken und damit schon eine Verzögerung von fast 

zwei Jahren eintrat. Die PUTE ist als Testbett für die elektro

lytischen Verfahren in Pulskolonnen unbedingt notwendig, weil 

in der WAK nur auf der Basis von Mixer-Settlern entwickelte Ge

räte aktiv getestet werden können. 

Eine weitere Pulskolonnenanlage MILTESSA mit Miniaturkolonnen 

wird derzeit fertig. Sie soll die von KfK mit Hilfe aller ver

fügbaren Extraktionsdaten entwickelte Berechnungsmethode zum Nor

malbetrieb und zum Störfallverhalten von Pulskolonnen für Uran 

und Plutonium verifizieren und ist daher u.a. für die Sicher

heitsvorsorge ein ganz wichtiges Instrument. 

Unsere Laborwiederaufarbeitungsanlage MILLI hat - wie schon 

seit 1971 - wieder eine Fülle wichtiger Daten erbracht und das 

Austesten vorgeschlagener Fließbilder für die Anlagenplanung 

der DWK ermöglicht. In einem besonderen Beitrag wird heute nach

mittag zur Aufarbeitung von abgebrannten KNK-II-Brennstoffen 

und damit von ersten deutschen Brüterbrennstoffen berichtet. 

Die Entwicklung einer Tritiumwaschkolonne, welche in den TEKO

Testkreislauf der WAK integriert werden soll, hat inzwischen 

die Durchsatzgröße der WA-350 erreicht. Wir hoffen, Ihnen beim 

nächsten Statusbericht auch von ihrem erfolgreichen Betrieb 

berichten zu können. Auch diese Entwicklung ist stark sicher

heitsrelevant und in dieser Art neu für die Wiederaufarbeitung. 
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\vie schon zum letzten Statusbericht vorgestellt, haben wir unsere 

Entwicklungen zur Verglasung hochaktiver Abfälle ganz in das 

deutsche HA\'i-Technologieprograrnrn eingebracht und sind dessen 

Hauptzuarbeiter für die PAMELA-Planung für die Moler Anlage bei 

ECROCHEMIC. Wir liefern die Technologie der Ofenzelle einschließ

lich der Verfahrenstechnik sowie durch den PAMELA 1:1 Mock-up 

wesentliche Beiträge zur Hantierungstechnik. Diese Arbeiten bin

den etwa '20% der Proj ektmi ttel. Diesem Thema ist ein eigener Bei

trag gewidmet. 

\vährend für wässrige mittelaktive Abfälle genügend erprobte Be

handlungsverfahren in der Zementierung und Bituminierung zur 

Verfügung stehen, machen uns drei besondere Abfallkategorien 

noch viel Arbeit. Bisher befriedigt die Konditionierung der Hül

sen und Strukturteile durch Zementieren nicht ganz. Die abgetrenn

ten unlöslichen Auflöserrückstände könnten besser konditioniert 

werden und verlangen für Schnellbrüterbrennstoffe geringerer Kühl

zeit auch ganz neue Produktentwicklungen; Abfallströme, in denen 

die Toxizität durch langlebige a-Strahler bestimmt wird, verlan

gen auf die Dauer ebenfalls bessere Endlagerprodukte. 

Lösungsmöglichkeiten bestehen in pulvertechnologisch hergestell

ten Produkten aus Glas bzw. Keramik sowie Metall bzw. Graphit. 

Diese Entwicklungen werden teils von KfK direkt durchgeführt, 

teils vom Bund durch Aufträge an Battelle und NUKEM gefördert. 

Eine vergleichende Studie zu den Hülsen und Strukturteilen wurde 

gemeinsam von KfK und dem französischen CEA für die Europäische 

Gemeinschaft erarbeitet. 

Eine Entwicklung, die durch die Ablehnung des Entsorgungszen

trums in Gorleben wieder sehr wichtig geworden ist, um Transport

und Endlagervolumen zu sparen, ist die Abtrennung der Aktivitäts

träger aus dem MAW, d.h. die Spaltung in LAW, welcher keiner 

oder nur geringer Abschirmung bedarf, und in eine oder mehrere 
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Aktivitätsfraktionen, die volumenmäßig keine Rolle mehr spie

len und dem HAW zugeschlagen werden können oder in eines der 

neuen Produkte eingebunden werden sollten. 

Unsere Entwicklung zur Naßveraschung plutoniumhaltiger brennba

rer Abfälle hat weltweit Beachtung gefunden, weil uns einige 

wichtige Detailverbesserungen des an sich bekannten Verfahrens 

gelangen. Die Weiterentwicklung des Reaktors vom Schalenkonzept 

zum Umlaufkonzept mit integrierter Säureverarbeitung führte zu 

einer signifikanten Erhöhung des spez. Durchsatzes und der Effek

tivität des Pu-Aufschlusses. Unsere Entwicklung führte zum Bau 

einer halbtechnischen Versuchsanlage bei der EUROCHEMie in Mol, 

die im Frühjahr 1982 etwa eine Tonne Abfall mit ca. 8 kg Plu

tonium behandeln soll. 

Eine sieben abgeschirmte Boxen umfassende MAW-Boxenlinie geht 

bei INE in die abschließende Aufbauphase und kann hoffentlich 

noch im nächsten Jahr in Betrieb genommen werden. 

Schließlich ist noch der Abschluß der 2. Phase einer unter Mit

arbeit und Leitung der KfK erstellten Studie zur behälterlosen 

Einlagerung von MAW/LAW in untertägige Kavernen erwähnenswert, 

wobei es gelang, alle technischen Schwierigkeiten eines solchen 

Projektes auch experimentell bis zum 100 Tonnen Maßstab inaktiv 

zu meistern. Damit steht der Weg offen für eine sehr sichere 

und gleichzeitig kostengünstige Einlagerung, wie sie in der Kon

zeption der Bundesregierung schon 1974 enthalten war, jedoch 

wegen fehlender Entwicklung nicht in die Planung für Gorleben 

übernommen werden konnte. Die Verwirklichung des Konzeptes er

scheint uns trotz der Dislokation der kerntechnischen Anlagen 

immer noch erstrebenswert, weil es das Bundesendlager 

kostenmäßig,logistisch und vom Auffahrvolumen her stark entla

sten könnte und zusätzlich Einlagerungsmöglichkeiten für "gasende" 

Stoffe wie Tritium, evtl. Krypton, schaffen würde, die im begeh

baren Endlager nicht geduldet werden können. 
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Auch im letzten Teilprojekt, welches Analytik, Prozeßkontrolle, 

Sicherheit und sonstige Entwicklungen umfaßt, hat sich einiges 

Erw~hnenswerte getan. 

Für eine Reihe von Inline-Meßverfahren sind die F+E-Arbeiten 

abgeschlossen, so daß nun seitens der Industrie die Ger~teher

stellung übernommen werden kann. Dies gilt für r-Absorptiometrie, 

Dichte-Leitfähigkeitsmessung, einfache nichtdispersive RFA1 

Differenzdichtemessung sowie die bei KfK entwickelte Trommelmeß

zelle. 

Ein aktuelles ·Entwicklungsziel ist jetzt die Bereitstellung von 

Monitoren und Meßanordnungen auf der Basis der aktiven und pas

siven Neutronenmessung. Der Brennelementmonitor wurde erfolg-

reich an sämtlichen deutschen Druckwasser-BE-Typen, sowie vereinzelt 

auch an Siedewasser-BE getestet. Er erlaubt die Bestimmung der 

Restaktivität der abgebrannten BE in Hinblick auf ihre Kritika

lit~tssicherheit im Auflöser, unabhängig von ihrer Vorgeschichte. 

Außerdem können damit Abbrand und Anfangsanreicherung ermittelt 

werden. 

Ein Betriebsprototypgerät ist daher das nächste Ziel. Ebenfalls 

auf Neutronenmeßverfahren basierend,werden Kritikalitätswarnge

räte, Hülsenmonitor, Auflöserrückstandsmonitor und a-Abfallfaß

monitor entwickelt. 

Zur Bestimmung des Aktivitätsinventars und der Zerfallswärmepro

duktion in bestrahlten Brennelementen steht nach mehrjähriger 

Überarbeitung des Origenkodes und seiner Datei nunmehr das Programm 

KORIGEN = Karlsruher ORIGEN zur Verfügung. 

Ein neuartiges automatisches Probenidentifizierungsgerät soll 

demnächst den WAK Probebetrieb aufnehmen. Die Identifizierung 

ist in Verbindung mit einem entsprechenden Verteilersystem Vor

aussetzung für eine DV-unterstützte Laborautomatisierung und La-
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gerhaltung. Das DV-Informationssystem für das Betriebslabor 

wird z.z. erstellt und soll ab nächstem Jahr schrittweise bei 

WAK eingeführt werden. 

Mit dem Datenerfassungssystem PRODES konnten erste praktische 

Betriebserfahrungen gesammelt werden beim Einsatz im 2. Uran

Zyklus der WAK. 

Im Vordergrund der Sicherheitsentwicklungen, soweit sie nicht 

schon bei den Verfahren erwähnt wurden, steht die Fernhantie

rungstechnik, die Nutzung der Fernsehtechnik sowie die Verwen

dung von Fernkupplungs-, Verbindungs-, Trenn- und Schweißtech

nik. Schließlich steht in Kürze die dringend benötigte Analysen

box für hochaktive Analysen zur Verfügung. 

Die Korrosion an Apparateteilen der EUROCHEMie und der WAK konn

te aufgeklärt werden. Damit ist die zielgerichtete Suche nach 

verbessertem Material und Verarbeitung für künftige Anlagen mög

lich. 

Weitere Vorhaben aus der Sicherheitsforschung betreffen die Un

tersuchung und Vermeidung bzw. Eindämmung von Bränden von Kero

sin, TBP, Abfallprodukten wie Bitumen, Metallstäuben sowie die 

Entstehung brennbarer Gase oder detonationsfähiger Stoffe. Zur 

Sicherheitsforschung gehören weiterhin die positiven Ergebnis-

se für die Isotopenanreicherung von Tritium und
1
sollte Krypton-85 

isoliert werden müssen, seine Einbindung in feste Matrices wie 

Zeolithe oder Metalle. Bei den Zeolithen konnte sich KfK sogar 

durch sorgfältige Erforschung des Einbindemechanismus und da

durch sehr starke Verbesserung der Produkteigenschaften gegen

über dem Stand der Technik weltweit Beachtung verschaffen. 

Abschließend möchte ich feststellen, daß einige Ergebnisse von 

Universitätsvorhaben aus der Förderung des BMFT, die früher von 

uns begleitet und seit dem 1. Januar d.J. als Projektträger-
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schaft im KfK geführt werden, bereits Eingang in unsere Ent

wicklungen gefunden haben bzw. uns z.T. eigene Untersuchungen 

ersparen. Die Zusammenarbeit ist äußerst nützlich für beide 

Seiten. Da diese Vorhaben wieder in einem eigenen Statusbericht 

am 28. Januar 1982 vorgestellt werden, möchten wir sie an die

ser Stelle nur pauschal erwähnen. 

Nun steht das Projekt der KfK nicht nur in enger Verbindung mit 

dem Industriepartner DWK, sondern auch die Kooperation inner

halb Deutschlands ,im europäischen Raum und mit USA und Japan ge

winnt steigende Bedeutung. 

Wie in den Vorjahren werden die relevanten Arbeiten von KFA, 

HMI, GSF, PTB und NUKEM sowie Auftragsarbeiten von AMPA, Battelle, 

DECHEMA, Gattys, KWU und NUKEM in die Koordination der gemeinsa

men Gremien von DWK und KfK miteinbezogen. 

Die KFA hat seit Beginn d.J. darüber hinaus F+E-Vorhaben zur LWR

Entsorgung aufgenow~en und entlastet dadurch KfK in 5 Vorhaben. 

Durch Zusammenarbeit im Rahmen der Europäischen Gemeinschaften, 

die 9 Vorhaben des PWA durch Kostenübernahme bis zu 40% unter

stützt, können wir die Erkenntnisse auch aller übrigen am Pro

gramm beteiligten Partner wie UKAEA, CEA, CNEN, CEN-Mol, RIS0, 

ECN, CCR-Ispra und einiger Firmen der Partnerländer für uns nutz

bar machen. 

Direkte Vereinbarungen haben wir mit der EUROCHEMie in Mol. 

Der Vertrag des BMFT mit dem US-DOE auf dem Gebiet radioaktiver 

Abfälle erlaubt seit zwei Jahren wieder den intensiven Austausch 

von Informationen und längere Besuche. 
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Mit Japan besteht ein Kooperationsvertrag auf dem Gebiet der 

Glasschmelzertechnologie. Mit Indien werden ebenfalls auf dem 

Gebiet der Verglasung gemeinsame Experimente vorbereitet. 

Neben den Ergebnissen unserer Arbeiten der letzten zwei Jahre 

müssen aber auch die Dinge genannt werden, die für eine erfolg

reiche Bearbeitung der vor uns liegenden Aufgaben noch nötig 

sind. 

Uns fehlt nach wie vor dringend Heißzellenkapazität für Chemie

arbeiten. Die Vorplanung für eine HZ-Anlage wurde verzögert, 

soll aber jetzt verstärkt in Angriff genommen werden. 

Die Praxis des geltenden Genehmigungsverfahrens sieht in der 

heißen Vorprüfung von Neuentwicklungen eine wichtige Voraus

setzung, weshalb eine solche Vielzweckanlage leider unersetz

bar ist. 

Unsere MILLI-Anlage wird nach über 10 Jahren erfolgreichen Be

triebes in den nächsten Jahren überholt werden müssen. 

Da MILLI auch die bisher einzige aktive Anlage für unsere Ar

beiten zur Brüterbrennstoff-WA ist, müssen wir auch hier Über

legungen anstellen, wie die so wichtige Brüterwiederaufarbei

tung weiter entwickelt werden soll. Ohne eigenes prototypisches 

Know-how auf diesem Gebiet ist an eine industrielle Anlage 

auch nach dem Jahre 2000 nicht zu denken. 

Zusammengefaßt läßt sich sagen, daß die KfK-Arbeiten zur LWR

Entsorgung teils bereits von der Industrie (WAK) übernommen wur

den oder direkt in die Anlagenplanung einflossen, teils bald 

dieses Stadium erreichen. Die Schwerpunkte verlagern sich da

her mehr auf weiter verbesserte Verfahren, Sicherheitsentwick

lungen und Sicherheitsnachweise, verbesserte Rückhaltemethoden 

für Schadstoffe, verbesserte Produkte für Abfälle und endlager-
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gerechtes Abfallmanagement. Seit einigen Jahren gewinnen die 

Arbeiten zum Brüterzyklus mehr an Bedeutung, allerdings stark 

gebremst durch das Fehlen der heißen Chemiezellen und einer 

Möglichkeit zur Teilhabe an oder zum Bau einer größeren WA-Ein

heit, speziell für Schnellbrüter-Brennelemente. 

In der Hoffnung, daß nicht nur die erfreulichen Ergebnisse ver

merkt werden, sondern auch die Mahnungen zu Entscheidungen, 

dort wo uns der Schuh drückt, dankt die Projektleitung allen 

Mitarbeitern für die geleistete Arbeit, dem Vorstand und WTR 

für die fürsorgliche und kooperative Zusammenarbeit bei der 

Entscheidungsfindung und Ihnen allen im Saale für das geduldi

ge Zuhören. 
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ARBEITSSCHWERPUNKTE UND ERGEBNISSE 

DER DWK IM GEMEINSAMEN ENTWICKLUNGS

PROGRAMM 

K.V. Kuhn 

A. Sahm 

WIEDERAUFARBEITUNGSANLAGE KARLSRUHE, BETRIEBSGESELLSCHAFT M.B.H. 
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Sehr geehrte Damen und Herren, 

bevor ich auf die im Titel meiner Darstellung liegenden 

Fragestellungen eingehe, möchte ich kurz erläutern, was 

Entwicklung für uns bedeutet und wie wir sie sehen. 

Kach dem Verursacherprinzip haben die Kernkraftwerke be

treibenden Elektrizitätsversorgungsunternehmen die Ver

antwortung für die Entsorgung der abgebrannten Brennelemente. 

Die von den EVU's gegründete DWK hat damit die Entsorgung 

der deutschen Kernkraftwerke zur Aufgabe. In Übereinstim

mung mit den von der Bundesregierung am 29. Februar 1980 

herausgegebenen Grundsätzen zur Entsorgungsvorsorge für 

Kernkraftwerke gehören zu dieser Aufgabe satzungsgemäß 

Planung, Errichtung und Betrieb von Entsorgungsanlagen mit 

Ausnahme der Endlagerung radioaktiver Abfälle, für die der 

Staat zuständig ist. 

Ziel der DWK ist es, im Verbund mit ihren Tochterfirmen 

eine Wiederaufarbeitungsanlage vernünftiger Größe in 

Deutschland zu err~chten. Für Gorleben war - wie Ihnen be

kannt - eine Kapazität von 1400 t/a geplant; zur Zeit be

schränken sich die Planungen auf eine Anlage mit einer Kapa

zität von nur 350 t. Warum ist für eine so kleine Anlage noch 

Entwicklung notwendig? 

Entwicklung heißt für uns in 1. Linie Umsetzung von F+E

Ergebnissen in ingenieurtechnische Planungsunterlagen 

oder anders ausgedrückt, die Bearbeitung von Fragestellungen, 

deren Lösung der Ingenieur oder Planer nicht in der Schublade 

liegen hat. 

Zwar sind wir nach wie vor der Überzeugung, daß für alle 

Teilschritte der nuklearen Entsorgung erprobte Verfahren 

und Komponenten zur Verfügung stehen oder rechtzeitig be-
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reitgestellt werden können. Jedoch ergeben sich entwick

lungträchtige Fragestellungen - auch für eine WA 350 -

aus dem Wunsch 

- Auslegungsdaten abzusichern 

- Komponenten und Verfahren zu optimieren 

oder 

- durch Alternativen sicherheitstechnische 

und wirtschaftliche Vorteile zu erzielen. 

Während der Schwerpunkt der vergangenen und des größten 

Teils der laufenden Arbeiten auf die beiden ersten Ziele 

ausgerichtet war, spielt das zuletzt genannte Ziel zu

künftig eine große Rolle. Nach der Gorlehen-Entscheidung 

der niedersächsischen Landesregierung ist klar geworden, 

daß in Deutschland eine Wiederaufarbeitungsanlage nicht 

mehr in den 80-er Jahren in Betrieb gehen kann, d.h. die 

zu planende Anlage muß den technischen Anforderungen der 

90-er Jahre genügen. Damit müssen sich zukünftige Ent

wicklungen immer stärker darauf ausrichten, Verfahrens

weisen und Komponenten bereitzustellen und zu demonstrieren, 

mit denen es möglich ist 

- die notwendigen Verfahrensschritte zu ver

einfachen oder zu minimieren 

- die Komponenten zahlenmäßig und dimensions

mäßig zu verkleinern, um so Gebäudevolumen 

einzusparen 

- die Menge des Abfalls und der konditionierten 

Abfallprodukte zu minimieren sowie die Zahl 

der Konditionierungsverfahren für die ver

schiedenen Abfallströme ein~uschränken 

und als eine sehr wesentliche Aufgabe 

- die Strahlenbelastung des Betriebspersonals 

herabzusetzen. 
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Die im gemeinsamen F+E-Programm von KfK und DWK zusammen

gefaßten Entwicklungsvorhaben sind auf diese Projektziele 

der DWK ausgerichtet. 

Ich möchte Ihnen nun einen Überblick geben über die Vor

haben, die von DWK und von ihren Tochterunternehmen selbst 

bearbeitet oder direkt betreut werden. Diese Arbeiten be

deuten in den meisten Fällen den letzten Schritt in der 

Entwicklung vor der Realisierung in einer der Entsorgung 

dienenden Anlage und bauen fast immer auf den Erfahrungen 

und dem Know-how des KfK oder der WAK auf. Wie im nuklearen 

Brennstoffkreislauf vorgezeichnet, orientiere ich mich im 

folgenden an den die DWK betreffenden, dem Reaktorbetrieb 

nachgeordneten Schritten der Brennstoffbehandlung. 

Zur Lösung der Entwicklungsaufgabenbedient sich DWK der 

in Abb. 1 gezeigten Instrumente, nämlich der Kooperation 

mit relevanten Firmen, der Anlagen TEKO und WAK sowie der 

Technikumsgruppen in Karlsruhe und in Mol. 

Die von DWK und STEAG unter Einbeziehung der GNS für 

die trockene Zwischenlagerung von BE entwickelten 

mobilen Behälter aus Sphäroguß sind entsprechend den 

für den Transport von radioaktiven Stoffen gültigen 

Richtlinien der IAEA allen notwendigen Qualitätsprü

fungen unterworfen worden. Für die Langzeitlagerung 

wurden eine Reihe weiterer Nachweise - insbesondere 

zur Langzeitbeständigkeit der Metalldichtungen des 

Deckelsystems und zur sicheren Wärmeabfuhr - geführt. 

Obwohl demnach eine Freisetzung von Radioaktivität durch 

das Zwei-Barrieren-System des Behälters auch bei Hüll

rohrdefekten ausgeschlossen ist, werden dennoch Demon

strationsversuche zur Langzeit-Trockenlagerfähigkeit 
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durchgeführt. 

Basierend auf umfangreichen Modellrechnungen und deren 

experimenteller Verifizierung in Einzelstabversuchen 

ist 400°C als maximale BE-Trockenlagertemperatur ge

sichert. Ein Verlust der BE-Integrität und damit 

Einschränkung der Hantierbarkeit für die nachfolgende 

Wiederaufarbeitung ist ausgeschlossen. 

Ergebnisse aus Demonstrationen der Trockenlagerung in 

Beton-Behältern, in oberflächennahen bzw. unterirdischen 

Senkschächten sowie in Blocklagern als prototypische 

Lagerkonfiguration liegen in den USA bereits vor. Die 

dort durchgeführten Entwicklungsarbeiten stellen auch 

nach Ansicht der amerikanischen Genehmigungsbehörde 

eine für die industrielle Anwendung ausreichende Er

fahrungsbasis dar. 

Zur Erweiterung dieses Kenntnisstandes insbesondere unter 

dem Aspekt einer Verbesserung der Statistik wurden sowohl 

ein Heiß-Zellen-Teststand für insgesamt 25 Brennstäbe 

als auch eine BE-Trocken-Meßeinrichtung in einem Reaktor

Abklingbecken installiert und in Betrieb genommen. 

In keinem der Teststände wurden bislang ungewöhnliche 

Aktivitätsfreisetzungen oder Hüllrohr-Anomalien beo

bachtet. Alle bisherigen Ergebnisse bestätigen die für 

die trockene Lagerung in Behältern gewählten Lagerbe

dingungen. 
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Entwicklungsarbeiten zur Wiederaufarbeitung laufen in 

der von KfK errichteten und seit 1979 von WAK betriebenen 

Technikumshalle zur Komponentenerprobung (TEKO) und 

in der WAK selbst. 

2.1 Head-end 

Zum Zerkleinern der Brennelemente wird eine Bündelschere 

eingesetzt, die bei der Fa. Thyssen-Henschel in Fertigung 

ist und deren Detailplanung abgeschlossen wurde. Mit 

Lieferung und Inbetriebnahme der Schere in einem Test

stand der TEKO wird bis Ende 1982 gerechnet. 

Für die Vorversuche zur Auslegung der Bündelschere galt 

es, ein Simulat für bestrahlten Brennstoff zu finden. 

Zahlreiche Versuche, auch an bestrahlten Stäben in den 

Heißen Zellen des KfK, führten zur Wahl eines Sinter

eisens und eines Porzellans, die dem Brennstoff vergleich

bare Eigenschaften zeigen. 

Mit einer Schrottschere sind an mit diesen Simulaten ge

füllten Brennelementattrappen Schneideversuche durchge

führt worden; die Ergebnisse liegen der Auslegung der 

Bündelschere zugrunde. 

Bei den Versuchen stellte sich heraus, daß zwischen un

bestrahltem uo 2 und bestrahltem Brennstoff bezüglich der 

Schnittkräfte kein Unterschied festzustellen ist. Es 

werden Schnittkräfte von ca. 160 t benötigt. 

Das Prinzip der Bündelschere basiert auf den Erfahrungen 

mit der Stabschere der WAK. Das Messer wird durch je einen 

Zylinder für Vor- und Rückhub bewegt. 
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In der Erprobung und Optimierung werden neben dem 

eigentlichen Zuführen und Schneiden der Brennelemente 

vor allem die Gesichtpunkte Fernbedienbarkeit, Wartung, 

Austausch defekter Teile und Dekontamination unter

sucht. 

Beim nächsten Schritt der Wiederaufarbeitung, der Auf

lösung, ist ein wesentlicher Gesichtspunkt für die Aus

legung eines Auflösers hohen Durchsatzes die Kriti

kalitätssicherheit. Eine der Möglichkeiten zur Errei-

chung dieses Zieles ist die Ausbildung des Auflöser-

rohres als kritisch sicheren Scheibenbehälter. Versuche, 

die an einem solchen Slab-Auflöser im WAK-Maßstab durch 

unsere Technikumsgruppe ausgeführt wurden, übermittelten 

ein vertieftes Wissen über die hydraulischen Verhältnisse 

in einem Auflöser. Sie führten aber auch zu der Erkenntnis, 

daß ein Slab-förmiges Auflöserrohr von der Statik her 

ungünstig ist und erhebliche Fertigungsprobleme aufweist. 

Zur Abtrennung von Feststoffen aus der Auflöserlösung 

ist eine Klärzentrifuge vorgesehen. Bei der Erprobung 

in der TEKO sind neben verfahrenmäßigen Aspekten wie 

Waschen und Austragen der Feststoffe sowie Abscheide

grad ebenso wie bei der Bündelschere Fernbedienung 

und Wartung Gegenstand der Untersuchungen. 

Als Zentrifugentyp wurde eine starrgelagerte Glocken

zentrifuge ausgewählt. Sie befindet sich bei der Firma 

Krauss-Maffei in Fertigung und wird im Dezember 1981 
ausgeliefert. 

Der Klärzentrifügenteststand wurde im Oktober 1980 

in Betrieb genommen. Seitdem wurden an diesem Teststand 

mit Sio2-suspensionen als Simulat Fördercharakteristiken 

von Pumpen und Airlifts sowie Pulsatoreigenschaften mit 

Erfolg untersucht. 
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2.2 Extraktion ----------
Der PUREX-Prozeß wird bekanntlich in mehreren Extrak

tionszyklen durchgeführt. Als kompliziertester dieser 

Zyklen ist der 1.Koextraktionszyklus in der TEKO als 

UEZ aufgebaut, wo er mit abgereichertern Uran erprobt 

wird. 

Herzstück dieser Anlage sind die prototypischen ge

pulsten Extraktionskolonnen mit Düsenböden, die einen 

Durchsatz von 4 t Uran/Tag erlauben. 

Zur Vorbereitung des DEZ-Betriebes sind gerneinsam von 

KfK und WAK folgende Arbeitsschwerpunkte bearbeitet 

worden: 

1. Stoffaustausch, Durchsatz, spezifische Oberfläche 

der dispersen Phase und Rückvermischung in ge

pulsten Kolonnen mit Sieb- oder Düsenböden. Hierzu 

sei auf den Vortrag der Herren Klonk, Evers und 

Zimmermann bei diesem Statusbericht verwiesen. 

2. Rückhaltung des Tritiums im 1. Zyklus. Die Ergebnisse, 

die zur Auslegung eines relevanten Misehabsetzers 

führten, sind im Vortrag der Herren Evers, Bauer, 

Eiben, Klonk und Schieferdecker ebenfalls bei diesem 

Statusbericht dargestellt. 

3. Test von Hafniurneinbauten, die zur heterogenen Neu

tronenvergiftung im 1. Zyklus vorgesehen sind. 

4. In-line-Instrumentierung. Zum Einbau in den UEZ 

gelangen fünf Geräte, die nach drei Meßprinzipien 

arbeiten: 

Diese sind Dichte-Leitfähigkeitsrnessung, y-Ab

sorption und nichtdispersive Röntgenfluoreszenz

analyse. 
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Der UEZ wurde nach Demonstration des Verbundbetriebes 

in einem 48 h-Lauf am 9.10.1981 von DWK übernommen, 

so daß nach erfolgten Nachbesserungsarbeiten ab 

Dezember 1982 termingerecht der Uranbetrieb aufgenommen 

werden kann. 

Zur Verminderung des Volumens an organischen Abfall

lösungen ist auf Basis von Entwicklungsarbeiten im 

Labor ein Konzept für die Reinigung und Rezyklierung 

des organischen Abfalls entwickelt worden. 

Diese Kerosinaufbereitung im UEZ - Kurznahme KAUZ - be

steht aus einer Vorreinigung durch Extraktion in einer 

Pulskolonne zur Erniedrigung der Uranverluste und einer 

schonenden Destillation durch Dünnschichtverdampfung 

zur Trennung von TBP und Kerosin. Die Anlagen befinden 

sich zur Zeit in der Aufbau- und Fertigungsphase und 

werden bis Mitte 1982 in Betrieb gehen, so daß ich 

Ihnen nur das Modell zeigen kann. 

Zu den hier vorgestellten Testständen der TEKO sei 

abschließend bemerkt, daß die verfahrenstechnischen 

Arbeiten für die Wiederaufarbeitungsanlage im Vorder

grund stehen, daß aber gleichzeitig an diesen Anlagen 

im technisch repräsentativen Maßstab gezielte Unter

suchungen durchgeführt werden, die zur Verringerung 

der Strahlenexposition des Betriebspersonals und zur 

Minimierung der Abfälle und der Emissionen beitragen 

werden. 

Wenden wir uns nun der WAK zu. Die WAK ist die einzige 

Anlage in Deutschland, in der neue Entwicklungen unter 

realen Betriebsbedingungen erprobt werden können. Im 

Bereich der Extraktion ermöglicht die Einführung von 

Elektroredoxverfahren anstelle der bisher üblichen Redox-



- 42 

chemikalien eine Senkung des Prozeß- und Abfallvolumens 

sowie der Plutoniumverluste. 

Die im Institut für Heiße Chemie bereits Ende der 

sechziger Jahre begonnene Verfahrens- und Apparateent

wicklung führte nach der erfolgreichen Demonstration 

zum Einbau eines Elektrolyse-Mischabsetzers (2B-EMMA) 

und einer Elektrooxidationszelle (ROXI) in den zweiten 

Plutonium-Zyklus der WAK. Diese Apparate sind bisher 

13 Monate lang erfolgreich betrieben worden. 

Die gegenüber dem chemischen Verfahren erwarteten Vor

teile, nämlich hohePu-Dekofaktorendes Raffinats und 

große Stabilität gegen Pu-Durchbruch ins Raffinat bei 

hoher Pu-Produkt-Konzentration wurden eindrucksvoll 

realisiert. Bei einer Pu-Produktkonzentration von ca. 

30 g/1, konnten die Verluste im Raffinat bis auf 1 mg 

Pu/1 gesenkt werden. 

Aufgrund dieser sehr guten Ergebnisse soll ebenfalls 

in enger Zusammenarbeit mit KfK im 1. Extraktions

zyklus ein elektrolytischer Misehabsetzer als EX

Batterie eingebaut werden. Die Konstruktion der 

Apparate, 1B-EMMA und ROXI, wurde im September 1981 abge

schlossen. 

Das Genehmigungsverfahren ist angelaufen· Nach dem 

aktuellen Terminplan ist unter Einbeziehung der Ferti

gungs- und Montagezeiten jedoch nicht vor Ende 1982 

mit dem Abschluß des Projekts zu rechnen. 
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Ein besonderes Gewicht liegt auf Entwicklungsarbeiten, 

die der Sicherheit der Wiederaufarbeitungsanlage 

dienen. Auch hierzu sind Untersuchungen unter realen 

Anlagenbedingungen in der WAK notwendig. 

Ein solcher Arbeitsschwerpunkt ist die Entwicklung 

und heiße Erprobung von Monitoren, die auf Neutronen

meßtechnik beruhen. Am weitesten fortgeschritten ist 

die Erprobung eines Brennelementmonitors, der in das 

Kritikalitätssicherheitskonzept für die geplante 1\ieder

aufarbeitungsanlage einbezogen ist. Der Brennelement

monitormiet zerstörungsfrei den Restspaltstoffgehalt 

des aufzuarbeitenden Brennelements vor der Zerlegung 

und Auflösung. 

Die Entwicklung dieses Monitors wurde im Institut für 

Neutronenphysik und Reaktortechnik des KfK begonnen. 

Ein Mustergerät wurde 1979/1980 in der WAK mit Er

folg erprobt. In weiteren Meßkampagnen wurde dieses 

Gerät eingesetzt im KKW Würgassen und im Lagerbecken 

der französischen WAA in La Hague. 

Über Meßergebnisse und die weiteren Arbeiten sei auf 

den Vortrag der Herren Eyrich,Schulze, Würz und 

Becker bei diesem Statusbericht verwiesen. 

Ein wesentlicher Beitrag zur Klärung des Problems der 

Wasserstoffbildung durch ionisierende Strahlung in den 

Prozeßlösungen und der damit verbundenen Gefahr von 

Knallgasexplosionen wurde durch Messungen in der WAK 

geleistet. 
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Hier soll Anschluß an die Ausführungen von Herrn 

Dr. Specht beim 3. PWA-Statusbericht vorn 8.11.1979 

(KfK 2940, S. 196 ff) genommen werden. 

Abbildung 3 zeigt, daß der G-Wert von 0,44 Molekülen 

H2/100 eV für reines Wasser nicht auf HAW-Lösungen 

angewandt werden kann. Messungen an Salpetersauren 

Spaltproduktlösungen und Sirnulaten bestätigen die Er

wartung, daß in solchen Lösungen der Freisetzungswert 

deutlich niedriger liegt. Die Untersuchungen im Labor 

lieferten bei Umgebungstemperatur spezifische Frei

setzungswerte in der Größenordnung von 10- 3 Molekülen 

H2 /100 eV für HN0 3-Konzentrationen von 4-5 rn. Kochende 

bzw. bewegte Lösungen zeigten höhere Werte von 2·10- 2 

Molekülen H2/100eV. 

Die Messungen an technischen Systemen (HAWC-Lagertanks) 

ergaben dagegen stets kleinere Freisetzungswerte (Abb.4) 

Diese Tatsache kann dadurch erklärt werden, daß radio-. 
lytisch gebildeter Wasserstoff nur aus der obersten 

Schicht der im Behälter vorliegenden Lösung in den dar

über liegenden Gasraum freigesetzt wird. Der in tieferen 

Schichten gebildete Wasserstoff wird durch chemische 

oder radiochemische Reaktionen einem Rekornbinations

prozeß unterworfen. 

Unter EinschlußeinesGutachtens von Prof. Heusinger, 

TU München, kommt der TÜV Baden in einer abschließenden 

Stellungnahme unter Einbeziehung aller vorliegenden 

Untersuchungen von HAW-Lösungen zu der Aussage, daß 

eine maximale Freisetzungsrate von 10 crn3 H2 pro 

Mrad absorbierter Dosis und pro rn2 Freisetzungsober

fläche anzunehmen ist. Dabei sind die Gleichgewichts

einstellung und die geometrischen Faktoren, d.h. Ver

hältnis Oberfläche zu Volumen, berücksichtigt. Eine 

Übertragbarkeit auf andere Systeme ist unter,Beibe-
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haltung dieser ausschlaggebenden Größen gerechtfertigt. 

Andere Parameter - z.B. die Temperatur, solange die 

Lösung nicht siedet - spielen nur eine untergeordnete 

Rolle. 

Der RSK-Unterausschuß Wiederaufarbeitung hat sich 

dieser Auffassung angeschlossen und hält weitere FE

Arbeiten nicht für erforderlich. 

Abschließend sei noch auf die Messungen der H2-Ent

wicklung im HAWC-Kühlwasser der WAK hingewiesen. Die 

gemessene H2-Konzentration in der Kühlwasser-Ent

lüftung führt zu einem Freisetzungswert von 0,2 Mole

külen H2/100 eV, der erwartungsgemäß im Bereich des 

Laborwertes für reines Wasser liegt. 

Für die a-Radiolyse in Pu-Nitrat-Lösungen zeigt sich, 

daß kein Unterschied besteht zwischen den Messungen 

im Labor und denjenigen in technischen Systemen. Die 

bei der ß,y-Radiolyse ermittelten Einflußfaktoren für 

große Tanks spielen hier offensichtlich keine Rolle. 

3. Abfall 

Als Referenzverfahren zur Verfestigung flüssiger hoch

aktiver Abfälle wurde für Deutschland das französische 

AVM-Verfahren ausgewählt. Diese Wahl erfolgte aufgrund 

des Entwicklungsstandes dieses Verfahrens, das seit 

nunmehr 3 Jahren in Mareeule erfolgreich demonstriert 

wird. 

Parallel dazu ist in Deutschland ein eigenes Verfahren, 

das PAMELA-Verfahren, entwickelt worden. Für die De

monstration dieses Verfahrens baut DWK in Mol die 

PAMELA-Anlage, die Ende 1985 heiß in Betrieb gehen 

wird. Zur Vorbereitung des Baus dieser Anlage und zur 
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baubegleitenden Entwicklung läuft das deutsche HAW

Technologieprogramrn (s. dazu den Vortrag von W.Heimerl 

bei diesem Statusbericht) . 

Einer der Partner dieses Programms ist DWK selbst durch 

ihre Technikumsgruppe in Mol. Hier werden wesentliche 

Arbeiten zur Entwicklung eines keramischen Schmelz

ofens und - in Zusammenarbeit mit Eurochemie - zur 

Herstellung von Glasperlen und deren Einbetten in Blei 

durchgeführt. 

Für den keramischen Schmelzofen wählten wir ein 

2-Kamrner-System mit Einschmelzkammer und Läuterkammer. 

Die Beheizung der Schmelze erfolgt über Sno2-Elektroden. 

Zur Glasabfüllung benutzt der Ofen einen im KfK ent

wickelten Bodenauslauf und einen von uns entwickelten 

Überlauf, der fernbedient wechselbar ist. 

Parallel dazu wurde von uns ein neues System zum Be

füllen von Glasbehältern entwickelt, die "Absaugmethode". 

Hierdurch wird die Installation eines Bodenauslaufs 

überflüssig. 

Der Abfüllbehälter ist dabei bereits vor der Befüllung 

mit Boden und Deckel verschlossen. Am Boden ist ein Saug

rohr angebracht. Der Behälter wird evakuiert, wonach 

das Saugrohr mit einem Glasschmelzverschluß versehen 

wird. 

Das Saugrohr wird dann in die Glasschmelze eingetaucht. 

Bei der dort herrschenden Temperatur von 1150°C 

schmilzt der Verschluß auf, und der Behälter saugt sich 

voll Glasschmelze. Ein Überfüllen des Behälters ist un

möglich. Der Behälter wird anschließend angehoben, so 

daß das Saugrohr abkühlt und das Glas im Rohr einfriert. 

Danach wird der Behälter auf das Saugrohr abgesenkt, wo-
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bei der Bruch einer Sollbruchstelle dazu führt, daß 

das Saugrohr teleskopartig in das noch flüssige Glas 

eingeschoben wird. 

Meine Damen und Herren, ich habe versucht, Ihnen einen 

Überblick über die laufenden Entwicklungsarbeiten der 

DWK im Rahmen des gemeinsamen Programms zu geben. 

Mein Ziel war, Ihnen anhand dieser Beispiele einen 

Eindruck der erheblichen Entwicklungsanstrengungen 

der DWK zu geben, deren finanzieller Aufwand ein 

Zeichen dafür ist, daß wir gewillt sind, alles daran

zusetzen, um den Brennstoffkreislauf in Deutschland 

durch den Bau von Wiederaufarbeitungsanlagen zu schließen. 
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Modellrechnungen Zeitraffer-Versuche 
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Untersuchung 
bei 

TU München 

HarweU 

TU München 

KWU I KfK 

KWU I KfK 

KWU I KfK 

KWU I KfK 

DWK 

Medium Parameter Strahlungsquelle G-Wert bzw. Folgerungen 
HNO 3 Dosisleistung Freisetzung 

H2 0 - Co - 60 440 X 10-3 

I 

HNO 3 Sm 6,4Wil Co - 60 27x 10-3 
G (H 2) stark von 

<3 X 10- 3 
(NO 3) abhängig 

Simul. >0.4m 7 7 

HAW 

SimuL 5,3m 6,4Wil Co - 60 1,9 X 10-3 

HAW 

Brennstoff- 4m 1,95Wil Gelöste Spaltproduk- 1,4 X 10-3 G (H 2) in ruhenden 
läsung HAF te u. Aktiniden Prozeßläsungen 

Wasteläsung 3m 0,47Wil Gelöste Spalt- 7,8 X 10- 3 <10 -2 

HAW,ruhend produkte 

Wasteläsung 3m 0,47Wil Gelöste Spalt- 17 X 10- 3 gerührt o. siedend 
HAW,gerührt produkte <2 X 10-:2 

Wasteläsung 3m 0,47Wil Gelöste Spalt- 18 X 10- 3 

HA W ,$iedend produkte 

ß/o -Radiolyse von s alpet ers äur ehal tig en Abb. 3 

Lösungen -Laborversuche- SE 10/81 

Ul 
0 



Untersuchung I Medium 
bei 

Parameter I Strahlungsquelle 
(HNO 3} Dosisleistung 

I 

BNFL I HAW-Tank 1-2m 7 

WAK 

WAK 

WAK 

WAK 

WAK 

HAW-Tank 15m /1.45W/l 

HAW-Tank 15m 

HAW-Tank 15m 

HAWC-Kühl- , -
wasser 

Pu-Nitrat 15,0 

I 

1,45W/l 

1,65W/l 

0,09W/l 

1,32W/L 

Gelöste Spalt
produkte 

Gelöste Spalt
produkte 

Gelöste Spalt
produkte 

Gelöste Spalt
produkte 

HA WC-lösung 

Pu-Isotope 

G-Wert bzw. 
Freisetzung 

<3x1o-3 

< 1,2 X 10-3 

Folgerungen 

Gleichgewicht, Freisetzung laut TÜV 
G-Wert nicht 10 c~ ~/ Mrad x m 2 

sinnvoll Freisetzungsoberfläche 

0,2 

0,04 

Für KühLwasser ist vom 
G-Wert des Wassers 
auszugehen 

Labor- und Betriebs
ergebnisse stimmen 
überein 

DWKiß/o-Rad~olyse v. 
a -Radtolyse v. 

HA WC-Lö sungen -Messungen an HAW-Tanks~ Abb. 4 
Pu .;..Nitrat-Lösungen -Messungen an Pu-Behälter-

SE 10/81 

Ul 
--" 
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Stand der Entwicklungsarbeiten zur Wiederaufarbeitung fort
schrittlicher Brennelemente 

K. Ebert, Leiter des Instituts für Heiße Chemie, Kernforschungs
zentrum Karlsruhe 

Die Entwicklung der Ölpreise erzwingt weltweit eine Änderung in der 

Energieerzeugungsstruktur. Bei steigendem Weltenergiebedarf müssen 

Wege gefunden und begangen werden, die das Ziel haben, den derzeiti

gen Hauptenergieträger Öl möglichst weitgehend zu ersetzen. 

Wir wissen, daß Kernenergie ein Weg dahin ist. Kernenergie kann nur 

dann diese Aufgabe zur Energieversorgung längerfristig leisten, wenn 

die Kernbrennstoffe vol 1 genutzt werden, d. h. wenn der Brennstoff im 

Kreislauf gefahren wird. Die nach heutigen Maßstäben abbauwürdigen 

~latururanreserven werden von den Experten übereinstimmend auf etwa 5 

r•1io Tonnen geschätzt. Ohne Rezykl ierung von Uran und Plutonium würde 

schon im Jahre 2000 mehr als ein Drittel davon- berücksichtigt man 

eine moderate Zunahme von LWR-Reaktoren - verbraucht sein. 

Die Tabelle in Abb.l zeigt, wie unterschiedlich der Natururanbedarf 

für verrschiedene Reaktortypen ist. Gegenüber der sogenannten "Alter-

SENKUNG DES URANBEDARFS MIT U- Pu-BRENNSTOFFEN 

1 2 3 ~ 

ABBRAND Pu-GEHALT IN "1. URANBEDARF KÜHLZEIT, a 
MWd/t im entladenen Brennstoff t Unat pro GWa(e) vor Wiederauf. 

LWR I OTTO) 
-35 000 ~ 1 - 200 00 

ohne Rezyklierung 

LWR -35 000 -3 -130 mehrere 
U u. Pu Rezyklierung 

FDWR -60 000 - 7 - 25 

SBR -80000 11-(20)* -1,5 - 1 
~so ooo* 

* core + axial blanket 

Abb. 1 
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nativen Entsorgung 11 , kurz OTTO genannt, kann der Natururanbedarf des 

LWR bei thermischer Rezykl ierung auf etwa 65%, des Fortschrittlichen 

Druckwasser-Reaktors auf etwa 13% und des Schnellen Brüters auf unter 

1% abgesenkt werden. Dabei steigt in gleicher Reihenfolge der Pluto

niumgehalt und der Abbrand (s. Spalte 1 u. 2). In Spalte 4 ist die 

abnehmende Tendenz für die Kühlzeit des Brennstoffes angegeben. \~äh

rend heute viele Jahre vergehen, bis der Brennstoff wieder aufgearbei

tet wird, muß für die fortschrittlichen Reaktortypen auch die Kühl

zeit des Brennstoffes verkürzt werden, um den Uranbedarf zu senken. 

Das Minimum der Kühlzeit wird u.a. durch flüchtige Spaltprodukte be

grenzt. Als realistische Größe für die minimale Kühlzeit wird heute 

etwa ein halbes Jahr angenommen. 

Wann ein Zwang zum Einsatz der fortschrittlichen Reaktorsysteme ein

tritt, kann niemand genau voraussagen. Durch die beengte Energiever

sorgungslage ist es jedoch schon heute, insbesondere für Länder, die 

nicht über eigene Uranvorkommen verfügen, ein Gebot der Verantwor

tung, sich darauf einzustellen und den SBR mit seinem Brennstoffkreis

lauf zügig zu entwickeln. 

Es interessiert uns heute, welche Entwicklungsarbeiten auf dem Gebiet 

der Wiederaufarbeitung noch zu leisten sind, wenn man davon ausgeht, 

daß der für LWR-Brennstoff bewährte PUREX-Prozeß auch für fortschritt

, iche Brennstoffe zum Einsatz kommt. Das Seminar in Obertraun im 

Februar 1981 über 11 Grundlagen der Wiederaufarbeitung von Brüter Brenn

stoffen11 hat sich mit diesem Thema ausführlich beschäftigt; im Folgen

den verwende ich eine Reihe von Ergebnissen, die dort vorgetragen wur

den. 

Veränderungen gegenüber der LWR-Wiederaufarbeitung sind im wesentl i

chen durch Unterschiede im Abbrand, in der Kühlzeit sowie im Spalt

stoffgehalt bestimmt. Übergeordnete Entwicklungsziele dabei sind Er

höhung der Sicherheit und Wirtschaftlichkeit, verbesserter Arbeits

und Umgebungsschutz, Erhöhung der Anlagenverfügbarkeit, d.h. auch Ver

einfachung der Verfahrenstechnik und Senkung des Wastevolumens. 



- 54 

Die spezifische Wiederaufarbeitungskapazität für SBR-Brennstoff unter

scheidet sich nur wenig vom LWR-Brennstoff, sie ist für Core und 

Blankets zusammen etwas mehr als 30 t pro GWa(e). 

Verbesserung des Arbeitsschutzes, d. h. Senkung der Strahlenbelastung 

des Betriebspersonals, entsprechend dem ALARA-P ri nz ip, und Erhöhung 

der Anl agenverfügbarkeit haben ein gemeinsames Entwicklungsziel, näm-

1 ich die verstärkte Verwendung fernbedienter Instandhaltungstechnik. 

Die in den europäischen Anlagen mit direkter Instandhaltungstechnik 

realisierte Zeitverfügbarkeit von nur etwa einem halben Jahr ist mit 

der Forderung nach Reduzierung des Ex-Core Inventars kaum vereinbar. 

Bei direkter Instandhaltung muß mit Betriebsunterbrechungen von 

mehreren Monaten gerechnet werden, während mit fernbedienter Instand

haltungstechnik diese Zeiten auf wenige Tage reduziert werden können. 

In den amerikanischen Anlagen von Savannah River und Hanford liegen 

darüber gründliche Erfahrungen vor; in der Bundesrepublik sind dage

gen nur wenig Erfahrungen vorhanden, und daher sind die bei der Abtei

lung Ingenieurtechnik des KfK laufenden Entwicklungsarbeiten sehr 

wichtig. 

Mechanisches Head-End 

Durch den komplizierten Aufbau der SBR-Brennelemente ergeben sich 

hier wesentliche Änderungen. Der Brennelementkasten sollte vernünfti

gerweise vor der Zerl egung des Brenne 1 ementes entfernt werden. Die 

Zerlegung in Einzelstäbe und die Verwendung einer Stabschere anstelle 

einer Bündel schere erscheint zweckmäßig. Die Zerfallswärme von SBR

Corebrennstoff, der ein Jahr gekühlt wurde, ist um etwa Faktor 20 

größer als die von 5 Jahre 1 ang gekühltem LWR-Brennstoff. Abb. 2 ver

mittelt einen Eindruck über Radioaktivität und Zerfa 11 swärme von LWR 

und SBR-Brennstoff als Funktion der Kühlzeit. Die Selbsterhitzung und 

die Staubentwicklung beim Schneiden der Brennstäbe macht fernbediente 

Instandhaltung notwendjg und stellt hohe Ansprüche an die mechanische 

Verfahrenstechnik. Dazu werden bei INTERATOM Entwicklungsarbeiten ge

leistet. 
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AUFLÖSUNG VON Pu0 2~2 -LWR BRENNSTOFF 
Mechanische Mischungen, Hersteller ALKEM 

0 

0 
II 

10 20 30 

Abbrand I MWd/kg 

40 50 

0 MOX, 1. Fertigung 
(2)- 4°/o Pu) 

MOX I Granulat I 
(Einsint 1 3,7°/o Pul 

Auflösung in 10M HN0 3 /I, 6 Stunden gekocht 

Abb. 3 
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Chemisches Head-End 

Bei der Auflösung des Mischoxid-Brennstoffes ist darauf zu achten, 

daß der. unlösliche Plutoniumanteil auf ein Minimum gesenkt wird. Be

kanntlich hängt die Löslichkeit des Brennstoffes wesentlich vom Her

stellungsverfahren ab. Mechanisch gemischter Brennstoff zeigt norma

lerweise wesentlich schlechtere Löslichkeit als kopräzipitierter 

Brennstoff. 

In Abb.3 sind die MILLI-Erfahrungen über die Auflösung von mechanisch 

gemischtem Brennstoff dargestellt. Man sieht, daß für Brennstoff mit 

4% Plutonium bei steigendem Abbrand der ungelöste Antei 1 deutlieh ab

sinkt und die Löslichkeit durch das verbesserte Einsint-Herstellungs

verfahren - schwarze Rechtecke- größer ist. Bei Erhöhung des Plutoni

umgehaltes verschlechtert sich die Plutoniumlöslichkeit. In Abb.4 

sind Ergebnisse von Auflösungsversuchen mit solchen Brennstoffen zu

sammengestellt. Das wesentliche Ergebnis in dieser Tabelle ist, daß 

Pu02 /U0 2 - SBR Brennstoff~ ( 30% Pu0 2 ) 

Auflösung 1n 10M HN0 3 , 8-9 Stunden gekocht 

Brennstoff Pin Abbrand Pu ungelöst 
(Hersteller) Position MWd /kg von Gesamt Pu 

o/o 

Mechanische Mischungen 
DFR-455 (Alkem) Mitte 54 4 

Ende 40 5,2-5,7 
Ropsodie ( Alkern l Mitte 95 l.,1 
Ropsodie ( Belgonucl.) Mitte 93 3,6 

K N K II (Alkem) 0 67,6 

unbek. 13 29 

Neu-Entw. (Alkem) 0 0,07 

K o prriz ipitierter Brennstoff 

Dounreay 
(15%Pu0 1 ) unbek. 50 0,04 

Abb. 4 AUFLÖSUNG 
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bei kopräzipitiertem Brennstoff der ungelöste Plutoniumanteil auf 

unter 0,1% zurückgeht, während beim mechanisch gemischten Brennstoff 

auch bei hohem Abbrand mehrere Prozent des Plutoniums ungelöst bl ei

ben. Allerdings ist es der ALKEMin letzter Zeit gelungen, ein mecha

nisches Verfahren zu entwickeln, mit dem eine wesentliche Verbesse

rung der Plutoniumlöslichkeit erreicht wird, wie die vorletzte Reihe 

in der Tabelle zeigt. 

Ein zweites Problem ist die im Vergleich mit LWR-Brennstoff sehr viel 

höhere Wärmeentwicklung im Lösungsrückstand (in 10 kg FKS 6 kW, gegen

über 280 bzw. 17 W bei 3 a bzw. 7 a gekühltem LWR-Brennstoff), der 

mehr als die Hälfte des Spaltruthens enthält (Abb.5). 

LWR SBR (core +axiales blanket) 

3a I 7a la 

Menge FKS, kg/t Brennstoff 4 ~ 10 

Ru im FKS, g 850 ( 40% ungelöst ) ~ 3000 (75% ungelöst l 

Radioaktivität im FKS, Ci/t Brennstoff 26000 1700 ~ 600000 

Wärmeleistung im FKS, W/t Brennstoff 260 17 - 6000 

VERGLEICH DER RADIOAKTIVITÄT UND WÄRMELEISTUNG DURCH Ru- Rh IM 
FEEnKLÄRSCHLAMM (FKS) VON LWR ( 3 und 7 Jahre Kühlzeit) UND SBR 
( 1 Jahr Kühlzeit) 

Abbrand, GWd /t 

Spez. Ru- Rh Akt., Ci/g 
Spez. Wärmeleistung , W /g 

Abb. 5 

LWR SBR 

33 

2 - 30 

0,02 - 0,3 

77,5 

-6 (ax. blanke!) 

- 200 

- 2 
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Die Abtrennung dieses Rückstandes ist wegen der feinen Anteile schwie

rig aber unerl äßl ich, um Störungen durch Grenzfl ächenni ederschl äge 

(Crud oder Mulm genannt) in den Extraktionsapparaten zu vermeiden. 

Ein zuverlässiges, fernbedient handhabbares Verfahren dazu ist heute 

noch nicht verfügbar, es muß entwikkelt und unter heißen Bedingungen 

getestet werden. Neben Zentrifugen, die schon eine zeitlang in Erpro

bung sind, stellen die in Dounreay in der Entvlicklung befindlichen 

magnetischen Filter eine mögliche Lösung dar. Wichtige Untersuchungen 

zur genauen Identifizierung der unlöslichen Anteile laufen u.a. im 

IMF des KfK und sollten unbedingt fortgesetzt werden. 

Extraktion 

In den 50er und 60er Jahren wurde die Frage diskutiert, ob der PUREX

Prozeß für hochabgebrannte kurzgekühlte Brennstoffe noch geeignet 

ist. Es wurde befürchtet, daß durch die hohe Strahlenbelastung die 

Schädigung des Extrak ti onsmi ttel s unbeherrschbar groß werden könnte. 

In dieser Zeit wurde deshalb an einer Vielzahl nichtwässriger Alterna

tiven gearbeitet. Anfang der 70er Jahre wurde diese Frage dennoch zu

gunsten des PUREX-Prozesses entschieden. Die in Frankreich, Großbri

tannien und Japan geplanten Demonstrationsanlagen ( 100 kg SBR-Brenn

stoff/d) verwenden alle den PUREX-Prozeß. In der Bundesrepublik steht 

uns für experimentelle heiße Untersuchungen des Extraktionsprozesses 

die mit Mischabsetzern ausgerüstete MILLI, eine Laboranlage mit 1 kg 

Brennstoffdurchsatz pro Tag zur Verfügung. Sie ist seit 1971 in Be

trieb. In Abb.6 sind die Kampagnen, die mit ~lOX-Brennstoffen gefahren 

wurden, zusammengestellt. Diese Untersuchungen haben uns wesentliche 

Erkenntnisse geliefert, die auch international viel Beachtung gefun

den haben. Der Brennstoff mit dem höchsten Abbrand hatte 75 t•1Wd/kg, 

die kürzeste Kühlzeit war etwa ein Jahr. Mit der Aufarbeitung von 

KNK-Brennstoffen haben wir unseren Beitrag dazu gleistet, den ßrüter

brennstoffkreislauf - wenn auch im kleinen Maßstab - auch in der Bun

desrepublik zu schließen. 
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No Pu-% AD(MWd I kg) KZT (a) H"') 

LWR ·AECYCLE 1 1 2.5-4 7-2 6 1,5-2,5 A 
1 3 A 

SBR 3 1 5 50 ·6 0 7,5 D 
1 4 30 54-7 5 5,2 A,B 
1 6 30 1 0 ·4 0 5-8 V 
1 7 30 1 3 1 'g B,K 
1 8 30 54 1 A,K 

*) A = ALKEM, B = Belgonucleaire. K = KNK, V = Test-BS 

MILU-MOX-KAMPAGNEN ( 1972 • 19 81) 
Abb. 6 

Ausgehend von den Produktspezifikationen, die vor allem von der Brenn

stoffherstellung bestimmt werden, sind auch für die SBR-Brennstoffauf

arbeitung für Uran drei Zyklen zur Abtrennung der Spaltprodukte und 
des Plutoniums und Neptuniums notwendig. Im Vortrag der Herren Bl eyl 

und Ochsenfeld wird Näheres darüber berichtet werden. Zusammengefaßt 

ergeben die Untersuchungen in der MILLI, daß die Abtrennung der Spalt

produkte auch mit Mischabsetzern im 1. Zyklus ausreichende Werte lie
fert, die mit der LWR-Brennstoffaufarbeitung vergleichbar sind, um 

mit insgesamt 3 Zyklen die geforderte Produktspezifikation zu errei

chen. Der Einfluß kurzer Kühlzeit auf die Spaltprodukt-Dekontaminati
onsfaktoren wird z.Zt. an KNK-Brennstoff noch untersucht. Obwohl die 
Dekontaminationsfaktoren im Plutoniumprodukt niedriger liegen, ist 

auch hier die notwendige Abtrennung mit 3 Zyklen leicht zu erreichen; 

wegen des höheren Plutoniumgehaltes sind schon geringere Dekontamina

tionsfaktoren ausreichend. Es wird deshalb diskutiert, ob die Plutoni
umreinigung auf insgesamt zwei Zyklen verkürzt werden kann. Diese Fra

ge bedarf noch experimentell er Untersuchungen und die Entscheidung 

wird letztlich mitbestimmt von der Zuverlässigkeit der verfahrenstech
nischen Ausrüstung. Dabei spielen die Dosiergenauigkeit und eine prä-
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zise Leittechnik eine wichtige Rolle. Zur Leittechnik gehört neben 

der Instrumentierung auch eine präzise und gewissenhafte Prozeß-Analy

tik. In den Vorträgen von Frau Mainka und Herrn Ertel wird über die 

analytischen Aufgaben und wie sie gelöst werden, berichtet werden. 

Zur In-line Instrumentierung laufen eine Reihe wichtiger Entwicklungs

arbeiten im Kernforschunqszentrum, auf die Herr Kröbel schon eingegan

gen ist. Ich kann es daher bei diesem Hinweis belassen. 

Bei der L\IIR-Brennstoffaufarbeitung wird heute als organi sehe Phase 

meist 30 Vol% TBP in Kerosin verwendet. Die Ergebnisse unserer Unter

suchungen deuten in der MILLI jedoch darauf hin, daß für höher abge

brannten und kürzer gekühlten Brennstoff die Senkung der TBP-Kon

zentration auf 20% vorteilhaft ist. Eine geringfügige Senkung der 

Raum/Zeit-Ausbeute wird, verkürzt gesagt, durch eine Verbesserung des 

Verhaltens der 2-Phasen-Dispersion wettgemacht. 

Die Uran/Plutonium-Trennung wurde früher mit Eisen-li Sulfamat als Re

duk ti onsmi ttel durchgeführt. Schon bei geringen Pl utoni umgehalten wer

den dabei jedoch relativ große Mengen von korrosivem Abfall produ

ziert. Daher wird heute meist extern gebildetes Uran-IV als Redukti

onsmittel angewandt. Betriebserfahrungen zeigen jedoch, daß nur bei 

sehr sorgfältiger Einhaltung der Fließschemagrenzen die in verschie

denen Anlagen aufgetretenen spontanen Oxidationen des gesamten 

Extraktorinhaltes vermieden werden können. Für Brennstoffe mit hohem 

Pl utoni umgeha 1 t ist dies er Prozeß auch aus einem anderen Grund ni·c ht 

zu empfehlen. Wie Abb.7 zeigt, müßten im Falle von SBR-Brennstoff 3/4 

des Urans ständig als Uran-IV rezykliert werden, um die Plutoniumab

trennung zu erreichen. Ein wesentlich eleganteres Verfahren ist die 

elektrochemische Reduktion von Plutonium, die im Institut für Heiße 

Chemie entwickelt und in der MILLI und der WAK an Mischabsetzern er

folgreich demonstriert wurde. Die WAK hat sich nach dem erfolgreichen 

Betrieb eines elektrolytischen Misehabsetzers im zweiten Plutonium

zyklus entschlossen, die sog. EMMA nun auch in den ersten Zyklus ein

zubauen. 



URAN-
REZVKLIERUNG 2,3 

I' U-IV HERSTELLUNG 

~ 
. KO- EXTRAKTION U/Pu- TRENNUNG REINIGUNG 

~ URAN 
URAN 

3,1 
5,4 

PLUTONIUM 0,75 U-PRODUKT 
3,1 

' .. 
Pu- PRODUKT 0, 75 j 

II' 

IM FALL DER 
IN-SITU REDUKTION: 
STROMBEDARF 

300 

BEDARF AN EXTERN HERGESTEllTEM URAN- (IV) FÜR DIE BRÜTERBRENNSTOFF -AUFARBEITUNG 
BRENNSTOFF: 20% Pu; U-(IV)/Pu- 3; ZAHLENWERTE: kMol ODER kWh PRO TONNE BRENNSTOFF 

Abb. 7 

0"1 
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\·las noch aussteht, sind Untersuchungen über die Plutonium-Extraktion 

in einer elektrolytischen Pulskolonne, für die der Plutoniumtest

stand, die sog. PUTE, gebaut wurde (Abb.8). Die Tests mit Uran haben 

die Erwartungen voll erfüllt. An der Auslegung einer Kolonne für den 

UEZ wird z.Zt. gearbeitet. Wir hoffen, daß die PUTE, nachdem die Ge

nehmi gungsschwi eri gkei ten überwunden sind, im nächsten Jahr den Be

trieb aufnehmen kann. Neben dem elektrolytischen Misehabsetzer ist in 

der 1~AK eine Elektrooxidationszelle, eine sog. ROXI, die zur Rückoxi

dation der Plutoniumproduktlösung zwischen den Zyklen dient, erfolg

reich betrieben worden (Abb.9). Diese Zelle vermindert den erforder-

1 ichen Apparateaufwand im Vergleich mit chemischer Oxidation erheb

lich. Die im Bild gezeigte Zelle ist in der PUTE eingebaut und für 

einen Durchsatz von 10 kg Plutonium pro Tag ausgelegt. Das entspricht 

etwa der Kapazität einer 350 Tonnen LWR-ßrennstoff-Wiederaufarbei

tungsanlage. 

Bei der Auswahl der Extraktionsapparate für die fortschrittlichen 

Brennstoffe verdienen zwei Kriterien besondere Beachtung: 

1. Die Prozeßdynamik und 

2. die Strahlenschädigung des Extraktionsmittels und die damit ver

bundenen Effekte. 

Bezüglich der Prozeßdynamik sind Schnellextrakteren (Zentrifugen) dem 

Misehabsetzer und auch der Pulskolonne vorzuziehen. Entwicklungsarbei

ten an Zentrifugen sind an verschiedenen Stellen im Gange. Soll die

ser Vorteil der Schnellextraktaren realisiert werden, muß jedoch ein 

ganzer Zyklus damit ausgerüstet werden. Die Strahlenbelastung ist in 

einer Pulskolonne etwa um den Faktor 3 höher als im Zentrifugalextrak

tor. Abb .10 zeigt einen Vergl ei eh der drei im PUREX-Prozeß angewende

ten Apparatetypen bezüglich Strahlendosis und Dibutylphosphatbildung, 

welche das Extraktionsverhalten negativ beeinflußt. Die experimentel

len Untersuchungen reichen heute noch nicht aus, um zu entscheiden, 

ob die Vorteile von Zentrifugalextrakteren realisiert werden können. 

Wir beabsichtigen deshalb, Miniaturschnellextraktoren zu entwickeln, 

in die MILLI einzubauen und ihre Wirkungsweise näher zu untersuchen. 
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Abb. B Abb. 9 

SBR·BS. 43,5 MWdlkg KZT: 50 d, 20% TBP 

MS 
PK ( 0 15 cm) 
ZE 

DOSIS-BEL (Wh I I) 

2,84 
0,1 9 
0,06 

Berechnete Daten von NAYLOR & BROWN 

Abb. 10 
EXTRAKTOft ·VERGLEICH 

HDBP· (mg I I) 

276 
18,5 
6,2 
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Eine Konstruktion ist in Abb.ll gezeigt. Zum Größenvergleich: der Ro

ter ist 6 cm lang. 

Abb. 11 

Früher wurde häufig betont, daß die kleine Baugröße von Zentrifugen 

Kritikal itätssicherheit a priori garantiert. Wir sind der Überzeu

gung, daß Kritikalitätssicherheit auch für andere Extraktaren bei An

lagengrößen von über 1 t/d durch eine Kombination von geometrischen 

Maßnahmen und heterogener Vergiftung mit Hafnium gewährleistet werden 

kann. Darüber wurde schon vor zwei Jahren an dieser Stelle berichtet. 

Wichtige Experimente, im Zusammenhang mit der Kri ti kal i tätss i cher

heit, sind die Untersuchungen zur Plutoniumakkumulation in Extrakta

ren, bei Abweichungen vom bestimmungsgemäßen Betrieb. Für Mi schab

setz er 1 iegen dazu schon heute die wesentlichen Resultate aus LAßEX

Experimenten vor und können durch mathemati sehe Si mul ati on beschrie-
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ben werden. Über den Stand unserer Arbeiten zur Simulation bzw. Mo
dell bil dung wird am Nachmittag im Vortrag der Herren Petri eh und 

Sehrnieder berichtet werden. Für Pulskolonnen liegen noch keine belast

baren experimentelle Resultate vor, mit denen die Plutoniumakkumula
tion für Brennstoffe mit hohen Plutoniumgehalten sicher berechnet wer
den können. Die im Aufbau befindliche kleine Testanlage MILTESSA, die 

mit Pulskolonnen ausgerüstet ist (Abb.l2) soll Daten liefern, mit 

denen dann diese Arbeiten vorangetrieben werden können. 

Abb. 12 
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Flüssige und gasförmige radioaktive Abgaben 

Es ist selbstverständlich, daß das Volumen der Abfälle aus ökologi

schen und ökonomi sehen Gründen so gering wie mögl i eh geha 1 ten werden 

soll. Ein erhebliches Volumen ( 10m3ft Brennstoff) stellen, bei der 

heute üblichen Prozeßführung, die flüssigen mittel- und schwachakti

ven Abfälle dar. Wenn man die bei Interventionen anfallenden Spülun

gen einmal außeracht läßt, sind dies vor allem die Natriumnitrat-Lö

sungen aus der Solventwäsche und überschüssige Salpetersäure. Vor 

zwei Jahren wurde an dieser Stelle über Wege zur Reduzierung dieser 

Abfallvolumina bereits berichtet. Es wurde damals vorgeschlagen, bei 

der Solventwäsche an statt Natriumcarbonat Hydrazin zu verwenden, das 

zusammen mit überschüssiger Salpetersäure elektrochemisch in Stick

stoff und Lachgas zersetzt werden kann. In den kompakten elektro

chemi sehen Zellen entsteht dabei jedoch in größeren t~engen Ammoni umni

trat. Es ist vor kurzem in unserem Institut gelungen, Amnoniumnitrat 

auf einfache Weise zu zerstören. Kontami ni ertes Ammoni umni trat ent

steht auch an anderen Stellen des Brennstoffkreislaufs, so könnte die

ses Verfahren sogar von weitergehenderer Bedeutung sein. 

Die Abgase einer Wiederaufarbeitungsanlage müssen von radioaktiven An

teilen befreit werden, bevor sie über den Kamin direkt abgegeben wer

den können. Qualität und Zuverlässigkeit der Abgasreinigung ist heute 

von besonderer Bedeutung, nicht zul.etzt auch für die Akzeptanz der 

Kernenergie in der Öffentlichkeit. Auswahl und Effektivität der Abgas

reinigungsverfahren sind einerseits mit der Prozeßführung an den Quel

len der Abgaskontamination eng verknüpft und werden andererseits 

durch Verdünnung mit Transportgas beeinflußt. Ob Krypton in der nähe

ren Zukunft abgetrennt werden muß, ist heute noch nicht entschieden. 

Im Referenzkonzept zur Abgasreinigung sind bekannte Einzel verfahren 

zu einer Abgasstrecke zusammengestellt und untersucht worden. Über 

die darin enthaltenen Einzelschritte sowie über zugehörige experimen

telle Erfahrung mit den Anlagen REDUKTION, ADAMO, KRETA wurde bereits' 

in früheren Statusberichten referiert, und über die PASSAT-Anlage 
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wird heute nachmi ttag berichtet werden. Wegen der ursprüngl i eh engen 

Terminplanung mußten nicht erorobte Verfahren im Referenzkonzept zu

nächst zurückstehen, auch wenn sie verfahrenstechnisch geeigneter er

schienen. Inzwischen haben Laboruntersuchungen gezeigt, daß man z.B. 

das Spaltkrypton auch ohne Anwendung von Druck und ohne Akkumulation 

großer radioaktiver Inventare mit einem geeigneten Lösungsmittel 

selektiv herauswaschen kann (Abb.l3) bei der Vorreinigung sind dabei 

weder hohe Temperaturen noch Wasserstoff erforderlich. 

LÖSEN 

Abb. 13 

I 
I 
I 
I 
I 
I 

______________ _j 

WASCHEN 

ABGAS- REINIGUNG 

-140" 
FREON- WÄSCHE 

Kr 



- 69 -

Abb.14 zeigt ein solches Konzept; die Auflöserabgasreinigung wird 

danach im wesentlichen durch eine konventionelle Reihenschaltung von 

Abgaswäschern bei Normaldruck erreicht. Das Abgas wird zuerst mit·ver

dünnter, dann mit konzentrierter Salpetersäure und schließlich mit 
Freon-R12 gewaschen. Die einzelnen Reinigungsschritte sind untereinan

der gut abstimmbar; die Temperaturerniedrigung erfolgt stufenweise 
von Zirrmertemperatur bis zu etwa -140°C, ohne daß große Temperatur

sprünge in entgegengesetzter Richtung auftreten. Die Verfahren inner
halb der Kühlbox wurden im Labor, und diejenigen außerhalb der Box, 

bereits im versuchstechnischen Maßstab untersucht. 
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Konsequenterweise wird auch die drucklose Konditionierung und Lage

rung des Spaltkryptons durch Implantation in Metallphasen untersucht. 

In einer modifizierten Ionenzerstäuberpumpe können von einem Liter 

Metall bis zu 200 Liter Krypton aufgenommen werden. Die metallischen 

Endprodukte zeigen hohe mechanische, thermische, chemische und radio

lytische Stabilität. Wie wir hören, sehentauch in den USA diesem 

akkumulationsfreien und drucklosen Verfahren neuerdings der Vorrang 

gegeben zu werden. 

Ausblick 

Zusammenfassend ist festzustellen, daß Forschungs- und Entwi ck 1 ungs

arbeiten auf dem Gebiet der Wiederaufarbeitung fortschrittlicher 

Brennstoffe für alle Verfahrensschritte vorangetrieben werden sollen, 

von der mechanischen Verfahrenstechnik über die Leittechnik bis zur 

chemischen Reaktionstechnik. Ein großer Teil der notwendigen For

schungs- und Entwicklungsaufgaben werden hier im Kernforschungszen

trum bearbeitet. Die Arbeiten, die den Umgang mit größeren Mengen an 

radioaktivem Material erfordern, müssen 11 nolens volens 11 von den Kern

forschungszentren geleistet werden, weil nur hier die erforderliche 

Experimenti er- und Infrastruk turei nri chtungen in ausreichendem Maße 

zur Verfügung stehen. 

In Frankreich, England und Japan- in den UdSSR ist dies sicher auch 

der Fall - wird an der Erstellung von Demonstrationsanlagen zur 

Brüter-Brennstoff-Wiederaufarbeitung gearbeitet. Solche Anlagen 

müssen neben anderen wichtigen Aufgaben die betriebliche Zuverlässig

keit im Gesamtverbund demonstrieren, und der industriellen Einführung 

vorausgehen. Ih der Bundesrepublik gibt es noch keine Planung für 

eine solche Anlage. Um den technischen und finanziellen Aufwand abzu

schätzen, aber auch um zu demonstrieren, daß wir dazu in der Lage 

sind, wird zusammen mit anderen Abteilungen des Zentrums an einer 

ersten Konzeptstudie für eine solche 11 kl einste repräsentative Anl age 11 

gearbeitet. 
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Auf dem Gebiet der chemischen Grundlagen ist viel zu tun - mehr als 

ich hier andeuten kann. Es ist eine Binsenwahrheit: Immer wenn es Pro

bleme bei chemischen Verfahrensschritten gibt, ist eine schlüssige 

Lösung am ehesten von der Grundlagenforschung zu erwarten. Damit ist 

der Wert der Grundlagenforschung für uns schon begründet. Ich möchte 

dazu einige Beispiele geben. Die Frage, wie Plutonium und Uran extrak

tiv abgetrennt werden können, hängt von deren Komplexbildungsverhal

ten ab. Die Komplexbildung ist bekanntlich von der Elektronenstruktur 

abhängig; daher können Studien über die Elektronenstruktur für die Ex

trahierbarkeit von unmittelbarem Interesse sein. Ähnliches gilt für 

den Flüssig-flüssig-Phasenübergang, der in der Physikalischen Chemie 

zu den schwierigsten Gebieten überhaupt gehört. Die Phasenilbergangs

kinetik bestimmt letztlich die Größe der Trennapparate; wenn man um 

möglichst niedrige Bauhöhen bemüht sein muß, wird man deren Beudeu

tung unmittelbar einsehen. 

Ein weiteres Beispiel ist die Modellbildung chemischer Vorgänge und 

deren mathematische Simulation. Die Bedeutung ist schnell erkannt: 

sie kann zur optimalen Auslegung von Experimenten wichtige Anhalts

punkte geben, und somit deren Zahl verringern. Bei uns wird heute 

keine Kampagne in der MILLI gefahren, ohne daß gewisse Trennvorgänge 

vorher simuliert worden wären. Für die Modellbildung von Trennkolon

nen und anderen Verfahrensschritten un~ für die Weiterentwicklung der 

dabei notwendigen mathemati sehen Methoden ist noch viel Grundlegendes 

zu erarbeiten. Ein Ziel ist es, zuverlässige Modelle für den Verfah

rensverbund aufzustellen, die dann auch Beiträge zur Optimierung der 

Leittechnik und Prozeßanalytik liefern und Hilfe bei der Konstruktion 

von Apparaten geben kÖnnen. 

Auf dem Gebiet der Grundlagenforschung haben wir die Möglichkeit mit 

Hochschulinstituten zusammenzuarbeiten. Dies ist nicht nur für die Er

weiterung des eigenen Horizonts nützlich, sondern wir hoffen, auch da

mit die Probleme der Wiederaufarbeitung jüngeren Wissenschaftlern 

nahezubringen. Viele von uns sehen mit Sorge, daß es mit dem Nach-
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wuchs schlecht bestellt ist. Dies kann langfristige Folgen haben. Um 

hier entgegenzuwirken, sollte die Kooperation mit den Universitäten 

verstärkt werden. Im KfK gibt es seit einiger Zeit ein Projekt, das 

sich diesen Kooperationen annimmt. 

Ich hoffe, daß ich Ihnen zeigen konnte, daß viele Arbeitsgebiete, die 

für die Weiterentwicklung des Verfahrens der Wiederaufarbeitung wich

tig sind, gerade über die Grundlagenforschung eng miteinander verwo

ben sind. Die Erfolge, die das Institut für Heiße Chemie in den 

letzten Jahren verbuchen konnte, waren nur möglich, weil so viele ver

schiedene Arbeitsrichtungen unter seinem Dach bearbeitet werden konn

ten. Sie beruhen aber auch darauf, daß die Entwicklung neuer Verfah

rensschritte und Apparate in den versuchstechnischen ~1aßstab hineinge

trieben wurden, um die Anwendungen unter Betriebsbedingungen zu demon

strieren. Dieses Konzept, das auch heute noch voll gültig ist, stamnt 

und wurde durchgesetzt von meinem Vorgänger Prof. Dr. Franz Baumgärt

ner. Es ist mir ein besonderes Anliegen, Franz Baumgärtner für sein 

stetes Engagement um die Wiederaufarbeitung sehr herzlich zu danken. 
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K 0 N Z E P T E Z U R B E H A N D L U N G A K T I N I D E N-

HALTIGER RADIOAKTIVER ABFÄLLE 

H. Krause, Leiter des Instituts für Nukleare Entsorgungstechnik, 
Kernforschungszentrum Karlsruhe 

l. EINLEITUNG 

Der überwiegende Teil aller bei der Wiederaufarbeitung bestrahlter Kern

brennstoffe (WA) und der Fertigung neuer U/Pu-Mischoxid (MOX)-Brennele

mente anfallenden radioaktiven Abfälle enthält zumindest kleine Mengen 

an Aktiniden. Diese stehen bezüglich ihrer Radiotoxizität und Halbwerts

zeit an der Spitze aller Radionuklide. Die Alpha-Bestrahlung verursacht 

wesentlich höhere Strahlenschäden als die von Beta- oder Gamma-Bestrah

lung, und beim Ufr8ang mit Alpha-Strahlern müssen über das gewohnte Maß 

hinausgehende Vorsichtsmaßnahmen gegen Kontamination getroffen werden. 

Trotzdem haben sich bis heute weder der Begriff alpha- oder aktiniden

haltiger Abfall noch eine spezielle Behandlungstechnologie für diese Ab

fälle so recht eingebürgert. Der Grund hierfür liegt hauptsächlich da

rin, daß größere Mengen an Beta- und Gamma-Strahlern das äußere Erschei

nungsbild radioaktiver Abfälle anfänglich wesentlich stärker prägen als 

ihr Gehalt an Aktiniden, und daß kleine Mengen an Alphaabfällen in gro

ßen Mengen sonstiger radioaktiver Abfälle völlig untergehen. 

So werden denn auch bis heute die aktinidenhaltigen Abfälle zusammen mit 

den anderen Abfällen der entsprechenden Beta/Garnna-Kategorie behandelt. 

(Eine Ausnahme bilden lediglich die Abfälle mit hohen Gehalten an Aktini

den bei gleichzeitig niedrigen Gehalten an sonstigen Radionukliden.) Ein 

solches Vorgehen ist bei kleinen Mengen an Alphaabfällen durchaus sinn

voll, bei größeren stößt man aber an Grenzen. Spätestens in einem großen 

Brüter-Brennstoffkreislauf ist wegen der hohen Aktinidengehalte und kur

zen Vorkühlzeiten der Abfälle. ein spezielles System der Behandlung akti

nidenhaltiger Abfälle zwingend erforderlich. 
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2. GRENZWERI'E UND PRODUKTANFORDERUNGEN FüR ALPHAABFÄLLE 

Weltweit gibt es bisher weder einheitliche noch verbindliche Grenzwerte 

für Alphaabfälle. In den USA werden alle Abfälle mit Aktinidengehalten 

> 10 nCi/g und damit nahezu alle Abfälle aus der WA und MOX-BE-Fert i

gung als Alphaabfälle betrachtet. Auch die diskutierte Heraufsetzunq des 

Grenzwertes auf 100 nCi/g würde daran nichts Wesesentliches ändern. 

In der Bundesrepublik Deutschland wurden in den vorläufigen Einlagerungs

bedingungen für das Salzbergwerk Asse Abfälle mit > 5 J.1Ci/g ( 5 Ci/t) als 

Alphaabfälle bezeichnet, allerdings bisher nicht eingelagert. Bei Anwen

dung dieses Grenzwertes ist nur ein volumenmäßig kleiner Teil der o .g. 

Abfälle in diese Kategorie einzureihen. Abfälle mit Aktinidengehalten 

von 10 nCi - 5 J.1Ci/g wurden als alpha-kontaminiert betrachtet und mUßten 

entsprechend ihrem Gehalt an Beta/Gamma-Strahlern konditioniert werden. 

Gegenwärtig wird ein Grenzwert vön 4 Ci/t diskutiert, 

Die unterschiedlichen Grenzwerte in der USA und der Bundesrepublik resul

tieren im wesentlichen aus den unterschiedlichen Endlagerverfahren. 

Alphaabfälle dürfen in den USA nicht im Boden vergraben werden. In der 

Bundesrepublik sollen dagegen ohnehin alle radioaktiven Abfälle in tie

fen geologischen Fbrmationen endgelagert werden. 

Ähnlich wie bei den Grenzwerten ist die Lage bei den Aktiniden-Abfällen 

auch bezüglich der Produktanforderungen. Verbindliche Richtlinien gibt 

es z.Zt. auf der ganzen Welt noch nicht. Am weitesten fortgeschritten, 

wenngleich auch noch in der Diskussion, sind sie in den USA. Nach den 

bisherigen Entwürfen werden die Produktanforderungen an Alphaabfälle aus 

dem nicht militärischen Bereich weitgehend denen für hochaktive Abfälle 

gleichen. Die "Environmental Protection Agency" (EPA) fordert dies exp.li

cit und legt fest, daß aus einem Endlager mit alphastrahlenden Aktiniden

abfällen (Halbwertszeit > 20 a) in 10.000 Jahren nur der 3•lo-5te Teil 

freigesetzt werden darf. Wie dieser Wert von Produkt, Behältern, Zusatz

verpackungen, künstlichen Barrieren im Endlager und dem Endlager selbst 

im einzelnen erbracht werden soll, läßt sie beWUßt offen. 
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Um den von der EPA vorgegebenen Wert einhalten zu können, fordert die 

"Nuclear Regulation Cormnission" (NRC), daß aus dem Abfallprodukt ein

schließlich seines Behälters pro Jahr nur der lO-Ste Teil der langlebi

gen, alphastrahlenden Aktiniden freigesetzt werden darf. Ein Wert von 

10-6 ·a-1 wird als wünschenswert bezeichnet. Hochaktive Abfälle ein

schließlich ihrer Verpackung sollen außerdem so beschaffen sein, daß aus 

ihnen während der ersten 1000 Jahre der Endlagerung bei allen glaubhaf

ten Störfällen überhaupt keine Aktivität freigesetzt wird ("Zero 

release") [1]. 

Weiterhin fordert die NRC, daß die Abfälle so in Matrixmaterialien einge

bunden sind, daß bei Unfällen keine einatembaren Stäube freigesetzt und 

durch störfallbedingte Oberflächenvergrößerungen die Auslaugraten nicht 

wesentlich erhöht werden. Brennbare Abfälle sollen ll'Öglichst in einen 

nichtbrennbaren Rückstand überführt werden. Weiterhin wird eine radioly

tische Beständigkeit in dem Umfang verlangt, daß die Festigkeit, Integri

tät und das Rückhaltevermögen des konditionierten Abfalls für Radionukli

de nicht beeinträchtigt und auch die Sicherheit des Endlagers selbst 

nicht gefährdet wird. Kritikalitätsunfälle sind durch eine Begrenzung 

des Spaltstoffgehaltes auszuschließen. 

Die NRC fordert eine möglichst gute Qualität der aktinidenhaltigen End

produkte, da diese für eine sichere Langzeitlagerung von wesentlicher Be

deutung ist. Dieser Zusammenhang wird durch die Ergebnisse einer im In

stitut für Nukleare Entsorgungstechnik (INE) durchgeführten Sensitivi

tätsanalyse bestätigt. Es wurde unter der Annahme eines Wassereinbruches 

in ein Endlager im Salz während der Betriebsphase und einiger vereinfa

chenden Randbedingungen errechnet, daß z.B. die maximale Pu-239-Konzen

tration um vier Größenordnungen geringer wird, wenn die Auslaugrate als 

ein wesentlicher Produktparameter statt lo-3 nur 10-7 g/cm 2 /d beträgt. 

l'bch stärker wirken sich die kleineren Auslaugraten auf die integral 

freigesetzte Aktivität aus. 

Es wäre wünschenswert, wenn die noch vielfach qualitativen durch quanti

tative Produktanforderungen ersetzt werden könnten. Das kann allerdings 
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nur auf der Basis einer standortspezifischen Sicherheitsanalyse des End

lagers, die alle relevanten Störfallszenarien berücksieht igt, erfolgen. 

Für eine Sicherheitsanalyse ist aber auch die Kenntnis all jener Produkt

daten erforderlich, durch die Freisetzung und Ausbreitung der Radionukli

de beschrieben werden können. Somit können verbindliche Endlagerforderun

gen nicht ohne Produktdaten und verbindliche Produktdaten nicht ohne End

lagerforderungen quantitativ festgeschrieben werden. Dieses Problem kann 

nur iterativ von beiden Seiten gemeinsam gelöst werden. Erforderlich ist 

hierzu allerdings auch die rechtzeitige Festlegung der prinzipiellen An

forderungen durch die zuständigen Behörden. 

3. ÜBERBLICK ÜBER DIE VERSCHIEDENEN AKTINIDENHALTIGEN ABFÄLLE 

Die bn nuklearen Brennstoffkreislauf anfallenden aktinidenhaltigen Abfäl

le unterscheiden sich hinsichtlich ihrer Natur, ihrer Menge, ihres Ge

samtgehaltes an Plutonium und/oder sonstigen Aktiniden sowie ihrer spezi

fischen Aktivität sehr erheblich. Tabelle 1 gibt hierzu detaillierte In

formationen. 

Die größte Menge an Aktiniden ist in den hochaktiven Spaltproduktlösun

gen aus der WA enthalten, die größte Menge an Plutonium in den brennba

ren Abfällen aus der Fertigung von MOX-Brennelementen. Bezüglich des Vo

lumens, insbesondere an konditionierten Endprodukten, haben die mittelak

tiven flüssigen Abfälle aus der WA die größte Bedeutung. Die Tabelle 1 

zeigt aber auch anhand einiger Beispiele, wie sehr die Mengen (und damit 

auch die spezifische Aktivität) der Abfallendprodukte vom Konditionie

rungsverfahren abhängen. 

Abfallvolumina und die Aktivitätsgehalte der Abfälle sind keine Naturkon

stanten, sondern hängen in starkem Maße von einer Reihe von Randbedingun

gen ab, u.a. vom Durchsatz der WA, bzw. MOX-BE-Fertigungsanlagen und von 

den gewählten Konditionierungsverfahren für die Abfälle. Die angegebenen 

werte sollen hier auch nur die Größenordnungen und zusammenhänge beleuch-

ten. 
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Der zeitliche Verlauf des Radiotoxizitätspotentials verschiedener aktini

denhaltige~ Abfälle ist in Abb. 1 dargestellt. Die hochaktiven Spaltpro

duktabfälle übertreffen zwar anfangs die übrigen Lnl1 mehrere Größenord

nungen, die Radiotoxizitätspotentiale kommen sich aber entsprechend dem 

raschen Abklingen der Spalt- und Aktivierungsprodukte, bereits nach ca. 

300 Jahren schon sehr nahe. Langfristig wird das Radiotoxizitätspoten

t ial aller Abfälle primär von deren Aktinidengehalt bestimmt. Hieraus 

ist zu schließen, daß die übrigen Aktinidenabfälle gegenüber den hoch

aktiven Spaltproduktrückständen nicht vernachlässigt werden dürfen und 

die gleiche Sorgfalt bei der Behandlung erfordern wie diese. Hierbei 

stellen die großen VolLnllina und die z.T. sehr komplexe Zusarrmensetzung 

besondere Anforderungen an die Behandlungstechnik. 

3.1 Hochaktive Spaltproduktlösungen 

Die hochaktiven Spaltproduktlösungen (1 WW) enthalten unter allen Abfäl

len mit Abstand die größte Menge an Aktiniden, und das verglaste Endpro

dukt weist auch die höchste Alphakonzentration auf. Trotzdem werden sie 

- außer bei Langzeitsicherheitsbetrachtungen - wegen ihrer hohen Beta/ 

Gamma-Aktivität meist nicht als typische Alpha-Abfälle angesehen. Bezüg

lich des Pu-Gehaltes stehen sie an dritter Stelle unter den Abfällen aus 

WA und MOX-BE-Fertigung. Vom VolLnllen her sind weder die hochaktiven 

Spaltproduktlösungen noch ihre Verfestigungsprodukte sehr bedeutend. 

Zur Verfestigung von 1 WW steht zur Zeit die Einbindung in Borasilikat

glas im Vordergrund. Es werden jedoch, besonders in den USA, auch alter

native Produkte, insbesondere keramische Materialien untersucht. Die Ver

glasungstechnik und die Untersuchungen zur Produktqualität sind bei frü-. 
heren Statusberichten ausführlich beschrieben worden. Aus diesem Grunde 

soll in diesem Beitrag lediglich auf die viel diskutierte Frage der Ab

trennung von Aktiniden kurz eingegangen werden. Häufig wird die Meinung 

vertreten, daß mit der Abtrennung der Aktiniden aus dem 1 WW und an

schließender Kernspaltung in einem schnellen Brutreaktor das gesamte Ak

tinidenproblem aus der welt geschafft wäre. 
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Versuche zur Abtrennung von Aktiniden aus dem 1 WW mit dem Ziel einer an

schließenden Spaltung werden an einigen Stellen durchgeführt. In Ispra 

wurde z.B. nach einer ~nitrierung mit Ameisensäure Pu, Am und On mit 

HDEHP 1) und TBP 2) fast quantitativ extrahiert [ 2] • Parallel dazu lie

fen Versuche zur Abtrennung von Aktiniden mittels Oxalatfällung [3]. Die 

Verfahren sind bisher nur im Labormaßstab mit echtem 1 WW getestet wor

den, Versuche im technischen Maßstab sind vorerst nicht vorgesehen. 

Versuche zur Akt inidenabtrennung mit DHDECMP 3) [ 4 ] bzw. Oxalsäure [ 5 ] 

und anschließendem Kationenaustausch werden im ORNL durchgeführt. Dort 

laufen auch Untersuchungen darüber, welchen Einfluß die Bindung von Pu 

an verschiedene Niederschläge (Sio2, zro2, Phosphate und Molybdate) auf 

die Abtrennfaktoren ausübt. 

Grundsätzliche Überlegungen zeigen, daß durch die Abtrennung der Aktini

den aus dem 1 WW mit anschließender Spaltung ein echter Gewinn für die 

langfristige Sicherheit nur unter folgenden Bedingungen zu erzielen 

wäre: 

a) Die Aktinden Pu, Am, Np und On müßten mit ~kontaminationsfaktoren 

von ca. 1000 abgetrennt werden. Diese Werte wurden in Lavorversuchen 

bereits erreicht; ob sie auch im großtechnischen Maßstab erzielbar 

sind, ist noch offen. 

b) Die Verluste an Aktiniden bei der Herstellung und Wiederaufarbeitung 

der Targets müßten so gering gehalten werden können, daß sie den Ge

winn durch die Abtrennung aus dem 1 WW und die Spaltung im Reaktor 

nicht wieder zunichte machen. Dies scheint z.zt. nicht im ausreichen

dem Umfang möglich. 

1) HDEHP = Di(äthyl-2-hexyl)phosphorsäure 

2) TBP = Tributylphosphat 

3) DHDECMP = Di-hexyl (di-äthyl)carbamyl-methylen-phosphonat 
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c) Eine Aktinidenabtrennung und -Spaltung müßte nicht nur beim 1 VVW, 

sondern im gleichen Umfang auch bei allen anderen Alphaabfällen er

folgen; dies muß beim heutigen Kenntnisstand als kaum machbar ange

sehen werden. 

zu den Schwierigkeiten der Aktinidenahtrennung aus dem 1 WW kommen noch 

zusätzliche Problerne im Brennstoffkreislauf wie 

- die geringen kritischen Massen einiger Aktiniden 

- die Notwendigkeit einer Abschirmung bei der BE-Fertigung 

- die hohe Zerfallswärme einiger Aktiniden und 

- die Verunreinigung der Aktiniden durch Lanthaniden, 

Der Aufwand für die Abtrennung der Aktiniden allein aus dem l WW, für 

die Targetfertigung, die Bestrahlung im Reaktor und die Targetwiederauf

arbeitung ist sehr hoch und kommt dem für die Wiederaufarbeitung der be

strahlten Brennelernente selbst etwa gleich. Selbstverständlich bedeuten 

die vielen zusätzlichen Schritte auch ein zusätzliches Risiko. Aus all 

diesen Gründen scheint derzeit eine Abtrennung von Aktiniden aus dem 

1 WW mit dem Ziel der anschließenden Spaltung wenig sinnvoll [ 6]. 

Sinnvoller und langfristig machbar erscheint dagegen eine Abtrennung mit 

dem Ziel einer anschließenden Einbindung in besonders geeignete, stabile 

Matrixmaterialien zusammen mit anderen Aktinidenkonzentraten. In diesem 

Falle wäre die Abtrennung wesentlich vereinfacht, weil die Reinheitsan

forderungen an die Aktiniden nicht sehr hoch sein müßten. Es entfiele 

auch das sehr aufwendige Recycling. Allerdings muß der effektive Nutzen 

einer solchen Maßnahme noch nachgewiesen werden. 

3.2 Schwach- und mittelaktive flüssige Abfälle 

Der überwiegende Teil der aktinidenhaltigen Abwässer ist mittelaktiv und 

stammt aus der WA. Ihre Bedeutung liegt in erster Linie in ihrem großen 

Volumen und dem hohen Salzgehalt. Hieraus resultieren große Mengen an 



- 80 -

Endprodukten. Daneben können bei der MOX-BE-Fertigung noch sehr kleine 

Mengen an aktinidenhaltigen Abwässern anfallen, die sich durch eine kom

plexe chemische Zusammensetzung ( F-, cl-, oo4 
2-, ro]- ) und eine relativ· 

hohe spez. Alphaaktivität auszeichnen. 

Als Fixierungsmaterialien für diese mittelaktiven Abwasserkonzentrate 

werden von der DWK und in den USA Zement vorgesehen, in Mareeule und Cap 

de la Hague (Frankreich), Eurochemic, Mol (Belgien), 'lbkai Murci (Japan) 

und Tarapur (Indien) Bitumen angewandt. Mit beiden Verfahren sind groß

technische Erfahrungen vorhanden. 

Die Zementierung radioaktiver Konzentrate ist apparativ recht einfach. 

Allerdings sind die Vorgänge bei der Hydratisierung von Zement recht kom

plex. Die Gegenwart von Substanzen im Abfall, die zu Reaktionen mit Ze

mentbestandteilen führen (z.B. Sulfate, Borate, versch. organische Ver

bindungen) , kann die Qualität der Endprodukte zum Teil erheblich ver

schlechtern. 

Vielschichtig sind auch die Vorgänge bei der Auslaugung von zementierten 

Abfällen in Wasser und ganz besonders in Salzlaugen. Pu und Am sind im 

Zement relativ fest gebunden (Auslaugraten rv 10-6 g·cm-2·d-l in Wasser, 

lo-4- lo-5 g·cm-2-d-1 in Carnallit-Lösung). Untersuchungen zur Langzeit

beständigkeit von Zementprodukten gegenüber Lagerstättenlaugen und bei 

der Auslaugung unter Druck laufen noch. Vorhersagen können zur Zeit nur 

aufgrund von Versuchen bis max. 3 Jahre gemacht werden. Diese zeigen, 

daß die Korrosion von Zement bei einer Atmosphäre Druck und ZDnmertempe

ratur offensichtlich langsam verläuft, durch Erhöhung der Temperatur je

doch stark beschleunigt wird. Aus der Betontechnologie ist bekannt, daß 

auch die Magnesiumchlorid-Korrosion langfristig sehr kritisch ist [ 7 ] • 

Die Zementmatrix ist für die bei der Verfestigung von schwach- und mit

telaktiven Alpha-Konzentraten infrage kommenden integralen Dosen (< 109 

rad) hinreichend strahlenbeständig. Allerdings wird das im Zementstein 

gebundene Wasser durch Radiolyse zersetzt. Pro 1 kg Zementstein und 106 

rad ( Y ) entstehen unter Normalbedingungen 3 - 8 ml Wasserstoff. In 
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MAW-Konzentratprodukten ist eine integrale Alphadosis von rv 5·108 rad 

und eine integrale Beta-Dosis von 3 •10 7 rad zu erwarten. Durch Ent fer

nung der Hauptmenge des nicht chemisch oder interstitial gebundenen Was

sers (Erhitzen auf höhere Temperaturen) oder die Gegenwart von Radikal

fängern (z.B.Nitrate) geht die Wasserstoffbildung erheblich zurück [8, 9 ]. 

Die mechanischen Eigenschaften des Zements hängen bei Einbindung flüs

siger Konzentrate vom Salzgehalt ab. Bei Salzgehalten von 10 Gew.-% im 

Endprodukt liegt die Druckfestigkeit in der Größenordnung von ungefähr 

100 kp/cm 2 • Dies reicht für die Praxis. Manche Abfallbestandteile können 

die Erhärtung von Zement verzögern bis verhindern. 

Der Hauptnachteil der Zementierung liegt in den großen Volumina der End

produkte. In einer 350 jato-Wiederaufarbeitungsanlage entstehen aus dem 

flüssigen MAW im Falle der Betonierung pro Jahr 5000 t verfestigter Rück

stände. Das ergibt einschließlich der erforderlichen Betonabschirmungen 

> 43.000 t Abfall-Endprodukte, die zum Endlager zu transportieren und 

dort einzulagern sind. Bei der Bituminierung des MAW-Konzentrats und Ver

füllung direkt in die Betonabschirmungen für 200 1-Fässer ließe sich die

ser Werte um den Faktor 2,5 senken. 

Eine grundlegende Verbesserung bei der Behandlung des flüssigen MAW könn

te durch die Abtrennung der Aktiniden und einiger Beta/Garrma-Strahler 

erzielt werden. Versuche in dieser Richtung laufen im Institut für Nukle

are Entsorgungstechnik ( INE). Sie zeigen, daß die Aktiniden bis unter 

die Nachweisgrenze abgetrennt werden können. Durch Dekontaminationsfak

toren von 280 für 137cs, 12 für 125sb und 6 für 106Ru könnte bei Einbin

dung der dekontaminierten Fraktion in Bitumen die Strahlendosis der Ab

fälle soweit verringert werden, daß die Abschirmung auf 10 cm Beton ge

senkt werden könnte. Dies würde in einer 350 jato~iederaufarbeitungsan

lage im Vergleich zur Zementierung pro Jahr zur Ersparnis von rund 

38.000 t Abschirmbeton führen [10 ] • 
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Die Konzentrierung der Hauptmenge der Radionuklide in einer volumenmäßig 

sehr kleinen Fraktion erfordert deren Einbindung in einer gut strahlen

und temperaturbeständigen Matrix. Diese Anforderungen erfüllen z.B. Glas 

und Keramikprodukte. Da Keramikprodukte auch für die Fixierung einer Rei

he weiterer Alphaabfälle hervorragend geeignet sind, wurden sie im INE 

für diesen Zweck ausgewählt. Ihre Auslaugraten für Pu und Am liegen in 

Wasser und gesättigter Salzlagerstättenlauge (Q) bei l0-8 g·crn-2·d-l. 

Mit 25 Gew.-% Am und 8 Gew.-% Pu-238 wurden bereits Proben mit sehr ho

hen Aktinidengehalten hergestellt. Bei der bisher erreichten Alphadosis 

von 2,5·lol2 rad wurde keinerlei Veränderung der Produkteigenschaften 

festgestellt. Radiolysegase entstehen in einem solchen Produkt naturge

mäß nicht mehr. Die Keramikprodukte sind gut temperaturbeständig und 

zeichnen sich durch ein hohes Maß an thermodynamischer Stabilität und Un

empfindlichkeit gegenüber der chemischen Zusammensetzung des Abfalls 

aus [11 ]. 

3.3 Feste brennbare Alpha-Abfälle 

Die weitaus größte Menge des im gesamten nuklearen Brennstoffkreislauf 

in den Abfall gelangenden Pu befindet sich in den brennbaren festen Ab

fällen aus der Fertigung Pu-haltiger Brennstoffe. Hinsichtlich ihres Roh

volumens nehmen diese Abfälle den zweiten Platz ein. Sie können aller

dings (z.B. durch Verbrennung) stark eingeengt werden. 

Ein Merkmal der brennbaren Abfälle ist neben der Schwankung der Zusammen

setzung in weiten Grenzen die ungleichmäßige Verteilung des Pu. Nach Mes

sungen der Alkern enthalten rund 70% des Abfalls weniger als 1 g Pu/kg 

(= rund 15% der Gesamtmenge an Pu) und der Pu-Gehalt von 80% der Abfälle 

liegt < 2 g/kg (= "' 20% der Gesamtmenge an Pu). Demnach enthalten rund 

20% der Abfälle > 80% des in den brennbaren Abfällen befindlichen Pu. 

Für Abfälle mit geringem Pu-Gehalt ist die trockene Verbrennung gut ge

eignet. Sofern eine Pu-Abtrennung nicht vorgesehen ist, können die 

Aschen direkt zementiert werden. Damit wird ein Volumen-Reduktionsfaktor 

von ca. 20 erreicht. Aus dem nuklearen Brennstoffkreislauf, entsprechend 
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einer WA-Kapazität von 350 jato, resultieren ungefähr 40 400 1-Fässer 

pro Jahr mit einer spezifischen Alphaaktivität von ca. 100 Ci/t im Mit

tel. 

Die Verbrennung von Abfällen mit hohem Pu-Gehalt ( > 2 g/kg) ist wesent

lich schwieriger. Es stellen sich Kritikalitätsprobleme, und der Strah

lenschutz erfordert einen hohen Aufwand. Nach dem DWK-Konzept werden die

se Abfälle in 20 1-Blechbehälter dicht verpackt, in Abfallfässer gefüllt 

und mit Beton vergossen (11 Büchsen/400 1-Faß). Hieraus resultieren unge

fähr 680 Fässer pro Jahr. 

Bei der Lagerung brennbarer Abfälle mit hohen Aktinidengehalten kann es 

infolge von Radiolyse zu Druckaufbau in den Fässern kommen. Es wurde be

obachtet, daß die organische Substanz in der Nachbarschaft "heißer Teil

chen" zerstört wird, so daß sich diese langsam am Boden konzentrieren 

[ 1 2]. Aus PVC-Abfällen wird darüber hinaus HCl abgespalten, die im Ze

ment gebunden wird. 

Die Forschungs- und Entwicklungsarbeiten zur Verbrennung von Abfällen 

mit hohen Pu-Gehalten haben zu einer Vielzahl von Verfahren geführt, die 

zum Teil auch schon aktiv demonstriert wurden. 

In Frankreich, Großbritannien und den USA wurden eine Reihe von Ver

aschungsöfen unterschiedlicher Bauart für Pu-haltige feste Abfälle auf 

der Basis der trockenen Verbrennung entwickelt. Gewisse Probleme stellen 

bei manchen Anlagen die Abgasbehandlung und die Korrosion dar, bei hohen 

Pu-Gehalten auch die Kritikalität [13]. 

Bei der Hydropyrolyse wird über den Abfall überhitzter Wasserdampf gelei

tet. Dabei bildet sich, wie bei der Kohlevergasung, ein Gemisch aus CO 

und H2, das anschließend nachverbrannt wird. Das Verfahren ist seit 1977 

bei der Nukem in Entwicklung und wird derzeit in einer inaktiven Anlage 

mit einem Durchsatz von 25 kg/h erprobt [14]. 
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Bei allen Hochtemperatur-Verbrennungsverfahren bereitet die Pu-Rückgewin

nung erhebliche Schwierigkeiten. Hochgeglühtes Pu02 kann nur mit HN03 un

ter Zusatz von HF oder Fluoriden (meist CaF2) aufgeschlossen werden [15]. 

Durch Begrenzung der Verbrennungstemperatur auf 800°C kann zwar ein 

starkes Sintern von Pu02 vermieden werden, einige Aschebestandteile wie 

Si, Zr, Al, Fe erschweren aber auch hier die Pu-Rückgewinnung und ver

ringern die Ausbeute. 

In Rocky Flats (USA) werden feste Alphaabfälle oder TBP-haltige Lösungs

mittel in einem Na2co3-Fließbettreaktor bei ca. 550°C mit Luftüberschuß 

verbrannt [16]. Eine Anlage mit einem Durchsatz von 9 kg/h ist seit 4 

Jahren mit radioaktivem Material in Erprobung. Die bei der Verbrennung 

gebildete Salzsäure wird im Fließbett neutralisiert. Um dessen Zusarrrnen

backen zu verhindern, muß die Arbeitstemperatur genau eingehalten werden 

und der Wassergehalt im Abfall darf nicht zu groß sein. Die verhältnismä

ßig niedrige Arbeitstemperatur vermeidet ein Hochtemperaturglühen des 

Pu02· Trotzdem dürfte die Pu-Rückgewinnung aufwendig sein. 

Im CEN 1) Mol werden brennbaren Abfälle unter Beimengung von Fällschläm

men aus der Abwasserbehandlung verascht. Bei einer Betriebstemperatur 

von 1.200 bis 1.600°C wird ein basaltartiger Rückstand erhalten. Eine An

lage mit einem Durchsatz von 45 kg/h mit ß/ y -aktivem Abfall ist im Pro

bebetrieb. Die Behandlung von alphahaltigen Abfällen ist vorgesehen. 

Eine Wiedergewinnung von Plutonium ist naturgemäß nicht möglich [17]. 

Bei der Naßveraschung werden die brennbaren festen Abfälle in einem Ge

misch von HN03/H2S04 bei ca. 250°C zu C02 und H20 oxidiert [18] • Die ent
stehenden Stickoxide werden wieder oxidiert, ausgewaschen und in Form 

von HN03 in den Prozeß zurückgeführt. Das Plutonium wird bei der Behand

lung in Sulfat überführt und kann aus dem Rückstand nach Lösung in ver

dünnter Säure relativ leicht durch z.B. Extraktion zurückgewonnen wer

den. 

1) CEN = Centre d'Etudes de 1' Energie Nucleaire 
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In den HEDL 1) ist eine inaktive Versuchsanlage zur Naßveraschung (4,5 

kg/h) seit 1975 in Betrieb. Eine Demonstrationsanlage ( 100 kg/16 h) 

wurde lln November 1978 aktiv in Betrieb genommen. Im INE wurde eine an

ders konzipierte Anlage entwickelt, die sich wegen der besonderen Ausbil

dung des Reaktors durch einen wesentlich kleineren Platzbedarf, eine ra

sche Zersetzung des Abfalls und eine rasche Umwandlung von Puo2 im Pluto

niumsulfat auszeichnet. Ihre aktive Demonstration soll 1982 bei der Euro

chemie, Mol, erfolgen, wo 1 t Abfall mit ca. 8 kg Pu zu veraschen sind 
[ 19]. 

Versuche zur Pu-Rückgewinnung und Pu-Reinigung bei der TH Darmstadt 

brachten selbst bei hochgeglühtem Puo2 Ausbeuten von 90 - 95% [20] • 

Durch Versuche im INE konnte nachgewiesen werden, daß sich die Ver

brennungsruckstände nach einer einfachen Vorbehandlung in keramischen 

Materialien fixieren lassen. Arbeiten zur Naßveraschung von Pu-haltigen 

Abfällen laufen außer in den USA und bei uns auch in Japan, Großbritan

nien und in der Schweiz. 

Neuerdings wird auch, u.a. bei der Alkern und in Frankreich an der Rück

gewinnung von Pu aus brennbaren Abfällen durch Waschprozesse gearbeitet. 

Diese setzten allerdings u.a. den Ersatz von Zellstoff-Tüchern durch 

solche aus Kunststoffen voraus. Die Waschverfahren sind einfach und ha

ben sicherlich ein Potential; sie befinden sich allerdings noch in einem 

frühen Stadium der Entwicklung. 

3.4 Brennelernenthülsen 

Diese Abfälle stehen bezüglich der Gesamtmenge an Plutonium an zweiter 

Stelle. Vorn Volumen her nehmen sie einen Mittelplatz ein. Das Pu ist in 

den Hülsen fest gebunden. Merkmale der Zirkaloy-BE-Hülsen sind ihre rela

tiv hohe Beta/Gamma-Aktivität, ihr hoher Tritiumgehalt (ungefähr 60 % 

1) HEDL = Hanferd Engineering and Development Laboratories (USA) 
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des gesamten Tritiuminventars der WA) und die Pyrophorizität kleiner Spä-

ne. 

BE-Hülsen werden in der Praxis bisher in der Regel in Beton fixiert, 

meist jedoch erst nach einer längeren Zwischenlagerung in Wasserbecken. 

Angesichts der hohen spezifischen Aktivität der Brennelernenthülsen und 

der meist gerneinsam mit ihnen verfestigten Strukturteile (integrale 

Alphadosis "'5•109 rad, integrale Beta/Gamma-Dosis rv 2•109 rad) darf 

die Radiolyse nicht mehr vernachlässigt werden, auch wenn die in der 

Praxis beobachteten werte wegen der offensichtlichen Bindung von H2 bzw. 

HT im Zirkaloy nur etwa die Hälfte der erwarteten betragen. 

Die hohen Aktivitätsgehalte der Strukturteile bewirken eine merkliche 

Selbsterwärmung der zementierten Produkte. Weil bei 105°C das freie Was

ser aus dem Zementstein verdampft, ist eine Temperaturbegrenzung erfor

derlich. Bei der Endlagerung in 60 rn tiefen Bohrlöchern in einer Salzfor

mation müssen Abstände von 11 rn zwischen den einzelnen Bohrlöchern einge

halten werden, um die Maximaltemperatur auf 100°C zu begrenzen ( 36.000 

MWd/t, 3 a Zwischenlagerung, 400 1-Fässer) [21]. 

weltweit wird eine Vielzahl von Forschungs- und Entwicklungsarbeiten zur 

Verarbeitung von Brennelernenthülsen durchgeführt. Beim CEN werden BE-Hül

sen nach Kanpaktierung in Bleilegierungen eingeschmolzen. Im Endprodukt 

verbleiben 15 - 18 Vol.% Luftblasen. Tritium soll nur in geringer Menge 

freigesetzt werden. Versuche in Harwell zeigten, daß sich von den BE-Hül

sen fast 50% des Pu durch eine Wasche mit 3 MHN03 in einem Ultraschall

bad entfernen lassen; das entfernte Pu geht hierbei allerdings nur teil

weise in Lösung. In den PNL 1) wurde von BE-Hülsen mit einer gasförmigen 

Mischung HF/Argon bei 600°C, gefolgt von einer nassen Wasche mit organi

schen Säuren, 99% des Pu und mehr entfernt, gleichzeitig aber auch bis 

zu 10% des Zirkaloy aufgelöst. Weiterhin wurden BE-Hülsen in einem in-

1) PNL = Pazific Nothwest Laboratories, Richland, USA (Battelle) 
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duktionsbeheizten Graphit-ofen zu Metallblöcken geschmolzen. Dabei kann 

auch ein Teil des lin Zirkaloy gebundenen Tritiums freigesetzt werden. 

In Schweden wurden BE-Hülsen im Versuchsmaßstab durch isostatisches Heiß

pressen zu kompakten Metallblöcken verarbeitet. Diese können ggf. noch 

von einer Titanhülle umgeben werden. Im IT des KfK wird die Volumenreduk

tion von BE-Hülsen durch Blockwalzen untersucht. Im INE wurde demon

striert, daß BE-Hülsen bei Raumtemperatur zusammen mit Bleispänen zu ei

nem homogenen, fast blasenfreien Block gepreßt werden können und auch 

die Einbindung von BE-Hülsen in einen Keramik-Zement ein gut strahlen

und temperaturbeständiges Produkt ergibt. 

3.5 Auflöserrückstände 

Die Auflöserrückstände (Feedklärschlamm, FKS) entstehen bei der Filtra

tion der Salpetersauren Lösungen nach der Auflösung bestrahlter Kern

brennstoffe. Sie bestehen in erster Linie aus Ruo2, Pd, Mo03 und Zirka

loy-Spänen, enthalten aber auch noch 0,1 bis 0,2% des Plutoniums. Bezüg

lich ihres Pu-Gehaltes stehen sie an 4. Stelle. Auch ihre spezifische 

Beta/Gamma-Aktivität ist mit 20 Ci/g (nach 3 a Kühlzeit) recht hoch. FKS 

fällt nach dem Dm<-Konzept zunächst als eine etwa 2 - 3%ige Suspension 

an. 

Das bisher einzige Verfahren zur. Endkonditionierung des FKS ist die in 

der WAK geübte Zementierung der ganzen Filtersäcke zusammen mit den Hül

sen. Das Dm<-Konzept sieht die homogene Zementierung der FKS-Suspenion 

vor. Das Endprodukt enthält dann rund 1 Gew.-% Abfall, was bei 7 a altem 

FKS zu keinen Temperaturproblemen führt. Bei kurz gekühltem FKS entste

hen erhebliche Mengen an Radiolysegasen und Warme. 

In Marcoule sind orientierende Versuche zur Einbindung von FKS in Borosi

likatgläsern durchgeführt worden. Die Produktqualität dieser ersten Pro

ben war nicht sehr gut. Die meisten Bestandteile des FKS lösen sich 

nicht im Borosilikatglas. Aus der Glastechnologie ist bekannt, daß grö-
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ßere Anteile an ungelösten Part ikelchen die mechanischen Spannungen im 

Glas berächtlich erhöhen. Die FKS-Partikelchen können möglicherweise 

auch im keramischen Schmelzer zu Sedimentation und örtlicher Korrosion 

führen. Bei Battelle, Frankfurt und im IMF werden daher Versuche zur Ein

bindung von FKS in Sinterglas durchgeführt. Die Nukem schlägt zur Einbin

dung von FKS Graphit vor. 

Im INE wurden Versuche zur Fixierung von FKS in keramischen Materialien 

durchgeführt. Bei 1300°C (1,5 h) betrug die Flüchtigkeit von Ruthen 2%; 

die Flüchtigkeit von Mo03 konnte durch Zusätze auf < 0,1% begrenzt wer

den; Zirka1oy wird ohne Brand oxidiert. 1980 wurde echter FKS in Keramik 

eingebunden. Die Qualität der Produkte ist sehr gut. Die Verfahrenstech

nik für den hochaktiven Betrieb muß noch entwickelt werden. 

3.6 Sonstige unbrennbare aktinidenhaltige Festabfälle 

Diese Abfälle sind weder von der Menge, noch von ihrem Pu-Gehalt, noch 

von ihrer Pu-Konzentration her sehr bedeutend. Man kann davon ausgehen, 

daß eine Fixierung in Beton weder Warme- noch Radiolyse- noch sonstige 

Probleme aufwirft. Versuche zur Dekontamination alphakontaminierter Mate

rialien auf Werte < 10 nCi/g durch Elektropolieren und Vibrationsglätten 

in den USA waren erfolgreich [22,23] • 

4. ZUSAMMENFASSUNG UND AUSBLICK 

Aktinidenhaltige Abfälle bedürfen, sofern sie in großen Mengen anfallen, 

einer speziellen Behandlungstechnik. Diese ist, anders als für die mei

sten sonstigen radioaktiven Abfälle, heute noch nicht im vollen Umfang 

verfügbar. Dies ist gegenwärtig noch kein Problem, da kleine Mengen an 

aktinidenhaltigen Abfällen in großen Mengen anderer radioaktiver Abfälle 

völlig untergehen. Bis zur Einführung eines Brüter-Brennstoffkreislaufs 

im großen Umfang muß jedoch ein spezielles System für die Behandlung der 

dann anfallenden Abfälle mit verhältnismäßig großen Gehalten an Aktini

den und kurzer Vorkühlzeit verfügbar sein. 
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Das Fehlen von verbindlichen Regelungen für die Behandlung aktinidenhal

tiger Abfälle ist der Entwicklung auf diesem Gebiet nicht förderlich. 

Das häufig in der Kerntechnik anzutreffende Problem, daß die Frage "how 

safe is safe enough" nicht verbindlich geregelt ist, wirkt sich bei den 

Alphaabfällen besonders gravierend aus. 

Die langen Halbwertszeiten der meisten Aktiniden liegen jenseits jeder 

menschlichen Erfahrung und Vorstellungskraft und deshalb in Dimensionen, 

in denen philosophische Betrachtungen näher liegen als technische. Trotz

dem ist ein überzeugendes Konzept für die sichere Behandlung und Endlage

rung von aktinidenhaltigen Abfällen realisierbar. Aufbauend auf unseren 

großen Erfahrungsschatz sollte es mit einem hohen Maß an Fachwissen und 

Verantwortungsgefühl, Mut zu einer Vorwärtsstrategie und Augenmaß :m:Jg

lich sein, ein System zu entwickeln, das technisch machbar und finan

ziell vertretbar ist und alle Sicherheitsanforderungen überzeugend er

füllt. Dazu brauchen nur die in der nuklearen Abfalltechnik anerkannten 

Prinzipien mit den Besonderheiten der aktinidenhaltigen Abfälle kombi

niert und eine Reihe bewährter Verfahren sowie einige bereits laufende 

Entwicklungen zum Einsatz gebracht werden. 

Das nachfolgend skizzierte System sollte diese Kriterien erfQllen. Seine 

Grundgedanken sind: 

Verringerung des Anfalls an aktinidenhaltigen Abfällen auf ein Mini

mum 

- möglichst weitgehende Einengung des Volumens der anfallenden Abfälle 

Abtrennung von Pu und sonstigen Aktiniden aus allen Abfällen, bei de

nen dies sinnvoll möglich ist 

- möglichst vollständige Wiederverwendung des abgetrennten Pu 

Einbindung der Aktinidenkonzentrate in eine sehr stabile Matrix 

Die Minimierung des Abfallanfalls ist eine allgernein geübte Praxis in 

der Kerntechnik. Bei den Alphaabfällen wird dies bereits im besonders 

großen Umfang getan und noch weiter ausgebaut. Der Einsatz reinigbarer, 

- d.h. wiederverwendbarer Materialien ist hierfür ein Beispiel. Auch moder-
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ne Prozeßschritte in der Wiederaufarbeitung, wie die elektrolytische Re

duktion von Pu, die Lösungsmittelwäsche mittels Hydrazin oder die Vermei

dung hanogener Vergiftung zur Kritikalitätskontrolle durch die Verwen

dung von Hafnium als Behälterwerkstoff, bewirken eine wesentliche Vermin

derung des Abfallaufkommens. 

Die Abtrennung von Plutonium zum Zwecke der Wiedergewinnung bietet sich 

vor allem bei den brennbaren Abfällen mit hohen Pu-Gehalten aus der MOX

Brennstoff-Herstellung und einigen Prozeßströmen an. Bei der Mehrzahl 

der Abfälle dürfte der Aufwand hierfür zu groß und der Nutzen zu klein 

sein. 

Bei einigen Abfallströmen erscheint eine Abtrennung der Aktiniden mit 

dem Ziel der anschließenden Einbindung in besonders stabile mineralische 

Marixmaterialien angezeigt. Für die Stabilität solcher Verbindungen z.T. 

sogar gegenüber langfristiger Alpha-Bestrahlung, liefert die Natur über

zeugende Beispiele. Die Aktinidenahtrennung zum Zwecke der Verfestigung 

ist relativ einfach, sie erlaubt die Herstellung gewissermaßen "maßge

schneiderter" Produkte und führt zu einer nur kleinen Menge an aktiniden

haltigem Endprodukt. Prinzipiell geeignet für eine solche Behandlung er

scheinen die flüssigen Alpha-Konzentrate, die mittelaktiven Abwässer, 

die Auflöserrückstände und die Rückstände aus der Naßveraschung. Die 

Aschen aus der trockenen Verbrennung können direkt in eine stabile Ma

trix eingebunden werden. 

Durch Weiterführung einiger der bereits laufenden Forschungs- und Ent

wicklungs-Arbeiten bis zur Anwendungsreife und Planung künftiger Anlagen 

nach den skizzierten Prinzipien kann ein System der Behandlung aktiniden

haltiger Abfälle erstellt werden, das in sich so konstistent ist und zu

sammen mit der Endlagerung in einer geeigneten geologischen Formation 

ein solch großes Maß an Sicherheit bietet, daß es jeder objektiven Prü

fung standhalten kann und selbst Gegner der Kernenergie überzeugen müß

te. Damit sollte es nicht nur einen Beitrag zum Einsatz des Brüters im 

großen Umfang, sondern auch zur Akzeptanz der Kerntechnik schlechthin 

leisten. 
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Tabelle 1: 

Alphaabfälle aus der Wiederaufarbeitung mit angeschlossener MOX-Brennstoffherstellung 

Pos. 1 bis 4: Brennstoff 40 000 MWd/t, 7 a Kühlzeit (DWK-Konzept v. 6.1 .81) 
Pos. 5 bis 7: Brennstoff 30 000 MWd/t, 3 a Kühlzeit (DWK-Konzept v. 7.8.78) 
(Mengenangaben ohne Abschinnung, wenn nicht anders vennerkt) 

Abfallart Rohabfall Endprodukte 
(-Konditionierungsverfahren) 

Vo11.1m2n Pu-Gehalt Alphaaktivit~t ~Ienge spez. Alphaak-
[m ·a-1 ) [kg·a-1] [Ci/a-1] [t·a-1] tivität[Ci·t-1] 

Hochaktive Spaltproduktlösung 100 11,5 3 1 8·E61) 129 5,2·E1 

Mittelaktive Abwasserkon- :oJ 2 1 ,2 •E3 
zentrate 

- Zementierung 43 ooo2l 2,3·E-1 3) 

- Bituminierung ' 17 ooo4l 1 , 1 3) 

- Keramik nach Abtrennunq der 2505) 1 1 3·E2 
3) 

Alpha- u. Betastrahler 

Brennelementhülsen 110 19,5 1,1 .E4 600 1 ,8.E1 

Auflöserückstand 60 8,9 5,2•E3 

- Zementierung 300 1 ,7·E1 

- Keramik 30 1 ,6·E2 

Nicht brennbare Festabfälle 25 0,5 3·E2 120 2,6 

Brennbare Festabfälle 6) 600 6,3 3,7·E3 30 1 ,1·E2 

Brennbare Festabfälle7l 150 25 1 ,5·E4 

- Überbetonierung 230 6,6•E1 

- Keramik nach Veraschung 308) 5,4·E2 
3) 

1) Gesamte Alphaaktivität 6) 80 % des brennbaren Festabfalls mit 20 % 

2) Abfallprodukt mit verlorener Betonab-
des im brennbaren Festabfall enthaltenen 

schirmung (VBI\) 
Plutonium 

3) bezogen auf Abfallprodukt 
7) 20 % des brermbaren Festabfalls mit 80 % 

des im brennbaren Festabfall enthaltenen 
4) direkt in VBI\ gefüllt Plutonium 

5) zusätzlich 4040 t Birllm2nprodukt in 8) 200 l Gebinde in 400 l Gebinde 
200 l Gebir:rle mit VBI\ (10 an Wandstärke) überbetoniert 
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DAS DEUTSCHE TECHNOLOGIEPROGRAMM ZUR 

HAW-VERFESTIGUNG 

w. Heimenl 

DWK - Mol 
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Alle Entwicklungsarbeiten, di~ in der Bundesrepublik 

Deutschland auf dem Gebiet der Verglasung von hochradio

aktiven Abfalläsungen durchgeführt werden, sind in einem 

gemeinsamen Programm, dem "Technologieprogramm zur HAW

Verfestigung", zusammengefaßt. Eingeschlossen sind auch 

entsprechende Arbeiten, die in Mol/Belgien laufen. 

Alle genannten Arbeiten werden von Bundesminister für 

Forschung und Technologie gefördert. 

Das HAW-Technologieprogramm ist ganz auf das PAMELA

Projekt ausgerichtet. 

Alternativ zum französischen AVM-Verfahren der HAW

Verglasung soll das PAMELA-Verfahren als Ergebnis der 

deutschen Entwicklungsarbeiten in einer technischen Anlage 

demonstriert werden. 

Diese PAMELA-Anlage befindet sich zur Zeit auf dem Gelände 

der Eurochemie in Mol im Bau. 

Der PAMELA-Verfahrensablauf ist schematisch im Grundfließ

bild Abb. 1 dargestellt. 

Ziel des HAW-Technologieprogramms ist es in erster Linie, 

die Verfahrensgrundlagen für PAMELA zu erarbeiten und das 

Projekt hinsichtlich der Ermittlung auslegungstechnischer 

Daten planungsbegleitend zu unterstützen. 

Im einzelnen wurden folgende Ziele definiert 

a) Produktentwicklung und Charakterisierung des Borasilikat

glasblocks und des VITROMET-Gebindes. 
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b) Erstellung auslegungstechnischer Daten für die 

Komponenten des Verfahrenskonzeptes sowie Demonstra

tion der Funktion und Verfügbarkeit unter Einsatz 

von Fernbedienungstechniken und repräsentativen Be

dingungen. 

c) Erfüllung der RSK/SSK-Ernpfehlungen vorn 15.2.1978. 

Bevor ich im Detail auf das HAW-Technologieprogramm ein

gehe, erlauben Sie mir bitte eine kurzen historischen 

Rückblick auf dessen Entstehungsgeschichte. 

Im Juni 1977 wurde im BMFT ein HAW-Serninar durchgeführt, 

bei dem über das weitere Vorgehen in Sachen HAW-Verfesti

gung in Deutschland diskutiert wurde. Man kam dabei 

u. a. zu folgenden Empfehlungen 

Der Aufbau einer Pilotanlage zur Verglasung von HAW

Lösung bei der Euroehernie in Mol sollte mit Vorrang 

betrieben werden. 

- Alle Entwicklungsarbeiten zur HAW-Verglasung sollten 

einer gemeinsamen Projektleitung unterstellt und auf 

dieses Ziel ausgerichtet werden. 

Unter der Federführung der DWK wurde daraufhin Anfang 

1978 in Zusammenarbeit mit der ehemaligen Gelsenberg AG, 

der KfK, der KFA und der Nukern ein Rahmenprogramm erstellt, 

in dem die erforderlichen F+E-Arbeiten zur HAW-Verfesti

gung erfaßt und in Prioritätskategorien eingeteilt wurden. 
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Außerdem wurden die vorgesehenen Bearbeiter sowie der 

jeweilige Bearbeitungszeitraum benannt. 

Bis zum Beginn des Jahres 1978 hatte die Gelsenberg AG 

die vorbereitenden Arbeiten für das PAMELA-Projekt in 

Mol in Zusammenarbeit mit der Eurochemie und mit Unter

stützung des BMFT durchgeführt. 

Im Oktober 1978 kam es zur Übernahme des Gelsenberg

Anteils an der PAMELA-Entwicklung durch die DWK. Im 

Rahmen der anschließenden Überarbeitung des Projekts 

ergaben sich folgende wesentliche Änderungen für das 

in Mol zu realisierende Verglasungsverfahren 

1) Wegfall der Denitrierungsstufe 

Begründung : Die Denitrierung stellt in erster Linie 

einen Weg zur Unterdrückung der Rutheniumverflüchtigung 

dar. Ein anderer Weg besteht darin, daß man sich 

verflüchtigende Rutheniumverbindungen durch den Einsatz 

spezieller Filter aus dem Abgas abtrennt. 

Man hat sich bei PAMELA für diesen zweiten, verfahrens

technisch einfacheren Weg entschieden. 

Hinzu kommt der Umstand, daß der Gehalt an ·aktivem 

Ruthenium (das ist in erster Linie Ru-106 mit einer Halb

wertszeit von ca. einem Jahr) in der HAW-Lösung in Mol 

aufgrund ihres relativ hohen Alters zum Zeitpunkt der 

Verarbeitung sehr gering ist. 

Aus radiologischer Sicht stellt deshalb Ruthenium in 

diesem Falle kaum ein Problem dar. 
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2) Übergang von Phosphatglas zu Borasilikatglas 

Begründung : In den USA, Großbritannien und Frankreich wurde 

allein die Borosilikatglasentwicklung verfolgt. 

Die Phosphatglasentwicklung PAMELA stand im Jahre 1978 relativ 

isoliert da. So war einer der Gründe für den Übergang zu 

Borasilikatglas der, daß man am internationalen Erfahrungs

austausch auf diesem Gebiet teilnehmen wollte. 

Ein weiterer Grund lag darin, daß das PAMELA-Phosphatglas, 

welches bei Temperaturen von 100 °C eine hervorragende Aus

laugbeständigkeit aufwies, unter hydrothermalen Bedingungen 

(150 - 200 °C, 150 bar) ziemlich rasch desintegrierte. 

3) Herstellung sowohl von Vitramet-Produkten als auch von 

monolitischen Glasblöcken 

Begründung : Die Produktion von Vitramet-Gebinden stellt im 

Vergleich zu der von Glasblöcken zweifellos einen technischen 

Mehraufwand dar. Zur Rechtfertigung dieses Mehraufwandes 

müssen die wesentlichen Produkteigenschaften des Vitramets 

gegenüber denen eines Glasblocks deutlich verbessert sein. 

Um dies zu überprüfen, ist es sinnvoll, unter Verwendung 

ein und derselben HAW-Lösung unter weitgehend gleichen 

Bedingungen aktive Vitrametblöcke und Glasblöcke im 1 : 1 -

Maßstab heiß herzustellen und sie anschließend einer ver

gleichenden Untersuchung zu unterwerfen. 

Deshalb sollen in der PAMELA-Anlage sowohl Vitromet- als 

auch Glasblöcke in etwa gleicher Anzahl hergestellt werden. 
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Unter Berücksichtigung der aufgeführten Änderungen wurde 

das HAW-F+E-Programm Anfang Oktober 1978 überarbeitet 

und gleichzeitig mit einem neuen Titel versehen. 

Es heißt seitdem "Technologieprogramm zur HAW-Verfestigung". 

Das Programm wurde Ende Oktober 1978 dem BMFT-Sachver

ständigenkreis "Behandlung und Beseitigung radioaktiver 

Abfälle" vorgestellt und im November 1978 verabschiedet. 

Die Projektleitung wurde der DWK übertragen, die ihre~ 

seits wieder gemäß der Aufgabenteilung im Firmenverband 

WAK-E beauftragte. 

Als Bearbeiter wurden folgende F+E-Partner (aufgeführt in 

alphabetischer Reihenfolge) einbezogen : 

DWK Mol/Belgien 

Eurochemie Mol/Belgien 

HMI Berlin 

KFA Jülich 

KFK Karlsruhe 

NUKEM Hanau 

SCK/CEN Mol/Belgien 

Insgesamt gibt es bei den aufgeführten Partnern für das 

HAW-Technologieprogramm im Jahre 1981 einen Personaleinsatz 

von ca. 89 MJ. Die Aufteilung dieses Personaleinsatzes 

gibt Abb. 2 wieder. 
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Gliederung des Technologieprogramms und erwartete Ergebnisse 

Das HAW-Technologieprogramm ist in acht Abschnitte gegliedert. 

Die folgende Tabelle gibt diese Aufgliederung sowie die 

Beteiligung der F+E-Partner an den einzelnen Abschnitten wieder. 

KfK DWK/ Euro- HMI NUKEM KFA SCK/ 
MJl ehernie CEN 

5.110 Feed-System X X 

5.120 Verglasung im X X 
keramischen Ofen 

5.130 Abgasstrecke X X X X 

5.140 Glasblockstraße X X X 

5.150 Vitrametstraße X X 

5 . 160 Fernbedienungs- X X 
technik 

5.170 Produktentwick- X X X 
lung und -charak-
terisierung 

5.180 Prozeßkontrolle X X X X 
und Betriebs-
analytik 

Die Abschnitte 5.110 bis 5.150 sind in die Teilpunkte 

1 . Komponenten 

2. Abklärung von Verfahrensweisen 

3. Notwendige Untersuchungen 

4. Betriebsstörungen 

gegliedert. 
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In den Abschnitten 5.150 bis 5.180 ist die Gliederung den 

Erfordernissen gemäß modifiziert. 

1 . Komponenten 

Im Rahmen dieses Teilpunktes wird die "Hardware" der Ver

glasungsanlage konstruiert, erprobt, optimiert und einem 

Dauertest unterworfen. Gleichzeitig müssen die Standzeit 

und die Verfügbarkeit der Komponenten bestimmt werden. 

Als Ergebnisse fallen Auslegungsdaten, Konstruktions

zeichnungen und Beschreibungen an. 

2. Abklärung von Verfahrensweisen 

Häufig ist erst nach Erprobung gleich qualifiziert er

scheinender Verfahrensweisen eine Entscheidung möglich. 

Als Ergebnis werden detaillierte Angaben zur Verfahrens

führung und zum Betrieb der unter 1. entwickelten Kompo

nenten erwartet. 

3. Notwendige Untersuchungen 

Verschiedentlich sind zur Komponentenentwicklung oder zur 

Bestimmung der am besten geeigneten Verfahrensweise ent

sprechende Untersuchungen notwendig. Diese Untersuchungen 

sind in diesem Teilpunkt aufgeführt. Die Ergebnisse 

werden in Form von Untersuchungsberichten abgeliefert. 
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4. Betriebsstörungen 

Unter Betriebsstörungen werden Störungen des normalen 

Betriebsablaufs und zu Versuchszwecken gezielt herbei

geführte Betriebsstörungen verstanden. 

Die aufgeführten Arbeitsschritte stellen die denkbaren 

Betriebsstörungen nach dem derzeitigen Stand der Technik 

dar. Die Liste wird mit zunehmender E~fahrung - evtl. 

gemeinsam mit dem Planer - erweitert. Als Ergebnisse 

werden die Dokumentation der aufgetretenen Betriebs

störungen mit Angabe der Ursachen und Folgen und Vorschläge 

zur Verhinderung oder Beseitigung erwartet. 

Bei simulierten Betriebsstörungen sind die Versuchsproto

kolle und eine Beschreibung der Auswirkungen auf den 

Betrieb notwendig. 
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Überblick über den aktuellen Stand der Arbeiten bei den 

einzelnen F+E-Partnern 

Lassen Sie mich hier mit den Arbeiten in der KFK beginnen, 

die einen ganz wesentlichen Beitrag auf dem Wege zur Reali

sierung des PAMELA-Vorhabens darstellen. 

In der Abteilung Verfahrenstechnik des Instituts für Nukleare 

Entsorgungstechnik liegt der Schwerpunkt z. Zt. beim Aufbau 

und der Inbetriebnahme einer Verglasungslinie mit dem Namen 

VA-3. 

Mit dieser Linie werden in den Jahren 1982 und 1983, also vor 

der kalten Inbetriebnahmephase der PAMELA-Anlage in Mol, re

präsentative Betriebsergebnisse zum Verfahrensablauf gewonnen, 

die ohne.Einschränkungen übertragbar sind. 

In der Verglasungslinie VA-3 werden die Hauptkomponenten des 

Verfahrens im 1 : 1 Maßstab nach der für PAMELA vorliegenden 

Aufstellungsplanung installiert. Von den Betriebsergebnissen 

wird u. a. eine wesentliche Erleichterung und Abkürzung der 

kalten Inbetriebnahmephase bei PAMELA erwartet. Der Schwer

punkt liegt dabei bei der Glasblockproduktion ("Glasblock

straße", siehe Abb. 3, linke Spalte). 

Der Aufbau der Verglasungslinie VA-3 in der INE-Technikums

halle Bau 712 ist bereits weit fortgeschritten. Das An-

tempern des Schmelzofens K-3, der das Herzstück der Verglasungs

linie darstellt, soll im November 1981 erfolgen. 

Die Fertigstellung der gesamten Linie ist für Ende Juli 1982 

vorgesehen. 



- 107 -

Parallel zum Aufbau der Linie VA-3 läuft z.Zt. der 

Betrieb der Vorgänger-Linie VA-2. Ein erster 235 h

Dauerversuch im I. Quartal 1981 lieferte wertvolle 

Erkenntnisse für die weiteren Arbeiten und führte zur 

Optimierung verschiedener Einzelkomponenten und der 

Glasmatrix. Bei KFK-INE beschäftigt man sich außerdem 

mit der Untersuchung des Zustandes bzw. der Eigenschaf

ten von Glasblöcken im 1 : 1 - Maßsta~. 

Zwar kein direkter Teilnehmer des HAW-Technologieprogramms, 

aber dem Programm assoziiert, ist die Projektabteilung B 

der Hauptabteilung Ingenieurtechnik der KFK (KFK-IT) . 

Hier liegt der Schwerpunkt der Arbeiten für PAMELA beim 

Aufbau eines Modells der Ofenzelle im Maßstab 1 : 1 zur 

Entwicklung und Demonstration der Techniken zum fernbe

dienten Ein- bzw. Ausbau aller Austauschkomponenten. Der 

Aufbau des Modells ist inzwischen in wesentlichen Punkten 

abgeschlossen. 

Mit dem Vorliegen der abschließenden Dokumentation der 

Ergebnisse, besonders im Hinblick auf die Wechseltechnik, 

wird gegen Mitte 1983 gerechnet. 

Nun lassen Sie mich zu den F+E-Partnern außerhalb der KFK 

übergehen. 

Bei der Fa. Nukem war einer der Schwerpunkte der Arbeiten 

die Erstellung eines 1 : 5 - Modells der PAMELA-Ofenzelle. 
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Dieses Modell ist inzwischen fertiggestellt. Ein weiterer 

Schwerpunkt liegt bei der Entwicklung und Erprobung von 

Werkzeugen und Hilfsvorrichtungen für die PAMELA-Zerlegezelle. 

In dieser Zelle soll u.a. die Zerlegung eines zu verschrot

tenden Keramikschmelzers wie auch die Zerkleinerung von 

überfüllten Glasblockkokillen möglich sein. 

Der Aufbau eines entsprechenden Versuchsstandes ist bei 

Nukem weitgehend abgeschlossen. 

Einen weiteren Punkt stellt die Konstruktion und Fertigung 

des Kokillenhubwagens sowie der Kokillen-Deka-Station dar. 

Die KFA Jülich ist beim HAW-Technologieprograrnrn mit Arbeiten 

zur Abgasstrecke beteiligt. Es handelt sich zum einen um 

Versuche zum Einsatz eines Massenspektrometers in Kopplung 

an eine Themowaage. Mit diesem System soll die Verflüchti

gung verschiedener Spezies aus einer Glasschmelze bei ver

schiedenen Versuchsbedingungen ermittelt werden. 

Außerdem werden grundlegende Untersuchungen zur Ruthenium

verflüchtigung durchgeführt. 

Im HMI Berlin liegt der Schwerpunkt der Arbeiten bei der 

Glasentwicklung und -Untersuchung. 

Dabei müssen die z. T. gegensätzlichen Anforderungen von 

der Prozeßseite und von der Qualität des Produkts her 

berücksichtigt werden. 

Nach der näheren Untersuchung von sechs in Frage kommenden 

Borosilikatglaszusarnrnensetzungen konnte Ende Juli 1981 eine 

Glasfritte für die weiteren Arbeiten vorgegeben werden. 
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Weitere Arbeiten beschäftigen sich mit der Untersuchung 

der zulässigen Bandbreite der Konzentration verschiedener 

Wastebestandteile im Glas, mit Fragen der Korrosivität der 

Glasschmelze in Bezug auf die Ofenmaterialien und mit einer 

weiteren Detailoptimierung der Auslaugbeständigkeit. 

Die übrigen drei F+E-Partner führen ihre Arbeiten in Mol/ 

Belgien, also am Standort der zukünftigen PAMELA-An1age durch. 

Dazu gehören das belgisehe Studiecentrum voor Kernenergie 

(SCK), die Eurochemie und das HAW-Technikum der DWK. 

Im SCK beschäftigt man sich in erster Linie mit der Rück

haltung von flüchtigen Rutheniumverbindungen im Ofenabgas

system sowie mit abgasanalytischen Problemen. 

Zur Rückhaltung von Ruthenium werden Silicagel und Eisenoxid/ 

Chromoxid untersucht. Die Abgasanalyse umfaßt in erster Linie 

Verfahren zur In-Line Messung von NO und N0 2 sowie von so 2 

und so 3 . 

Im HAW-Technikum Mol der DWK konzentrieren sich die Arbeiten 

zur Zeit auf Aufbau und Inbetriebnahme der Verglasungslinie 

KS-2. Der Schwerpunkt beim Betrieb dieser Linie wird auf der 

Produktion von Vitramet-Produkten (Glasperlen in Metallmatrix) 

liegen ("Vitrometstraße", siehe Abb. 3, rechte Spalte). 

Die Verglasungslinie hat den Maßstab 1 : 1 zur zukünftigen 

PAMELA-Anlage. Die Ausführung erfolgte so projektnahe wie 

unter den gegebenen Umständen möglich, jedoch mußten besonders 

bei der Infrastruktur Kompromisse gemacht werden. 
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Bei der Realisierung wurden die Erfahrungen berücksichtigt, 

die beim Betrieb zweier keramischer Öfen in kleinerem Maß

stab in den vergangenen Jahren gewonnen wurden. 

Die Verglasungslinie KS 2 ist weitgehend fertiggestellt. 

Der keramische Schmelzofen KS-2 soll im November 1981 an

getempert und in Betrieb genommen werden. Nach Durchführung 

zahlreicher Funktionstests soll Anfang 1982 mit einem re

präsentativen Betrieb der Verglasungslinie unter Flüssigein

speisung von Waste-Simulat begonnen werden. 

Dem Ofen nachgeschaltet wird die Anlage zur Glasperlenproduk

tion. 

Dieser Anlagenteil gehört zum Aufgabenbereich der Eurochemic. 

Diese beschäftigt sich mit den Entwicklungsarbeiten zur 

Vitrometproduktion. Dazu gehören vor allem die Produktion 

von Glasperlen und die sich anschließende Einbettung der 

Perlen in eine Bleimatrix. 

Der Aufbau einer Anlage zur Glasperlenproduktion und einer 

Einheit zur Metalleinbettung im 1 : 1 - Maßstab sind z. Zt. 

im Gange. Dabei werden die Erfahrungen genutzt, die beim 

Betrieb entsprechender Einheiten im kleineren Maßstab gewonnen 

wurden. Die Glasperlenproduktion erfolgt unterhalb des 

keramischen Schmelzofens KS-2. 

Ein echter Koppelbetrieb zwischen keramischem Ofen und Glas

perlenproduktion, d.h. ein repräsentativer Gesamtbetrieb der 

Vitrometlinie, dürfte etwa Ende des I. Quartals 1982 möglich 

sein. 
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Eine zusammenfassende Darstellung der Modelle bzw. Mock

up-Anlagen zur Erarbeitung der repräsentativen Verfahrens-, 

Hantierungs-und Wechseltechnik für PAMELA gibt Abb. 4. 

Das HAW-Technologieprogramm ist auch in den internationalen 

Erfahrungsaustauch eingebunden. Hier is~ in erster Linie 

die enge Zusammenarbeit mit den USA im Rahmen des"Cooperative 

Radioactive Waste Management Agreement"zwischen der Bundes

republik und den Vereinigten Staaten zu nennen, welches seit 

Anfang dieses Jahres praktiziert wird. Mehrere gegenseitige 

Besuche von Expertengruppen mit Besichtigungen der jeweiligen 

Versuchanlagen und Fachdiskussionen brachten zahlreiche An

regungen und praktische Ergebnisse. 

Auch mit Japan wird im Rahmen eines Vertrages zwischen KFK 

und PNC (Power Reactor and Nuclear Fuel Development Corporation) 

ein Erfahrungsaustausch gepflegt. 

Ein sehr wichtiger Punkt ist die zeitliche Koordinierung der 

Entwicklungsarbeiten mit dem Zeitplan für Bau und Inbetrieb

nahme der heißen PAMELA-Anlage in Mol. 

Die Bauarbeiten in Mol haben Mitte dieses Jahres begonnen, die 

offizielle Grundsteinlegung erfolgte am 8.9.1981. 

Die Montage der Hauptverfahrenskomponenten ist für den Zeitraum 

zweite Hälfte 1983 bis Anfang 1984 vorgesehen. 
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Berücksichtigt man die notwendigen Vorlaufzeiten für 

Vergabevorbereitung, Angebotsausarbeitung sowie Fertigung 

und Lieferung, so wird klar, daß die Verfahrenskomponenten 

bis spätestens Ende 1981 im wesentlichen festgeschrieben 

sein müssen. Einen Spielraum zum Einbringen neuer Ent

wicklungen gibt es nicht mehr. Das schließt natürlich 

nicht aus, daß Detailänderungen, die sich als dringend 

erforderlich erweisen sollten, noch berücksichtigt werden. 

Die wesentlichen Aufgaben des HAW-Technologieprogramms für 

die Jahre 1982 und 1983 sehen wie folgt aus : 

- Inaktive Demonstration der technischen Durchführung der 

Boresilikatverglasung im 1 1 Maßstab mit den Verglasungs-

linien in Karlsruhe und Mol. Trocknen, Kalzinieren und 

Verglasen des flüssigen LEWC-Simulats werden unter Zusatz 

von Glasfritte kontinuierlich in elektrisch direktbeheizten 

keramischen Schmelzöfen durchgeführt. 

Die vom HMI im Labormaßstab entwickelte und charakteri

sierte Glasfritte muß im 1 : 1 Maßstab erprobt werden. 

- Untersuchung des Verhaltens der Anlagekomponenten im Ver

bundbetrieb, wobei besonders das Steuer- und Regelverhalten 

der Linien erprobt werden muß. 
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- Nachweis der Dauerstandfestigkeit von Komponenten 

bzw. Werkstoffen in mehreren Betriebskampagnen bei 

Dauer- und Wechselbelastung. 

- Ermittlung von Betriebsstörungen. Beseitigung unter 

Fernbedienungsbedingungen. Erarbeitung der Konsequen

zen für PAMELA. 

- Erarbeitung der Grundlagen für das Interventions-, 

Wechsel- und Reparaturkonzept für PAMELA (auf der 

Basis des 1 : 1 - Modells und der Mock-up Anlagen) . 

- Ermittlung der Bandbreiten von Prozeßparametern im 

Hinblick auf die Änderung von Produkteigenschaften 

(Qualitätsicherung des Produkts). Festschreibung des 

Betriebskonzepts. 

- Feinoptimierung des Glases. 

- Personalschulung für Betrieb PAMELA. 

Abschließend kann festgestellt werden, daß sich die 

Zusammenfassung aller HAW-Entwicklungsaktivitäten im 

Rahmen des 11 HAW-Technologieprogramms 11 im Jahre 1978 

als ein sehr erfolgreicher Schritt erwiesen hat. 
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Die zügige Realisierung des PAMELA-Projektes wurde da

durch ganz wesentlich unterstützt, ja erst ermöglicht. 

Allen F+E-Partnern sei deshalb an dieser Stelle für ihre 

bisherige intensive ~nd wertvolle Mitarbeit gedankt. 

Besonderen Dank möchte ich gerade hier in Karlsruhe den 

beteiligten Mitarbeitern von KFK aussprechen, deren 

Arbeiten einen ganz wesentlichen Stützpfeiler des HAW

Technologieprogramms darstellen. 
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FILTERSTRECKE ZUR AEROSOL- UND IODABSCHEIDUNG AUS DEM 

AUFLÖSERABGAS EINER ZUKÜNFTIGEN WIEDERAUFARBEITUNGSANLAGE 

J. G. WiZheZm~ J. Furrer~ .R. Kaempffer~ A. Linek 

Kernforschungszentrum Karlsruhe 

Laboratorium für Aerosolphysik und Filtertechnik 

1. Einleitung 

Im Auflöserahgas einer Wiederaufarbeitungsanlage entstehen 

Tropfenaerosole, die in ihrer Zusammensetzung annähernd 

der Brennstofflösung entsprechen. Sie werden vom Auflöser

ahgas in den nachgeschalteten Kondensator und in die Wasch

kolonnen zur No 2-Absorption transportiert. Dabei werden die 

Tropfenaerosole teilweise ausgewaschen oder an Oberflächen 

abgeschieden sowie neue Tropfenaerosole erzeugt, so daß 

sich ihre Zusammensetzung und Konzentration laufend ändert. 

Weiter werden in das Auflöserahgas Edelgase und Spaltiod 

freigesetzt. Das Spaltiod geht teilweise in das Kondensat 

und die rückgewonnene Säure über. Aus dem Abgas kann es 

durch Chemisorption an festen Filtermaterialien oder durch 

Naßwaschverfahren entfernt werden. 

Das größte Potential für die Umgebungsbelastung einer WA 

ist durch die nicht flüchtigen Spaltprodukte , die Trans

urane und den Brennstoff gegeben. Für den aerosolförmig in 

das Abgas übertretenden Anteil dieser Stoffe ist ein Gesamtab

scheidegrad von> 99,999 % zu fordern. Das Spaltiod ist mit Ab-
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scheidegraden >99% zurückzuhalten. Genauere Werte können 

nur bei Kenntnis der lokalen Bedingungen angegeben werden. 

Von den gas- bzw. dampfförmig auftretenden Radioisotopen 

hat das Spaltiod die größte Bedeutung für die Umgebungs

belastung; dies gilt sowohl für die Teilkörper-Äquivalent

dosis als auch die effektive Äquivalentdosis (nach ICRP 26) 

der kritischen Bevölkerungsgruppe /1/. 

Das im LAF II erarbeitete und für eine zukünftige deutsche 

WA zur Schwebstoff- und Iodabscheidung aus dem Auflöserah

gas entwickelte Verfahren schließt eine Feintropfen- und 

Feststoffabscheidung an einem Faserpaketabscheider mit Ab

scheidegraden > 99 % und eine Iodabscheidung durch Chemi

sorption an festen Iod-Sorptionsmaterialien ein. Die am 

Faserpaketabscheider anfallende Flüssigkeit dient gleich

zeitig als Transportmittel für die abgeschiedenen radio

aktiven Feststoff-Partikel, so daß eine Selbstabreinigung 

erfolgt; lange Standzeiten des Abscheiders können erwartet 

werden,eine Rückführung der abgeschiedenen Stoffe in den 

Prozeß wird ermöglicht. Der Anfall an kontaminierten Schweb

stoffiltern wird wesentlich reduziert. Die Iodabscheidung 

am Festbettfilter führt im Gegensatz zu Naßwaschverfahren 

in einem einzigen Schritt zu einem festen, lagerungsfähigen 

Endprodukt. 

Untersuchungen zur Wirtschaftlichkeit der Spaltiodabschei

dung mit dem dafür hier entwickelten AC 6120 im Vergleich 

und in Kombination mit einem Naßwaschverfahren (alkalische 

Waschlösung, anschließende Überführung des Spaltiodes in 

Pbi 2) wurden vor kurzem vom Centre Etudes Atomique in Zusam

menarbeit mit Saint Gobain Nucleaire durchgeführt und ver

öffentlicht. Als kostengünstigste Lösung wurde die Abschei

dung des gesamten Spaltiodes aus dem Auflöserahgas an AC 6120 

angegeben /2/. 
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2. Experimentelle Arbeiten 

Zur Erprobung der zur Schwebstoff- und Iodabscheidung ge

meinsam von LAF II und IT entwickelten Komponenten wurde 

die Versuchsanlage PASSAT entwickelt (Abb. 1), die im LAF II 

betrieben wird und Versuche mit simuliertem, stickoxid

haltigen Auflöserahgas unter Einspeisung von Aerosolen und 

Iod erlaubt. Mit dieser Anlage wurden zuerst sicherheits

technische Funktionsnachweise erbracht, die von den Genehmi

gungsbehörden vor dem Einbau einzelner Filterkomponenten in 

eine verbesserte Abgasstrecke der WAK gefordert wurden. Ziel 

des z. Z. laufenden Versuchsprogramms ist die Gewinnung von 

Daten zur optimalen Auslegung einer Auflöser-Abgasstrecke. 

Der bisher durchgeführte Programmteil betraf Messungen am 

Feintropfenabscheider (Faserpaketabscheider) und Iodfilter. 

Beide Komponenten wurden als fernb~dienbare Einheiten kon

struiert und in die PASSAT eingebaut. 

2.1 Faserpaketabscheider 

Die Filterpatrone des Faserpaketabscheiders besteht im 

Prinzip aus einer Faserpackung, die konzentrisch um einen 

aus einem Stützgitter gebildeten Hohlzylinder angeordnet ist 

und durch ein äußeres Stützgitter gehalten wird (Abb. 2). 

Ein Aufbau aus nicht gesinterten Glasfasern mit einem Durch

messer von 10 - 20 ~m, einer Packungsdicke von 50 mm und 

einer Packungsdichte von 230 kg/m3 wurde aufgrund von Vor

versuchen mit verschiedenen Filterpatronen ausgewählt /3/. 

Um eine möglichst große Fläche zur Ablagerung von Partikeln 

zur Verfügung zu haben wird die Filterpatrone von außen an

geströmt. Der Aufbau des fernbedienbaren Filtergehäuses geht 

aus Abb. 3 hervor. Zur zusätzlichen Abreinigung von even

tuell auskristallisierenden Salzen und von Feststoffpartikeln 

sind in das Filtergehäuse Sprühdüsen eingebaut, die eine in

tensive Abreinigung der Filterpatrone in eingebautem Zustand 

ermöglichen. Eine kontinuierliche Dichtsitzprüfung, die wäh

rend des Filterbetriebes eine sofortige Leckageerkennung 
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erlaubt, wird durch eine Ringnut ermöglicht, die durch die 

Dichtung der Filterpatrone beim Einsetzen in das Gehäuse 

verschlossen und mit einem geringen Überdruck der fortlau

fend anstehenden Prüfluft belastet wird. Leckagen werden 

durch einen Abfall des Prüfdruckes angezeigt. Weitere Ein

zelheiten können /4/ entnommen werden. 

Die Abscheidung größerer Tropfen (d > 10 ~rn) im Faserpaket 

erfolgt vorwiegend durch den ~perr-und Trägheitseffekt. 

Bei der Abscheidung sehr kleiner Partikel spielt der Dif

fusionseffekt eine entscheidende Rolle. Die abgeschiedenen 

Tropfen werden durch das Trägergas ins Innere des Faser

paketes befördert und laufen nach unten ab, so daß eine 

kontinuierliche Drainage des Faserpaketes erfolgt. 

Ein wesentlicher Anteil der Untersuchungen betraf die Be

stimmung der Abscheideleistung des Faserpaketabscheiders 

gegenüber Feintropfen und Feststoffpartikeln. Außerdem 

wurden folgende Betriebsparameter ermittelt: Verteilung der 

abgeschiedenen Partikeln über die Anströrnfläche sowie Gleich

gewichtsbeladung in Abhängigkeit von Gasdurchsatz und Aero

solkonzentration, Druckabfall in Abhängigkeit vorn Durchsatz, 

Flüssigkeitsbedarf zur Freispülung des Faserpaketes und be

nötigte Trocknungszeiten vor dem Auswechseln. 

2.1 .1 Bestimmung des Abscheidegrades gegenüber Tropfenaerosolen 

Zur Erzeugung von Tropfenaerosolen mit einem Häufigkeits

maximum bei Tropfendurchmessern < 10 ~rn, die sich besonders 

schwer abscheiden lassen und daher als Testaerosole ausge

wählt wurden, konnte die Zerstäubung über eine Zweistoff

düse (Luft/Wasser) eingesetzt werden. Die erzielte Tropfen

größenverteilung kann der Abb. 4 entnommen werden. Die Be

stimmung von Tropfengröße und Zahl wurde durch Streulicht

messung in einem so kleinen abgegrenzten Meßvolurnen (100 ~rn 

Kantenlänge) in Teilströmen des Abgases vor und hinter dem 

Faserpaketabscheider vorgenommen, daß auch bei höheren 
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Partikelkonzentrationen koinzidente Signale des von den 

einzelnen Partikeln rückgestreuten Lichtes weitgehend aus

geschlossen werden konnten. Die Intensität des rückgestreu

ten Lichtes kann daher zur Bestimmung des Partikeldurch

messers verwendet werden, die Teilchenzahl und damit Kon

zentration ergibt sich aus der Signalzahl pro Zeiteinheit 

und dem durchgesetzten Gasvolumen. 

Zuerst seien die auf die Partikelzahl bezogenen Abscheide

grade erwähnt. Werden sie für die kleinsten und damit am 

schlechtesten abzuscheidenden Tropfen bestimmt, ergeben 

sich Abscheidegrade, die auch bei ungünstigsten Partikel

größenverteilungen der im Prozeß auftretenden Aerosole (un

bekannter Zusammensetzung) nicht unterschritten werden. 

Hinzu kommt, daß die Masse der abgeschiedenen Flüssigkeit 

vorwiegend in den größeren Tropfen enthalten ist; der die 

Abgabe von radioaktiven Stoffen bestimmende Massenabscheide

grad also höher liegen muß. Die durchmesserspezifischen Ab

scheidegrade lagen überwiegend zwischen 99,8 und 99,99991 % 

(Abb. 5). Dies entspricht Dekontaminationstaktoren zwischen 

500 und 2 •106 . Eine Abhängigkeit der Tropfenahscheidung vom 

Volumenstrom konnte im Bereich der untersuchten Gasdurch

sätze (75 - 150 m3/h) nicht festgestellt werden. 

Da kleine Flüssigkeitstropfen schnell verdunsten und so 

hohe Abscheidegrade vortäuschen können, wurden Messungen mit 

Salzlösungen durchgeführt, bei denen die Massen des auf Kern

porenfiltern abgeschiedenen Salzes aus Roh- und Reingas be

stimmt und verglichen wurden. Da sich durch Verdunstung zwar 

die Tropfen- bzw. Teilchengröße bis herab zum Salzpartikel 

reduzieren kann, die Salzmenge aber nicht verändert wird, 

können mit dieser Methode massenbezogene Abscheidegrade un

abhängig von Verdampfungsverlusten gemessen werden. Die so 

gemessenen massenbezogenen Abscheidegrade lagen bei allen 

Versuchen über 99,9 % /3/. 
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2.1.2 Bestimmung des Abscheidegrades gegenüber Feststoffaerosolen 

Zur Messung der Abscheideleistung gegenüber Feststoffpartikeln 

wurden Prüfaerosole aus Na-Fluorescein (Uranin) mit einem 

mittleren Partikeldurchmesser von ca. 0,12 ~m in das Rohgas 

vor dem Faserpaketabscheider eingespeist. Es ergaben sich 

Dekontaminationsfaktoren > 1000; entscheidend für die Ab

scheidung war offensichtlich der Diffusionseffekt, dement

sprechend wurde ein Ansteigen des Abscheidegrades mit sinken

dem Durchsatz und damit sinkender linearer Gasgeschwindigkeit 

festgestellt /3/ (Abb. 6). 

2.1 .3 Abreinigung des Faserpaketabscheiders 

Durch die sich auf den Fasern aus dem Auflöserahgas ab

scheidenden bzw. auskristallisierenden Stoffe wird der 

Ströntungswiderstand und die Ortsdosisleistung des Faser

paketabscheiders erhöht. Tritt trotz der laufenden Abrei

nigung durch die abgeschiedenen Tropfen eine unzulässige 

Erhöhung des Differenzdruckes ( > 4000 Pa) bzw. der Orts

dosisleistung ( > 80 mrem/h an der Gehäuseoberfläche) auf, 

sollte ein Verfahren verfügbar sein, mit dem der Abscheider 

in eingebautem Zustand gereinigt werden kann. 

Die im Abgas einer WA auftretenden Salzpartikeln wurden 

soweit wie möglich durch einen Natriumnitratnebel simulie~t, 

der in das Rohgas eingesprüht wurde. Durch die Aufgabe von 

insgesamt 130 g Natriumnitrat wurde die Salzbeladung simu

liert, die sich innerhalh von 4 Tagen bei einer angenom

menen Feststoffkonzentration von 10 mgjm 3 ohne Selbstab

reinigung aufbaut. Mit einem Aufwand von insgesamt 30 1 

Spülwasser, das in einer WA als flüssiger mittelaktiver 

Abfall anfallen würde 1 konnte bei geeigneter Düsenanordung 

und impulsweisem Besprühen nach einer Dauer von ca. 5 h der 

ursprüngliche Differenzdruck wieder erreicht werden. 

Vor dem Wechsel des Faserpaketabscheiders muß dieser durch 

Spülung von radioaktiven Stoffen dekontaminiert werden. 
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Dazu sollte der Verbrauch an Spülflüssigkeit bekannt sein. 

Diese Werte konnten durch Einsatz von 139Ba(N0
3

) 2 erhalten 

werden. Praktisch die gesamte eingelagerte Aktivität konnte 

mit 75 l H
2
o bei einer Spüldauer von 15 min entfernt werden. 

Durch das eingelagerte Spülwasser wird beim Reinigungsvor

gang der Differenzdruck kurzzeitig noch über den Ausgangs

wert erhöht. Der maximal auftretende Differenzdruck kann 

durch mehrmaliges Einspritzen von kleinen Spülwassermengen 

kleiner gehalten werden als bei einmaliger, länger andauern

der Spülung, allerdings ist der Wasserverbrauch insgesamt 

etwas höher /5/. Die Abb. 7 zeigt den Austrag der Aktivität 

und den Verlauf des Differenzdruckes bei einer einmaligen 

Spülung; die Abb. 8 den Aktivitätsaustrag bei mehrmaliger 

Spülung. (GFAMA = Glasfasermattenabscheider) 

2.1 .4 Flächenbelegung des Faserpaketes dvrch abgeschiedene Schweb

stoffe, Bildung von Sekundäraerosolen 

Eine möglichst·gleichmäßige Flächenbelegung des Faserpaketes 

mit den abzuscheidenden Schwebstoffen ist in Hinsicht auf 

lange Einsatzzeiten anzustreben. Durch Beladung mit einer 
56 

Mn(N0
3

)
2 

Lösung und Ausmessung der Dosisleistung an ver-

schiedenen Punkten des Filtergehäuses mit einem Dosislei

stungsmeßgerät und Kollimator konnte eine annähernd gleich

mäßige Beladung nachgewiesen werden. 

Durch Bestimmung der Laufzeit der aerosolförmigen Aktivität 

durch den Abscheider kann festgestellt werden, ob Sekundär

aerosole durch Tropfenabriß im Faserpaket entstehen oder ob 

auf der Reingasseite nur der nicht abgeschiedene Anteil der 

primär aufgegebenen Tropfenaerosole erscheint. Dazu ist eine 

gepulste Aufgabe des radioaktiven Prüfaerosols notwendig, 

da Sekundäraerosole am verzögerten Auftreten der Aktivität 

auf der Reingasseite zu erkennen sind. Zur Bestimmung der 

Laufzeit des Trägergases durch den Abscheider wurde 41 Ar 

benutzt. Die Laufzeit der radioaktiven Tropfenaerosole ent-
41 sprach der des Ar, Sekundäraerosole traten also nicht auf. 
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Die angewandten radioaktiven Meßverfahren wurden vom LIT 

entwickelt, das auch die experimentelle Durchführung be

treute. Wir sind besonders Herrn Dr. Merz vom LIT zu Dank ver

pflichtet. Die Abb. 9 zeigt den Versuchsaufbau zur Ermitt

lung von Beladungs- und Spüldaten. 

2.1.5 Trocknungszeiten 

Falls der Differenzdruck des Faserpaketabscheiders bei Nenn

durchsatz durch Spülen nicht mehr unter 4000 Pa abgesenkt 

werden kann,ist ein Auswechseln der Filterpatrone vorgesehen. 

Dabei darf die Filterzelle nicht durch abtropfende radio

aktive Lösung kontaminiert werden. Im Interesse eines zügi

gen Betriebes muß die Trocknungszeit der zu wechselnden 

Patrone so kurz wie möglich gehalten werden. Bei Spülung 

des Abscheiders mit Luft von 90 °c und 2 % r. F. wurden 

bei einem Durchsatz von 50 m3/h 6 Stunden benötigt bis die 

relativen Gasfeuchten der Zu- und Abluft des Abscheiders 

einander entsprachen. Diese Werte gelten allerdings nur 

für eine vorausgegangene Beladung mit Wasser, bei Anwesen

heit von Salzen werden längere Zeiten erwartet. 

2.2 Iod-Verhalten und Iod-Abscheidung im 1 : 1 Versuch 

Bei den bereits seit 1975 in der WAK erprobten Verfahren 

zur Iodabscheidung /6/ wurde ein Konzept verwirklicht, bei 

dem das Iod aus den Auflöserabgasen an Tiefbett-Filtern 

nahezu quantitativ abgeschieden wird. Das gleiche Verfahren 

ist für zukünftige Wiederaufarbeitungsanlagen vorgesehen. 

Die Iodabscheidung erfolgt durch Reaktion der Iodverbindungen 

ant Iod-Sorptionsmaterial AC 6120 in einem zweistufigen Iod

filter, dessen 1. Stufe zur Silberersparnis möglichst er

schöpfend beladen werden muß, während die zweite Stufe als 

Sicherheitsfilter die Einhaltung des notwendigen Dekontami

nationsfaktors zu gewährleisten hat. 
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Die bisherigen Iod-Konzentrationen im Auflöserahgas der 

WAK betrugen 40- 70 mg/m3 , während in den zukünftigen 

Wiederaufarbeitungsanlagen deutlich höhere Iod-Konzen

trationen von 1 - 2 gjm3 durch Vergrößerung der Auflöser

ehargen und Minimierung des Abgasvolumenstroms erwartet 

werden. 

Um das "plate out" Verhalten des Iodes in einer Abgasanlage 

unter simulierten Auflöserabgasbedingungen und die Iod

Abscheidung an den Iodfiltern der PASSAT zu überprüfen, 

wurden Versuche durch Zugabe von elementarem Iod in das 

Rohgas durchgeführt. Die in PASSAT eingespeiste Iodmenge 
. . . 131I E' betrug 11 , 5 kg, getracert m1 t 1nsgesamt 39 mC1 . 1n.e 

Iodfiltertrommel enthält 85,5 kg AC 6120 und 12w/o Silber; 

dies entspricht einer Menge von 10,3 kg Silber. Dabei können 

maximal 12,1 kg Iod chemisorbiert werden. Beim Betrieb der 

PASSAT-Iodfilter wurden Abgasproben vor, zwischen und hinter 

den Filtergehäusen zur Ermittlung der Kapazitätsausnutzung 

d d b h 'd d . 131 I k .... d' un er A sc e1 egra e entnommen. D1e - A t1v1tat 1ent 

zur Ermittlung der Massenbilanzen. Die während der einzelnen 

Beladungsschritte gemessenen Abscheidegrade (T
1

, T
2 

usw.) 

zeigt Abb. 10.Dabei wurde die Einleitung von 500 g getracer

tem Iod (nach einer Aufnahme von insgesamt ca. 10,5 kg im 

Iodfilter) in einem Luft/N0
2
-Gemisch bei 6 Vol% N0

2 
vorge

nommen. Hier zeigte sich der bereits früher beobachtete 

Regenerationsprozeß /6/ am geringfügig gealterten Iod

Sorptionsmaterial AC 6120 durch Erhöhung der Kapazität 

infolge der Umwandlung von reduziertem Silber zu reaktivem 

Silbernitrat. 

Unter Berücksichtigung der während der Probennahmen ent

nommenen Iodmengen von ca. 30 g I
2 

in der Zuluft zum 1. Iod

filter ergibt sich bis zum Durchbruch von ca. 16 g I
2 

bei 

einem noch vorhandenen Abscheidegrad des 1. Iodfilters von 

ca. 97 % eine Kapazitätsausnutzung des Iodsorptionsmaterials 

von 95 %. 
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Beim Transport des Iodes in dem Teil der Anlage, in dem 

sich durch Kondensat und Tropfenahscheidung flüssige Gas

bestandteile absetzen, stellt sich ein Absorptions

Desorptionsgleichgewicht durch Lösen eines kleinen Anteils 

des gasgetragenen Iodes in den Flüssigkeitsrückständen ein. 

Die Desorption des im Naßteil der PASSAT abgeschiedenen 

Iodes erfolgrebei Luftspülung nach Versuchsende in ca. 

5 Stunden (Nenndurchsatz) . Bei voller Belastung des Faser

paketabscheiders durch die versprühten Tropfen (1 1/h) 

wurden 0,035 % des Iodes (gemessen über die 131 I -Aktivität) 

von der abgeschiedenen Flüssigkeit (Aufnahmekapazität des 

Faserpaketes ca. 8 Liter) über die Kondensatleitungen in die 

Zwischenbehälter ausgetragen/7/. 

Schwierigkeiten durch Korrosion treten bei einigen Edel

stählen bei gemeinsamer Einwirkung von H20-N0 2 bzw. HN0 2-HN0 3 
und elementarem Iod auf. Obwohl durch Beizen und Passivieren 

eine Vorbehandlung der Edelstähle in der PASSAT gegeben war, 

verursachte Korrosion Oberflächenabtrag (Abb. 11). Im trok

kenen Teil der Anlage wurden keine Korrosionserscheinungen 

beobachtet. 

Nach der bereits anfangs erwähnten Iodbeladung und 5 Stunden 

Spülung mit Luft unter Betriebstemperatur wurde beim öffnen 

von Filtereinheiten (Faserpaketabscheider, Schwebstoffilter 

und Iodfilter) mit einem Iodmonitor (Nachweisgrenze ca. 

2 • 10- 9 Ci 131 I;m3) keine Luftkontamination festgestellt, 

obwohl sich die Ansaugleitung direkt im geöffneten Gehäuse 

befand. Auch Wischproben an den Gehäuseinnenseiten und Ge

häusedeckeln zeigten keine Iodablagerung im trockenen geheizten 

Teil der Anlage. Die neueste, abgeschirmte Ausführung des 

fernbedienbaren Filtergehäuses mit Iodfiltertrommel zeigt 

Abb. 12. 
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2.3 Auslaugversuche arn. Tod-beladenen Sorptionsmaterial AC 6120 

Durch die Auslaugversuche soll festgestellt werden, ob das 

Iod-beladene AC 6120 für die Endlagerung in eine~ Salzkaverne 

einen zusätzlichen Einschluß erfordert. Wegen der Schwerlös

lichkeit des Agi, das vorwiegend in die Porenstruktur des 

Trägers aus unlöslich gemachter, hochporöser Kieselsäure 

eingebettet ist, werden nur geringe Auslaugraten erwartet. 

Allerdings ist keine feste mechanische Bindung des Agi an 

das Trägermaterial gegeben. 

Für die Versuche wurde AC 6120/H
1 

(12w/o Ag) eingesetzt, 

dessen Silber zu 95 % durch Spaltiod aus dem Auflöserahgas 

der WAK umgesetzt worden war. Zur Auslaugung wurden folgende 

Lösungen verwandt: aqua dest., gesättigte NaCl-Lösung, Kar

nallitlösung mit 0,6 % KCl, 0,2 % NaCl, 3,8 % Mgso
4 

• 7H
2
o, 

66,6 % MgC1 2 • 6H
2

o und 28,8 % H
2
0. Das Verhältnis von 

Volumen des Auslaugmittels zur äußeren Oberfläche des Sorp

tionsmaterials wurde zu 0,05 cm festgelegt. 

Von der NaCl- und Karnallitlösung wurde nach 180 d maximal 

0,04 %, vom Wasser ~0,02% des Agi gelöst. Die ausgelaugten 

Mengen blieben in der Lösung, die nicht ausgewechselt wu'rde, 

spätestens ab dem 60. Tag (bei Raumtemperatur und Atmosphären

druck) konstant (Abb. 13). Durch mechanischen Abrieb infolge 

des täglichen Schüttelns der Proben wurde mehr als das 20fache 

der vorstehend angegebenen Anteile des Silberiodids in Form 

eines filtrierbaren Niederschlages vom Sorptionsmaterial ab

gelöst /8/. Neueste Untersuchungen unter Einsatz von jeweils 

frischem Lösungsmittel zeigen, daß die geringer gelösten 

und abgespülten Iodmengen nach einiger Zeit auf extrem nie

drigem Niveau konstant werden (Abb. 14). 

3. Zusammenfassung 

Mit der Konstruktion, Erprobung und Optimierung eines fern

bedienbaren Faserpaket-Abscheiders, der in ein Abfallfaß paßt, 

wurde ein wesentlicher Schritt zur Verwirklichung des Head-End 
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Abgasreinigungskonzepts durchgeführt. Die Zielsetzung, einen 

funktionstüchtigen rückspülbaren Vorabscheider für Tropfen

und Feststoff-Aerosole zu entwickeln, um das nachfolgende 

Schwebstoffilter zu schützen, wurde erreicht. Einige An

forderungen, z.B. bei der Feststoff-Aerosolabscheidung, wurden 

.weit übertroffen. Die erreichten Dekontaminationsfaktoren 

von> 1000 für Tropfen- und Feststoffaerosole, die geringen 

Differenzdrucke (10 - 15mbar beim maximalen Volumenstrom 

von 150 N m3;h ) , die gute Spülbarkeit und die relativ 

kurzen Trocknungszeiten ermöglichen den problemlosen Betrieb 

dieser Filter in einer Auflöserabgasstrecke. 

Bei einer Kapazitätsausnutzung von 95 % des Silbergehaltes 

des Iod-Sorptionsmaterials wurde ein Restabscheidegrad der 

ersten Filtertrommel zur Spaltiodabscheidung von 97 % er-
. 131I m1ttelt. Eine Kontamination der Zellenluft durch 

beim Wechsel der Iodfiltertrommel sowie der vorangehenden 

Filter, wie Faserpaketabscheider und Schwebstoffilter, 

wurde nicht festgestellt. 

Auslaugversuche an AC 6120, das in der WAK mit Iod beladen 

worden war, ergaben sehr geringe gelöste Anteile. Durch 

Abrieb und Ablösung wurde ein zusätzlicher.Anteil des Agi 

in filtrierbarer Form freigesetzt. 

Wir danken der KTB-Betriebsmannschaft für die störungsfreie 

Durchführung des Betriebs der PASSAT-Anlage. 
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Abb. 1: Prototyp-Anlage mit Schwebstoff- und Sorptions
filtern zur Auflöserabgasreinigung im technischen 
Maßstab (PASSAT) 

'x 
)< 
)< 

X 

~ 
Q 
X 

Rohgas 

Aufnahmepilz fur Kran 
~· 

i 
i 
i 
I 
i 
i 
i 
! 
I 
I 
i 
I 
! 

I 
~ ~ 

Reingas 

V 

)< 

X 

X 

~ 
Caisson 

f--- Glasfaserpackung mit 

Stützgittern (Dicke: 50 -100mm) 

Rohgas 

Abb. 2: Filterpatrone des Faserpaketabscheiders 



Abb. 3 

10000 

Partikelanzahl 

t 7500 

5000 

2500 

Abb. 4 

- 134 -

Zentrierung 

n~r=~~]ij~===9~~~ Gas I~ -"""--L ..... , +flüss.Aero-
sol <l01JI11 

+Festst.Aerosol 
• Iod 

Dichtheits-
prüfung 

~~~ t~ LAFIL52 1979 

Faserpaket -Abscheider Passat-Kompo
nentell Abscheidung von Tropfen<.l01Jm 

j-
Tropfenspektrum 

der Zweistoffdüse 

Schlick 970/0 

-----JI-- Partikeldurchmesser (,um) 



- 135 -

Abscheidegrad in Ab-

hängigkeit vom Tropfen-

durchmesser (Sem n.g.) 
. ........... 

/ . / 
/ 

/o 

// 
I 

/ ,. 
/ 

/ 

/ 
I 

I 

/ 
/ 

1'{, 

/ 
/ 

_._...,.".". . 

2 3 4 5 6 7 8 9 10 
___ ...,.._ Partikeldurchmesser Cum) 

Abb. 5 

5000 

DF 

1 4000 

3000 

2000 

1000 

Abb. 6 

Dekontaminationstaktor 

in Abhängigkeit vom Gas-

du rehsatz für Uranin-

aerosole 

1\ 
G· FAMA s =50 mm n.g. 

\ 
\ 

\ 

~ ---- -
75 100 125 150 

__"_ Gasdurchsatz(Nm3/h) 

99,99999 

f'l(%) 

99,9999 

t 
99,999 

99,99 

99,9 

99 



136 -

I Freispül~ .. - ·1 
~// \ 
I ~., I \ 

I . • . ,, \ 
I \ . 

0 /\ \ 

'J • .\ II , \ 
/. l ·, . 
111/ \ \ 
/Ii! \ \ 

r
~ \ ·\, 
I \. " 

~· \ \. Druckabf(]llkurve /'-..._ ··'-... 

-,I I \. ·--

11 \ \. reingosseiliger kontaminierter 

/I J \ Wasseranfall 

Versuchsparameter 

Freispülung . 300 l/h-15min 

Gasdurchsatz : 100 Nm3th 

Temperatur 30°C 

rel. Feuchte 100% 

Ii ~. \ 
~-"4 ~~ ., 

I "·-
1
. rohgasse11tger kontam1n1erter 

o "'o--. \ Wasseranfall 
I Oo"()o"112...rrß-~..oo~----o--=-=-.-

-eo-o •. 

1 
··';;---.. -._··-·-·- -··-·-·-

0 10 

0 20 1.0 60 

20 

I 

---=- 0 Ii Hpl 

30 1.0 
t Imin) 

30 

•P 
lmbar) 

20 

10 

Abreinigungskennlinien des mit Tropfenaerosolen I Ba-139IN03)2 ~ 
beladenen GFAMA Sem ng 

Abb. 7 

100 

90 

Aktivitäts- 80 
austrag 

(%) 70 

60 

50 

40 

30 

20 

10 

0 

.....,---- Spülschritte 

Versuchsparameter 

Spülschritte Spülzeiten Drainagezeiten Spülwasser 

1-5 3min 27 min 15 I 

6-7 6min 24 min 30 I 

lAFH 

Integrale und differentielle Abreinigung des 
mit Ba-139 ( NÜJh - Lsg. beladenen GFAMA 

Abb. 8 



- 137 -
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Wiederaufarbeitung von KNK II-Brennstäben in der MILLI 

H.-J. Bleyl, W. Ochsenfeld, Institut für Heiße Chemie, 
Kernforschungszentrum Karlsruhe 

Der Karlsruher Natriumgekühlte Kernreaktor II ist ein schneller 
Reaktor. Es wird dort oxidischer Brennstoff verwandt. Das im Institut 
für Heiße Chemie aufgearbeitete Material bestand vor der Reaktorstand
zeit im Bereich des Cores aus Uran- und Plutoniumoxid (U-Anreicherung 

93%, Pu-Anteil 30%) und im Bereich des Blankets aus Uranoxid abge
reicherten Urans. Hergestellt wurde der Brennstoff von den Firmen 
ALKEM und Belgo Nucleaire Anfang der 70er Jahre durch mechanisches 
Mischen der Oxide nach einem aus heutiger Sicht veralteten Verfahren. 

Die untersuchte Charge stammte aus einem Brennelement, das im Juni 
1979 entladen wurde. Bis dahin war ein Abbrand von 1,3% erreicht. Die 
Wiederaufarbeitung begann 23 Monate später. 

Mit der Wi!deraufarbeitung des KNK-Brennstoffs war vor allem ein Ziel 
verbunden: Uran und Plutonium sollten rezykliert werden. Dabei ging 
es nicht um die Rückführung großer Mengen, sondern um die Demonstra
tion der Rezyklierbarkeit und um den geschlossenen Brennstoffkreis

lauf. Es konnte nicht das Ziel der Arbeiten sein, die Eignung des 
PUREX-Prozes~es für die Wiederaufarbeitung von Brüterbrennstoffen zu 
überprüfen. Dazu machte die relativ kleine spezifische Aktivität, wie 
sie sich aus den oben genannten Angaben über Abbrand und Kühlzeit er
gibt, den Brennstoff wenig geeignet. (Thermischer Brennstoff mit 
einer um den Faktor 5 höheren spezifischen Aktivität wurde in der 
MILLI schon erfolgreich aufgearbeitet) 
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Der Brennstoff wurde nach dem PUREX-Prozeß aufgearbeitet. Dabei hat 
man als ersten Schritt das f~ste Material in eine Lösung zu überfüh
ren. Als Lösemittel wurde 7 M Salpetersäure angewandt. Die folgenden 

Schritte beinhalten das Verfahren der Flüssig-flüssig-Extraktion in 
sog. Extraktionszyklen mit dem Zweck, die Spaltprodukte von Uran und 
Plutonium, sowie diese Elemente voneinander zu trennen. Angewandt 
wurd~n 3 Extrakt4onszyklen, nämlich 
-ein Kodekontaminationszyklus, der ein U +Pu-Produkt ergab, 
- ein U/Pu-Trennzyklus, mit der Pu-Fraktion als Endprodukt, 

- ein U-Feinreinigungszyklus für das U-Endprodukt. 
Im Folgenden sollen manche Einzelheiten der Wiederaufarbeitung näher 

erläutert und zugleich Ergebnisse vom Ablauf des Verfahrens berichtet 
werden. 

Beim 1. Extraktionszyklus (vgl. Abb.1) wurden 3 Extraktoren einge
setzt: HA ( 10), HS ( 14) und HC ( 16) ·, in Kl anTilern deren Stufenzahl. In 

den Extraktor HA wurde die wäßrige Lösung (blau-grün) des Brennstoffs 
(HAF) in der angegebenen Zusammensetzung eingespeist, zugleich die 
nicht wäßrige Lösung (rot) des Extraktionsmittels (HAX). Ein weiterer 
wäßriger Zulauf kam aus dem benachbarten Extraktor HS. Was spielte 
sich im Extraktor HA bezüglich der eingeführten Lösungsbestandteile 
ab? Dazu die Erweiterung der Abbildung in Form einer Graphik. Aufge
tragen sind die Konzentration (g/1) von U, Pu und HN03 in den beiden 
Lösungen als Funktion der Stufe' des Extraktors zu einem einzigen Zeit
punkt (Konzentrationsprofile). Der Zeitpunkt wurde während des statio
nären·zustandes des Verfahrens gewählt, gibt also die über ca. 50 
Stunden andauernden Verhältnisse wieder. Man erkennt, daß die Brenn

stofflösung schon in der Eingangsstufe in ihrem Gehalt an U (Kreise) 
und Pu (Quadrate) deutlich reduziert wurde (U von 227 auf 20 g/1, Pu 
von 27 auf 4 g/1 ). Die Konzentration dieser Stoffe nimmt im Weiter
fluß der wäßrigen Lösung bis auf ca. 1,5·10-3 g/1 ab. In der Extrakti

onsmittellösung lag die U- und Pu-Konzentration immer etwas höher als 
in der wäßrigen Lösung, sie erreichte am Auslauf ca. 100 g/1 für U 
und ca. 20 g/1 für Pu. Vergleicht man die Konzentrationen in den bei
den Ausläufen, dann sieht man, daß diese Elemente den Extraktor nahezu 
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vollständig mit der Extraktionsmittellösung verlassen haben. Die sog. 
Pu-Verluste in den hochaktiven Waste betrugen ~ 0.01%. Die Spaltpro

dukte andererseits wurden zu ~ 99% mit der wäßrigen Lösung ausgeführt 
(die Abb. enthält keine Angaben darüber). 

Im 1. Extraktionszyklus folgte dem Extraktor HA der Extraktor HS. 

Dort wurde die Extraktionsmittellösung mit 3M Salpetersäu~ kontak
tiert. Das bewirkte für die gelösten Bestandteile: in der Extraktions

mittellösung reduzierte sich die Konzentration des Urans auf ca. 70 
g/1, die des Plutoniums auf ca. 8,5 g/1, in die frisch eingespeiste 
Salpetersäurelösung wurden Uran und Plutonium aufgenomnen. In der 
Graphik sind außerdem Angaben über 4 Spaltprodukte als Bestandteile 

der Extraktionsmittellösung enthalten. Die Dreiecke markieren die An

teile (%) von Zr-95, Ru-106~ Cs-137 und Ce-144 bezogen auf die mit 
der Brennstofflösung in den Extraktor HA eingeführten Mengen. Die An
teile waren unterschiedlich hoch und nahmen mit dem Weiterfluß der Ex

traktionsmittellösung noch deutlich ab. Am Auslauf betrugen sie unge
fähr 0,5% für Zr und Ru, 10-2 % für Cs und Ce. 

Schließlich endete der 1. Extraktionszyklus im Extraktor HC. Hier wur

den der Extraktionsmittellösung 0,02 M Salpetersäure, die im vorderen 
Bereich durch Zufuhr von 3M Salpetersäure auf eine Molarität von ca. 

0,25 aufgestockt wurde, gegenübergestellt. Die Wirkung zeigte sich da
ran, daß die auslaufende Extraktionsmittellösung nur noch< 0,1 g U/1 

und < 10- 3 g Pu/1 enthielt. Uran und Plutonium waren, zusammen mit 
dem Rest der Spaltprodukte, aus der Extraktionsmittellösung in die 

Salpetersäurelösung reextrahiert worden. Das hier angewandte Verfah
ren der Rückextraktion nur mit Salpetersäure, nicht mit Hilfe eines 

Reduktionsmittels, führte zu einem im nächsten Schritt wiederum gut 
extrahierbaren Plutonium. 

Im 2. Extraktionszyklus ging es um eine weitere Reduzierung der ver

bliebenen Spaltprodukte und um die Trennung der Elemente Uran und Plu
tonium selbst. Der Zyklus bestand aus 5 Extraktoren: lA (9), lAS (7), 
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1BX (12), 1BS (4) und 1C(16). Im Folgenden wird nur auf den Betrieb 

der Extrakteren für die U/Pu-Trennung eingegangen, vgl. Abb.2. Dem 

Extraktor 1BX wurden die zu .trennenden Elemente mit der Extraktions

mittellösung (1BXF) zugeführt. Als Gegenstrom wurde eine wäßrige Lö

sung von 0,10 M Salpetersäure und 0,21 M Hydrazin eingespeist. Durch 

alle 12 Stufen des Extraktcrs wurde elektrischer Strom geleitet, ab

gestuft zwischen 50 und 250 mA. Es wurde also das elektrochemisch ini

~iierte U/Pu-Trennverfahren durchgeführt. Aus der graphischen Darstel

lung der Konzentrationsprofile ist zu erkennen, daß in der Extrakti

onsmittellösung beim Fluß durch den Extraktor die Konzentration des 

Urans etwa konstant blieb (ca. 40 g/1 ), während die des Plutoniums 

von 5 auf 10-4 g/1 reduziert wurde. Das entspricht einem Trennfaktor 
von mehr als 4 Größenordnungen. Die wäßrige Lösung enthielt bei ihrem 

Auslauf ca. 6 g U/1 und 16 g Pu/1. Diese Zusammensetzung wurde im 

sich anschließenden 1BS-Extraktor verändert. Hier wurde die wäßrige 

Lösung mit frischer Extraktionsmittellösung kontaktiert, wobei sich 
bei etwa gleichbleibender Konzentration des Plutoniums die des Urans 
auf ca. 0,1 g/1 reduzierte. 

Der wäßrige Auslauf des 1BS-Extraktors entsprach bezüglich seiner 

Aktivität der Spaltprodukte den Spezifikationen der Fa. ALKEM. Ledig

lich der Anteil des Urans lag darüber (1280 anstatt 300 ppm). Das war 

im vorliegenden Fall ohne Bedeutung, weil die Refabrikation zu Misch
oxid nach einem Kopräzipitationsverfahren durchgeführt werden sollte. 

Nach Aufkonzentrieren wurde die Lösung ausgeliefert. Sie hatte die in 
Tab.1 angegebene Zusammensetzung. 

Ein 3. Extraktionszyklus war notwendig, um das Uran spezifikationsge

recht herzustellen. Gegenüber dem Produkt aus dem Trennzyklus mußte 

eine weitergehende Abreicherung des Plutoniums und der Spaltprodukte 

erreicht werden. Dazu wurde in etwa der 2. Zyklus wiederholt, aller

dings mit dem Unterschied, daß das Reduktionsmittel Uran-VI als Lö

sung eingespeist wurde. Das Produkt des Ura~feinreinigungszyklus hat

te nach dem Durchlaufen·eines Verdampfers die in Tab.2 angegebene 
Zusammensetzung. 



- 144 -

In der Zwischenzeit läuft die Refabrikation des Urans und des 
Plutoniums zu einem Mischoxid-Brennstoff, wiederum für den KNK II. 
Als Termin für seinen Einsatz ist die Abschaltpause 1982 vorgesehen. 

Beiträge zum Gelingen der Arbeit kamen aus vielen Bereichen der KfK, 
angefangen von KTB/ HZ und der Gruppe Analytik des IRCh bis zur Be
triebsanalytik des IHCh und den Mitarbeitern von der MILLI-Anlage. 
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VERSUCHE ZUM STOFFAUSTAUSCH UND ZUR HYDRAULISCHEN 

OPTIMIERUNG EINER ORIGINALMISCHABSETZERKAMMER FÜR 

DIE TRITIUMABTRENNUNG IN EINER WIEDERAUFARBEITUNGSANLAGE 

H. Baue!!.. 
K. Eiben. 
H. Ev el!...o 

L. Fln..otell..wa.tdell.. 
H. Klon.k 
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I n h a l t 

1. Einleitung 

2. Hydraulische Versuche 

3. Stoffübergangsversuche 

WIEDERAUFARBEITUNGSANLAGE KARLSRUHE, Betriebsgesellschaft m.b.H .. 
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1. Einführung 

Bei der Wiederaufarbeitung von LWR-Brennelementen 

geht ein Teil des Tritiums in gelöster Form und als 

Entrainment in das mit Uran und Plutonium beladene 

organische Extraktionsmittel über. 

Um eine Verschleppunq dieses Tritiums über den er

weiterten Head-End-Bereich hinaus zu verhindern, soll 

an die erste Spaltproduktwäsche (HS1 - Kolonne) eine 

spezielle Tritiumwäsche angeschlossen werden. 

Dieses kann mit einem mehrstufigen Misehabsetzer ge

schehen. 

Für die Auslegung eines geeigneten Misehabsetzers 

dieser Größenordnung fehlten belastbare Daten und 

betriebstechnische Erfahrungen. 

Die fehlenden Kenntnisse erforderten den Entwurf und 

die Errichtung einer Versuchsstufe in Originalgröße 

für den seinerzeit geplanten Durchsatz der Großanlage 

von 4 tU/d. Da eine geometrisch kritisch sichere 

Schichthöhe im Apparat von 200 mm vorgegeben war, er

gab sich eine als ungünstig anzusehende Mischkammer

geometrie. 

Zur Minimierung der tritiumhaltigen Abfallmenge wurde 

ein Phasenflußverhältnis von 40:1 organisch zu wässriger 

Phase gefordert. Um trotzdem in der Mischkammer ein 

günstiges Phasenverhältnis von 1 aufrecht zu erhalten, 

mußte die Waschphase aus der Absetzkammer zurückge

führt werden. 
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Versuchsziel an dieser Einzelstufe war die Entwick

lung einer geeigneten Pump-Misch-Vorrichtung. 

Es sollte erreicht werden: 

- eine vollständige Durchmischung der gesamten 

Mischkammer 

die Einstellung eines einheitlichen Tropfen

spektrums mit einem geringen Feinsttropfenanteil 

- stabiles Anfahr- und Betriebsverhalten des Miseh

absetzers bei organisch- sowie bei wässrig konti

nuierlicher Fahrweise. 

In den anschließenden Stoffübergangsversuchen sollte 

dann der Stufenwirkungsgrad für die Extraktion von 

Tritium bestimmt werden. 
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2. Hydraulische Versuche 

Die aus Edelstahl gefertigte Mischabsetzerstufe 

(TRIMA=Tritiummischabsetzer) wurde im Technikum des 

IHCh aufgebaut. 

Die Stufe, bestehend aus quadratischer Mischkammer 

mit angesetzter Absetzkammer hatte die Abmessungen 

von 4 m Länge, 0,7 m Breite und 0,35 m Höhe. Seitlich 

und oben waren Plexiglasscheiben angebracht. 

Alle Einbauten wurden leicht austauschbar gehalten. 

Damit erreichte man die für den Versuchsbetrieb not

wendige Umrüstflexibilität. 

Die Eingangsöffnungen für die eintretenden Flüssigkeits

ströme lagen am Mischkammerboden, die Rückführung der 

Waschphase erfolgte über eine Rohrleitung vom Ende der 

Absetzkammer zentral unter den Ansaugstutzen des Misch-

rades. Abb.1 Misehabsetzer 

Als Antrieb für den Miseher diente ein Motor mit stufen

los regelbarem Getriebe. 

Mit Hilfe eines mechanisch verstellbaren Wehres konnte 

die Trennschichtlage in der Absetzkammer gesteuert 

werden. Betriebsmedien für die hydraulischen Versuche 

waren 2 m HN0 3 und ~ 30%iges TBP in Kerosin. 

Gemessen wurden 

der Hold-up in der Mischkammer an verschiedenen 

Positionen 

- die Tropfengrößenverteilung (fotografische Auswertung) 

- die Dispersionskeildicken in der Absetzkammer 

- das Entrainment in den ablaufenden Flüssigkeitsströmen. 
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Versuchsparameter waren die Mischkammereinbauten 

und die Rührerdrehzahl während der organische Feed 

und die recyklierte Waschphasenmenge konstant ge

halten wurden. 

Aus WAR-Erfahrungen war bekannt, daß bei einer Umfangs

geschwindigkeit der Rührer von 1,6 rn/sec zufrieden

stellende Ergebnisse hinsichtlich Stoffübergang und 

Entrainment erzielt werden. 

Bei dieser Umfangsgeschwindigkeit sollte die Förder

leistung des Mischers ausreichen, die zufließenden 

2000 1/h org. Feed, 50 1 zufließenden Scrub mit 2000 1/h 

rückgeführter Waschphase zu dispergieren und somit ein 

Mischverhältnis von o:w = 1 in der Mischkammer zu er

reichen. 

Die Strömungsgeschwindigkeit der am Rührer austretenden 

Mischphase sollte groß genug sein, daß eine gleichmäßige 

Verteilung der Tropfen 1n der Mischkammer erreicht würde. 

Das Purnp-Mischrad wurde als 2flutiges Radialrad ausge

bildet, die Schaufelhöhe konnte variiert werden. 

Ein in einer nackten Mischkammer arbeitendes Rührwerk 

würde den Inhalt in eine schnelle Rotation versetzen, 

die aus hydraulischen Gründen unerwünscht ist. Deshalb 

wurden Einbauten in Form von Strombrechern oder wahl

weise einem Leitrad um das Mischrad untersucht. 

Abb.2 Mischkammerschnitt 

Um einen Vergleich der Strombrecher zu dem Leitrad her

zustellen, wurden alle Versuche mit beiden Einbauten 

durchgeführt. 
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Die Qualität der Durchmischung in der Mischkammer wurde 

durch Hold-up-Bestimmungen an 9 in Höhe und Breite 

unterschiedlichen Positionen nachgewiesen. Mit beiden 

Einbauten konnte eine gute Durchmischung erzielt werden. 

Abb. 3 Hold-up-Kurven 

Bei Drehzahlen über 240 rpm wurde aufgrund der an

steigenden Pumpleistung des Mischers die rückgeführte 

Waschphase mit einer Blende eingedrosselt und auf 

2000 1/h gehalten. 

Im Drehzahlbereich von 180-340 rpm zeigte sich ein durch

weg enges Tropfenspektrum. Der Feinsttropfenanteil war 

sehr gering. Dieses wurde auch durch nied~ige Fremdphasen

verunreinigung in den ablaufenden Strömen aus der Absetz

kammer bestätigt. 

~bb.4 Tropfenspektrum bei 
unterschiedlichen Dreh
zahlen im wässrig kontinu
ierlichen Betrieb. 

Die Phasenlagewurde durch den Anfahrvorgang bestimmt. 

Die Phasenstabilität konnte für beide Betriebszustände, 

für organisch und wässrig kontinuierlich, in Langzeit

versuchen demonstriert werden. 

Die Dispersionskeilstärke in der Absetzkammer erreichte 

bei organisch kontinuierlicher Fahrweise ein Maximum 

von ca. 30 rnrn. 

Anschließende Versuche mit Uran beladenen Phasen sollte 

das Verhalten der Stufe bei höherer Dichte und Zähig

keit der Phasen demonstrieren. Hierzu wurden die im 

Kreislauf befindlichen Phasen mit Uran versetzt und ins 

Gleichgewicht gebracht. 

org.Phase 70 g U/1, 0,2 m HN0 3 
wässr.Phase 11 g U/1,2,6 m HNo 3 
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Dabei mußte die Drehzahl des Rührers um ca. 40 rpm 

erhöht werden, um die vorgegebenen 2000 1/h der 

wässrigen Phase zu rezyklieren. 

Der Versuchsbetrieb zeigte kaum nennenswerte Unter

schiede zu den Ergebnissen der hydraulischen Versuche 

mit unbeladenen Phasen. Bedingt durch die höheren 

Brechzeiten der beladenen Phasen baute sich besonders 

bei organisch kontinuierlichem Betrieb eine höhere 

Dispersionsschicht auf. Dieses führte zu einem er

höhten Fremdphasenanteil in der ablaufenden organischen 

Phase. Das sich einstellende Tropfenspektrum lag im 

Bereich der aus den vorgegangenen Versuchen hochge

rechneten Werte. 
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3. Stoffübergangsversuche 

Die hydraulischen Versuche wurden durch Stoffübergangs

versuche ergänzt. 

Ziel der Untersuchungen war die Bestimmung der Stufen

wirksamkeit für den Stoffaustausch von Tritium. Dieses 

ermöglicht die Abschätzung eines errei~hbaren Deka

faktors in einem mehrstufigen Mischabsetzer. 

Im Head-end der WAA kann die Tritium-Konzentration bis 

zu ca. 0,25 Ci/1 ansteigen. 

Da Tritium in dieser Konzentration im Labor, jedoch 

nicht im Technikum gehandhabt werden kann, stellte 

sich die Frage, ob T. nicht durch Deuterium ersetzt 

werden kann. Durch den Einsatz von Deuterium (D 20) als 

Ersatzkomponente kann das Strahlenschutzproblern umgangen 

werden. 

Aus analytischen Gründen war jedoch der Einsatz von 

Makromengen an Deuterium erforderlich. Der experimen

telle Nachweis des gleichen Verhaltens von Tritium in 

Mikromengen und Deuterium in Makromengen sollte in einem 

Laborversuch erbracht werden. 

Diese Überlegungen führten zur Gestaltung des folgenden 

Versuchsprograrnrns: 

1. Laborversuch mit U,T,D im System TBP-30/3 rn HN0 3 
als Verteilungsexperirnent, um eine 4stufige Gegen

strornwäsche im Phasenfließverhältnis o:w = 40 zu 

simulieren. Ziel war es, das gleiche Verhalten von 

T und D nachzuweisen. 
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2. Stoffübergangsversuche mit Salpetersäure in der 

Modellstufe TRIMA, um den Stufenwirkungsgrad bei 

Austausch mit HN0 3 zu messen. 

3. Stoffübergangsversuche mit D2o in der Modellstufe 

TRIMA zur Ermittlung des Stufenwirkungsgrades 

für D2o mit dem Ziel, einen Vergleich zu den HN0 3-

Versuchen zu bekommen. 

Zu 1 : 

In den Laborversuchen wurde uranbeladenes TBP-30 mit 

trttiumhaltigem D2o aus dem FR2 ins Gleichgewicht ge

bracht. Dieser D- und T~haltige Feed wurde dann nach 

einem Schema im Gegenstromprinzip bis zur Gleichge

wichtseinstellung geschüttelt. 

Zusammengefaßt erbrachte der Versuch die folgenden 

Ergebnisse: 

Die Wasserstoffisotope H, D und T verhalten sich wie 

erwartet gleich und verteilen sich deshalb im Ver

hältnis des angebotenen austauschfähigen Wasserstoffs 

in beiden Phasen. Der Verteilungskoeffizient für D 

und T bezogen auf den gesamt austauschfähigen Wasser

stoff ist 1. 

- Der Massenverteilungskoeffizient und damit der erreich

bare Dekafaktor hängt ab vom Gehalt an H2o und HN0 3 
in der organischen Phase. Bei steigender Uranbeladung 

·wird H2o und HN0
3 

aus der organischen Phase verdrängt, 

die Effektivität der Tritiumwäsche wird dadurch be

günstigt. 

Abb.5 Werte der erreichten 
Stufen DF für T und D 
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Zu 2: 

Bei den HN0 3-versuchen sollte der Säuretransport durch 

den organischen Lösungsmittelstrom verfolgt werden. 

Hierzu wurde die org. Phase in einem Topfextraktor mit 

HN0 3 beladen, welche in der Mischabsetzerstufe TRIMA 

mit vorgelegtem VE-Wasser rückgewaschen wurde. Die Zu

nahme der HN0 3-Konzentration des in der TRIMA vorge

legten VE-Wassers wurde zeitlich verfolgt. Die wäss

rigen Phasen beider Extraktaren wurden nicht ausge

tauscht, so daß sich in den Phasen letztlich ein Konzen

trationsausgleich einstellte. Der Fluß des im Kreis 

geführten Extraktionsmittels betrug 2000 1/h, die 

wässrige Phase der TRIMA wurde mit 2000 1/h rezykliert. 

Abb. 6 zeigt den typischen Verlauf des Säuretransportes 

in den Phasen beider Extraktoren. 

Zur Bestimmung der Stufenwirksamkeit wurden zeitgleiche 

Proben der organischen und der wässrigen Phase aus der 

Absetzkammer analysiert, anschließend bis zum Konzen

trationsausgleich geschüttelt und erneut analysiert. Die 

Stufenwirksamkeit errechnete sich dann aus dem Verhält

nis des erreichten Konzentrationssprunges zum maximal 

möglichen Konzentrationssprung. In einer Serie von 7 Ver

suchen wurde eine durchschnittliche Stufenwirksamkeit 

von 84 % ermittelt. Die Werte der Versuche mit und ohne 

Leitrad lagen eng zusammen. 
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z~ 3: 

D20-Stoffübergangsversuche 

Die D2o-stoffübergangsversuche wurden nach dem gleichen 

Schema der HN0 3-versuche durchgeführt. 

Das im Kreislauf befindliche Lösungsmittel war im 

Konzentrationsgleichgewicht mit 2 m HN0 3 . Im Topf

extraktor wurden 120 k~ T-freies D2o vorgelegt und mit 

HN0 3 auf 2 M/1 eingestellt. 

Gemessen wurde nach dem Anfahren der Extrakteren die 

D20-Konzentration in der organischen Phase und der 

D20-Anstieg der in der TRIMA vQrgelegten wässrigen Phase. 

Die Berechnung der Stufenwirksamkeit erbrachte hier Werte 

von 92 - 97 % (ohne Leitrad) und 86 - 100 % Stufenwirk

samkeit mit Leitrad. 
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Zusammenfassung 

Die hier beschriebenen Labor- und Technikumsversuche 

haben gezeigt, daß ein 5-stufiger Gegenstrom-Mischah

setzer dimensioni~rt nach der TRIMA-Einzelstufe als 

Tritiumstripper prinzipiell geeignet ist. Der Gesamt

DF für T wird nach den vorliegenden Ergebnissen mit 

> 120 abgeschätzt. Er wird neben dem Flußverhältnis 

stark von der Uranbeladung, Flußschwankungen und dem 

Entrainment abhängen. zwischenzeitlich wurde im Ver

suchskreislauf UEZ ~n der TEKO ein 5-stufiger Mischab

setzer in Betrieb genommen,mit dem diese Ergebnisse 

bestätigt werden müssen. 
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Abb. 1 Versuchsaufbau der Mischabsetzerstufe 

Abb. 2 Mischkammerschnitt 

Abb. 3 Hold-up-Profile 

Abb. 4 Tropfenspektrum bei unterschiedlichen Drehzahlen 

Abb. 5 Tabelle der erreichten DF für D und T 

Abb. 6 Konzentrationsverlauf HN0 3-stoffübergangsversuch 
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Bild Nr. 1 Ansicht der Mischabsetzerstufe 
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180 rpm 

240 rpm 

300 rpm 

Abb. Nr. 4 Tropfengröße bei unterschiedlichen Drehzahlen 
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Extraktions - Dekafaktor für Dekafaktor für 

Stufen Deuterium Tritium 

1 4,25 4,47 

2 3,20 2,97 

3 3,86 . 4,12 

4 3,95 3,85 

Gesamt 
207 2,10 

Dekafaktor 

Stufen Dekafaktoren für Deuterium 
und Tritium 

Abb. 5 
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HYDRAULISCHE UNTERSUCHUNGEN AN SIEB

UND DÜSENBÖDEN VON PULSKOLONNEN 

von 

H. K.tonlz 

H. E V !Z-IL!.J 

H. Zimme.!Lmann 

WIEDERAUFARBEITUNGSANLAGE KARLSRUHE, Betriebsgesellschaft rn.b.H. 
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1. Einleitung 

Für die optimale Extraktionswirksamkeit von gepulsten Sieb

bodenkolonnen spielen eine große Zahl von Parametern eine 

Rolle. Dazu zählen als hydraulische Parameter hold-up, Phasen

lage, Tropfengröße und Tropfengrößenverteilung, als Stoff

parameter Zähigkeit, Grenzflächenspannung, Stoffübergangs

geschwindigkeit u.s.f. Die hydraulischen Parameter sind 

verfahrenstechnisch beeinflußbar durch die Lage der Trenn

schicht, Pulsationsfrequenz und -amplitude, Form und An

ordnung der Siebböden. 

Eine wichtige Materialeigenschaft der Siebböden, die sich 

hydraulisch bemerkbar macht, ist das Benetzungsverhalten 

der einzelnen Phasen. Grundsätzlich gilt, daß ein Siebboden 

nur von der kontinuierlichen Phase benetzt werden darf. 

Wird er dagegen von der dispersen Phase benetzt, wird die 

Tropfenbildung und -ablösung gestört oder gar unterbunden. 

Es erscheinen große, unregelmäßige Dispersphasenaggregate 

("Quaddeln"), die zu hydraulischen Instabilitäten führen 

und den Stoffaustausch behindern. 

Da Metalle grundaätzlich bevorzugt wäßrig benetzt werden -

und auch bei einer leichten, fast immer anzutreffenden or

ganischen Belegung überwiegt diese Eigenschaft - eignen sich 

metallische Siebböden in erster Linie zur wäßrig kontinu-· 

ierlichen Fahrweise, wie sie für die Rückextraktion gewählt 

wird. Dabei steigt die zu Tropfen zerlegte organische Phase 

im wäßrigen Kontinuum auf und koalesziert an der oben liegen

den Trennschicht. Für die Extraktion, und hier insbesondere 

die HA-Extraktion und die Wäsche in der HS-Kolonne, wird aus 

verfahrenstechnischen Gründen die organisch kontinuierliche 
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Fahrweise bevorzugt. Dabei liegt die Trennschicht unten, 

die wäßrigen Tropfen fallen durch das organische Kontinuum 

nach unten. 

Die Siebböden der HA-Pulskolonne müssen also so beschaffen 

sein, daß sie eine ausreichende Zerteilung der wäßrigen 

Phase bewirken. Sie sollten von daher organisch benetzend 

sein, wie es z.B. Böden aus Kunststoff wären. Es bestanden 

Bedenken, ob dies mit metallischen Siebböden möglich ist. 

In den Kolonnen des Uranextraktionszyklus UEZ in der TEKO 

sind Titan-Siebböden eingebaut mit 23 % freier Lochquer

schnittfläche und 3 mm Lochdurchmesser. Titan deshalb, 

weil es in seinen Oberflächeneigenschaften dem zur Kriti

kalitätskontrolle angestrebten Hafnium ähnlich ist, diese 

Geometrie deshalb, weil sie eine bisher übliche und "uni

verselle" Siebbodengeometrie darstellt. 

Wie die schon abgeschlossene kalte Inbetriebnahme des UEZ 

gezeigt hat, sind diese Siebböden in den organisch konti

nuierlich gefahrenen Kolonnen in der Tat ungeeiqnet. 

Ziel der hier beschriebenen Untersuchungen war daher einen 

Siebboden zu finden, der eine organisch kontinuierliche Fahr

weise erlaubt, und zwar so, daß Tropfengröße und Hold-up 

durch die Verfahrensparameter Pulsationsenergie und Fluß

verhältnis kontrollierbar sind. Der Boden sollte auch aus 

Hafnium herstellbar sein. 
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2. Der Versuchsstand CAT 

Um die Effekte unterschiedlicher Siebbodengeometrien und 

Materialien realistisch und betriebsnah zu studieren, wurde 

im Technikum im IHCh eine Test-Pulskolonne CAT (Cartridge

Testkolonne) aufgebaut (Abb. 1) mit einem Durchmesser von 

100 mm und einer aktiven, d.h. mit Böden bestückten Länge 

von 3 m. Die Kolonne ist mit einem Kopf- und einem Fuß

dekanter versehen für sowohl wäßrig als auch organisch 

kontinuierlichen Betrieb. Der Kopfdekanter besitzt einen 

Deckel, durch den die gesamte Cartridge, bestehend aus 

60 Siebböden und Zentralstab, einfach gezogen und ausge

wechselt werden kann. 

2 Vorlagebehälter mit 2 Pumpen und der entsprechenden Ver

rohrung ergänzen die Kolonne zum Teststand. Gefahren wurde 

mit 2 m HN03 und 30 Vol-% TBP in Kerosin ohne und mit Uran 

im Gleichgewicht, das heißt ohne Stoffaustausch bei Rezy

klierung beider Phasen. Gepulst wird die Kolonne pneuma

tisch über 2 elektronisch gesteuerte Magnetventile. Puls

frequenzen bis 90 min-1 und Amplituden bis ca. 40 mm sind 

einstellbar. 

Die Flüsse werden über Rotameter kontrolliert, sie sind 

einstellbar von 50-500 1/h je Phase. Die Hold-up-Messung 

erfolgte diskontinuierlich durch Abstellen aller Flüsse 

und Messung des Volumens der koaleszierten dispersen 

Phase in der kalibrierten Kolonne. 

Die Versuchsauswertung beschränkte sich auf die Bestimmung 

der Flutungskurven und der hold-up Werte sowie auf den 

visuellen Eindruck. des Tropfenbildes in der Kolonne, quan

tifiziert durch fotografische Tropfengrößenauswertung und 

dokumentiert durch Videoaufnahmen. 
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3. Experimente und Ergebnisse 

Da es keine geschlossene Theorie aber auch keine empirischen 

Untersuchungen und damit Vorhersagemöglichkeit über den Ein

fluß von Siebbodengeometrien auf das hydraulische Verhalten 

als Ganzes gibt, konnte der Versuchsablauf auch lediglich 

empirisch durch "Ausprobieren" sein. 

Zur Darstellung des Benetzungseffektes zeigt Abb. 2 Tropfen

bilder bei vergleichbaren verfahrenstechnischen Parametern 

an Edelstahl- und an Teflon-Siebböden, beide mit 23 % freier 

Querschnittsfläche und 3 mm Lochdurchmesser, 1,5 mm dick: 

Der Teflonboden eignet sich, da organisch benetzt, für or

ganisch kontinuierlich, der Edelstahlboden für wäßrig kon

tinuierlich. Bei umgekehrter Fahrweise werden unerwünschte 

Quaddeln erzeugt. 

Ausgangspunkt der Versuche waren die UEZ-Siebböden. Ti

Böden gleicher Art, ebenso mit einem Spezialsand gestrahlt 

zur Erzeugung der für Hafnium typischen Rauhtiefe von 7 ~m, 

waren nur für wäßrig, nicht für organisch kontinuierlichen 

Betrieb geeignet, sie wurden bevorzugt wäßrig benetzt. Ein 

Grobsandstrahlen (Rauhtiefe 20 - 30 ~m) erbrachte eine über

raschende Umkehr des Verhaltens. Der entsprechende Effekt 

konnte jedoch später mit Edelstahlsiebblechen nicht mehr 

wiederholt werden. Außerdem ist das grobe Sandstrahlen 

nicht als wünschbare Vorbehandlung von Apparateteilen an

zusehen. 

Die in den folgenden Experimenten getesteten Siebböden sind 

in Abb. 3 zusammengestellt. Allen gemeinsam sind 23 % freie 

Querschnittsfläche. Wir gingen über zu Düsenböden, d.h. 

Siebböden mit durchgedrückten oder konisch erweiterten 
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LÖchern. Solange der Lochdurchmesser bei den anfangs ge

wählten 3 mm blieb, war kein Erfolg zu verzeichnen. Auch 

der Düsenboden, von dem durch die geometrische Gestaltung 

des Loches oder des Kanals ein anderer Tropfenbildungs

mechanismus erwartet wurde, verhielt sich ebenso schlecht. 

Eine geschlossene wäßrige Benetzung verhinderte die sau

bere Zerteilung der zu dispergierenden wäßrigen Phase. 

Dieser Boden stand über3Monate in den Prozeßlösungen, 

eine in dieser Zeit stattfindende Belegung durch Organika 

ist sicher erfolgt, änderte aber die Grundeigenschaften 

nicht. Versuchsweise wurden einige Böden mit Teflon be

schichtet, mit Erfolg, jedoch ohne Bestand der Schicht. 

Erst ein zufälliges Eintrocknen einiger ausgebauter und 

nicht abgespülter Böden führte zu einer Umkehr im Benet

zungsverhalten und damit zu guten wäßrigen Tropfen. 

Einen geeigneten Boden erhielten wir beim Einsatz der 

gleichen Düsengeometrie, jedoch mit 4,5 mm Lochdurchmesser 

statt 3,0 mm aber gleicher freier Lochquerschnittsfläche 

von 23 %. Die organisch kontinuierliche Fahrweise ist be

triebssicher und mit guter Tropfenbildung möglich. Die 

Flutungsgrenze liegt mit max. 120 m3jh.m2 außerordentlich 

hoch. 

Dieser Düsenboden wurde genauer untersucht (Abb. 4-6). 

Die Flutungskurve (Abb. 4) verläuft sehr flach, bei hohen 

Durchsätzen kurz unterhalb des Flutungspunktes bildet sich 

ein Zustand aus, der hydraulisch als instabil anzusehen ist, 

jedoch über Stunden hinweg gehalten werden kann. An jedem 

Boden erfolgt bei Vor- und Rückhub eine Phasenumkehr, ohne 

daß dabei das Gesamtbild der organisch kontinuierlichen 

Fahrweise verloren geht. Dies ist auch der Grund für den 

flachen Verlauf der Flutungskurve bei hohen Pulsenergien. 
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Bei 60-80 % Flutungskapazität reagiert das Tropfenspektrum 

empfindlich und sofort auf veränderte Pulsationsbedingungen. 

Tropfengrößen von 2 - 5 mm sind gezielt einstellbar. Eine 

genaue Auswertung der Tropfengrößen befindet sich zur Zeit 

noch in Arbeit. Der Hold-up beträgt, abhängig vom Durch

satz und nur wenig beeinflußt von der Pulsation, zwischen 

6 und 45 % (Abb. 5). 

Bei Umkehr der Phasenlage (Verlagerung der Trennschicht 

nach oben, wäßrig kontinuierlich) ohne Umkehr der Düsen

böden (''Fahren gegen die Düsen") ist zwar das Tropfenbild 

etwas gröber, das Tropfenspektrum breiter, der Durchsatz 

jedoch kaum vermindert. 

Die Düsenböden wurden ausgebaut und für den wäßrig kon

tinuierlichen Betrieb umgekehrt wieder eingebaut. Auch 

hier konnten die gleichen hohen Durchsätze erreicht wer

den bei vergleichbaren Flutungs- und Hold-up-Kurven. 

Die maschinelle Fertigung dieser Düsenböden ist heute 

kein Problem. Mit einer geringfügigen Anpassung des Stanz

werkzeuges konnten die gleichen Düsenböden auch aus 1,5 mm 

dickem Hafnium gestanzt werden. Eine vollständige Cartridge 

mit 60 Düsenböden aus Hafnium wurde gefertigt und in der 

CAT getestet. Die Ergebnisse sind im wesentlichen die glei

chen wie an den Edelstahldüsenböden. 

Zum Vergleich wurden Edelstahlsiebböden mit 4,5 mm Loch

durchmesser eingesetzt. Die Böden wurden genau wie die Düsen

böden gereinigt. Bereits beim ersten Versuch zeigte sich eine 

geschlossene wäßrige Benetzung, die eine organisch kontinu

ierliche Fahrweise verhinderte. Die Kolonne flutete sofort 

selbst bei kleinsten Flüssen. 
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4. Diskussion 

Um das Benetzungsproblem in pulsierten Siebbodenkolonnen 

bei der organisch-kontinuierlichen Fahrweise zu umgehen, 

gibt es zwei Möglichkeiten: 

1. das Material der Einbauten ändern, 

2. die benetzende Phase den Boden nicht 

berüh~en lassen. 

Zu Punkt 1 ist zu bemerken, daß der Einsatz von Kunststoff

böden ~ie z.B. Teflon, in einer heißen Anlage aufgrund der 

radiolytischen Zersetzung des Materials nicht machbar ist. 

Im Punkt 2 ist eine Erklärung für das Funktionieren des 

Düsenbodens zu sehen. Zwar haben die Versuche gezeigt, daß 

die wäßrige Phase auf allen metallischen Düsen- und Sieb

böden weiterhin eine dünne Benetzungsschicht bildet. Es 

scheint aber so zu sein, daß die organische-kontinuierliche 

Phase den Boden nicht benetzt, ihrerseits aber einen Film 

über die wäßrige Benetzungsschicht bildet. Diese Schicht 

verhindert, daß die dispergierte wäßrige Phase den Boden 

berühren kann. Sind die Düsenöffnungen groß genug, so kann 

sich der organische Film auch in diese Öffnungen hinein

ziehen, dadurch wird dann eine gute Dispergierung der 

Wasser-Phase bewirkt, der Boden erscheint letztendlich 

organisch benetzend. Für diese Theorie spricht auch, daß 

bei der für Pulskolonnen üblichen optimalen Belastung von 

60 - 70 % der Flutungskapazität die gebildeten Tropfen 

deutlich kleiner als der Lochdurchmesser sind und außer

dem durch Variation der Pulsenergie in ihrer Größe beein

flußbar sind. Die Düsengröße ist dabei von primärem Ein

fluß, die Düsenform hat anscheinend sekundäre Bedeutung. 
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Zur Erhärtung dieser Aussagen sollten weitere Grundsatz

untersuchungen dahingehen, an einer Einzeldüse das Be

netzungsverhalten in Abhängigkeit vorn Düsen-Durchmesser 

zu untersuchen. 

Die guten hydraulischen Ergebnisse des 4,5 rnrn Düsenbodens 

für den organisch-kontinuierlichen Betrieb lassen jedoch 

noch keine Aussage über die damit zu erzielende Trennwirk

samkeit zu. Für Stoffübergangsversuche an Düsenböden wurden 

in den letzten Monaten die Kolonnen des Pulskolonnentest

standes UTE des IHCh umgerüstet und der Teststand für höhere 

Durchsätze ausgerüstet. Stoffübergangsversuche werden An

fang November beginnen. 

Zum Abschluß einige Bemerkungen zur Extraktion und Rück

extraktion in den wäßrig kontinuierlich betriebenen Kolonnen. 

Dafür sind die bisher üblichen Siebböden mit 3 rnrn Lochdurch

messer durchaus geeignet. Betriebserfahrungen haben aber ge

zeigt, daß eine Belegung der Böden mit degradierten Organika 

(zumindest bei niedriger Säurebeladung, wie z.B. in der 

C-Kolonne) im Laufe der Zeit zu erwarten ist, was zu einer 

erheblichen Verminderung der Belastungsgrenzen und der Trenn

wirksamkeit führen kann. Umständliche Reinigungs-bzw. Spül

vorgänge sind daher zur Wiederherstellung der guten hydrau

lischen Eigenschaften notwendig, für den Betrieb allerdings 

nicht wünschenswert. Auch hier könnte der 4,5 rnrn Düsenboden 

mit seinen die Tropfenbildung nicht beeinflußenden Benetzungs

eigenschaften selbt bei extremer Belegung und Versehrnutzung 

weiterhin wirksam sein. (Die C-Kolonne des UTE-Teststandes 

wurde aus diesem Grunde ebenfalls mit Düsenböden ausgerüstet). 

Dies wird Ziel weiterer Langzeituntersuchungen sein. 
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Der Einsatz eines Düsenbodens in allen Kolonnen einer WA 

würde desweiteren erhebliche Konsequenzen hinsichtlich 

der Kritikalität (kleinere Kolonnendurchme~ser) 

der Gleichgewichtseinstellung (geringeres Volumen, 

kleinere Fehlchargen 

beim An- und Abfahren) 

der Konstruktion (höhere Steifigkeiten der Düsenböden) 

nachsich ziehen. 
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Teflon 
<l 1:>-

Siebboden 

A A 
organisch kontinuierlich wässrig kontinuierlich 

V 

Abb.2 

Edelstahl 
4Siebboden~:>-

V 

Tropfenbilder am Teflon- und Edelstahl-Siebboden 

3 mm cJ>, 23 °/o freie Lochquerschnitts fläche. 
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Modellbildung der Elektro-Reduktion im Purex-Prozess 

G.Petrich, H.Schmieder 

Institut für Heiße Chemie 

1. Einleitung 

Die einzelnen Extraktionsschritte des Purex-Prozesses benötigen in 

einer Wiederaufarbeitungsanlage etwa 20 Extraktoren. Allen 

Extraktaren 

Gegenstrom 

kontaktiert 

ist gemeinsam, daß eine wässrige salpetersaure Phase im 

mit einer organischen Tributylphosphat(TBP)/Kerosin-Phase 

wird. Der Stofftransfer erfolgt abhängig von den 

Prozeßbedingungen Über die Phasengrenzfläche durch Extraktion oder 

Rückextraktion. Die Austauschraten- und Gleichgewichte sind wegen der 

Wechselwirkungen der beteiligten Stoffe in komplizierter Weise von 

Temperatur und momentanen Konzentrationen abhängig. 

Schon um lediglich die Trenneffizienz eines Extraktars abschätzen zu 

können ist es wegen der Wechselwirkungen notwendig, die 

Konzentrationsprofile aller beteiligten Spezies gleichzeitig zu 

berechnen. Aufbauend auf die frÜhen Arbeiten von Ochsenfeld et al. 

[1] führte uns dies zur Entwicklung eines Computer-Codes fÜr die 

Simulation der 

Purex-Prozesses 

eingesetzt wird: 

o Demonstration 

Extraktion. 

o Vorbereitung 

transienten Mehrkomponenten-Extraktion des 

[2,3], der heute fÜr folgende Routinearbeiten 

der Wechselwirkungen bei der Mehrkomponenten-

und Auswertung von Experimenten in 

Laborextraktoren; 

o Flowsheet- und Auslegungsberechnungen; 

o Abschätzung des Einflusses unvermeidlicher Prozeßschwankungen 

und hypothetischer Störfälle (Sicherheits- und 



- 185 -

Inventaranalysen); 

o Untersuchungen zur Prozeß-Dynamik; 

Mit dem bisherigen Code war es jedoch nicht möglich, die Extraktaren 

zur Trennung von U und Pu zu berechnen. Die Trennextraktaren stellten 

eine LÜcke bei der angestrebten vollständigen Simulation des 

Purex-Prozesses dar. Der Grund hierfür liegt in der Tatsache, daß 

sich in den Trennextraktaren neben den Extraktionsreaktionen simultan 

Reduktions- und Oxidationsreaktionen abspielen, deren Mechanismus 

nicht vollständig geklärt ist. 

Grundlage der 

unterschiedliche 

Trennung des 

Extrahierbarkeit 

Plutoniums vom Uran ist 

des 3- und des 4-wertigen Pu. 

die 

Für 

die VerteilungskoeffizientenD gilt: 

DU(VI) ~ DPu(IV) ~ DHN02 > 0u(IV) > DHN03 >> 0Pu(III) ~ 0s.P. 

Durch Reduktion von Pu(IV) zu Pu(III) wird im ersten 

Extraktionszyklus Plutonium von Uran getrennt. Im zweiten und dritten 

Pu-Zyklus wird Plutonium jeweils extraktiv nach Reoxidation von den 

restlichen Spaltprodukten S.P. und nach erneuter Reduktion vom 

Resturan getrennt. 

Die vorliegende Arbeit beschreibt den Versuch, durch ein Modell der 

Reaktionen den Prozeßablauf der Trennmischabsetzer zu quantifizieren. 

2. Das Modell 

Im folgenden sollen schrittweise die Modellgleichungen zur 

Beschreibung einer 

aufgebaut werden. 

zu halten, werden 

Pu(IV) angegeben. 

einzelnen Stufe eines Trennroischabsetzers 

Um das entstehende Gleichungssystem übersichtlich 

die Differentialgleichungen exemplarisch nur fÜr 

2.1 Mischabsetzerstufe ohne chemische Reaktion 

Es wird 

zwischen 

Ebenso 

angenommen, 

den Phasen 

wie das 

daß nur in der Mischkammer Stoffaustausch 

stattfindet, nicht jedoch in der Absetzkammer. 

gesamte Mischkammervolumen werden die beiden 



- 186 -

Phasenvolumina der Absetzkammer in sich als ideal gemischt 

angenommen. Versuche, die Absetzkammer mit einer Strömungsrichtung zu 

beschreiben, ergaben keine systematische Verbesserung zwischen 

Experiment und Theorie. 

Mischkammer M: 

D =D {xM,[U(VI)] M'[HN03] M'[TBP],T} xy xy a a 

ßxy = ßxy{xM,Dxy} 

dxM/dt = taM·(xs+l xM) 

dyM/dt = toM· (y s-1 yM) 

Absetzkammer S: 

dx8/dt = tas • (xM xs) 

dys/dt = tos·(yM - Ys) 

Verwendete S~bole: 

a · ß • (D ·x a xy xy M 

a • ß • (D ·x o xy xy M 

x = wässrige Pu(IV)-Konzentration 

y = organische Pu(IV)-Konzentration 

yM) 

yM) 

xs+l = wässrige Pu(IV)-Feedkonzentration der Mischkammer 

Ys-l = organische Pu(IV)-Feedkonzentration der Mischkammer 

T = Temperatur 

TBP = Anfangskonzentration von TBP 

D { ... } = Verteilungskoeffizient von Pu(IV) als Funktion von ... xy 

ß { ... } = Transferkoeffizient von Pu(IV) als Funktion von ... xy 

[ ... ]=Konzentration von ... 

t = Zeit 

t = Verweilzeit = Phasenfluß/Phasenvolumen 

a = Phasengrenzfläche/Phasenvolumen 

Indizes a und o stehen für wässrig und organisch, M und S für Misch

und Absetzkammer. 

Entsprechende Gleichungen ergeben sich für die zeitlichen Änderungen 

von U(VI) und HN0
3

. 
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Zur Beschreibung einer Stufe eines Misehabsetzers sind demnach fÜr 

jede die Extraktion beeinflussende und selbst extrahierende Spezies 4 

Differentialgleichungen und 2 algebraische Gleichungen erforderlich. 

Die Kopplung zwischen Misch-und Absetzkammer erfolgt Über die 

Strömungsterme t·(. .. ), die Kopplung zwischen wässriger und 

organischer Phase Über die Stoffaustauschterme cr·ß·( ... ). Wegen der 

Kopplungen müssen sämtliche Gleichungen simultan gelÖst werden. Im 

Fall der U(VI)-Pu(IV)-HN0
3 

Extraktion bedeutet das 12 

Differentialgleichungen und 6 algebraische Gleichungen pro Stufe. 

In den nächsten Abschnitten soll auf die Berechnung der in den 

Modellgleichungen enthaltenen Größen D, ß und a eingegangen werden. 

2.1.1 Die VerteilungskoeffizientenD 

Voraussetzung fÜr jede realistische 

Gegenstromextraktion im Purex-Prozeß ist eine 

Beziehung für die Abhängigkeit 

Verteilungskoeffizienten D von U(VI), Pu(IV) 

Simulation der 

genaue quantitative 

der statischen 

und HN0
3 

von den 

jeweiligen Konzentrationen dieser 3 Spezies, vom Anteil des TBP im 

Verdünnungsmittel und von der Temperatur. 

Es war daher vordringlich, eine Sammlung aller verfÜgbaren 

Verteilungsdaten zusammenzustellen und die'Daten durch Gruppierungs

und Modellierungstechniken auf "Ausreißer" zu prÜfen. Das Ergebnis 

ist in dem mehr als 4000 Verteilungskoeffizienten umfassenden "1981 

Purex Distribution Data Index" [4] enthalten. 

Auf der Basis von [4] wurden zwei auf verschiedenen Annahmen 

beruhende Modellgleichungen [5,6] aufgestellt, die den gesamten 

Datenbestand im gesamten Konzentrations- und Temperaturbereich mit 

guter Genauigkeit beschreiben. Durch den Einsatz zweier verschiedener 

Modellgleichungen kann der durch das Verteilungsmodell entstandene 

Fehler bei der Simulation von Konzentrationsprofilen abgeschätzt 

werden. 
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2.1.2 Die Transfergeschwindigkeit ß 

Die Kenntnis der Stofftransferkinetik ist Grundvoraussetzung fÜr die 

Berechnung von differentiellen Gegenstromextraktoren (Pulskolonnen). 

Aber auch fÜr Misehabsetzer ist die Berücksichtigung der 

Transferkinetik erforderlich, wenn die Verweilzeiten der Phasen in 

den Mischkammern zu kurz für die Einstellung des chemischen 

Gleichgewichts sind. Die Versuche zur quantitativen Interpretation 

der Messungen von Transferraten [7] zielten nicht auf die für 

Simulationszwecke benötigte algorithmische Darstellung ab und 

erwiesen sich daher als ungeeignet für diese Anwendung. Eine 

Neuauswertung der Daten von [7] erbrachte hier eine entscheidende 

Verbesserung [8]: 

Als einfachster Ansatz wurden aus den Messungen von [7] die 

"overall"-Transferkoeffizienten ß für U(VI), Pu(IV) 

berechnet. ß ist definiert durch den Ansatz für die zeitliche 

Änderung der Tropfenkonzentration cd : rop 

a ist das Verhältnis von Tropfenoberfläche zu Tropfenvolumen. 

Abb.1 zeigt die Abhängigkeit der beobachteten Transferkoeffizienten ß 

als Funktion der 

wobei ccont und 

kontinuierlichen 

Steigung oc joc der Gleichgewichtskurve, cont drop 
cd die Konzentrationen von U, Pu und HN03 in der rop 
bzw. in der Tropfenphase sind. Die Steigung 

oc /oc läßt sich unmittelbar aus dem Verteilungsmodell des cont drop 
Abschnitts 2.1.1 berechnen. 

Das Überrraschende Ergebnis ist, daß alle Heßpunkte für U, Pu und 

HN03 um eine gemeinsame Gerade in der log-log Darstellung der Abb.lA 

streuen. Die Variation der Steigung beträgt nahezu 5 Dekaden, die 

Variation der ß-Werte mehr als 2 Dekaden. Die Bedingungen der 

Messungen variieren stark und sind in den Abb.1B bis. IF dargestellt. 

Die ursprünglichen Daten von [7] wurden bei TBP-Konzentrationen 

zwischen 5 und 20 Gew% gewonnen. Neue Messungen bei 36 Gew% (30 Vol%) 

bestätigten die allgemeine Beziehung 
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ß = a·{ ac /oc }Y cont drop 
(a = 0,0038 ± 0.0009 cm/sec und y = 0.63 ± 0.16) 

ohne jede Änderung der Parameter a und y [9], wie aus Abb.lD 

entnommen werden kann. Diese Tatsache unterstützt die Wahl der 

Steigung der Gleichgewichtskurve als einzige unabhängige Variable zur 

Berechnung der Transfergeschwindigkeiten und verleiht dem 

Extrapolationsverhalten des Modells größeres Vertrauen. 

2.1.3 Die spezifische Oberfläche a 

Eine allgemeine Berechnung des Tropfenspektrums und damit der 

spezifischen Oberfläche a ist heute weder für Pulskolonnen noch für 

Misehabsetzer möglich. Für den Fall der in 3.1 besprochenen 

ßimulation der 2B-EMMA existieren jedoch Messungen [10], die die 

Abschätzung ermÖglichen. a·ß erscheint ein physikalisch sinnvollerer 

Modellparameter zur Beschreibung der Effektivität eines 

Misehabsetzers zu sein, als die von uns frÜher verwendeten 

Murphree-Stufeneffektivitäten [2,3]. Letztere wurden stets 

willkürlich als gleich für alle extrahierenden Spezies angenommen. 

Die GrÖße a•ß enthält Über ß die aus 2.1.2 bekannte speziesabhängige 

Transferkinetik, während a das fÜr alle Spezies gleiche 

Tropfenspektrum beschreibt. 

Im Grenzfall 100% Effektivität wird während einer Verweilzeit 100% 

chemisches Gleichgewicht in der Mischkammer erreicht. Voraussetzung 

hierfür ist und a·ß>>1/t
0

M. Dann lassen sich die 

Gleichungen des Abschnitts 2.1 vereinfachen zu: 

Mischkammer M: 

D =D {xM, [U(VI)] M' [HN03] M' [TBP], T} xy xy a a 

dxM/dt = {Fa·(xs+1- xM) + Fo·(ys-1- Dxy·xM)J I (VaM + Dxy·VoM) 

Absetzkammer S: 

dxs/dt = taS • (xM xs) 

dys/dt ::: t • (y - Ys) oS M 

F ::: Phasenfluß 

V ::: Phasenvolumen 
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Pro Stufe und pro Spezies sind daher nur noch 3 

Differentialgleichungen und 1 algebraische Gleichung zu lösen. 

2.2 Mischabsetzetstufe mit chemischen Reaktionen 

Sobald in dem in 2.1 beschriebenen System U(IV) anwesend ist, wird 

Pu (IV) zu Pu(III) reduziert. Die Geschwindigkeitsgleichung fÜr die 

wässrige Phase ist [11]: 

d[Pu(IV)]/dt = -k•[Pu(IV)]·[U(IV)] I [HN0
3

] 2 

Für die organische Phase ist nur bekannt, daß die Reaktion 

U(IV)-Pu(IV) langsamer 

nicht verfÜgbar. Für 

verläuft, eine entsprechende Gleichung ist 

die Simulation wird daher vorläufig organisch 

und wässrig dieselbe Geschwindigkeitsgleichung verwendet. 

Durch den nur in der wässrigen Phase vorliegenden Stabilisator N
2
H4 

wird Pu(IV) ebenfalls reduziert [12]: 

Das so gebildete Pu(III) wird durch unvermeidliche Spuren von 

HN02 ,insbesondere in der organischen Phase, reoxidiert: 

d[Pu(IV)]/dt = +f{[Pu(III)],[HN0
3

],[HN0
2
], ... } 

Die Funktion f ist nicht bekannt. Man weiß jedoch, daß brutto HN02 
"erbrütet" wird. Der Stabilisator N

2
H

4 
hat die Aufgabe, diese 

autokatalytische Reduktion von HN0
2 

zu unterbinden. 

Eine Diskussion obiger Reaktionen 

Betriebsbericht" [ 13]. 

findet sich im "2B-EMMA 

Damit lauten die Gleichungen des Abschnitts 2.1 für die zeitliche 

Änderung der wässrigen und organischen Pu(IV)-Konzentrationen (x und 

y) 

Mischkammer M: 

Dxy =Dxy {xM, [U(VI)] aM, [HN03] aM, [TBP], T, [U(IV)] aM' [Pu(III)] aM, [N2H4 ]M} 

ßxy = ßxyf~M,Dxy} 
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dxMidt = taM·(xs+1 - xM) - aa·ßxy·(Dxy'XM- yM) 

-ka·xM•[U(IV)]aM I [HN03J!M- K·xM•[N2H4]aM I (K + [HN03JaM) 

+fa{[Pu(III)]aM' [HN03]aM' [HN02]aM' ... } 

dyMidt = t ·(y - y) - a ·ß •(D ·x - y ) oM s-1 M o xy xy M M 
-k

0
·yM•[U(IV)]

0
M I [HN03];M 

+f
0

{[Pu(III)]
0
M' [HN03]

0
M' [HN02]

0
M' ... } 

Absetzkammer S: 

dx81dt = ta8 ·(xM- x8) 

-ka·x8 ·[U(IV)Jas 1 [HNo3J!s- K·x8 ·[N2H4 las 1 (K + [HN03las) 

+ fa{[Pu(III)]aS' [HN03]aS' [HN02]aS' ... } 

dysldt = tos·(yM - Ys) 

-k
0

·y8 ·[U(IV)]
08 

I [HN03];8 

+fo{[Pu(III)]oS' [HN03]oS' [HN02]oS' ... } 

Zu den angegebenen 4 Differentialgleichungen für Pu(IV) kommen 

jeweils 4 Gleichungen fÜr die extrahierbaren Spezies U(VI), U(IV), 

HN03, Pu(III) und HN02. Das nicht extrahierbare N2H
4 

wird durch 2 

Gleichungen für d[N2H
4

]aM/dt und d[N2H
4

]a
8
/dt beschrieben. Pro Stufe 

sind damit 26 Differentialgleichungen und 12 algebraische Gleichungen 

simultan zu lösen. 

2.2.1 Die Aussalzeffekte von Pu(III) und Hydrazin 

Wegen der neu hinzugekommenen Spezies U(IV), Pu(III) und N
2
H

4 
muß das 

ursprüngliche Verteilungsmodell 

Dxy=D {x, [U(VI)] , [HN03] , [TBP], T} xy a a 

auf den Funktionalzusammenhang 

D =D {x,[U(VI)] ,[HN03] ,[TBP),T, [U(IV)]a,[Pu(III)]a,[N2H4]} xy xy a a 

erweitert werden. Die erheblichen Probleme der gleichzeitigen 

Bestimmung von Verteilungskoeffizienten fÜr U(VI), Pu(IV), Pu(III) 

und HN03 in Anwesenheit von Hydrazin konnten erst kürzlich gelöst 
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werden [14,4). 

Um einen graphischen Eindruck der Aussalzwirkung von Pu(III) und N2H4 
auf U(VI), Pu(IV), Pu(III) und HN0

3 
zu geben, zeigt Abb.2 die 

berechneten Verteilungskoeffizienten für einen speziellen Fall. Es 

zeigt sich, daß Pu(III) ähnlich wie Al(N0
3

)
3 

ein starkes nicht 

vernachlässigbares Aussalzmittel ist. Die Wirkung von N2H4 ist 

ähnlich der von HN0
3

. 

Der Einfluß von U(IV) kann vorläufig nur aus Daten ohne Pu und N2H4 
[4,14] extrapoliert werden. Gegenwärtig werden Messungen zum 

Auffüllen dieser Lücke durchgefÜhrt [15]. 

In einem funktionsfähigen Trennextraktor sind 

HN02-Konzentrationen zu klein, um einen Einfluß auf 

Verteilungskoeffizienten der anderen Spezies zu haben. 

2.3 Mischabsetzerstufe mit elektrochemischen Reaktionen 

Eine Diskussion der elektrochemischen Reaktionen in 

die 

die 

einem 

Trennextraktor findet sich in [13]. Als Beispiel seien wiederum die 

Reaktionen fÜr Pu (IV) für eine Stromdichte größer als die 

Grenzstromdichte angegeben: 

Der erste Term beschreibt die kathodische Reduktion, der zweite die 

anodische Reoxidation. Q sind die spezifischen Elektrodenflächen. 

Da die elektrochemischen Prozesse sich ausschließlich in der 

wässrigen Phase der Absetzkammer abspielen, lauten damit die 

vollständigen Gleichungen fÜr die Beschreibung von Pu(IV) in einer 

Stufe eines Elektro-Trennextraktors: 

Mischkammer M: 

Dxy=Dxy{xM,[U(VI))
8
M,[HN03]

8
M,{TBP),T, [U(IV)]

8
M,[Pu(III)]aM'[N2H4]M} 

ßxy = ßxy{xM,Dxy} 



- 194 -

Calculated Distribution Coefficients ( 35 ° C, 30°/o TBP) 

Pu ill 

2 ""'F----+-_"_-----+--- r=: ______ --1- 0,02 

[Puill] aq ~ 
"'"'1"""--'--.,.-------.r------.-----t----,-----,----.,.-----+- 0, 01 

10 20 30 40 50 60 70 g /I 

Abb.2: Berechnete Aussalzeffekte von Pu(III) und N H4 auf die 
Verteilungsgleichgewichte von U(VI), Pu(IV), Pu(III) und ~03 . 
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dxMidt = taM·(xs+1 - xM) - cra·ßxy·(Dxy'~- yM) 

-ka·xM·[U(IV)]aM I [HN03J!M- K·xM•[N2H4]aM I (K + [HN03]aM) 

+fa{[Pu(III)]aW [HN03]aM' [HN02]aM' '' .} 

dyMidt = toM·(ys-1 - yM) - cro·ßxy·(Dxy'XM- yM) 

-k
0

·yM·[U(IV)]
0
M I [HN03]!M 

+fo {[Pu(III)] oM' [HN03] oM' [HN02] oM' ... } 

Absetzkammer S: 

dx81dt = tas·(xM- x8) 

-ka·x8 ·[U(IV)]as I [HN03l!s- K·x8 ·[N2H4las I (K + [HN03]a8) 

+fa{[Pu(III)]aS' [HN03]aS' [HN02]aS' ... } 

-ßr·Qc•x8 + ß
0

•QA·[Pu(III)) 

dysldt = tos·(yM- Ys) 

-k
0

·y8 ·[U(IV)]
08 

I [HN03 ]~8 
+fo{[Pu(III)]oS' [HN03]oS' [HN02]oS' ... } 

Der große Vorteil des Elektro-Trennextraktors gegenuoer allen anderen 

Trennverfahren für U und Pu ist die kontinuierliche in-situ 

Nachbildung von U(IV) durch Elektroreduktion von U(VI). Gleichzeitig 

ist jedoch auch eine partielle elektrolytische Zerstörung von N2H4 zu 

berücksichtigen. Da ferner bei allen chemischen und elektrochemischen 

Prozessen die HN0
3
-Bilanz beeinflußt wird, müssen auch die 

Differentialgleichungen fÜr alle Übrigen Spezies entsprechend den 

oben angegebenen Gleichungen für Pu(IV) modifiziert werden. 

3. Erste Simulationsergebnisse fÜr Elektro-Mischabsetzer 

Die in 2.3 teilweise angegebenen Modellgleichungen wurden in dem 

Computer-Programm VISCO realisiert (vgl. 3.3). Als besonders 

interessante Testfälle boten sich die Elektroreduktion der 

2B-WAK-EMMA [13) und der 1B-MILLI-EMMA [16) an. 
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Abb.3: Gemessene (o=organisch, ~=wässrig) und gerechnete 
(gestrichelt: organisch, durchgezogen: wässrig) Konzentrationen in 
den Absetzkammern gegen die Stufennummer der 2B-EMMA [13]. Metalle in 
g/1, sonst M/1. Organische und wässrige Feeds in Stufe 1 bzw. 12. 

3.1 Simulation der 2B-EMMA 

Im 2. Pu-Zyklus ist Pu die dominante Schwermetallspezies. Das 

Verhältnis von Resturan zu Pu in der Feedlösung ist im allgemeinen 

kleiner als 1. Wie in 2.2 gesagt, ist die Funktion f fÜr die 

autokatalytische Reoxidation von Pu(III) nicht bekannt. Während in 

der wässrigen Phase bei ungestörtem Betrieb stets ein Überschuß von 

N2H4 vorhanden ist und damit die Autokatalyse unterbunden wird, fehlt 
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in der organischen Phase der Stabilisator. In der Mischphase dÜrfte 

die Reoxidation wegen des N
2
H4 an der (sehr großen) Phasengrenzfläche 

praktisch nicht stattfinden. Jedoch muß erfahrungsgemäß in der 

organischen Phase der Absetzkammer während einer Verweilzeit t
0

S mit 

einer vollständigen Oxidation von U(IV) durch das ständig durch 
Reoxidation erzeugte Pu(IV) gerechnet werden. In der Simulation der 
2B-EMMA wird daher vollständige Reoxidation sowohl von U(IV) als auch 

von Pu(III) angenommen. 

Abb.3 zeigt die gerechneten und gemessenen Absetzkammer-Profile 

(Abb. 8 in [ 13]) im stationären Zustand. U(IV) wird in-situ durch 

Elektroreduktion von U(VI) erzeugt. Wegen der beschriebenen 

Reoxidation gibt es organische Profile in den Absetzkammern nur fÜr 

Gesamt-U und -Pu, nicht jedoch fÜr U(IV) und Pu(III). 

3.2 Simulation der 1B-MILLI-EMMA 

Im Gegensatz zum 2B-Extraktor ist hier das U/Pu-Verhältnis sehr groß. 

Die Annahme vollständiger Reoxidation in der organischen Phase der 

Absetzkammer kann hier vermutlich nicht gemacht werden. Solange uns 

die Funktion f (Abschnitt 2.2) nicht bekannt ist, wurde daher die 

sicher nicht richtige Annahme einer partiellen Reoxidation von 

Pu(III) nach einem Gesetz 1. Ordnung gemacht. Die 

Reoxidationsgeschwindigkeit diente 

3.3) des in Abb.4 gezeigten 

kombinierte 1BX/1BS-MILLI-EMMA [16]. 

dabei als "Spielparameter" (vgl. 

Simulationsergebnisses fÜr die 

3.3 Das Programmsystem VISCO 

Der international gebräuchlichste Computer-Code zur Simulation von 

Purex-Konzentrationsprofilen ist SEPHIS, das während der vergangeneu 

13 Jahre von Savannah River, Oak Ridge und Hanford gemeinsam 

entwickelt wurde. Im folgenden soll ein kurzer Vergleich zwischen der 

jÜngsten SEPHIS-Version SEPHIS-MOD4 [17] 

gemacht werden 1 • 

uns unserem Code VISCO 

Modellgrundlage -S: stufenweise Massenbilanz 
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Abb.4: Gemessene (o=organisch, ~=wässrig) und gerechne~e 
(gestrichelt: organisch, durchgezogen: wässrig) Konzentrationen in 
den Absetzkammern gegen die Stufennummer der IB-MILLI-EMMA/IBS [16]. 
Metalle in g/1, sonst M/1. Organischer Feed in Stufe 8, organischer 
Scrub in Stufe 1, wässriger Feed in Stufe 16. 

-V: stufenweise Massenbilanz 

Extrahierend -S: U(VI), Pu(IV), HN03 . 

-V: U(VI), Pu(IV), HN03 , U(IV), Pu(III). 

Redox Reaktionen -S: wässrige Mischkammer. Numerische Folge ist 

Reaktion, dann Verteilung. Keine Reoxidation. 

1 Abkürzungen: S=SEPHIS-MOD4, V=VISCO. 
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-V: wässrige und organische Misch- und 

Absetzkammer. Reaktion und Extraktion 

gleichzeitig. Reoxidation. 

Reduktionsmittel + -S: U(IV), NH30H . 

-V: U(IV), N
2
H4 , Elektro-Reduktion. 

Verteilungs-Modell-S: erhebliche Abweichungen von den Daten in [4]. 

Effektivität 

Numerik 

-V: Modell basiert auf least-square Fit der Daten 

in [4]. 

-S: 100%. 

-V: Transfer Kinetik [8] 

Effektivität. 

oder Murphree Stufen 

-S: stufenweise Runge-Kutta Integration der 

Mischkammerkonzentrationen in kleinen 

Zeitschritten. 

integrierten 

Binäre Suche zur Lösung der 

Reaktionsgleichungen. 

Mischkammerkonzentrationen laufen unverändert 

durch 3 Absetzkammerzonen gleichen Volumens. 

-V: simultane Integration 

Differentialgleichungen von 

Absetzkammern aller Stufen. 

Misch-

aller 

und 

Stationäres Profil -S: wenn nur stationäre Lösung verlangt ist, wird 

die Numerik durch Trapez-Integration mit 

größeren Zeitschritten beschleunigt. 

-V: schnelle Lösung durch Newton-Raphson 

Iteration. 

Implementierung -S: Batchbetrieb. 

-V: Dialog mit Graphik oder Batch. 

Parameterschätzung -S: trial and error. 

-V: Least-square 

möglich. 

Fit der stationären Profile 

4.Zusammenfassung und weitere Arbeiten 

Die numerische Simulation der Koextraktion von U(VI), Pu(IV) und HN03 
in Purex-Mischabsetzern ist zuverlässig und gut validiert [18], sie 

wird fÜr Routine-Rechnungen eingesetzt. Die in diesem Bericht 
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beschriebene Simulation der reduktiven Trennung befindet sich noch in 

der Entwicklungsphase. Erste Ergebnisse sind vielversprechend, wie 

die relativ gute Übereinstimmung von Messung und Rechnung der Abb.3 

und 4 zeigt. Durch die numerischen Möglichkeiten unseres Programms 

VISCO können die kinetischen Konstanten der Redox-Reaktionen and die 

Meßergebnisse angepaßt werden. In den gezeigten Beispielen wurden 

jedoch nie die durch Experimente vorgegebenen Grenzen der Parameter 

überschritten. 

Große Unsicherheit herrscht jedoch bei Reaktionsmechanismus und 

-kinetik der Redox-Prozesse in der organischen Phase. Hier mussen 

beträchtliche experimentelle Anstrengungen unternommen werden, bevor 

insbesondere der StÖrfall "Umkippen der B-Extraktoren" quantitativ 

untersucht werden kann. 

Mangels experimenteller Grundlagen kann VISCO den Einfluß von HDBP 

nicht berücksichtigen, der beim Pu-Strip aus der organischen Phase 

bei Pu-Konzentrationen im mg/1-Bereich eine entscheidende Rolle 

spielt. Auch hier muß ein Versuchsprogramm durchgeführt werden. 

Geplant ist ferner eine Erweiterung von VISCO um die Reduktionsmittel 

Eisen(II)sulfamat und Hydroxylammoniumnitrat. Damit kann sollen die 

verschiedenen Trennprozesse quantitativ verglichen und bewertet 

werden. 
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PUREX-Prozeßanalytik - Status und Trend 

D. Ertel, IHCH 

1. Grundlagen 

Für die ProzeSsteuerung einer Wiederaufarbeitungsanlage sind 
aktuelle Informationen über das Betriebsv8rhalten der einzel
nen Extraktionsapparate unerläßlich. 

Sie stammen aus 

-kontinuierlichen Messungen verfahrenstechnischer 
Regelgrößen wie z.B. Fluß, Füllstand, Lage der Phasen
grenzschicht usw. 

- analytischen Bestimmungen von Stoff- und Aktivitäts
konzentrationen, Wertigkeiten, Isotopenzusammen
setzungen usw. 

PUREX-Prozeßanalytik befaßt sich hauptsächlich mit dem zuletzt 
genannten Problemkreis /1/. Dabei handelt es sich überwiegend 
um Analysen von U, Pu, Spaltprodukten und Salpetersäure inner
halb weiter Konzentrationsgrenzen, und zwar sowohl in wäßrigen 
wie organischen Prozeßlösungen bei teilweise hoher Radioakti
vität (Fig. 1 und 2). 

Die Analysenergebnisse sollen schnell verfügbar und genau sein. 
Schnelligkeit garantiert die Aktualität der Information (z.B. 
das rechtzeitige Erkennen von Betriebsstörungen) und Genauigkeit 
ermöglicht zuverlässige Mengenkontrollen. 

Während für die Prozeßkontrolle Schnelligkeit bei hinreichender 
Genauigkeit im Vordergrund steht, verlangt die Charakterisierung 
und Bilanzierung von Kernbrennstoffen höchste analytische Prä

zision. Man unterscheidet deshalb zweckmäßig folgende Kategorien 



von WA-Analyti~: 

Prozeßanalytik 

Bilanzanalytik 
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Betreut den laufenden Betrieb. Typisch 

sind personalintensive Schichtarbeit, hohe 
Analysenzahlen, Schnelligkeit. 

Befaßt sich mit der Qualität und Quantität 
der bearbeiteten Kernbrennstoffe und mit 

Fragen der Spaltstofffl~ßkontrolle. 

Charakteristisch sind höchstmögliche ana
lytische Präzision und hohe Analysenkosten. 

Sicherheitsanalytik Beschäftigt sich mit den sicherheitsrelevanten 
Aspekten des Anlagenbetriebs: 

Untersuchung von Störfällen, Korrosions
probleme, Analys~ von Emissionen und Abfällen. 

2. Arbeitstechnik und -aufwand 

Alle analytischen Arbeiten unterliegen denselben Rahmenbedingungen 
wie der Anlagenbetrieb: Strahlungsabschirmung und Kontaminations
schutz sind hier wie dort unerläßlich. Daraus ergeben sich weit
reichende Konsequenzen für die Arbeitstechnik und die Struktur 
der Analytiklabors. 

Kennzeichnend ist fernbedientes Arbeiten in Heißen Zellen und 
direktes Hantieren von Lösungsproben in Handschuhboxen. Kenn
zeichnend ist ferner die häufig schwierige Anpassung analyti
scher Instrumente an die Zellen/Boxen-Technik und auch das aus 
analytischer Sicht besonders heikle Problem der Crosskontamina
tion. 
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Der analytisch~ Aufwand bei kerntechnischen Anlagen ist des
halb etwa dreimal so groß wie in konventionellen Labors. 

Die Anzahl der erforderlichen Analysen ist abhängig vom An
lagenkonzept (Kapazität, Fließschema, Behälterzahl ), von auf
lagenbedingten Forderungen und - last not least - auch vom 
(subjektiven) Informationsbedürfnis der Betriebsmannschaft. 

Die personelle analytische Arbeitsleistung andererseits ist 
sowohl eine Funktion der Laborinstrumentierung und Arbeits
technik als auch der Arbeitsorganisation. 

Man kann z.Zt. mit folgenden Orientierungsdaten rechnen: 

- Personelle Arbeitsleistung 

- Laborgröße 

3. Rati~nalisierungsmaßnahmen 

1500 Analysen/Mannjahr 

15 m2/Mann 

Die 1500 jato-Anlage in Barnwell/USA ist mit 800 Analysen/Tag 
projektiert. Das würde mehr als 100 Mann Analytikpersonal und 
etwa 2000 m2 Laborfläche bedeuten. Angesichts solcher Zahlen 
ist der Ruf nach Rationalisierung verständlich. 

Am besten eignet sich dafür die Kategorie Prozeßanalytik. Denn 
deren hoher Personalbedarf und die allgemeine Forderung nach 
Verminderung personeller Strahlungsbelastung (ALARA-Prinzip) 
bieten günstige Ansatzpunkte. Daneben werden aber auc~ von der 
Bilanzanalytik zeitnähere Informationen verlangt, um aktuelle 
~1aterialkontrollen durchführen zu können ( 11 near-real time 
accountancy 11

). 
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Es gibt zwei prinzipielle Rationalisierungsmöglichkeiten: 

- Automatisierung häufig wiederkehrender Arbeitsgänge 

im Labor 

- direkte Analyse im/am Prozeßstrom. 

Bei der Laborautomatisierung bieten sich gute Möglichkeiten 
überall dort, wo einfache Routinetätigkeiten substituierbar 
sind; also etwa bei der Ausführung chemischer Trennungen, 
bei der Herstellung von Meßproben usw. Die Entwicklung ent
sprechender Geräte läuft seit Jahren und zwar überwiegend in 
Eigeninitiative. Denn die einschlägige Industrie engagiert 
sich kaum wegen des marktwirtschaftlich unergiebigen, kleinen 
Interessentenkreises, der obendrein exotische Ansprüche stellt. 

Für die analytischen Messungen selbst und deren Auswertung 
bieten die handelsüblichen Analyseninstrumente einen so hohen 
Automatisierungsgrad, daß weiterführende Entwicklungen kaum 
notwendig sind. 

Auf organisatorischem Gebiet schließlich gibt es seit einiger 
Zeit erfreuliche Ansätze zur Verbesserung des Informations
austausches zwischen Labor und Betrieb. Angefangen von der 
automatischen Probenidentifizierung und -Verteilung über die 
Organisation des Arbeitsablaufs bis hin zur Registrierung, 
Darstellung und Dokumentierung von Labordaten gibt es bereits 
praxisnahe Konzepte /2,3/. 

Die Alternative sind Inline-Instrumente /4/. Sie basieren auf der 
bestechenden Idee, durch den Vor-Ort-Betrieb spezifischer ana
lytischer Sensoren Informationen praktisch verzögerungsfrei zu 
gewinnen und möglichst unmittelbar zur Prozeßsteuerung einzu
setzen; man unterscheidet den eigentlichen Inline-Betrieb vom 
Online-Betrieb im Nebenstrom (Fig. 3). Obwohl es in der konven
tionellen chemischen Technik für solche Lösungen Beispiele gibt, 
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stehen einer kerntechnischen Realisierung dieses Konzepts 
hohe Barrieren im Wege, allen voran die Randbedingungen, 
die der WA-Prozeß setzt. Das ist natürlich eine Herausfor
derung an Ingenieure, Meßtechniker und Analytiker. Sie hat 
zur Folge, daß Inline-Instrumente aller Art konzipiert und ent
wickelt werden. Allerdings ist deren praktische Anwendung 
keineswegs unproblematisch. Meist sind nämlich die Konstruk
teure und Entwickler von automatisierten Analysengeräten nicht 
identisch mit den potentiellen Anwendern, und aus dieser Tat
sache resultieren Schwierigkeiten: 

- Mangelnde praktische Betriebserfahrungen k~nnen dazu 
führen, daß manche Geräte den harten Anforderungen des 
Anlagenbetriebs nicht gewachsen sind; ihr Ausfall k~nnte 

zu empfindlichen Betriebsst~rungen führen. 

- Brauchbare Instrumente entstehen meistens nicht durch 
einen genialen Sch~pfungsakt, sondern als Produkt eines 
Entwicklungsprozesses, der sich iterationsartig den Rea
litäten anpaßt. Seide Interessengruppen müssen deshalb 
Kooperationsbereitschaft und Stehvermögen zeigen. 

- Es gibt einen verständlichen Interessenskonflikt zwischen 
Entwicklern und Anwendern: Die einen wollen kein Risiko 
eingehen und nur Erprobtes anwenden, den anderen fehlen 
aber die realistischen Testbetten für ihre Entwicklungen. 

Aus dieser Situation sind Schlußfolgerungen zu ziehen: Die Ent
wicklung von Laborautomaten und Inline-Instrumenten verlangt 
eine rechtzeitige Absprache und später eine permanente Zusammen
arbeit zwischen Entwicklern und Anwendern. Die Vorschläge sollten 
dabei in der Regel von den praxiserfahrenen Betriebsleuten kommen. 



- 207 -

4. Kontra11maBnahmen 

Neben dem Rationalierungsdruck prägen auch Kontra11maBnahmen 

die analytische Arbeit, nämlich die gegen eine kriminelle Ent

wendung von Kernmaterial gerichteten administrativen und tech

nischen SicherungsmaBnahmen und die Direktiven der internati
nalen SpaltstofffluBkontrolle. 

Es wird verlangt, daB alle Kernmaterialien, die in eine WA
Anlage hineingehen, sich darin befinden und sie wieder verlas
sen jederzeit qualitativ und quantitativ bekannt und nachweis
bar sein müssen. 

Das ist eine höchst anspruchsvolle analytische Aufgabe, denn 
sie erfordertPräzisionund Schnelligkeit. 

Zur Realisierung dieses Konzepts unterteilt man WA-Anlagen in 

Materialbilanzzonen, deren Spaltstoffinhalte durch Inventar
analysen und Kontrollmessungen an den Transferstellen (Schlüssel

meBpunkte) bestimmt werden (Fig. 4). Das sind auf der Eingangs
seite Brennelementlager und Accountability-Tank, auf der Ausgangs
seite die U- und Pu-Produkte sowie die Waste-Behälter. Der eigent

liche Extraktionsteil ist als MBA II deklariert. 

Der Entwicklungstrend ist durch zwei Aspekte gekennzeichnet: 

- Aktualisierung der Materialbilanzen, 

- Verfälschungssicherheit analytischer Daten. 

Mit wachsender AnlagengröBe und immer engeren Mengentaleranzen 
gewinnt der Faktor Zeit erhebliche Bedeutung. Man fordert dyna

mische Materialbilanzierungen /5/ und meint damit quasi ver
zögerungsfreie Messungen (0-30 Minuten) von U, Pu-Konzentrationen 
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und -Flüssen mittels Inline-Instrumenten. Für die 11 kalte Seite 11 

von WA-Anlagen (U, Pu-Produkte), die wegen der Dichte und Rein
heit der Kernmaterialien besonders diversifikationsrelevant 
ist, wurden bereits leistungsfähige neue Entwicklungen vorge
stellt /6/, deren realistische Erprobung unmittelbar bevor
steht. Es handelt sich dabei um gamma- bzw. röntgenspektro
metrische Methoden zur Element- und Isotopenanalyse und um 
genaue Durchflußmessungen mittels akustischer und kalorischer 
Methoden. Auf der 11 heißen Seite 11 ist wegen der viel härteren 
Randbedingungen vorerst nicht mit der Verfügbarkeit leistungs
fähiger Inline-Instrumente zu rechnen; man wird auf absehbare 
Zeit die bewährten Labormethoden (IDMS, Coulometrie, Potentio
metrie, RFA) kaum entbehren können. 

Im Hinblick auf die geforderte analytische Genauigkeit ist 
anzumerken, daß der bisweilen ausgezeichneten Reproduzierbar
keit von Analysenergebnissen eine adäquate Richtigkeit der 
Resultate entsprechen sollte. Die Erfahrung zeigt aber, daß 
dies nicht immer zutrifft und Anlaß von Mengendifferenzen 
sein kann, die den Kontrollmaßnahmen abträglich sind. Da es 
sich hierbei stets um Fragen der Standardisierung und Eichung 
der Analysenmethoden handelt, sollten diese Schwierigkeiten 
durch koordinierte Maßnahmen der Kontrollinstanzen überwind
bar sein. 

Das andere Hauptthema ist die Verfälschungssicherheit von 
Brennstoffchargen. Deren Kennzeichnung aufgrund typischer, 
mit ihrer Vorgeschichte verbundener Merkmale ist ebenfalls 
eine analytische Aufgabe. Meist benutzt man die Konzentrationen 
von U und Pu und deren Isotopenzusammensetzungen und ermittelt, 
ob bestimmte Isotopenverhältnisse und Konzentrationen miteinan
der korrelieren /7/. So wurde z.B. empirisch gefunden, daß das 
U/Pu-Verhältnis von LWR-Brennstoffen mit der 235 U-Anreicherung 
korreliert, daß das 242 Pu-Gehalt von LWR-Brennstoffen eine 
Konezntrationsfunktion der anderen Pu-Isotope ist,,und daß 
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auch das Isotopenverhältnis ausgewählter Spaltprodukte (z.B. 
Xe-132/131, Ce-134/137) funktional mit der Konzentration be
stimmter Spaltstoffnuklide zusammenhängt. Diese sog. Isoto
penkorrelationen lassen sich durch äußere Eingriffe praktisch 
nicht verändern. Sie sind in der Art eines Fingerabdrucks un
verwechselbar typisch für ganze Brennstoffchargen und stellen 
somit ein wertvolles Hilfsmittel im Sinne der Kontrollmaß
nahmen dar. 

5. Ausblick 

Der Betrieb älterer WA-Anlagen wird ganz überwiegend durch 
Laboranalytik betreut; es gibt nur wenige - aber bewährte -
Inline-Instrumente, die hauptsächlich auf Messungen der Kern
strahlung (y,a,n) beruhen. Solche Anlagen sind im Hinblick 
auf die Einführung neuer Meßtechniken oder Kontrollmaßnahmen 
nnr wenig geeignet. 

Moderne Anlagen bieten dafür weitaus bessere Möglichkeiten. 
Die Barnwell-Anlage beispielsweise ist so konzipiert, daß die 
meisten Probenahmekreisläufe auch Inline-Instrumente aufnehmen 
können. Das Risiko nicht funktionierender Geräte ist gering, 
denn s i e s i n d zu g ä n g l ich und können r e p a r i 'er t b z w. aus g e tauscht 
werden. Und man kann jederzeit auf die konventionelle Methode 
mit anschließender Laboranalytik zurückgreifen, Auch in puncto 
Labordatenverarbeitung sind in Barnwell umfangreiche Möglich
keiten vorhanden /10/. 

Zum Themaqdynamische Materialbilanzierung
0

wird die Tokaimura
Anlage eine Pilotfunktion übernehmen. Dort sollen neue' ameri
kanische Präzisionsinstrumente zur Inline-Bestimmung von U, Pu
Konzentrationen und -Isotopenzusammensetzungen eingesetzt wer

den, um zu prüfen, ob Modellvorstellungen und realistische Be
dingungen in Einklang zu bringen sind /6/. 
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Unter dem Stichwort "Analytik in zukünftigen Anlagen" muß man 
zwischen den rein analytischen Problemen und den durch Siche
rungsmaßnahmen auferlegten meßtechnischen Komplikationen unter

scheiden. 

Vordringliche analytische Aufgaben sind z.B. die Sofortkontrolle 

der pu- und U-Wertigkeit in hochaktiven Prozeßlösungen und die 
kontinuierliche Messung von Spaltstoffverlusten in den Abfall
strömen (HAW, CW), ferner die kontinuierliche Prüfung der 
Qualität des Extraktionsmittels. Aber auch die Methoden zur 
Fluß- und Volumenmessungen sind verbesserungsbedürftig. 

Die aus neuen Sicherungskonzeptionen resultierenden analytischen 
Aufgaben möchte ich anhand von zwei Beispielen nur andeuten. 
Beim CIVEX-Prozeß /8/ -einer sogenannten proliferationsfesten 
WA-Konzeption -wird eine vollautomatisierte PUREX-Variante 
propagiert: Die in besonders kleinen Heißen Zellen installierte 
Anlage soll nach einem festgelegten Fließschema und ohne Eingriff
möglichkeiten von außen funktionieren; ihre Steuerung soll nur 
aufgrund von Fluß-, Aktivitäts- und Leitfähigkeitsmessungen er
folgen, und die Zellen dürfen bestimmungsgemäß frühestens nach 
10-jährigem Betrieb für Reparaturarbeiten und dergleichen ge
öffnet werden. Die Praktikabilität derartiger Vorstellungen 
ist - nicht nur aus analytischer Sicht - zweifelhaft. 

Die in neuerer Zeit bekannt gewordenen amerikanischen Pläne 
zum Bau einer Demonstrationsanlage (HEF) für die WA verschie
dener fortgeschrittener Kernbrennstoffe sehen eine Canyon
Bauweise mit fernbedient austauschbaren Komponenten vor /9/. 
Ein Novum ist, daß die Zellenwände aus Sicherungsgründen ohne 
bzw. mit nur einem Minimum von Rohrleitungsdurchführungen aus
gestattet werden sollen. Die Prozeßkontrolle muß sich demnach 
weitgehend auf fernbediente Inline-Instrumentierungen stützen. 
Dafür sind aber weder umfassende Erfahrungen vorhanden, noch 
gibt es für alle prozeßanalytischen Aufgaben entsprechend 
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leistungsfähige· Inl ine-lnstrumente. Es bedarf deshalb außer
gewöhnlicher Anstrengungen, dieses Konzept zum Erfolg zu 
führen. 

Zusammenfassend läßt sich folgendes feststellen: 

- Es gibt grundsätzlich Mittel und Wege zur Lösung der 
rein analytischen Aufgaben beim PUREX-Prozeß. 

- Es gilt, den dafür erforderlichen Aufwand zu reduzieren 
und die Informationsqualität zu verbessern. 

- Den analytischen Aufgaben überlagern sich administrative 
Forderungen, die weitere technische und meßtechnische 
Probleme zur Folge haben. 

Die Lösung aller dieser Aufgaben erfordert eine effektive 
Zusammenarbeit von Spezialisten verschiedener Fachrichtungen. 
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Bewertung und Vorstellung von Analysenverfahren für die Eingangsanalyse in der 

Wiederaufarbeitung 

E. Mainka 

Kernforschungszentrum Karlsruhe 

Institut für Radiochemie 

I. Einführung' 

Dem KernbrennstofJgehalt im Auflöser- bzw. Bilanzierungstank in einer 

Wiederaufarbeitungsanlage kommt im Zusammenhang mit der Spaltstoff

bilanzierung besondere Bedeutung zu. Es ist die erste Möglichkeit, nach de'm 

Abbrand der Brennelemente im Reaktor den Spaltstoffgehalt des Materials 

destruktuv zu analysieren. Nach dem heutigen Stand der Technik basieren 

alle Bilanzierungen direkt oder indirekt auf Daten, die durch chemische 

Analysen erzeugt wurden. 

II. Problemstellung 

Bei den heute überwiegend eingesetzten Leichtwasserreaktoren mit einem 

Abbrand von '\,3 % ist an dieser Stelle mit einem Uran zu Plutoniumverhält

nis von '\, 100:1 zu rechnen. Die ß -y -Aktivität eines solchen Materials liegt 

für 1 g Brennstoff nach '\,2jähriger Kühlzeit bei '\,1 Ci Spaltprodukten. Diese 

Angaben bedeuten, daß Plutonium neben einem '\,100fachen Uberschuß an 

Uran in hochaktiven Lösungen analysiert werden muß. Die sehr komplexe 

Plutonium-Chemie,Plutonium kann in einer Lösung in mehreren Wertigkeits

stufen nebeneinander vorliegen - muß außerdem in Rechnung gestellt 

werden. 

Für die Urananalyse stehen, nicht zuletzt wegen des günstigeren Konzentra

tionsverhältnisses, mehrere Analysentechniken mit guter Genauigkeit zur 

Verfügung. Unter den gegebenen Bedingungen werden Anstrengungen unter

nommen, vor allem die Plutoniumanalyse weiterzuentwickeln. 

Die bestmögliche Analyse ist gefragt. 

Es wird auch daran gedacht, durch die Steigerung der Genauigkeit der 

Urananalyse, Verbesserungen in der Bilanzierung zu erzielen. Die Plutonium

konz.entration könnte dann eventuell aus U/Pu-Verhältnismessungen ermit

telt werden, was leichter zu bewerkstelligen ist. 
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Im Zusammenhang mit Uberwachungsmaßnahmen ist neben der geforderten 

Genauigkeit aber auch der Zeitfaktor - wann die Meßergebnisse zur Verfü

gung stehen - eine wichtige Größe. Hohe Genauigkeit und schnelle Verfüg

barkeit sind für die Mehrzahl der Meßtechniken zwei gegenläufige F orde

rungen, die bei der Auswahl der Meßmethoden in Rechnung gestellt werden 

müssen. 

Ein weiterer Bewertungspunkt ist die Verifizierbarkeit der Arbeitstechnik. 

Denn nur wenn einfach verifizierte werden kann, gestalten sich 

Kontrollmaßnahmen problemlos. 

Auch die Kostenfrage darf bei einer Methodenbewertung nicht unberück

sichtigt bleiben. 

Die nachfolgenden Meßmethoden sind auf Grund der einzelnen Bewertungs

kriterien ausgewählt worden. 

III. Analysenmethoden, die zur Spaltstoffbestimmung im Auflösertank einge

setzt werden können 

A. die massenspektroskopische Isotopenverdünnungsanalyse 

B. die Röntgenfluoreszenzspektroskopie 

C. die Isotopenkorrelationstechnik 

D. die Gammaabsorptiometrie 

E. die Redox-Titration 

F. die Emissionsspektroskopie nach Plasmaanregung 

G. die a-Spektroskopie 

H. die Laser-Raman-Spektroskopie 

Im folgenden Abschnitt soll auf die angeführten Verfahren näher einge

gangen werden: 

A. Die Massenspektroskopische Isotopenverdünnungsanalyse /1-3/ 

1. Meßprinzip 

Die Spaltstoffanalyse erfolgt durch die massenspektroskopische Isotopenver

hältnis_analyse, nachdem die Probe mit einer definierten Menge eines Leit

isotops versetzt worden ist. Die Abtrennung der Spaltprodukte ist erforder

lich. Es müssen gemessen werden: 
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a) die Isotopenzusammensetzung bzw. die Isotopenverhältnisse in der Probe. 

b) die Isotopenzusammensetzung bzw. die Isotopenv'erhältnisse im Spike mit 

dem Leitisotop. 

c) das Verhältnis aus zugesetztem Leitisotop zu einem geeigneten Refe

renzisotop im Gemisch aus Probe und Spike. Die Isotopenverdünnungs

analyse wird heute bevorzugt an dieser Stelle eingesetzt. 

Leistungsdaten: 

Genauigkeit: 0.5 - l. 7 % 

Schnelligkeit: cv} Woche 

Gerätekosten: cvBOO TOM 

Analysenkosten: cvlOOO DM/Probe 

Verifizierbarkeit: aufwendiges Inspektionslabor notwendig 

Mögliche Methodenverbesserungen: 

Durch den Einsatz von fortgeschrittenen Spike- Techniken kann die Analy

senzeit um ca. 40% verringert werden, was auch zur Kostenreduktion 

beitragen würde. 

Z.B. Insitu-spike-technik mit u233 und Pu244 /4/ oder nach der Tripetspike

Technik /5/ 

8. Röntgenfluoreszenzspektroskopie /6-8/ 

Meßprinzip 

Die Analyse beruht auf der Röntgenfluoreszenzstrahlenmessung von Spalt

stoff-Linien der L-Röntgenserie. Die beste Auflösung wellenlängendisper

siver Systeme liegt bei Röntgenenergien unter 20 KeV. Zur Steigerung der 

Meßgenauigkeit wird mit internem Standard gemessen. 

Leistungsdaten: 

Genauigkeit: 

Schnelligkeit: 

Gerätekosten: 

Probenautomat: 

Analysenkosten: 

· Verifizierbarkeit: 

o.5 - 2% 

cv10 min I Analyse 

300 TOM 

1000 TOM 

20 DM I Probe 

einfach - über Standardproben möglich 

Das Verfahren ist im Labor mit realistischem Analysenmaterial erprobt 
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worden. 

C. Isotopenkorrelationstechnik /9-14/ 

1. Meßprinzip 

Unterschiedliche Meßtechniken je nach verwendeten Isotopen. (U-Pu-Mes

sungen = Festkörpermassenspektroskopie; He 131/132 Massenspektroskopie 

für Gase; Cs 134/137 = y -Spektrometrie, Cm = Neutronenkoinzidenz

spektroskopie. 

Außerdem müssen für die Berechnung die historischen Daten der Analysen

probe bekannt sein. 

Leistungsdaten: 

Meßgenauigkeit: ca. 1 % 

Schnelligkeit: U, Pu und He 1 Woche 

Gerätekosten: 

Ana 1 ysenkosten: 

Cs und Cm kann am Ort gemessen werden "'30 min/Probe 

benötigt. 

U, Pu- Messungen mit Festkörpermassenspektrometer 

rvSOO TOM 

He-Gasmassenspektrometer rv 500 TOM 

Cs- y-Spektrometer "'100 TOM 

Cm - Neutronenkoinzidenzmeßstand rv 100 TOM 

U, Pu rv 1000 DM/ Analyse 

He-Isotope rv 500 DM/ Analyse 

Cs und Cm rv 50 DM/ Analyse 

Verifizierbarkeit: U, Pu und He aufwendig mit spez. Labor 

Cs und Cm über Standardproben einfach 

D. Die Gammaabsorptiometrie /15-19/ 

Meßprinzip 

Die Analyse beruht auf einer Differenzmessung der Photonentransmission 

direkt unterhalb und oberhalb der L bzw. K-Röntgenabsorptionskante der 

Analysenelemente. 
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Meßgenauigkeit: 

Schnelligkeit: 

Gerätekosten: 

Analysenkosten: 
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0.2 - 0 • .3% 

15-30 min/ Analyse 

250 TOM 

rv 50 DM/Probe 

Verifizierbarkeit: einfach über Standardproben 

Bemerkung: Die direkte Pu-Bestimmung ist wegen der geringen Konzentra

tion in Feedlösungen von LWR-Brennstoff nicht möglich. 

E. Redox-Titration /20-23/ 

Meßprinzip 

Prinzipiell kann Uran nach Abtrennen der Spaltprodukte mit Hilfe einer 

Redox-Titration~ wie z.B. Reduktion mit Fe li in H3P04 und Oxidation mit 

K2Cr207, bestimmt werden. 

Leistungsdaten: speziell an Feedlösungen liegen z.Zt. keine Erfahrungen 

vor, in Produktlösungen wird die Methode eingesetzt. 

Genauigkeit: <0.5 % 

Schnelligkeit: Schätzwert 2 Std. 

Gerätekosten: 30 TOM 

Analysenkosten: rv 250 DM/ Analyse 

Verifizierbarkeit: Inspektionslabor notwendig 

Bemerkung: wie bei der Gammaabsorptiometrie ist auch eine direkte Pu

Redox-Titration wegen der niedrigen Konzentration nicht sehr genau durch

führbar. Die Pu-Analyse sollte über eine U/Pu-Verhältnismessung durchge

führt werden. 

F. Die Emissionsspektroskopie nach Plasmaanregung /24-25) 

Meßprinzip: 

Die Brennstofflösung wird mit Hilfe eines Trägergases in ein Argonplasma 

eingebracht. Die Spaltstoffe werden so zur Emission angeregt. Der Nachweis 

erfolgt über ausgewählte empfindliche Spektrallinien. Die Analysentechnik 

ist gegen Störungen von Begleitelemef1ten weitgehend unempfindlich. 
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z.Zt. liegen noch keine praktischen Erfahrungen an 

Feedlösungen vor. 

Auf Grund simulierter Uran-Analysen erscheint folgen

des Entwicklungspotential möglich: 

Meßgenauigkeit: rv 1 % 

Schnelligkeit: rv 15 min/Probe 

Gerätekosten: 200 TOM 

Analysenkosten: rv 25 DM/Probe 

Verifizierbarkeit: einfach über Eichstandard möglich 

G. Die a-Spektroskopie /26/ 

Meßprinzip: 

Die a -Spektroskopie des Plutoniums erfolgt nach Abtrennen des Plutoniums 

sowohl von den Spaltprodukten als auch vom Uran. Um gute Ergebnisse zu 

erzielen, ist eine sorgfältige Präparateherstellung notwendig. 

Leistungsdaten: 

Meßgenauigkeit: 'V 2-3 % 

Schnelligkeit: rv 4 Std. 

Gerätekosten: rv 100 TOM 

Analysenkosten: 100 DM/ Analyse 

Verifizierbarkeit: relativ aufwendig, da ein Labor notwendig und die Tech-

nik arbeitsintensiv ist. 

H. Die Laser-Raman-Spektroskopie /27/ 

Meßprinzip: 

Die Nitratkomplexe von Uran und Plutonium haben starke Absorptionsban

den im sichtbaren Bereich des Spektrums. Durch die Strahlung eines Lasers 

können in diesen Molekülen Schwingungen hervorgerufen werden, die ein für 

das jeweilige Molekül charakteristisches Ramanspektrum ergeben. 



Leistungsdaten: 

Meßgenau igkei t: 

Schnelligkeit: 

Gerätekosten: 

Analysenkosten: 

Veri fizierbarkeit: 
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z.Zt. liegen keine praktischen Erfahrungen vor 

nach 127 I 5-20 % 

"-' 200 TOM 

Bemerkung: In 127 I wird vorgeschlagen, diese Arbeitstechnik als In-line 

Monitor im Eingangstank zu benutzen. 

IV. Diskussion der Ergebnisse 

Der Entwicklungsstand der angeführten Meßtechniken ist, wie aus der 

Tabelle 1 hervorgeht, sehr unterschiedlich. Z. Zt. ist z.B. von der Internatio

nalen Atomenergie-Behörde nur die lsotopenverdünnerungsanalyse akzep

tiert. 

Die Komplexität dieser Methode und auch die relativ späte Verfügbarkeit 

der Meßwerte lassen es notwendig erscheinen, an alternativen Analysentech

niken weiterzuarbeiten. 

Die Röntgenfluoreszenzspektroskopie und auch die Isotopenkorrelationstech

nik sind in Interlaboratoriumtests mit realem Analysenmaterial schon er

probt worden. Optimierungsmöglichkeiten sollen in weiteren Tests ermittelt 

werden. 

Urananalysen mit realistischen Eingangstankproben sind auch mit der Gam

maabsorptiometrie durchgeführt worden. In einem weiteren Experiment ist 

geplant, die Urananalysen dieser Arbeitstechnik mit UIPu-Verhältnismes

sungen zu kombinieren, um das Entwicklungspotential des Verfahrens voll 

auszutesten. 

Redox-Titrationen von Uran und auch die Emissionsspektroskopie nach 

Plasmaanregung sind bisher nun an simuliertem Material geprüft worden. 

Hier sind jetzt zunächst Experimente an realistischen Proben geplant. 

Die a -Spektroskopie gehört zu den Techniken, die bereits erprobt sind. Hier 

ist es die relativ große Fehlerbreite und die Komplexität des Verfahrens, die 
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der Akzeptanz dieser Technik z.Zt. noch entgegensteht. 

Die Daten für die Laser-Raman-Spektroskopie sind aus der Literatur ent

nommen. Eine On-line Technik wäre sicher an dieser Stelle zu begrüßen. 

Die Tabelle zeigt außerdem, daß jedes Verfahren Stärken und Schwächen 

hat, es ist von daher sicher sinnvoll, an der Optimierung der einzelnen 

Arbeitstechniken weiterzuarbeiten. 

Abschließend soll darauf hingewiesen werden, daß zur Bilanzierung neben 

der Konzentrationsbestimmung auch noch eine Mengenbestimmung notwen

dig ist. Z.Zt. laufen Interlaboratoriumstests mit derAn Hilfe verschiedene 

Verfahren getestet werden sollen. Darüber soll zu gegebener Zeit berichtet 

werden. 



Tabelle 1 faßt die angeführten Leistungsdaten zusammen: 

Meßverfahren Genauigkeit Schnellig- voraussichtl. (DM) Verifizier- Entwicklungs- Bemerkungen 
keit Analysenkosten barkeit stand 

A. Isotopenverdün-
nungsanalyse 0. 5.-1. 7 % rvl,Woche 1000 aufwendig Methode wird z.Zt. ----

eingesetzt 

B. Röntgenfluores-
zenzanalyse 0.5-2 % 10 min 20 einfach Laborerprobt ----

C. Isotopenkorrela-
tion 'V 1-3 % U,Pu,He-1 Woche U,Pu 1000 aufwendig Methode ist erprobt I 

---- ~e 500 aufwendig Laborerprobt ---- N 

Cs, Cm - 30 min Cs,Cm 50 einfach Laborerprobt N 
U1 

I 

D. Gammaabsorptio-
metrie 0.2-0.3 % 15 - 30 min 50 einfach Laborerprobt nur U-Analyse möglich 

E. Redox-Titration 0.2-0.5 % 2 Std. 250 aufwendig noch nicht erprobt, 
aber hohes Entwi ck- nur U-Analyse möglich 
lungspotential 

F. Emissionsspek. 
mit Plasmaanrg. 'V 1 % 15 min 25 einfach nur mit simulier-

tem Material er-
probt 

G. ~-Spektrometrie 2-3 % 4 Std. 100 rel. aufw. Methode ist erprobt nur Pu-Analys~ möglich 

H. Lasers_pektros- Daten einer Litera als on-line Methode 
kopie 5-20 % --- --- --- turstudie entnommen möglich 
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Brennelernent-Monitor - Ein Gerät zur Kritikalitätskontrolle des 

Auflösers .einer Wiederaufarhei.tungsanlage 

W. Eyrich, G. Schulze, H. Würz, KfK 

H .J. Becker, WAK 

Einleitun9: 

Ausgangspunkt der Arbeiten ist die bisherige Auslegungspraxis für 

die Kritikalitätssicherheit eines Auflösers einer Wiederaufar

beitungsanlage . Man geht von frischem Brennstoff aus und legt 

zudem noch eine hohe Anfangsanreicherung zu Grunde. In einer 

Wiederaufarbeitungsanlage wird normalerweise aber abgebrannter 

Brennstoff aufgearbeitet. 

Fortschreitender Abbrand im LWR- Brennstoff führt zu einer Reduk

tion des Spaltstoffgehalts und zu einem Aufbau von Spaltprodukten. 

Beides bewirkt eine Reduktion der Kritikalität des abgebrannten 

Brennstoffs relativ zum frischen Brennstoff. Dies ist in Abb.1 ---
dargestellt. Die Kritikalitätsabnahrne beträgt ca. 1% pro 1 GWd/tU 

Abbranderhöhung. Für das Kritikalitätskonzept einer Wiederaufar

beitungsanlage hat das folgende Konsequenzen 

- es kann ein größerer Auflöserkorb verwendet werden und/oder 

- der Zusatz von Neutronengiften zum Lösungsmittel kann entfallen. 

Für die Gewährleistung der Kritikalitätssicherheit im fortschritt

lichen Konzept gibt es 2 unabhängige Maßnahmen: 

a) Lebenslaufkarte des Brennelements: enthält die Betreiberangaben 

BE-Nummer, BE Abbrand, Anfangsanreicherung 

b) Bestimmung der Kritikalität der dem Brennelement zugeordneten 

Auflösereharge bei optimaler Moderation. Diese wird dem BE

Monitor über eine zerstörungsfreie Messung arn Brennelement vor 

der Zerlegu-ng bestimmt. 

Damit wird die Meßapparatur Bestandteil des Kritikalitätskonzepts. 

Die Kritikalitätsbestirnrnung muß ohne jegliche Kenntnis der BE-Daten 
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Bestrahlungsgeschichte, Anfangsanreicherung, Abbrand, Kühlzeit und 

Art des Brennstoffs (Uran-,MOX-BE) erfolgen. Für diese Nachweise 

wurde ein umfangreiches Meßprogramm an abgebrannten LWR-Brenn

elementen durchgeführt. 

Im Verlauf der Methodenerprobung an abgebrannten Brennelementen 

wurde demonstriert, daß der BE-Monitor auch zur Bestimmung von 

Anfangsanreicherung und Abbrand zumindest von DWR-Uran Brennelementen 

verwendet werden kann /1-3/. 

Prinzip der Meßme'thode 

Der BEM basiert auf einer aktiven und passiven Neutronenmessung 

am Brennelement. Das Brennelement wird unter Wasser·zwischen eine 

bewegliche Cf-252 Neutronenquelle und Neutronendetektoren gebracht. 

Gemessen wird ohne und mit Neutronenquelle (passiv/aktiv) . Da im 

Wasser gemessen wird, werden thermische Neutronen registriert. 

~~ zeigt das Prinzip, der Meßmethode. Bei der aktiven Messung 

stellen die durch induzierte Spaltungen im BE erzeugten thermischen 

Spaltneutronen die eigentliche Meßinformation dar. Zur Detektor

zählrate tragen neben diesem Anteil ZR. d die direkt durch das BE 
ln 

hindurchgetretenen Quellneutronen ZRd. und die vom abgebrannten 1r 
Brennstoff emittierten· Neutronen ZR bei. Die Gesamtzählrate der ne 
thermischen Neutronen ist gegeben durch: 

ZRt t = ZR. d + ZRd. + ZR o 1n 1r ne 

Die Zählrate ZR der passiven Messung ist durch die Neutronen-ne 
emission des abgebrannten Brennstoffs gegeben. Die Neutronenemission 

wird durch Spontanspaltungen und durch (a,n) Prozesse in den.gerad

zahligen Pu-isotopen und im Cm 244 erzeugt. 
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Eine Kombination beider Messungen ermöglicht die Bestimmung der 

Intensitätserhöhung am Detektorort durch induzierte Spaltung. 

Diese thermische Neutronenflußmultiplikation Mth ist gegeben gemäß; 

ZRtot -. ZRne 

ZRd. 

ZR.hd = 1 + 1 = f(kmax) 
ZRd. oo 1r 1r 

Mth ist eine Funktion der zu bestimmenden Größe k:ax der Auflöser

charge. 

Aus ZRne wird die totale Neutronenemission netot des abgebrannten 

Brennstoffs bestimmt, gemäß: 

= A ZR ne f(AB,AA,M ) ne 

Die Kalibrierkonstante A ist gegeben durch die Detektorempfindlich

keit und die Brennelement-Daten Brennstoffdichte, Moderatorvolumen

verhältnis und BE Schlüsselweite. 

Die Neutronenemission netot ist eine Funktion des Abbrands AB und 

der Anfangsanreicherung ~. Die vom Brennstoff emittierten Neutronen 

können ebenso wie die Quellneutronen der externen Quelle Spaltungen 

induzieren. Diese Multiplikation Mne ist eine Funktion von Mth und 

ist damit bekannt. Die wahre Neutronenemission des abgebrannten 

Brennstoffs ne erhält man dann gemäß: w 

Versuchsgerät 

netot 
new = M 

ne 

Mechanischer Aufbau des Versuchsgeräts und Prinzip des Monitorein

satzes sind in Abb.3 dargestellt. Ein Metallrahmen trägt die schwenk

bare Quellplatte und 3 gekapselte Neutronendetektoren. Das Brenn

element hängt während der Messung am Beckenkran und wird bei arre

tierter Platte zwischen der Quelle und dem gegenüberliegenden Detek

tor (Det 3) fixiert. Änderungen im Abstand Quelle-Det 3 wurden kon

struktiv durch Arretierung der Quellträgerplatte in einer reproduzier-
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baren Position eliminiert. Die Schlüsselweiten der auszumessenden 

Brennelemente wurden durch Änderung der Position der Detektorkapsel 

3 eingestellt. Die Zählrohrkapseln mit den Detektoren 1 und 2 sind 

fest mit dem Grundrahmen verschraubt. Das BE wird in seitlicher 

Richtung durch Leitbleche zentriert. Für die aktive Messung wird 

Det.3 verwendet. Alle 3 Detektoren werden für die passive Messung 

verwendet. 

Die Anordnung wurde bisher in Brennelement-Entlade- bzw. Lagerbecken 

von 2 Wiederaufarbeitungsanlagen und 2 Kernkraftwerken installiert. 

Jedes Zählrohr ist über ein mehrfach abge

schirmtes Koaxialkabel mit den am Beckenrand befindlichen Vorver

stärkern und der nachfolgenden Pulshöhenelektronik verbunden. 

Erprobu~rö<Jra.hlm 

Ein umfangreiches experimentelles Erprobungsprogramm wurde durchge

führt. Abgebrannte Uran Brennelemente der Reaktoren Obrigheim, 

Stade, Neckarwestheim, Biblis, Kahl und Würgassen wurden bisher 

ausgemessen. Außerdem wurde an einem KWO-MOX-Brennelement gemessen. 

In Tabelle 1 sind BE-Daten zusammengestellt . Bei jedem Brenn

element wurde an verschiedenen axialen Positionen entlang der BE

Achse gemessen. 

Ziele des Erprobungsprogramms sind 1) die Demonstration der An

wendbarkeit der Methode zur Bestimmung der Auflöserkritikalität 

und des Abbrands ohne Kenntnis der BE-Daten, 2) die Bestimmung 

der Genauigkeit der Methode und 3) die Sammlung von Erfahrungen 

für die Auslegung eines Prototypgeräts. 

Im einzelnen wurden bestimmt: 

-Eichkurven Mth = f(k:ax) für die Bestimmung des Auflöserkritika

litätswerts kmax 
00 

- die abbrandabhängige totale und wahre Neutronenemission 

ne=f(AB) von abgebranntem LWR-Brennstoff 

-der Einfluß der.Bestrahlungsgeschichte auf die Bestimmung der 

Größen Kritikalität, Abbrand und Anfangsanreicherung 
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Resultate und Disk'uss'ion 

In den· Abh. 4 Und 5 sind Meßresul tate für DWR-BE dargsstellt. Die axialen 

Abhängigkeiten von Mth und netot sind gegenläufig. Mth nimmt zum 

BE-Rand hin zu, netot dagegen ab. Der Abbrand nimmt zum BE-Rand 

hin ab, damit steigt die Spaltstoffmenge im Brennstoff und folg-

lich wächst Mth an, während die Neutronenemission mit abnehmendem 

Abbrand abnimmt. Für DWR-BE gibt es einen Bereich mit konstanter 

Multiplikation und Neutronenernission. Dieser Bereich erstreckt 

sich über mindestens 50 % der aktiven Länge der Brennelemente. 

Bis zu Abbrandwerten von ca. 25 GWd/tU ist bei den aktiven Messungen 
.'I 

der Einfluß der Abstandshalter zu erkennen. Diese wirken als Senken 

für den induzierenden Neutronenfluß. 

Die Fehlerbreiten der passiven Messung ergeben sich aus den unter

schiedlichen Zählraten der 3 Detektoren als Folge von radialen 

Abbrandgradienten. Die Abweichungen vorn Mittelwert liegen gewöhn

lich unter ± 10%, für drei Stade BE wurden dagegen Abweichungen bis 

zu ± 30% festgestellt. Dies entspricht einem Abbrandunterschied der beiden 

BE-Hälften von bis zu 4,7 GWd/tU. Die Änderung in Mth bei Drehung 

des BE um 90° betrug trotzdem nur 1%. 

Für SWR-BE bewirkt der mit der Kernhöhe ansteigende Dampfblassn

gehalt im Kühlmittel einen verstärkten Plutoniumaufbau. Entsprechend 

wächst M h mit der axialen Position an siehe Abb. 6. In Tabelle 2 sind für 
t M 

einige der vermessenen LWR-BE Mth-Werte aus dem BE Mittenbereich 

und BE gernittelte Werte Mth angegeben. Der Umrechnungsfaktor 

D = Mth/M~h ergibt sich für DWR-Uran-BE zu D = 1,052 ± 0,01. 

Für SWR-BE ist D eine Funktion der axialen Position. Auf halber 

Höhe z 0 der aktiven BE-Länge ergibt sich für KWW-BE: 

D(z 0 ) = 1,016 + 0,01. 
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Abbrand ünd Anfa'n.<J.san·reicherU'ng 

Aus der Neutronenemission des abgebrannten Brennstoffs, kann bei 

bekannter Anfangsanreicherung der Abbrand bestimmt werden. Abb.7 

zeigt die gemessene BE-gemittelte wahre Neutronenemission new von 

DWR-BE über dem Betreiberahbrand und zum Vergleich aus Aktiniden

analysenwerten für KWO Brennstoff berechnete ne -Werte. Im Rahmen w 
der Meßgenauigkeit stimmen beide überein. Die Neutronenemission 

ist prop. zu (Abbrand) 4 · 27 . Sie ist außerdem von der Anfangsan

reicherung abhängig. 

Eine Möglichkeit zur Bestimmung der Anfangeanreicherung von DWR

Uran-Brennelementen ergibt sich aus der Kombination der aktiven und 

passiven Messung. In Abb.8 sind Meßwerte für Stade und Neckar

westheim Brennelemente aus dem BE-Mittenbereich und BE-Mittelwerte 

für 2 verschiedene Anfangsanreicherungen dargestellt. Die Anfangs

anreicherung kann mit einer Genauigkeit besser ~ 5% bestimmt werden, 

z.B. sind die Anreicherungen 2,16% und 2,388% U-235 gut unterscheid

bar wie an Biblis BE verifiziert wurde. Abb.9 zeigt Meßwerte für KWO

Brennelemente. 

Aus den Abb.8 und 9 wird außerdem ersichtlich, daß die Meßgrößen 

netot und Mth von der Bestrahlungsgeschichte beeinflußt werden. 

Aus der Schwankungsbreite ergibt sich eine erreichbare Genauigkeit 

in netot von besser~ 20%, dies entspricht einem Fehler im Abbrand 

von maximal 1 GWd/tU. Bei unbekannten BE-Daten ist eine Abbrandbe

stimmung mit einer Genauigkeit besser·~ 1,2 GWd/tU möglich. Wenn Ab

brand und Anfangsanreicherung bekannt sind, kann über Isotopenkorre

lationen der Plutoniumgehalt und der Restbrennstoff des Brennelements 

bestimmt werden. 

Kri tikalitätsbe's'tirnmüng 

Der Kritikalitätswert k:ax der Auflösereharge wird mittels Eich

kurve aus dem gemessenen Multiplikationswert'Mth bestimmt. Die Er

stellung der Eichkurve erfordert eine Kenntnis der Aktinidenanalysen

werte der ausgemessenen Brennelemente. Bisher wurden nur ausgemessene 

VAK-Brennelemente aufgearbeitet. Zur Berechnung der Kritikalitäts

werte kmax für DWR-Brennstoff wurden ·deshalb bekannte abbrandab-
oo 

hängige Aktinidendaten für KWO Brennstoff verwendet /4/. Abbrand

abhängige Spaltproduktkonzentrationswerte wurden mit dem Programm 

KORIGEN /5/ berechnet. Die Kritikalitätswerte wurden mit dem Programm 
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WIMS /6/ berechnet. Der Abbrand wurde aus der passiven Neutronen

messung bestimmt, die Genauigkeit ist t 1,0 GWd/tU. Dies bewirkt 

eine Unsicherheit im k:ax von± 1 ,0%. Die Eichkurve für KWO-BE 

ist in Abb.10 dargestellt. Mth kann bei reproduzierbarer BE-Posi

tionierung mit einer Genauigkeit besser + 1% bestimmt werden. Damit 

ergibt sich gegenwärtig eine maximale Unsicherheit im krnax der Eich-
oo 

kurve von ca. 1,5%. Wenn Aktinidenanalysenresultate verfügbar sind, 

wird diese Unsicherheit auf Werte kleiner 1% reduziert. Die in 

Abb.10 angegebene Kennzeichnung bedeutet: 1. Ziffer Anfangsanreiche

rung 2. Ziffer Abbrand in GWd/tU. 

Die Eichkurve enthält auch die Resultate für ein Pu-rezyklier-Be, 

sowie berechnete Werte für Brennelernente mit anderer Anfangsan

reicherung. Der abbrandabhängige Aktiniden- und Spaltproduktauf-

bau wurde hierfür mit KORIGEN berechnet. Es gilt stets dieselbe 

Eichkurve. Damit ist demonstriert, daß zur Bestimmung der Kritikali-

t "t krnax d a oo außer er BE-Schlüsselweite keine weiteren BE-Daten er-

forderlich sind . 

. Fehlerquellen 

Die verschiedenen Fehlerquellen für die Kritikalitätsbestimmung 

sind in Tabelle 3 angegeben. Es wird angenommen, daß die Eichkur

ven unter Verwendung von Aktinidenanalysenwerten der ausgemessenen 

und aufgearbeiteten Brennelernente erstellt sind. Die Bestrahlungs

geschichte bewirkt hauptsächlich über radiale Abbrandgradienten 

und über spektrale Effekte durch unbekannte Steuerabstellungen 

und mögliche Moderatortemperaturänderungen eine rnax. Unsicherheit 

im Mth von 2% und entsprechend 1,0 bzw. 1,5% im 6k/k für DWR 

bzw. SWR-Brennelernente. Die anderen Fehler sind durch die Messung, 

durch die Auslegung des Gerätes und durch unbekannte Brennelernent

daten verursacht. Die BE Positionierung zwischen Quelle und Detek

tor 3 und der Abstand Quelle - Detektor 3 sind innerhalb + 1 mm 

reproduzierbar angenommen. Dies kann konstruktiv gewährleistet wer

den. 
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Für den Routineeinsatz im Entladebecken der Wiederaufarbeitungs

anlage Karlsruhe wird ein Prototypgerät entwickelt. Spezifikationen 

für dieses Prototypgerät sind erarbeitet. Das Brennelement wird 

während der Messung nicht bewegt. Es wird gleichzeitig aktiv an 

einer festen Position und passiv mit 4 Detektoren an einer Position 

ca. 60 crn unterhalb der aktiven gemessen. Die Quelle und der 

gegenüberliegende Detektor sind beweglich und können auf die 

Schlüsselweiten der Brennelernente eingestellt werden. 

Die aktive Meßposition wird in Höhe der halben aktiven Länge z 0 

der SWR-BE gewählt. Für alle DWR-BE liegt man damit im Bereich 

Mth(z)=const. und netot(z)=const. Der Meßwert Mth(z 0 ) wird über 

einen vorn Typ DWR bzw. SWR abhängigen Umrechnungsfaktor in den BE 

Mittelwert Mth umgerechnet. Meßzeiten von 10 Min pro BE sind aus

reichend. 

Mit dem Prototypgerät ist unter anderem zu demonstrieren, daß die 

in Tabelle 3 angegebenen Positionierungsgenauigkeiten konstruktiv 

realisiert und die Reproduzierbarkeit der Meßresultate im Dauer

betrieb gewährleistet werden kann. 

Ein umfangreiches Erprobungsprogramm hat die Anwendbarkeit der 

Methode zur Bestimmung der Kritikalität krnax von LWR Stabschüttungen 
00 

im Auflöser demonstriert. Die erreichbare Genauigkeit beträgt 5% 

in ßk/k für DWR und 6% für SWR-Brennelernente bei unbekannten BE

Daten. Es wurde außerdem demonstriert, daß Abbrand und Anfangs

anreicherung von DWR Uranbrennstoff bestimmt und Uran- und MOX-BE 

unterschieden werden können. Bezüglich der Bestimmung von Abbrand 

und Anfangsanreicherung von SWR Uran undLWR Pu-rezyklierbrennstoff sind 

noch ergänzende Untersuchungen notwendig. Meßkarnpagnen an Rezyklierbrenn

stoff der Reaktoren übrigheim und Gundremmingen sind bzw. werden 

durchgeführt. 
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Tabelle 1: Daten der vermessenen LWR-Uran-Brennelemente 

Reaktor Ausgemessene Abbrand- Anfangs-
BE hereich anreicherung 

(GWd/tU) (%U-23 5) 

~ 

KWO 20 21,9-31,3 3 , 1 

Biblis 3 13-17 2, 1 6 

2 1 8 2,388 

Stade 5 30,4-36,3 3,18 

3 33,1-36,2 3,29 

Neckarwest- 3 21 , 9 1 , 9 

heim 5 33,3-34,3 3,2 

Würgassen 6 frisch-23,4 2,2 

Kahl 5 16,1-18,6 2,7 
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Tabelle 2 Brennelementmittenwerte M~h und BE Mittelwerte Mth 

für LWR-BE 

-· 
Reaktor M - D=Mth/~h AB Mth Mth 

(GWd/tU) 

KWO 30,6 4,08 4,33 1 106 

27,4 4,44 4,69 1 ,056 

29,6 4,34 4,57 1 ,053 

21 , 9 5,03 5,23 1 ,04 

Stade 30,4 4,58 4,84 1 ,056 

33,3 4,64 4,90 1 ,056 

36,7 4,33 4,56 1 '053 

Neckarwestheim 21 '9 4,16 4,33 1 ,041 

33,3 4,62 4,88 1 ,057 

Biblis 13,26 6' 1 6,38 1 ,045 

18 ,o 5,84 6,14 1 ,051 

Würgassen 1 1 ' 2 3 ,o 2,97 1 '01 2 

ha·lbe aktive 23,2 2,65 2,60 1 '02 
Höhe z 

0 

--
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Tabelle 3 Fehlerquellen für kmax (%) 
00 

- ..__.,...._._ -
DWR SWR 

Bestrahlungsgeschichte 1 ,0 1 '5 

unbekannte BE-Daten < 1 '0 1 '5 geschätzt 

(Anfangsanreicherung, Abbrand) 

Umrechnung Mth(z
0

) auf <. 1 , 0 1 '0 

Mth (AB > 20 GWd/tU) 

BE Positionierung < 1 ,o 1 '0 

+ 1 ,O mm -
Brennstoffdichte 6pjp=5% 1 ,o 1 ,o 
Kühlzeit 6tK=5a 

1-----

Summe 5,0 6,0 

-~~--
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Messung unter Wasser : 

Registrierung von thermischen Neutronen 

totale Zählrate ZRtot 

Thermische Multiplikation Mth : 

Mth = ZR tot- ZRne = 1 + ZRind = f ( k :oxl 
ZRdir ZRdir 

Totale Neutronenemission des abgebrannten Brennst. 

netot = A ZRne = f (AB, AA, M"_) A: Kalibrierkonstante 

Mne = f ( Mth) 

wahre Neutronenemission 

Prinzip der Menmethode 
Abb. 2 
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Teleskopkran 

-----

Entlade
becken 

BE 

Prinzipskizze 

BE Detektor 3 
Det2 

Det 1 

Einsatz des Brennelement- Monitors 
Abb. 3 
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ARBEITEN ZUR FERNHANTIERUNGSTECHNIK 

G. Böhme, ~'1. Köhler, J'Jl. Selig, 
Hauptabteilung Ingenieurtechnik, 
Kernforschungszentrum Karlsruhe 

Bei allen europäischen und den meisten überseeischen Wieder
aufarbeitungsanlagen sind Rohrleitungen, Behälter und Apparate 
in den chemischen Prozeßzellen durch sorgfältig ausgeführte 
Schweißungen fest miteinander verbunden. Im Gegensatz dazu 
sind die amerikanischen Anlagen in Savannah River und Hanford 
mit Rohrleitungs- und Apparateverbindungen ausgerüstet, die 
fernbedient mittels Kran und Schlagschrauber lös- und fügbar 
sind. Dies hat den Vorteil, daß die Prozeßzellen nach Inbe
triebnahme der Anlage nie mehr betreten zu werden brauchen. 
Alle Instandhaltungsarbeiten (Wartung, Reparatur und Kompo
nentenaustausch) sowie konsequenterweise auch die Endbeseitigung 
der Zellenausrüstung können vollständig fernbedient ausgeführt 
werden. Es ist offensichtlich, daß sich eine solche Technik, 
falls sie zufriedenstellend funktioniert, vorteilhaft im 
Hinblick auf die Strahlenbelastung des Personals und wegen 
der kürzeren Instandhaltungszeiten (kurze Dekontaminations
zeiten, schneller Komponentenaustausch) auch auf die Verfüg
barkeit der Anlage auswirkt. 

Auch die DWK erwägt, bei der Planung ihrer WA 350 mehr fern
bediente Instandhaltung in den Prozeßzellen vorzusehen. Sie 
wird dazu ermutigt durch Konzeptuntersuchungen und Studien 
zur Fernbedienungstechnik im ORNL und durch Entwicklungen 
und experimentelle Untersuchungen zur Fernhantierungstechnik, 
die in der IT in den letzten Jahren durchgeführt wurden und 
durch die die prinzipielle Lösbarkeit des Hauptproblems, 
nämlich der fernhantierbaren Rohrleitungsverbindungen, 
demonstriert werden konnte. 

. -2-
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Z.Z. laufen Durchführbarkeitsstudien unter dem Arbeitstitel 
FEMO (d.h. fernhantierte und modulare)-Technik unter Beteili
gung der IT im Rahmen des PWA. 

Bild 1 (Modell FEMO-Technik) zeigt einige charakteristische 
Merkmale eines solchen technischen Konzepts. Es sind dies 
die Aufteilung der Prozeßapparate in Funktionsgruppen und 
deren Einbau in standardisierte Gestelle (z.B. von 3m x 3m 
Grundfläche und ca. 12 bis 15m Höhe), ferner die Aufstellung 
der Gestelle an den Seitenwänden einer einzigen langgestreckten 
Prozeßzelle und schließlich das fernbedienbare Herstellen 
aller Leitungsanschlüsse zu den Wanddurchführungen nach außen 
sowie zu den Leitungen zu Nachbargestellen. Außerdem sind 
alle u.U. störanfälligen Komponenten wie Pumpen, Mischer, 
Filter, Wärmetauscher usw. an exponierten Orten derart im 
jeweiligen Prozeßgestell angeordnet, daß sie ebenfalls fern
bedient aus- und wieder eingebaut werden können ohne das 
ganze Gestell ausbauen zu müssen. 

Im Rahmen unserer seit ca. 3 Jahren laufenden Entwicklungs
arbeiten wurden eine Reihe fernbedient füg- und lösbarer 
Rohrverbindungen, z.T. nach ausländischen Vorbildern, gebaut 
und getestet. Einige zeigt Bild 2 (Kupplungsteststand TINA). 
Daraus ließen sich Empfehlungen für die Gestaltung der 
Rohrverbindungen in einer WA erarbeiten. 

Bild 3 zeigt die ausgewählten Typen (Hochdruck-Flanschver
bindung mit drei Schrauben überall dort wo möglich, Spann
ringverbindungen wo nötig, beide mit Grafitfolien-Flach
dichtungen sowie für alle Rohre von NW10 bis NW25 Dreifach
Verbindungen mit Zentralschraube und Zwischendichtungslosen 
ORNL-TRU-Konus-Abdichtungen). Als Schraubwerkzeug bewährte 
sich wie in den amerikanischen Anlagen der elektrische 
Schlagschrauber, sowohl am freien Kranhaken als auch am 
starren Manipulatorarm hängend. 

-3-
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Vor etwa einem Jahr wurde bei uns im Rahmen eines Tl-Vorhabens 
begonnen, die Ofenzelle der von DWK in Mol zu bauenden PAMELA

Anlage mit Apparate-Attrappen im Originalmaßstab und in 
Originalanordnung aufzubauen (Abb. 4). Dieser Teststand 
enthält ca. 100 fernbedienbare Rohrverbindungen 'VOn NW10 bis 
NW100 (Abb. 5, Abb. 6). Abb. 7 und Abb. 8 zeigen typische 
Rohrverbindungen darin. 

Dieser Aufbau dient zum Nachweis und zur Demonstration des 
fernbedienbaren Aus- und Wiedereinbaus der Einzelkomponenten 

in der Zelle. Wenn die PAMELA-Anlage in einigen Jahren in Mol 
in aktivem Betrieb ist, wird sich diese Art der Verbindungs
technik bewähren müssen. 

Ein weiterer wichtiger Aspekt bei einer WA in FEMO-Bauweise 
sind die Fernhantierungsgeräte selbst .. Hier k~nnen wir zunächst 
weitgehend auf die Resultate unserer Entwicklungsarbeit in 
der Vergangenheit zurückgreifen. Typische Geräte, die zum 
Einsatz kommen k~nnen, sind der schaltergesteuerte elektrische 
Kraftmanipulator, Bild 9 (MF2-Manipulator mit TV-Kameras) 
und der elektrische Master-Slave-Manipulator, Bild 10 (EMSM). 
Ein geeignetes Manipulatorträger- und -positioniersystem 
(z.B. Teleskopkran) für diese Geräte dürfte mit konventioneller 
Technik realisierbar sein. 

Wir haben außerdem bei allen bisherigen Fernhantierungsarbeiten 
gelernt, daß bei sorgfältiger und überlegter Ausbildung und 

Anordnung der Komponenten allB wichtigen Handhabungsaufgaben 
in der Zelle sich prinzipiell auch mittels freiem Kranhaken 
und angepaßten handelsüblichen Werkzeugen (bei entsprechend 
g r ~ ß e r e ~··'~Ä

1 

u f w a n d ) a u s f ü h r e n l a s s e n . D i e s e 0 p t i o n s o l l t e 

durchweg erhalten bleiben. Die Manipulatoren dienen dann in 
erster Linie zur Erhöhung der Hantierungsgeschwindigkeit und 
damit der Anlagenverfügbarkeit. 

-4-
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Ein besonderes Problem ist das der Beobachtung und visuellen 
Kontrolle der Fernhantierungsarbeiten in e~ner großen Prozeß
zelle. Strahlenschutzfenster, Periskope oder fest eingebaute 
Fernsehkameras sind wohl nur für die Raumbeobachtung bei 
Transportvorgängen in der Zelle von Bedeutung. Für die 
Nahbeobachtung und Inspektion an den vielen Hantierungs
orten kommen nur Fernsehsysteme infrage. Wir haben dazu im 
vergangenen Jahr eine Reihe von Versuchen mit zwei handels
üblichen und drei speziell zusammengestellten Systemen unter
schiedlicher Art und Qualität gemacht, die sehr interessante 
Detailergebnisie erbrach~en. Einige wichtige Resultate waren 
z.B., daß zwar die Qualität von Direktsicht durch Strahlen
schutzfenster aus vergleichbarer Distanz nicht erreicht 
werden kann (weniger Umfeldinformationen, je nach Zoomstellung 
verzerrte Perspektiven, geringere Bewegungsgeschwindigkeit des 
11 Beo'bachterauges 11

), daß jedoch nicht handelsübliche, hochauf
lösende Fernsehsysteme prinzipiell geeignet sind und auch 
bei Feinhantierungen zufriedenst~llen; daß Farbsysteme auch 
bei etwas geringerer Auflösung mehr Informationen bieten als 
schwarz-weiße Systeme und daß die mögliche Hantierungsge
schwindigkeit bei Stereo-Fernsehen ca. doppelt so groß werden 
kann wie bei 11 0rthogonalem 11 Fernsehen. Es ließen sich bisher 
nur wenige Fernhantierungsvorgänge identifizieren, die unter 
Fernsehbeobachtung garnicht oder nur mit großen Schwierig
keiten ausführbar sind. 

Versuchen wir jetzt schon ein frühes Fazit aus unseren Ent
wicklungen, Versuchen und überlegungen zu ziehen, von denen 
nur einige hier vorgestellt worden sind, so kommen wir zu der 
Überzeugung, daß wir im Prinzip über die Elemente verfügen, 
die für die Instandhaltung der Komponenten in einer nach FEMO
technischen Gesichtspunkten ausgelegten Prozeßzelle einer WA 
nötig sind. Es sind noch viele Fertigentwicklungen, Detail
verbesserungen, Systemoptimierung und Harmonisierungen durch
zuführen. 
Wir erwarten jedoch, daß keine grundsätzlichen Änderungen 
eines solchen Konzepts bei seiner Realisierung nötig werden. 
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Bild 1 Modell FEMO-Zelle 
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Bild 2 TINA-Teststand für Rohrleitungsverbindungen 
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Bild 3 Ausgewählte Typen der 
Rohrleitungskupplungen 
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Abb. 4 Versuchsaufbau zur PAMELA-Ofenzelle 
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Abb. 7 Glasfrittenzufuhr in PAMELA-Ofenzelle 
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Abb. 9 Kraftm~nipulator mit Stereo-Fernsehkameras 
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Abb. 10 Slave-Arm des Elektrischen Master-Slave

Manipulators EMSM I 
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1. Einleitung 

Nach rund 730 Auflösungen kam es am Auflöser der 

WAK am 17.5.1980 zu einer Leckage in das 6-bar-Heiz

dampfsystem. 

Gerade dieser Störfall hat in den letzten Monaten 

in verstärktem Maße die Aufmerksamkeit auf Werkstoff

fragen und Korrosion im Prozeßsystem einer Wiederauf

arbeitungsanlage gelenkt. 

Der PUREX-Prozeß spielt sich· fast durchweg im Sal

petersauren Milieu ab, drucklos und bei niedrigen 

Temperaturen. Nur beim Auflöser und einigen Verdampfern 

wird Siedetemperatur erreicht. Die Salpetersäurekonzen

tration beträgt in den temperaturbelasteten Apparaten 

max. ~ 7 Mol/1. Der Werkstoff ist, wie in Salpeter

säureanlagen im mittleren Konzentrationsbereich welt

weit üblich,austenitischer Edelstahl. 

Wir haben es also hier mit einem aus der Sicht der 

Werkstofftechnik eng begrenzten Problem zu tun: 

Korrosion von austenitischen Edelstählen in Salpeter

säure mittlerer Konzentration bis max. Siedetemperatur, 

mitunter verschärft durch die Anwesenheit korrosions

beschleunigender hexavalenter Ionen. 
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2. Auswahl geeigneter Werkstoffe 

2.1 Austenitische CrNi-Stähle 

Austenitische CrNi-Stähle sind aufgrund ihrer Fähig

keit, sich über einen breiten Potentialbereich 

passiv zu verhalten, sehr geeignet als Werkstoffe 

des chemischen Apparatebaus verwendet zu werden. 

Auch mit den Bedingungen des passiv-transpassiven 

Überganges wird ihr Einsatz in der konventionellen 

Technik noch als tragbar erachtet. 

Die Auswahl von geeigneten Stählen für Wiederauf

arbeitungszwecke orientiert sich an den Herstellungs

kosten, der Verarbeitbarkeit und im wesentlichen an 

der Korrosionsbeständigkeit. Hierbei erweisen sich 

einerseits die Legierungszusammensetzung und anderer

seits der Wärmebehandlungszustand von starkem Einfluß. 

2.1.2 Werkstoff-Korrosion /1/ 

Die Metallkorrosion durch die stark oxidierende Sal

petersäure läßt sich durch folgende elektrochemische 

Teilvorgänge darstellen: anodische Auflösung des 

metallischen Werkstoffs, kathodische Reduktion der 

Salpetersäure. Das salpetersaure Milieu erweist sich 

daher als ein kompliziertes Redoxsystem hohen 

Oxidationspotentials. Hierbei sind die Konzentration 

der Salpetersäure, ihre Temperatur und der Gehalt 

an oxidierenden Ionen in der Säure von hohem Einfluß. 

Ernsthafte Korrosionserscheinungen werden im trans

passiven Potentialbereich durch heiße, konzentrierte 

Salpetersäure (z.B. 65 %, 120°C) am bereits gering

fügig sensibilisierten CrNi-Stahl, in verdünnten 

Säuren und bei mäßigeren Temperaturen durch die Gegen-
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wart von geringen Konzentrationen oxidierend wirk-

samer Ionen ausgelöst. Es reicht bereits die spezifische 

Aktivität und Zusammensetzung der Korngrenzen (Se

gregationen von Silizium und Phosphor) aus, um den 

Korrosionsvorgang zu beschleunigen. 

Der typische Angriff auf die Legierungsmatrix erfolgt 

durch interkristalline Korrosion mit Bildung von für 

den Angriff im transpassiven Bereich typischen keil

förmigen Gräben geringer Eindringtiefe. Eine spezielle 

Angriffsart stellt die seigerungsbedingte selektive 

Korrosion ("Tunnelkorrosion") dar. Sie tritt dann auf, 

wenn Seigerungen des Gußgefüges durch Verformung des 

Werkstoffs zeilenförmig gestreckt werden und an Schnitt

kanten in die dem korrosiven Medium exponierte Ober

fläche gelangen. Der Korrosionsangriff vollzieht sich 

unter diesen Umständen selektiv entlang den Seigerungs

zeilen in das Gefügeinnere. 

Aktive Maßnahmen gegen die interkristalline Korrosion 

beginnen bei der Erschmelzung des Werkstoffs durch An

wendung von Verfahren, die eine hohe Reinheit hin

sichtlich der kleinen, die Sensibilisierung und die 

heterogene Struktur des Werkstoffs verursachenden 

Legierungsgehalte sicherstellen. 

Gegen die seigerungsbedingte selektive Korrosion kämpft 

man gleichermaßen durch Erschmelzung von Werkstoffen 

höchster Reinheit an. 

Andere Erscheinungsformen der Korrosion stehen in di

rektem Zusammenhang mit Schweißverbindungen an austeni

tischen CrNi-Stählen und betreffen: 
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a) das Schweißgut 

Bei Ausbildung eines zusammenhängenden ö-Ferrit

netzes tritt häufig ein interdendritischer 

Korrosionsangriff auf das Schweißgut auf. Der 

ö-Ferritgehalt muß < 10 % gehalten werden. 

b) die Wärmeeinflußzone 

Die im wesentlichen interkristallinen Korrosions

erscheinungen in der beidseitigen Wärmeeinflußzone 

der verbundenen Werkstücke beruhen auf Sensibili

sierung durch Chromkarbidausscheidungen, deren 

Bildung vor allem durch langsame Abfuhr der durch 

den Schweißvorgang eingebrachten Wärme begünstigt 

wird. Gezielte Maßnahmen dagegen sind legierungs

seitig (siehe interkristalline Korrosion) oder durch 

gezielte Wärmeableitung resp. thermische Nachbe

handlung der Schweißnaht zu treffen. Solche Nachbe

handlungen sind im Anlagenbau jedoch meist nicht 

möglich. 

2.1.3 Der Werkstoff Nr. 1.4306 

Der Werkstoff Nr. 1.4306 hat sich als kohlenstoffarmer, 

austenitisaher CrNi-Stahl grundsätzlich in der chemischen 

Industrie und Wiederaufarbeitungsanlagen für Salpeter

säure mittlerer Konzentration bewährt. Er ist leicht 

zu verarbeiten, seine abtragende Korrosion ist be

rechenbar und wird durch entsprechende Korrosionszu

schläge berücksichtigt. Es gelingt jedoch nicht in allen 

Fällen selektive Korrosionserscheinungen zu unterdrücken. 

Es müssen zusätzlich legierungstechnische Maßnahmen er

griffen werden, vor allem um die Gehalte an Kohlenstoff, 

Silizium, Molybdän, Phosphor, Schwefel und Stickstoff 

gegenüber der für den Werkstoff Nr. 1.4306 gültigen 
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Spezifikation weiter einzuschränken und einen homogenen 

Werkstoff durch spezielle Erschmelzungsverfahren herzu

stellen. 

Auf diese Weise kann eine Verminderung der Gesamtein

schlüsse vorgenommen werden. Auch treten keine Ein

schlußarten mehr auf, die bei der Wärmebehandlung zu 

Einschlußzeilen führen können. 

2.1.4 Alternative CrNi-Stähle 

Alternative, austenitische CrNi-Stähle für den Einsatz 

in Wiederaufarbeitungsanlagen sind solche vom Typ 25 20 

CrNi, wie z.B. Uranus 65 (Creusot Loire), UHB 25 L 

(Uddeholm) und 2 RE 10 (Sandvik). Diese Stähle zeigen 

in konzentrierter siedender Salpetersäure eine all

gemeine, abtragende Korrosion von 0,06-0,07 rnm/Jahr, 

deren Ausmaß mit Anstieg auf max. 0,11 mm/Jahr auch 

durch Wärmebehandlung im.sensibilisierenden Temperatur

bereich (30 min, 700°C) nicht erheblich verschlechtert 

wird (Abb.1). Auch ergab bei diesen Stählen die raster

elektronenoptische Analyse der Oberfläche der Schnitt

kanten keinen Hinweis auf akute Korrosion entlang von 

Seigerungszeilen (Abb.2). Geringe Konzentrationen 

oxidierender Ionen z.B. 0,1 g CrVI/1 zur siedenden 

65 % HN0 3 jedoch steigern den Metallabtrag auf 2,6 -

7,2 mffi/Jahr, so daß kein Vorteil gegenüber dem Werk

stoff Nr. 1.4306 in der herkömmlichen Qualität (3,1 -

5,9 mm/Jahr) mehr zu erkennen ist. /2/ 

Eine weitere Alternative für den Einsatz in konzen

trierter Salpetersäure sind die hochsiliziumhaltigen 

(> 4 % Si) austenitischen Stähle vom Typ 17 15 CrNi. 

Dies sind z.B. Uranus S1 (Creusot Loire) sowie Werk-

stoff Nr. 1.4361 und die Neuentwicklung VEW A 611 /3/. 

Die Entwicklung dieser Stähle ist jedoch noch im vollen 

Fluß. 
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2.2 Sonderwerkstoffe 

Der Werkstoff Nr. 1.4306 ist in der Regel für fast 

alle Anwendungen in Anwesenheit von Salpetersäure 

geeignet. Bei zu hohe1n Redox-Potential des Mediums 

reicht die Korrosionsbeständigkeit der CrNi-Stähle 

jedoch nicht mehr aus. Hierfür sollten Sonderwerk

stoffe wie Titan, Zirkonium und Tantal in Erwägung 

gezogen werden. Die Auswahl dieser Sonderwerkstoffe 

wird entscheidend mitbestimmt von den Fertigungs

möglichkeiten für den speziellen Apparat und auch 

von den Reparaturmöglichkeiten unter den betrieb

lichen Bedingungen in der Anlage. 

Bei der Verarbeitung dieser Werkstoffe ist zur Ver

meidung von Versprädung verursachender Gasaufnahme 

(O,N,H) die Einhaltung spezieller Schweißrichtlinien 

erforderlich. 

Tantal besitzt aufgrund seiner Passivierbarkeit eine 

bis zu hohen Temperaturen gehende Korrosionsbeständig

keit. Tantal wird nicht von Salpetersäure, jedoch 

von Flußsäure, heißer, rauchender Schwefelsäure und 

heißen Alkalilaugen angegriffen. Bei Anwesenheit von 

Fluoriden ist neben der abtragenden Korrosion auch 

mit versprödender Wasserstoffaufnahme zu rechnen. 

Unter Verwendung von Tantal werden alle möglichen 

Apparqte, z.B. Wärmetauscher und Hochdruckapparate, 

hergestellt. Dabei wird das Tantal aus Kostengründen 

meist als lose oder sprengplattierte Auskleidung 

eingesetzt. Das Schweißen von Tantal stellt die ein

führend erwähnten außerordentlich hohen Anforderungen. 

Im Chemieanlagenbau bewährt sich Titan wegen seiner 

guten Korrosionsbeständigkeit gegenüber oxidierenden 
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Medien, chlorionenenthaltenden aggressiven Flüssig

keiten sowie mit inhibierenden Zusätzen versehenen, 

reduzierenden Säuren. Wesentlich ist auch seine Un

empfindlichkeit gegenüber Lochfraß, interkristalline 

und Spannungsrißkorrosion. 

Titan ist in Salpetersäure beständig, ausgenommen 

hochkonzentrierte Salpetersäure. Der Werkstoff ist 

gut verarbeitbar und ist auch bei sehr hohem Potential 

des Mediums gegen Salpetersäure korrosionsbeständig, 

wenn die Anwesenheit von Spuren Silizium gewährleistet 

ist. 

Da die Technik der Titanverarbeitung beherrscht wird 

und auch die Reparaturmöglichkeiten gegeben sind, 

dürfte Titan ein geeigneter Sonderwerkstoff für den 

Einsatz in Wiederaufarbeitungsanlagen sein, wenn die 

Korrosionsbeständigkeit des Edelstahls in Bereichen 

hohen Redoxpotentials nicht mehr ausreicht. 

Der Apparatebau mit Sondermetallen ist durch von der 

Edelstahlverarbeitung z.T. erheblich abweichenden 

Konstruktionsmerkmale geprägt und stellt ganz allge

mein hohe Ansprüche, insbesondere an die Schweißtechnik. 
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3. Maßnahmen zur Gütesicherung 

Für die Werkstoffbearbeitung im Apparatebau resul

tieren aus den Korrosionserscheinungen in Salpeter

säure viele Besonderheiten und Richtlinien, gerade 

wenn Prozeßtemperaturen von über 80°C unumgänglich 

sind. 

Die Herstellung und Fertigung von Anlagenteilen und 

Komponenten erfolgt nach den sogenannten "Technischen 

Liefer~ und Abnahmebedingungen". In diesem Regelwerk 

sind Vorschriften und Richtlinien erlassen, die für 

das Bauteil berücksichtigt werden müssen. Außerdem 

wird eine ständige Kontrolle und Bauüberwachung durch 

den Auftraggeber und den Technischen Überwachungs

Verein während der Fertigung durchgeführt. Das 

Kontrollsystem ermöglicht es, durch Bauprüfpläne die 

Einhaltung sämtlicher Prüfforderungen in einzelnen 

Prüfschritten zu gewährleisten. 

4. Betriebserfahr~ngen 

Betriebserfahrungen auf dem Werkstoffsektor entstehen 

fast ausschließlich durch die Schadensanalyse von 

defekten Apparaten. Erfahrungen aus Wiederaufarbeitungs

anlagen (siehe auch /4/) sind dabei grundsätzlich die

selben wie aus der chemischen Industrie: 

1. Die gleichmäßige Flächenkorrosion ist immer so gering, 

daß der berechenbare Korrosionszuschlag bei der 

Wanddickenbemessung ausreicht. 

2. Die in der chemischen Industrie gefürchtete Spannungs

rißkorrosion und Lochfraß treten im Salpetersäure

bereich nicht auf und wurden in der Wiederaufarbeitung 

auch nicht beobachtet. 
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3. Eine wichtige Rolle spielen die selektiven 

Korrosionsarten interkristalline Korrosion, 

seigerungbedingte Korrosion bei nicht aus

reichend reinem Werkstoff und die selektive 

Ferritkorrosion bei zu hohem Ferritgehalt im 

Schweißgut. 

Alle beobachteten Schäden lassen sich auf diese zu

letzt genannten Korrosionsarten zurückführen. 

Austenitischer Edelstahl wird, abgesehen von wenigen 

Ausnahmen für Sondermetalle, der bevorzugte Werkstoff 

bleiben. Die Neuentwicklungen auf dem Werkstoffsektor 

verbunden mit einer umfassenden Qualitätskontrolle und 

Überwachung zeigen Möglichkeiten auf, die beobachteten 

Korrosionserscheinungen zu beherrschen. 



- 274 -

Literatur 

/1/ H. Gräfen, E.-M. Horn, U. Gramberg: Korrosion, 

Ullman Encyklopädie der Technischen Chemie, 

Band 15, Verlag Chemie Weinheim 1978 

/2/ R. Kraft, S. Leistikow, E. Pott, unveröffentlicht 

/3/ G. Hochörtler, E.-M. Horn, Austenitic Stainless 

Steel with approximately 5,3 % Silicon,Proc. 8th Int. 

Congr.Metallic Corrosion,Vol.II,1447-1452 (Sept.1981), 

Mainz 

/4/ Stainless Steel Information Manual for the 

Savannah River Plant, DP-860, July 1964 



1000 

800 

600 

400 

200 

100 

80 

60 

40 

20 

öm/A-t I I I I 20 

[ mg J i - i dm2· 240 h i 15 
I I 

i- T i 

I 
i- 10· 

i A = Anlieferungszustand, el.poliert 
1--- f--- r- L = Lösungsgeglüht {3 -30min,1050-1150°C),el.pol. B. 

i ! S = Sensibilisiert{30min,700°C}.el.pol. 
6· 

1------ 1--- f--- '-- :;:; 

I I I I C> 

~ 4· 

LL e ,.... 

+- i 
::J... 

1-- 1---- 1- 1-- - 1---- 1- ,..------ f- 1---- f- i- I- ........ 

I l --I ,.... - 2· 

I ..... 

~ l-- 1-- f-- 1-- f--- f--- I-

~ 
I---- 1-- I---- 1- r--- 1-- tt 1-- 1-- I- 1--- I- i--- 1-- f---

1- 1-- f-- 1-- I---- f--- I- I-- 1-- I---- 1- f-- 1-- 1-- 1- tt I- 1--- I- K- i--- 1- I---- 1---1. 

1- 1-- f-- 1- I---- f--- I- H- I-- I- I---- f- 1---- f- H- I- 1-- I- 1--- I- i--- 1- I----

1-- 1-- f-- 1-- I---- 1-- f--- K-- I---- 1-- I---- 1- 1---- 1-- ~ 1- 1- ~ I- f-- I-
[ 

i--- 1- I---- 1--

I I I I 
1-- 1-- f-- 1-- I-- I- I---- H- I---- I- I---- f- 1---- I- rt 1-- I- lt I- 1--- I- lt I-- 1- 1---- 1--

I I lA lc lll ls 111 lc L lll s i lll 1.:;; L IC L lA s i lA s L j lA s L lll Je L lA s lA s L lA s 
-

Sandv1k Rohr I I I a.bgetrenn.Sctr..eißn.' L-Uddeholm __J Sandvik Rohr 
1 mm 5mm 5mm 12mm Vierkant Vierk.ESU 5mm 4mm 5,75mm 4mm 3 mm 3mm 

L-Krupp CreusotLo1re 

Abb.1 Korrosion im Huey-Test von versch.Werkstoffen (65°/oHN03, 120°C, 240 h) 

~7 

~5 

0,4 

0,3 

0) 

~ 
E 
E 

0~ -........ ---
0~7 

0~5 

~ 
-J 
U1 



1.4306 
Ch. 297 981 

1mm 

a 

1. 4306 s 
Ch. 296 313 

Smm 

b 

Uranus 65 
Muster 

4mm 

c 

Uranus 51 
Muster 

4mm 

d 

UHB 25L 
Muster 

3mm 

e 

- 276 -

r--- Schnittflächen ---, 
Blechoberflächen Seitenflächen Stirnflächen 

rvfriyz' 
===A=b=b=.2=======================================153 ~ IMF III- PWA 

REM- Untersuchungen von Ober- und Schnittflächen verschiedener 
austen. CrNi-Stähle nach Korrosion im Huey-Test (650fo HN03, 
120 °[ I 240 Std.) 




